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Nous présentons dans cet article le banc de spectroscopie DRASC ro-vibrationnelle de
'ONERA en régime hybride femtoseconde/picoseconde (fs/ps). Les équations qui régissent
l'interaction DRASC en régime hybride sont présentées, en détaillant les étapes d'excitation du
milieu par des impulsions pompe et Stokes femtosecondes, et de lecture des cohérences a l'aide
d'une impulsion de sonde picoseconde. Des spectres DRASC résolvant la structure ro-
vibrationnelle de la branche Q de N, ont pu étre obtenus a l'aide de faisceaux pompe et Stokes a
515 et 583 nm, et d’'une sonde a 515 nm de largeur 0.7 cm™. Finalement, nous présentons les
mesures de température réalisées a partir des spectres DRASC de N, acquis : a haute cadence (1
kHz) dans l'air ambiant, et a basse cadence (2 Hz) dans une flamme CH,/air.

1 Introduction

La Diffusion Raman anti-Stokes Cohérente est un phénomene d’optique non-linéaire[1] qui est
utilisé a des fins de métrologie non-invasive pour I'étude de la combustion depuis les années 1970.
La spectroscopie DRASC renseigne sur les populations des niveaux moléculaires, schématisés
sur la Figure 1 (a). Ainsi, elle est utilisée pour connaitre la composition et les propriétés
thermodynamiques (pression, température) d’un milieu. La comparaison simulation/expérience
permet de réaliser des mesures de concentration d’espéces majoritaires et de température. Pour
cette derniére, la spectroscopie DRASC de N, est communément employée.

Initialement développée en régime nanoseconde et a basse cadence[2], le diagnostic DRASC
a récemment pu étre démontré a haute cadence[3], en utilisant un régime de fonctionnement dit
hybride femtoseconde/picoseconde (fs/ps), décrit pour la premiére fois en 2006 [4]. Cela permet
I'étude d’écoulements turbulents a des fréquences d’échantillonnage voisines du kHz notamment.
Dans cette optique, une nouvelle architecture laser en régime hybride fs/ps a été développée a
'ONERA. Apres description des équations qui régissent le processus DRASC en régime hybride
nous présenterons le dispositif expérimental, ainsi que les premiers résultats de thermométrie.

2 Diffusion Raman anti-Stokes cohérente et régime hybride fs/ps

La Diffusion Raman anti-Stokes cohérente (DRASC) est une interaction non-linéaire qui
engendre a partir de trois impulsions pompe, Stokes et sonde, une quatrieme impulsion dite anti-
Stokes. Son intensité dépend de la susceptibilité non linéairey ) du milieu gazeux sondé, et des
intensités des trois impulsions excitatrices.

Le processus peut étre décrit en deux étapes : I'excitation des cohérences ro-
vibrationnelles par les impulsions pompe et Stokes, illustrée sur la Figure 1(b) ; puis, illustrée sur
les Figure 1 (c) et Figure 1 (d), leur interrogation par I'impulsion de sonde aprés un temps 7. En
posant les termes Agycitation (W, T) €t Asonae (@) qui décrivent I'excitation des cohérences et leur

lecture. L'intensité anti-Stokes (DRASC) se calcule, pour un déplacement Raman w [5] & partir de
la relation :

IDRASC ((1), T) x IAexcitation(w; T) ®Asonde ((1)) |2 (1)

L’objet des sections suivantes est de décrire les termes Agycitation (@, T), €t Asonge (w).
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Figure 1 : lllustration de l'interaction DRASC en régime hybride fs/ps. (a) Structure ro-vibrationnelle
des niveaux d’énergie d’une molécule. Les transitions Raman correspondant a la branche Q sont
représentées par leur déplacement Raman w;. (b) Excitation large bande des cohérences par les

impulsions pompe et Stokes femtosecondes. (c) Interrogation du milieu a l'aide d’une impulsion de

sonde picoseconde, dont I'étroite largeur spectrale fixe la résolution du spectre anti-Stokes généré.
(d) Représentation temporelle des impulsions pompe, Stokes et sonde. (€) Schéma de la
contribution majoritaire au fond non-résonant.

