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Introduction

Introduction

Le dioxyde de carbone (Gest le deuxieme gaz a contribuer a I'effet deesapres la vapeur d’eau

et le premier d'origine anthropique. La concentnatile ce gaz dans I'atmosphere a augmenté de 280
ppm en 1850 jusqu’a une valeur proche des 380 ppmod jours en moyenne, et jusqu’a 500 ppm
dans les grandes agglomérations, comme par exePatis, L’augmentation de cette concentration
est grandement corrélée avec le début de I'éraegusétrielle et a la combustion massive d’énergie
fossile. L'amplitude de 100 ppm est & comparer augmentations naturelles entre les périodes
glaciaires et interglaciaires et sur plusieurs iemdl d’années. Des forages de carottes de glace
effectués a Vostok en antarctique attestent déssrmee la concentration actuelle n’a jamais été
atteinte depuis 400000 ans. Ces observations nmbngp&il existe une forte corrélation entre la
température de l'air de surface et la concentraionCQ atmosphérique. Bien qu’il subsiste des
débats, il se dégage aujourd’hui un fort consemssms’'impact de la concentration de €6ur le
climat, laissant présager que la part anthropigeecds émissions et donc I'élévation de la
concentration de CQOnduit une perturbation du systéme climatique ksapérieure a sa variabilité
naturelle.

Les experts du GIEC (Groupe Intercontinental davadlution du Climat) ont notifié une augmentation
de la température de surface du globe moyenne ¢sergmtre 0.3 et 0.6°C depuis la moitié du 20eme
siecle. Or cette augmentation est corrélée avegitentation de la concentration des gaz a effet de
serre atmosphériques et par la méme du[{BC@C 2007].

Afin de pouvoir prédire I'évolution future du climgerrestre, de nombreux modeles climatiques sont
développés. Cependant il subsiste de nombreusestiindes dans ces modeles notamment les
interactions et rétroactions entre les processimsatiues et les puits (destruction) et les sources
(production) de C@ Afin de quantifier ces processus et ainsi affiilesrprédictions, il est nécessaire
de pouvoir quantifier avec précision les flux, pipalement de surface, du g&mosphérique afin de
pouvoir localiser avec précision les puits et sesrdu CQ. En effet, de nos jours, bien que les

processus naturels du cycle du carbone soient spnhgubsiste un « puits manquant », lors de
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Introduction

I'établissement du bilan du GQI est aussi nécessaire de pouvoir étudier l'évah de ces sources et
puits afin d’évaluer I'impact des rétroactions @iimgques sur leur amplitude.

La nécessité de localisation de ces sources et jpaitit un besoin en mesures de concentration de
CO,. Pour ca, un réseau de mesures in-situ au s@ dédeloppé progressivement depuis les années
1950 et il est aujourd’hui constitué d’'une centaieestations de mesure qui réalisent des obsemngatio
régulieres. Cependant, pour contraindre les moddileatiques, ce réseau est trop épars a I'écielle
globe. Les couvertures temporelles et spatialesdéseau sont insuffisantes pour pouvoir évalaer d
maniére adéquate les flux de surface interrégiorfaien qu’étant complété par quelques mesures
aéroportées épisodiques).

Ainsi, un besoin en mesures globales de la coratgotr de CQ est apparu indispensable. La
télédétection spatiale, passive, dans un premigogea été envisagée pour répondre a ce besost. C'e
ainsi, qu'un certain nombre de missions ont ét@ifiéses par les diverses agences spatiales et dont
certaines sont a I'heure actuelle en fonctionnenpenir des mesures dans linfrarouge thermique
(TOVS, IASI) ou dans le proche infrarouge (GOSAT&pendant ces missions ne pourront répondre a
la précision de mesure absolue demandée (1 ppm)gootraindre les modeles climatiques, et elles
souffrent aussi d’'une faible couverture aux halagides due a l'illumination solaire.

Dans ce contexte, la méthode de mesure par LIDARh{LDetection and Ranging) DIAL
(Dlfferential Absorption Lidar), s'inscrit comme mdidat pour une future mission spatiale.

En effet, cette technique a permis depuis de namlee années la détection de composés
atmosphériques comme la vapeur d’eau [Cahen 128Ppzone [Mégie 1977]...

Dans le cadre particulier de la détection DIAL dB,Cet bien que des précurseurs aient développé des
systémes il y a quelques dizaines d'années [Buff@83, Sugimoto 1993], les premiers résultats
significatifs ont été publiés au début de la démmvec les premieres mesures relatives avec une
précision de 1.5% [Koch 2004], puis les premieresumes absolues [Gibert 2006] avec une précision
de 1%.

Depuis des systemes basés sur différentes tecle®ldgser et techniques de mesure ont été
développés.

Plusieurs agences spatiales ont proposé des nisd®mmesure active de concentration du, CO
atmosphérique : A-SCOPE (Advanced Space CarbonCbwervation of Planet Earth) par 'ESA
(European Space Agency) et ASCENDS (Acive Sensin@®©, Emissions over Night Day and
Seasons) par la NASA (National Aeronautic and Spalrainistration).

En 2005, I'étude FACTS (Future Atmospheric Carbagsting from Space) conduite par I'PSL
(Institut Pierre Simon Laplace) et Alcatel SpacardiESA a permis de mieux cerner les potentialités
et les conditions requises pour une future missipatiale de télédétection active du L£O
atmosphérique.

Cette these s’inscrit dans ce contexte de préparatiune telle mission spatiale. Des mesures de

concentration trés précises requierent de nomiseasancées dans différents domaines comme : la

11



Introduction

source laser, la connaissance des parametresaguegtiques de la raie de sondage du €isie, la

réponse, en terme de signal diffus€, des surfadisges pour une mesure intégrée sur la colonne.

Les différentes études menées pour cette thesgasisent comme suit :

12

Le premier chapitre décrit le contexte scientifiqgénéral : cycle naturel du carbone,
perturbations anthropiques, changement climatigéseau de mesures actuel et principales
missions de télédétection passive du, @ qui permet de poser le cadre de I'étude. Buit
rappel théorique sur le LIDAR DIAL et les diversegthodes de mesure pouvant étre
utilisées. Enfin, partant de ces considérationdeet'étude FACTS, nous montrons quelles
raies d’'absorption du G3ont d’'intérét pour la télédétection spatiale.ignfous donnons les
raisons pour lesquelles nous choisissons le donspieetral a 2um et la raie d’absorption R
30 du CQ dans la bande d’absorption 2§, < (000).

Le second chapitre présente les mesures spectiggespréalisées sur cette raie. Afin de
réduire les biais de mesure, les parametres sgeopigues doivent étre connus avec une
grande précision. Ainsi, un partenariat a été nmspéace avec le GSMA (Groupe de
Spectrométrie Moléculaire et Atmosphérique) deiVarsité de Reims. Aprés un rappel de
spectroscopie moléculaire théorique, les mesuraséés au GSMA sont présentées. La
technique utilisée est la spectroscopie d’absamppiar diode laser. Apres avoir comparé les
résultats obtenus aux études précédentes, nougsanmsll'impact de la précision de ces
mesures en termes de biais pour une mesure apaveals. Enfin, des mesures du coefficient
du décalage du centre de raie d’absorption parsioreg« pressure shift coefficient ») par
spectroscopie photoacoustique seront présentées.

Dans le troisieme chapitre, nous nous intéressdassaurce laser. Dans un premier temps,
nous présentons les modifications apportées aulxadaser du systeme HDIAL (Hétérodyne
DIAL) existant au LMD afin d’obtenir une émissionrsla raie R 30 autour de 2051 nm.
Ensuite nous présenterons le développement pilnt€ QNERA (Office National d’Etude et
de Recherche en Aérospatiale) au sein du départeDbtPH (Département Mesures
Physigues) d'une source de puissance a cette méngudur d'onde de 2051 nm. Ce
développement s’effectue dans le cadre du cont#aBRIR (PUlsed Laser Source in NIR for
LIDAR applications) commandé par 'ESA dans le eade la préparation d’A-SCOPE. Le
concept retenu est celui d'une source paraméti@® (Oscillateur Paramétrique Optique)
doublement résonante (DROPO). A partir de FACTS, daractéristiques retenues pour la
source, notamment en termes de propriétés spegtradmt traduites en termes de biais
potentiels sur une mesure DIAL. Aprés la présemtatie I'architecture et le développement
de la source, sont présentées les caractérisafi@usrales de celle-ci en termes de stabilité et

de pureté spectrale.



Introduction

Enfin le quatriéme chapitre présente les étudebnpnéires effectuées pour caractériser la
canopée comme cible pour la mesure de la colon@Qieatmosphérique. En effet, en vue
d’'une mesure spatiale, tous les types de ciblesedbiétre envisagés. Aprés un rappel
théorique des propriétés spectrales et de la tijasdes ondes optiques diffusées par ces
cibles, nous présentons des résultats expérimentasxpropriétés statistiques de ce type de
cible sont étudiées a partir, d'une part, de meseffectuées avec le systeme HDIAL du LMD
émettant a 2m et d’autre part a partir du systéme aéroporté @QR®um et détection directe
du DLR. Nous mettons alors en avant les conségsesceermes d’erreur sur une mesure
DIAL spatiale de C@atmosphérique.

Enfin la conclusion, rappelle la démarche, leslewéveloppés et mis en place ainsi que les
principaux résultats obtenus durant ce travail tdisseé. Nous pouvons alors conclure sur la

potentialité d’'une telle mesure globale DIAL du £O
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Chapitre |

Cycle du carbone et apport d’'une mesure DIAL spatike du CO,

atmosphérique

Ce chapitre présente le contexte général de I'étddeloppée dans cette thése. Nous allons donc
présenter d'un point de vue général I'importancedibxyde de carbone dans le climat global et sa
contribution au réchauffement climatique. Nous eigpons notamment le lien entre I'accroissement
de la concentration du GGatmosphérique depuis la révolution industrielle l&etchangement
climatique global actuel. Nous mettrons alors eanaVimportance des puits et des sources dg CO
dans le cycle global du carbone, ainsi que I'imgioce de leur localisation, pour la prévision dmali
futur.