2.1 Excitation pompe/Stokes a I'aide d’impulsions femtosecondes, larges spectralement

Une transition Raman, d’énergie hw,g, est excitée par les impulsions pompe et Stokes,
lorsque leur déplacement en fréquence (wpompe— Wsrokes)ESt €gal a la fréquence wqg. Ce
processus est schématisé sur la Figure 1(b). L'utilisation d'impulsions pompe et Stokes
femtosecondes permet de réaliser une excitation large bande: 'ensemble des transitions Raman
est alors excité par un seul tir laser. Par ailleurs, les puissances crétes élevées de ces impulsions
exaltent le processus DRASC non-linéaire. Cela permet en outre d’exciter les transitions Raman a

une cadence de l'ordre du kHz. La susceptibilité resonante)(R )(w) s’écrit :

do T Wyg — w — il
Y s = B
apf 2O'Doppler 2. GDoppler
ou : |a) et |B) représentent les niveaux d’énergie de la transition Raman, d’écart en énergie hwgg ;
dogp

d’écart en population Apaﬁ ; de section efficace ( )' et de largeur collisionnelle T, 3. Enfin,

W(a+ib) =- *°_€__ gt est la fonction derreur complexe ; elle décrit 'amplitude spectrale de
—© g-—t+ib

la transition Raman, sous la forme d’un profil de Voigt complexe.

En plus des processus résonants, la susceptibilité non-linéaire y® (w), contient des termes
non-résonants, dont une contribution principale est représentée sur la Figure 1 (e). La
susceptibilité s’écrit donc
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1P (@) = xP )+ xS (w), 3)

X,(\,?}g (w) étant modelisé par un scalaire [6].

La susceptibilité non-linéaire représente la réponse impulsionnelle du milieu, et correspond
donc dans le domaine fréquentiel, a la réponse a une excitation homogéne sur une plage spectrale
infinie. La distribution spectrale de I'excitation pompe/Stokes est prise en compte en multipliant
x® (w) par un profil H(w). La Figure 2 illustre I'effet sur le spectre DRASC d’'un décalage de la
fréquence centrale de H(w) de 40 cm™.
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Figure 2. Spectres DRASC expérimentaux (bleu) moyennés sur 5000 tirs dans une flamme de
prémélange CH,/air. Les profils d'excitation |H (w)|?sont représentés en pointillés cyan, et centrés
sur (a) 2320 cm-1; (b) 2280 cm-1.

Enfin, avant d’étre lues par l'impulsion de sonde, les cohérences excitées oscillent a leurs
fréquences propres w,z. Cette évolution temporelle est prise en compte sous la forme d'un

déphasage complexe ¢ (w, T) qui s’exprime comme :
P(w,7) = e'®T, (4)

L’excitation moléculaire A.ycitation(w,T) prenant en compte toutes ces contributions est donc
décrite par I'équation :

H(®)  x® (@) - p(w,7) (5)
H(w) - x®(w) - ™" (6)

Aexcitation (W, T)

2.2 Lecture des cohérences a I'aide d’'une sonde picoseconde, fine spectralement

La résolution du spectre anti-Stokes est déterminée par la largeur spectrale de la Sonde
[7][4]. Le régime hybride fs/ps permet de réaliser une spectroscopie bien résolue en utilisant les
finesses spectrales des impulsions picosecondes. Dans le domaine temporel, 'amplitude DRASC
est obtenue en multipliant le profil d’impulsion de sonde a la réponse moléculaire [6]. Dans le
domaine fréquentiel cela revient a réaliser la convolution de I'excitation moléculaire A.,citation (@, T)
par le spectre de la sonde Agy,q.(w) pour calculer 'amplitude DRASC Apgasc(w, 7):

ADRASC (w: T) = Aexcitation (w, T) ®ASonde ((1)) (7)
L’intensité DRASC est donc décrite par I'équation :
. 2
Iprasc (W, T) = |H((U) 'X(g)(w) e " @ Asonde (0))| (8)
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Les opérations de convolution et de déphasage de I'équation (8) agissent sur 'amplitude complexe
de la susceptibilité, et peuvent modifier fortement l'intensité anti-Stokes résultante par rapport a un
calcul stationnaire[8], [9], [10].