Ensuite, nous montrerons I'apport d’'une mesurdlgatdu dioxyde de carbone atmosphérique pour
remédier a la faible couverture actuelle du réskamesures au sol. Nous établirons alors le degré d
précision requis sur la restitution des concemratipour déterminer avec précision la localisatibn
I'amplitude des sources et des puits.

Enfin, aprés avoir montré I'apport d’'une télédétectsatellite active en comparaison des mesures
passives, nous rappellerons le principe physiquia aeesure DIAL (Dlfferential Absorption Lidar).
Ceci nous conduira a établir les criteres de délecle la raie d’absorption la plus appropriée pour
sondage spatial du G@ar LIDAR DIAL pour atteindre la précision (1 pprm le biais interrégional
(0.1 ppm) visés.
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1. Contexte général

Le dioxyde de carbone est le plus important gaffét de serre d’origine anthropique. A I'heure
actuelle il contribue a plus de la moitié du changet anthropogénique global dans le bilan raditif

la Terre. Une élévation de plus de 30% de la cdraion globale de CQdepuis I'ére préindustrielle

a été identifiee [IPCC 2007] comme étant le motptincipal pour I'élévation globale de la
température moyenne durant la méme période.

Nous savons désormais que les causes principalbél@etion des concentrations de £€bnt les
émissions fossiles ainsi que I'exploitation foreésti (augmentation de l'intensité des sources de

carbone mais aussi diminution de l'intensité desspie carbone océanique).

Cependant, les observations actuelles du dioxydead®sne atmosphérique révelent aussi qgue moins
de la moitié des émissions anthropogéniques reste thtmosphere, I'autre partie ayant été absorbée
soit par les océans soit par la biosphére. Cecis nmontre I'équilibre entre les émissions
anthropogéniques et la dynamique des processestres et océaniques. Ainsi, c'est I'évolution a
long-terme de cet équilibre qui est la clé pour pmndre et prédire la vitesse et la force du

changement climatique induit par I'activité humaine

1.1. Cycle du carbone et réchauffement climatique

Le dioxyde de carbone atmosphérique est un gafetdd serre, c'est-a-dire qu'il interagit avec les
rayonnements terrestres de telle maniere qu'ilfecaé pas les radiations de courte longueur d’onde
provenant du soleil mais tend a absorber le rayoené de grande longueur d’onde émis par
'atmosphere et la surface de la terre. Ainsi le, @Dd a garder la chaleur dans les basses couehes d
I'atmosphére et c’est pour cette raison, qu'ilesticteur majeur du réchauffement climatique.

D'un autre c6té, il ne faut pas oublier le rélenmidial de I'effet de serre: sans celui-ci, la
température moyenne de la Terre serait environ 300€ froide et notre planéte serait inhabitable.
Cependant, 'augmentation exacte de la températwe une quantité donnée d’accroissement dg CO
dans l'atmosphéere n'est pas bien quantifiée car @ipend de nombreuses interactions entre les
différents sous-ensembles du systeme climatiguestee (cycle du carbone, cycle hydrologique,
circulation océanique).

Le role du dioxyde de carbone dans le climat esicdmmplexe. En particulier, le réchauffement
climatique induit par le COn’est pas linéaire avec la quantité de dioxydeaidone présent dans
'atmosphere. En effet, il existe des rétroactians les puits et sources de L£Qerrestres et

océaniques) qui modifient les échanges et donocdesentrationsFig.1 .1).
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Rayonnement /
climat

F

Effet de serre,
réchauffement global

Emissions, Dioxyde de carbone :T.rgnspm‘. Transport atmosphériaue
Atmosphérique (CO,) menange P phenq

Emissions fossiles

Rétroaction du changement Rétroaction du changement

» Source Puits

climatique climatique

Cycle du carbone Cycle du carbone
océanique terrestre

Fig.1. 1: Implication et importance du dioxyde de carbo(€0O,) dans le changement climatique

global

1.1.1 Cycle naturel du carbone

Le cycle naturel du carbone peut, étre séparé @x glecessus majeurs distincts :

16

- cycle du carbone organique et échanges atmospivs@iere :

Les échanges entre I'atmosphére et la biosphetdasodsultante du cycle dit « court » du carbone
organique (temps inférieur au siecle) par les msee de photosynthése, respiration et
fermentation. La contribution de la photosynthé&ge,utilise I'énergie solaire pour synthétiser la
matiére organique en fixant le carbone dans lesaliysl de carbone (G8), est de 120 GtC.dn

La respiration des végétaux chlorophylliens tramséy a partir de I'oxygéene de l'air, toute
matiere organique en GO c’est la respiration autotrophigque. La matiekgétale morte se
décompose dans les sols sous I'action de microaggees, bactéries et champignons. C'est la
respiration hétérotrophique dont une part est do@st par le processus de fermentation :
production de C@et CH, dans I'atmosphere. Ces deux types de respirataonaht lieu a un flux

de CQ quasi-identique et égal & 120 GtC'aha combustion de la végétation (d’origine naterel
ou humaine) relache vers I'atmosphére quelques -tBigaes de carbone chaque année. La
derniere partie de la matiere organique est stodikés les sols. Les flux de carbone liés aux
processus d’échelle de temps beaucoup plus longsfables. Ce sont des processus d’origine
géologique : enfouissement des matieres organicuess les sédiments et les roches
sédimentaires. Cependant les réservoirs de carliEné ces processus sont immenses et les

temps impliqués sont treés longs (milliers voir ioills d’années).
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- cycle du carbone inorganique et échanges atmogphéan

D’autres processus de recyclage du carbone impitcqpedte fois le carbone inorganique. Il existe
sous plusieurs formes dans l'océan : ,Gflssous en surface en faible quantité (1%), ions
bicarbonate (HC®: 91%) et ions carbonates €0(8%). L'équilibre chimique de solubilité du
CO, atmosphérique dans I'océan (équilibre chimiqueee@®O, et HO) et HCQ', dépend de la
température de I'océan et du carbone déja stoctté Eactivité biologique du phytoplancton. Les
eaux froides favorisent I'absorption du €far les océans. Le carbone inorganique de l'océan
provient aussi de I'érosion des continents, eaugluie ou ruissellement.

Atmosphere
597 + 165
0.2 11 120 ‘ Puits T Ch 1 T
; : angemen
2.6 F'IF'B 26 continental 16 d'usage des sols 6.4
Lessivage Respirati
% Pepiaionl 706 70 222 20
Y Y
Végétation, sols ombustibles fossile
et humus 3700-244
2300+ 101-140 .
0.8
Rivieres | ! ! -
E‘ ________ Qcéan de surface e 50_5.,.. Vi ang
- [ 900 +18 <—39 —=13

Qcéan intermédiaire
et profond

37,100 +100

RESEIVOIrs e Sédiments de surface
: : 150

Fig.1. 2: Cycle global du carbone : en noir sont représéstes processus naturels et en rouge les processus
anthropiques [Sarmiento 2002]

1.1.2 Perturbations anthropiques

Le forcage moyen depuis I'ére préindustrielle adeténiné par le C@et, depuis 2000, la contribution
du CQ atmosphérique au forgage radiatif est autour @.90

En adoptant un point de vue global, nous pouvomsarguer que la proportion de g¢@ans
'atmosphére est minuscule comparée a la propodmrcarbone stockée dans I'océan ou dans la
biosphére. L'océan, a lui seul, contient 60 foigsptle carbone que I'atmosphére et la proportion de
carbone contenue dans la biosphére est au moais deflle contenue dans I'atmosphére.

Avant I'eére industrielle, la concentration de £&mosphérique était déterminée quasi-exclusivement

par les processus d’échanges naturels de carbargel'atmospheére et I'océan et I'atmosphere et la
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biosphére, respectivement. Malgré la grande amptirces variations (100 GtC 8n les
concentrations de GG&ont restées remarquablement stables jusqu’&ddutidn industrielle, variant

seulement entre 260 ppm et 280 pypiig.{. 3.

La révolution industrielle a conduit a une perttidradramatique du cycle naturel du carbone. Ceci a
conduit a une augmentation proche de 40% de laectration sur les 250 derniéres années.

Sans ces processus, la concentration de ad@osphérique actuelle serait deux fois celle deel’
préindustrielle, soit supérieure a 500ppm et dora éoncentration actuelle moyenne qui se situe

autour de 370 — 380 ppm.

400 T
i S 890
< 380 T g_ F MAUNA LOA OBSERVATORY RA
£ - S E
S [ gemp
= o — £
o 30T 2 E
ge! = :
5 B g 350
o B om E
O 340 + © 2
o F
5 B :
o < 330 =
T ] E
Qg 320 7 E e
.8 = = 310 :_ I L L 1 1 & 1 ! I Il L | l 1 I L l L 1 L it
.UC) - 1980 - 1970 1980 1990 2000 201E§\H‘_ @
a 300 T T g oE
B ] N B =
E Lo mohiemsn it i ool B
* v R pe=
280 =, B ¢ a . PR Byl . SE
: Ice coreffirn measurements Ty s \\“\\
260 I i I : ] i 1 It ] I Il : ] I ] : ] L T ]
1000 1200 1400 1600 1800 2000

Fig.1. 3: Evolution de la concentration de CQors du dernier millénaire [Sarmiento 2002]

On estime qu’entre 1800 et 1994, I'océan a absb?BéGtC, tandis que la biosphére terrestre était un
source de 40 GtC. Concernant le changement dattdis des sols, cela se traduit par deux effete: u
perte de 140 GtC due a la transformation des foed@tssurfaces agraires et un puits terrestre
(majoritairement d0 aux foréts) qui a absorbé a pe&s 100 GtC. Ainsi, nous voyons bien que le
cycle du carbone océanique et continental a ralBatigmentation de concentration du £0O
atmosphérique.