3 Résultats de spectroscopie DRASC

3.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental, illustré sur la Figure 3 (a), comporte une source laser unigue
femtoseconde a 1030 nm, délivrant une énergie par impulsion de 1 mJ, de durée 150 fs, a une
cadence de 1 kHz. A partir de cette source, un amplificateur paramétrique optique commercial
(OPA) permet de générer une impulsion Stokes de longueur d’onde accordable. A 583 nm, son
énergie est égale a 21 pJ, sa durée, 150 fs, et sa largeur spectrale, 114 cm™. Le faisceau résiduel
de pompage de 'OPA a 515 nm est utilisé pour générer les faisceaux de pompe et de sonde. La
pompe a une énergie par impulsion de 60 pJ, et sa largeur est égale a 130 cm™. Le faisceau de
sonde est obtenu par filtrage a l'aide d’'un réseau de Bragg en volume (VBG), qui permet de
générer une impulsion d’énergie 0.9 uJ, de largeur spectrale de 0.7 cm™, et de durée de 30 ps[10].

________________________________________

Yb:KGW Laser
1mJ-170fs -1 kHz Synchro-

-nisation des
impulsions

(a)

583.5nm 515 nm 515 nm !
130 cm ! 100 cm! 0.7cmia_ 2o 05 p
21 60 1w

Table optique
mobile
120x75 cm

Spectro- Q
metre |9 (C)

CHy AL air

Figure 3. Dispositif expérimentalcomportant les étages : (a) génération des impulsions pompe,
Stokes et sonde ; (b) interaction des impulsions en configuration BOXCARS au sein d’une flamme
CHy,/air ; (c) détection du signal anti-Stokes. OPA: Amplificateur paramétrique optique, SHG:
génération de second harmonique, IF: filtre interférentiel, PBS: polariseur séparateur de faisceau,
HWP: lame demi-onde, FPE : étalon Fabry-Perot, VBG : réseau de Bragg en volume.

Les signaux sont recombinés selon une géométrie BOXCARS plan, comme indiqué sur la
Figure 3 (b). Au niveau du volume de mesure, un brlleur Mc Kenna permet de produire une
flamme de prémélange CH,/air. Le faisceau anti-Stokes est collimaté, filtré, et collecté dans un
spectrométre de focale 700 mm (Sopra), utilisant un réseau holographique concave 1800
traits/mm qui diffracte le signal anti-Stokes sur une caméra em-CCD(Roper) (Figure 3 (c)).
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3.2 Thermométrie DRASC

La température est obtenue par comparaison du calcul avec I'expérience. Une banque de
spectres est calculée tous les 10 K comme indiqué sur la Figure 4, en utilisant les parametres fixes
de fond non résonant et de retard pompe/sonde. Notre algorithme de simulation DRASC consiste
a d’abord charger les différents termes de I'équation (3), puis a calculer la susceptibilité non-
linéaire y® (w) . Celle-ci est ensuite déphasée comme dans I'équation (6), et convoluée par le
profil de sonde. Le spectre d’intensité DRASC ainsi obtenu est convolué par la fonction d’appareil
de notre spectrometre. Enfin, le spectre est normalisé par le profil d’excitation en intensité|H (w)|?,
et le spectre résultant est retourné par 'algorithme.