Cependant, il reste encore de nos jours, un peitsadbone non-identifié et mal quantifié capable
d’absorber environ 2.9 GtC.an

L’amplitude d’absorption des puits du €@ varié substantiellement d’année en année et ndéme

décennie en décennie mais ces variations ne sendipectement liées aux variations des émissions

18



Chapitre | : Cycle du carbone et apport d’'une mesDIAL spatiale du C@atmosphérique

anthropiques qui ont, elles, augmenté de manidativement constante au cours des 50 dernieres
années, mais principalement aux changements eatioms des puits de carbone terrestres. Par
exemple, dans I'année suivant un événement El Nars I'océan pacifique, la biosphére terrestre
devient généralement une source nette dg, @Ddis que les années suivant la Nina, la biasphé

terrestre devient un puits anormalement fort.

Il existe désormais un fort consensus sur le ligineel’accroissement rapide du €@mosphérique
durant les 250 derniéres années et le réchauffedeedi3°C durant cette période, et sur le faitcpte
accroissement de concentration est le principakoraiu réchauffement. De fait, I'évolution futune d
climat terrestre sera fortement liée a I'évolutiles gaz a effet de serre et plus particuliéremant d

dioxyde de carbone atmosphérique.

La prévision de I'évolution du CLQatmosphérique est donc liée a deux facteurs quj Bamplitude

des émissions anthropiques, et I'évolution desspigit sources) de carbone terrestre. Bien que ces
puits aient absorbé une fraction substantielle @4 &nis par le passe, I'évolution de ceux-ci dans le
futur n'est pas claire. Si la force de ces puitgie® plus faible avec un climat plus chaud comme
beaucoup d'études le suggérent, alors le, @Mnosphérique augmentera plus vite, causant une

élévation de la température, qui réduira elle aassin tour I'influence de ces puits....

Cependant, l'interaction entre le systéme climaigbysique et le cycle global du carbone est encore

mal compris, et est une grande source d’incertiymbeir les projections climatiques futures.

Quantifier et comprendre les sources et puits &tlee CQ, est un élément clé pour améliorer notre
capacité a prédire I'évolution climatique terrestdme connaissance précise de la variation du cycle
du carbone et de ses rétroactions sur le climatindspensable pour établir des scénarios préslicti

fiables.

Un des objectifs majeurs afin de pouvoir localjggtisément ces puits et sources est de mesurer ave

précision les flux de carbone a proximité de ldas@ terrestre.
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1.1.3 Différentes échelles d’étude du C@atmosphérique

Dans le cadre de I'étude du g@tmosphérique et de son évolution, nous pouvossnduer
différentes échelles d'étude temporelles ou spidl’analyse de I'atmosphére couvre des échelles

trés diverses comme nous le présentons dans kengfiab.1. 1) :

Tab.1. 1: Analyse d’échelle [Stull 1988]

L T Echelle phénomeéne météorologique
> 100 km < 1 semaine . macro, circulation générale
échelle synoptique
1-100km !l 1n -1 semaine méso, front,s,_couverture nuageuse,
moyenne échelle épisodes de pollution
<1lkm <1lh micro, turbulence
petite échelle

1.1.3.1 Cycle diurne et variations synoptiques

Afin d’avoir en téte les processus gouvernant Basations naturelles du GOnous allons faire le lien

entre le cycle diurne du carbone et les variatsymoptiques de celui-ci.

Les variations de dioxyde de carbone atmosphérisppr@ majoritairement gouvernées par le
comportement de la Couche Limite Atmosphérique (Lh4i est la couche composant les premiers
hectometres de I'atmosphére. En effet, celle-cistitre l'interface entre la surface terrestre et
I'atmosphere et est l'aire de la plupart des sauetepuits des polluants et notamment dw.G@

couche limite est variable spatialement et tempmraint et elle est directement reliée aux parameétre

météorologiques et a la topographie.

La CLA suit un cycle diurne~g.1. 4 qui agit directement sur la concentration de, @0 I'évolution
concerne les différentes parties de la couchediatinosphérique :

- La couche de surface : présente tout au long die¢ @en contact direct avec le sol et d’'une
épaisseur faible (10 % de la hauteur moyenne G&A9.

- La couche mélangée : sous I'action du chauffage derface, des mouvements convectifs se
développent ce qui provoque une dilution des codgpgazeux.

- La zone d’entrainement: relativement peu épaissdrd quelques dizaines et quelques
centaines de metres), elle constitue une zone a'g®s entre la couche convective et la
couche résiduelle, la CLA et la tropospheére libre.

- La couche résiduelle : en fin de journée et apigsadtion des thermiques.

- La couche nocturne : qui concentre les composé=ugaamis pendant la nuit .
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Fig.1. 4: Evolution temporelle de la couche limite atmospique

Nous avons ici, détaillé les variations temporetieda CLA a I'échelle d’une journée afin de déerir
son cycle diurne.

De méme, si hous raisonnons a une échelle syneptigunauteur de cette couche limite présente des
hétérogénéités spatiales selon les conditions mudt§iques. Ainsi, il existe une hétérogénéité ale |
structure horizontale de la couche limikég(1. 5 :

- En conditions anticycloniques (haute pressionpdigéseur de la CLA ne varie pas beaucoup
spatialement sous I'effet du forcage thermique alasurface et il en résulte alors un cycle
diurne bien défini, la CLA ayant alors des prog#tpropres notamment en termes de
concentration de composés.

- Dans les zones de basse-pression (conditions démeaires), les courants ascendants des
systémes orageux entrainent l'air de la CLA vessHautes altitudes. Les concentrations de

CO, dans la CLA et dans la tropospheére libre sonsgloatiquement identiques.

'y

Subsidence

" —_
: » - Ascendance

<:| Divergence |:> Convergence <:|

Haute Basse X
Pression Pression

Fig.1. 5: Variation spatiale de la hauteur de CLA en forioh des conditions synoptiques. (-) : hauteur de la
CLA, (- -) : hauteur maximale d’air influencée pala surface
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Les concentrations locales de £&ont fortement influencées par les conditions orétégiques. Un
front dépressionnaire peut engendrer des variafioceles de concentration de £€@e l'ordre de

plusieurs dizaines de ppm.

Une notion importante pour la compréhension deaféabilité des constituants de la basse atmosphere
est la notion de stabilité ou d’instabilité verteeala stratification verticale de I'atmosphere st a

la thermodynamique et pour I'étudier, nous intredus la notion de température potentié|ld’unité

le Kelvin et notée comme suit :

e(z)ﬂ(z)(i)jmp @)

P(z

Avec P, la pression de référendg, la capacité calorifique de l'air.

La température potentielle correspond a la tempégaqu’aurait une parcelle d’air si on 'amenait
adiabatiquement de sa pressit{z) a la pressioiR,.

Nous définissons de plus la température potentigtieielle 6, comme la température potentielle

prenant en compte les effets d’humidité :
0,(z) = 6(z)1+ 0610q) (1.2)
Avec g I'humidité spécifique en g.Kg

Pendant la nuit), augmente dans les basses couches : il y a inmetdlsitempérature (la température
augmente avec l'altitude). La couche est stablesDa couche résiduellé, est constant, la couche
est neutre. Enfin, dans la troposphére libre, rahagervons un gradient vertical positif et quasiment

constant.

En matinée, le soleil commence a chauffer le sahats observons un gradient négatif Ajeen
surface : la couche est alors instable et l'aites’@ en altitude par flottabilité. Au cours du temnp
'augmentation de I'ensoleillement entraine unev&@li®n progressive de la couche mélangée. Par des
thermiques de plus en plus fortes la couche métapgéce alors la couche résiduelle. Il y a alors
érosion de la couche résiduelle par la couche ativee

En période convective, la concentration des dicersstituants de la CLA, gaz et particules est alors

homogeéne.
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1.1.3.2 Représentativité temporelle

Le cycle naturel du CQest la somme des contributions biologiques ehtbdynamiques.

Le cycle diurne biologique est divisé en trois @sas

la nuit : la respiration est le seul processusogiiglue actif durant cette période. Ceci résulte
en un apport quasi-constant de LQfans la couche nocturne avec une faible variéhilite a

la température. Le COémis en surface ne se disperse que trés lentegneatise de la
stratification verticale de la CLA.

Le matin : deux processus biologiques sont en mckophotosynthese et la respiration. A la
fin de cette période, nous observons le taux deotsance maximal de la concentration de
CO, atmosphérique.

La journée : la diminution progressive du taux éerdissance du G@&tmosphériqgue marque

le début du développement de la couche mélangés hdsses couches de I'atmosphere se
mélangent peu a peu avec les couches supérieueesfiet d'aprés midi, la concentration de

CO, est homogéne dans la CLA

Les perturbations de ce cycle sont alors de dquesty

Les perturbations naturelles : elles sont le plusvent liées a I'advection de masses d’air
différentes. Le passage d’'une masse d’air au-debgnguits de CQ comme une forét, peut
faire varier brusquement la concentration si let\esh amené a changer de direction au cours
de la journée. Les conditions météorologiques paupevoquer une variation brutale de la
concentration de CQOdans la CLA. Le passage d'un front dépressionretiteaine souvent
une augmentation ou diminution de la concentratieria CLA par intrusion d’air provenant
de la troposphére libre. La présence de lac, meelif entraine des processus de brises de
terre-brise de mer ou plaine-montagne qui modifi@iconcentration en GO