Chargement de : el
dogg alcul de
I ( o )’ BPap, I % Frl(®) I

Opoppler: Faﬂ

® fonction
d’appareil

+ X(S)NR I ) eimr I ®Asonde (w) I | |2 I I |H(m)|2 |

Figure 4. Schéma séquentiel de I'algorithme de simulation de spectre DRASC hybride fs/ps

La température est estimée en minimisant I'écart entre le spectre expérimental et les
spectres simulés. Le retard t est fixé & 4 ps, avec une fenétre d'optimisation de + 1.5 ps. Le
domaine fréquentiel de comparaison aux moindres-carrés est compris entre 2250 cm™(extrémité
de la troisiéme bande de vibration) et 2350 cm™ ; il prend en compte les contributions résonantes
et non-résonantes du signal.

Deux ensembles de spectres ont été enregistrés a retard pompe/sonde nul. Le premier
ensemble correspond a 1000 spectres DRASC, acquis en tir unique a une cadence de 1 kHz, a
température ambiante. Le second correspond a 100 acquisitions réalisées dans une flamme de
prémélange stocechiométrique CHy/air, a une cadence de 2 Hz. En effet l'intensité DRASC chute
d’'un facteur 1500 entre I'air ambiant et la flamme. En intégrant le signal sur 500 tirs lasers, la
cadence de 2 Hz nous permet d’avoir un rapport signal sur bruit (RSB) de 120[11].La précision est

guantifiée par le ratiofT—T) ou orest I'écart type, et (T) est la moyenne de 'ensemble des mesures de

température. Les comparaisons simulation/expérience pour ces deux ensembles sont présentées
sur les Figure 5 et Figure 6. Pour chaque ensemble, la superposition d’'un spectre expérimental
(bleu) avec le spectre simulé a (T) est présenté en (a), et I'histogramme des températures
obtenues par l'algorithme aux moindres carrés est présenté en (b). Ainsi, la mesure de
température est donnée par la valeur moyenne (T) de I'histogramme, accompagnée de son écart-

type or.

A température ambiante, la température moyenne estimée est de 295 K, avec une
précision de 5.2 % en tir unique. Dans la flamme CH,/air, la température moyenne estimée est de
1960 K, avec une précision de 1.7 % pour des spectres accumulés sur 500 tirs. Ces précisions
sont comparables a celles obtenues en régime hybride fs/ps[11], en régime femtoseconde avec
une sonde chirpée (fs-CPP-CARS)[12], et en régime nanoseconde[13].
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Figure 5. Thermométrie DRASC en flamme CHj/air : (a) superposition d’un spectre expérimental
(bleu) avec la simulation a température moyenne (vert); (b) Histogramme des températures : (T) =
1960 K, o7 = 35K
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Figure 6. Thermométrie DRASC dans l'air ambiant : (a) superposition d’'un spectre expérimental
(bleu) avec la simulation a température moyenne (vert); (b) Histogramme des températures
estimées : (T) =295 K, o, = 15K

4 Discussion et conclusion

Le fond non-résonant est un des parameétres qui a di étre estimés et fixés en amont des
mesures de thermomeétrie ; il constitue donc un biais de mesure, influencant la précision obtenue.
Pour y remédier, nous avons identifié deux techniques de rejection du fond non-résonant en
régime hybride fs/ps: le contrble des états de polarisation des impulsions pompe, Stokes et
sonde [5][14]; ainsi l'utilisation d’un retard = > 0 [5][8]. Ces deux techniques sont détaillées dans
l'article[5].

Les mesures de température en flamme CH,/air et dans I'air ambiant ont permis de démontrer
le potentiel de ce montage hybride pour la mesure de température. Des études sont actuellement
menées afin d'augmenter I'énergie de sonde, dans le but d’accroitre la cadence de mesure.
L’exploitation de la résolution rotationnelle et vibrationnelle de notre montage devrait permettre de
développer un algorithme sensible aux températures rotationnelles et vibrationnelles. L’étude de
milieux en déséquilibre thermodynamique présentant des températures rotationnelles et
vibrationnelles différentes[15], fait également partie de nos perspectives.
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