Les perturbations anthropiques : suivant la promeeade la masse d'air étudiée, la
concentration du CQatmosphérique peut varier de plusieurs dizaingspie Les émissions
anthropiques, industries et chauffage entrainestvdeations majeures de la concentration de
CO, pendant I'hiver. Des phénomenes de brises dusradiegt thermique ville/campagne
sont aussi responsables du transport de. ©@e autre variabilité temporelle importante est
celle du trafic routier. Ainsi, durant les périodisstrafic maximal (8-10 h le matin et 18-20 h
le soir) les émissions de GBont importantes et perturbent le cycle naturepebhdant,
l'influence de ces deux périodes n’est pas équivalen termes de concentration de,CEh
effet, le matin les émissions anthropiques sontsésnidans la couche nocturne de faible
épaisseur alors gue les émissions ayant lieu eesaint lieu dans la couche mélangée,
lorsque la CLA a une hauteur maximale. Ainsi p&etade dispersion homogene dans la CLA,

la concentration matinale est beaucoup plus praenga’en soirée.
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1.1.4 Sources et puits : mesures actuelles du G@tmosphérique

A I'heure actuelle, il existe une centaine de statide mesures in-situ (prélevement d’air par flaco

spectromeétre infrarouge ou chromatographie) dy @®osphérique réparties sur le globe terrestre,

dont le site référence de Mauna Loa a Hawai etterd'®bservation localisé au pole sud.

En paralléle a ce réseau, différentes campagnesedares ont lieu a bord de bateaux ou d’avions. La

plupart de ces stations de mesure sont regroupéssiel réseau de mesure GLOBALVIEW-Qfe la
NOAA/CMDL (Fig.1. 6).

GLOBALVIEW-COZ2, 2008
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Fig.1. 6: Cartographie du réseau de mesure GLOBALVIEW-gO

Cependant, le réseau actuel de mesures comporlienites pour la compréhension de la physique du

CO, atmosphérique :

- Lareprésentation verticale est quasi inexistaete effet les mesures in-situ sont des mesures

ponctuelles ne donnant pas acces a des profileaext Seuls de rares profils verticaux sont

effectués au cours de campagne de mesures

- La représentativité spatiale n’est pas homogémeeftet, la plupart des stations est situées

dans I'hémisphere nord
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Deux approches différentes peuvent étre envisggawsdéterminer les sources et les puits dg £0
la surface terrestre: I'approche montante ou gagling » ou « bottom-up » et d'autre part,

I'approche descendante ou « top-down ».

1.1.4.1 Méthodes de restitution des puits et des sourceapproche montante ou « bottom-up »

L’approche montante ou « bottom-up » consiste @caier des mesures de flux a petite échelle et a
extrapoler les résultats aux échelles temporetlepatiales supérieures.

Ces mesures de flux sont généralement estiméesiradeatours micro-météorologiques. Ces mesures
de flux s’accompagnent d’études météorologiquedrdiggiques, de végétation et des sols.

Ainsi, peuvent alors étre caractérisés les fluxC@, de vapeur d’eau et d’énergie entre I'atmosphére
et 'écosystéme. Ce réseau de mesures est le rEEERMNET. En paralléle, les couvertures végétales

d’une région peuvent étre fournies par exempledparobservations spatiales.

Malheureusement, I'extrapolation a de plus grar@delles conduit a des erreurs importantes sur la
restitution des puits et des sources du fait notantrde la grande hétérogénéité spatiale et teniporel

des flux de surface en fonction, du type d’écosysteonsidéré.

1.1.4.2 Méthodes de restitution des puits et des sourceapproche descendante ou « top-down »

De maniére générale, I'approche descendante gorekaden » consiste a estimer les flux de surface du
CO, par les mesures des variations spatiales et tetgodu CQdans I'atmosphére.

Pour déterminer les flux aux différentes échellpatiales et temporelles a partir des gradients de
concentration (variables spatialement et temporelid), la restitution précise des flux de Q@ar
I'approche descendante sera donc liée a la précilds mesures mais aussi a la précision du modéle
de transport atmosphérique utilisé pour analysezstituer les flux.

En partant des effets (variabilitt du C@ans I'atmosphére), on remonte aux causes qui laont
distribution spatiale des sources et puits dg.CO

La faible couverture spatiale du réseau de mesnd ce probleme inverse sous contraint ce qui
entraine une prise en compte des phénomenes dpdraeur de longues distances et donc de grandes
incertitudes. De plus certains phénomenes comm@raglient vertical dans la couche limite

atmosphérique sont encore mal pris en compte éanmaddeles de transport.
Ces deux méthodes mettent en avant la nécessitiesieres précises (1 ppm) et plus denses (échelle

spatiale de 50 km x 50 km) de concentrations de &Mosphérique pour une mesure de colonne

intégrée pour contraindre les modeles climatiqiviidr 2007].

25



Chapitre | : Cycle du carbone et apport d’'une mesDIAL spatiale du C@atmosphérique

1.2.  Apport d’'une mesure active DIAL spatiale

1.2.1 Missions spatiales passives : concept et limitatisn

Au vu de ce qui a été énonceé précédemment, la mesu€Q atmosphérique depuis I'espace est d'un
grand intérét. En effet, une couverture globalesaéellite permettra de s’affranchir de I'hétéragjén

du réseau de mesures actuel. Nous pouvons espéieaeces a des contenus intégrés le long d’une
colonne atmosphérique en lieu et place des meporesuelles du réseau terrestre.

Bien qu’une mission spatiale ne puisse probablepastatteindre le degré de précision d’une mesure
effectuée par des capteurs in-situ, ceci peut érapensé par le grand nombre d’observations,
spatialement distribuées de maniére adéquate adiiogiobe.

Plusieurs missions spatiales passives dédiéedseleation du dioxyde de carbone sont actuellement
opérationnelles. Ces missions fonctionnent danfdliouge : AIRS, IASI ou dans le visible/proche-
infrarouge : SCIAMACHY, GOSAT.

Pour chague domaine spectral, une technique ditigrest utilisée : dans I'infrarouge thermique on
étudie le rayonnement émis (spectroscopie d’émiyséd dans le proche infrarouge on étudie le
rayonnement solaire diffusé (spectroscopie d’alignTp

Malheureusement, les profils de concentration dédieé ces observations sont représentatifs de la
moyenne et haute troposphere avec une tres fablgilsution de la couche limite. Il est alors tres
difficile de lier ces mesures de concentration aiftlex de surface.

La spectroscopie d’absorption a (n6é et 2um utilise des mesures a haute résolution spedile
lumiére solaire réfléchie. L'absorption est aloréel a la quantité d’espéces absorbantes dans
'atmosphere ce qui permet d'estimer sa concentratLes mesures effectuées par le satellite
SCIAMACHY ont été utilisées pour estimer des coleside concentration de @O

Cependant des comparaisons avec des mesures spepitgues FTIR (Fourier Transform InfraRed

spectroscopy) montrent des biais de I'ordre deques ppm.

co, $e " Sommet de ' ?
2 I'atmosphére
d ™~ Teme 7 =

Fig.1. 7: Schéma de principe des mesures spatiales passigendage dans l'infrarouge thermique (gauche)
et absorption différentielle dans I'IR (droite)
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La mission GOSAT (Greenhouse gases Observation [B&Tede la JAXA (Japan Aerospace
Exploration Agency) dédiée a la mesure du, @@té lancée début 2009. Ce satellite doit gnasite
une orbite polaire. GOSAT est aussi équipé d'urttspmetre thermique infrarouge pour des mesures
jour/nuit.

La plus grosse contrainte pour les mesures passsesla nécessité de corriger la diffusion
atmosphérique, en particulier par les aérosoleetnuages fins. Cette diffusion change le trajet
atmosphérique qui doit pourtant étre connu pouroueer la concentration exacte de L£O
atmosphérique. Ce phénomeéne peut induire des thaiguelques ppm. Le concept de mesure de
GOSAT utilise un canal OQcomme référence pour la mesure du trajet atmogpleerCependant les
bandes d’absorption dOet du CQ étant tres espacées spectralement, il subsistegrarede
incertitude dans I'extrapolation (la diffusion é&aensible a la longueur d’onde). De plus, ces nessu
passives ne peuvent mesurer de maniere précismdamtration de COatmosphérique que si I'angle
zénithal solaire est inférieur a 70°, ce qui ed s@rieuse limitation pour les zones de hautasidizts

de I'hémisphére nord ou les flux peuvent étre itrgmortants durant la période hivernale.

1.2.2 Apport d'un sondage actif

Une mesure de la concentration de,@ar LIDAR (Light Detection And Ranging) repose sumre

mesure DIAL (Dlfferential Absorption Lidar). Nougfihissons cette technigue comme active car une
source laser (et non plus naturelle comme c’esiake pour une méthode passive) est utilisée pour
sonder I'atmosphére. Les sources laser peuvendétptusieurs types (continue, pulsée, modulée...).

Le principe de cette mesure sera détaillé danssletions suivantes.

En pratique, nous allons nous attacher ici & dédes avantages d’'une mission DIAL par rapport a
une mission passive :

- mesures résolues par couche : I'écho de surfaceepeat’effectuer des contenus intégrés de
rapport de mélange en GQur toute la colonne. De plus les nuages densegept étre
utilisés pour effectuer des mesures partiellemeslues.

- Mesures jour / nuit: Un des tres grands avantad@es systeme actif sur un systéme passif
proche IR est la possibilité d'effectuer des mesute jour et de nuit (bien que pour un
systéme spatial, ceci ne permette surement pateiddte une précision suffisante pour
étudier les processus nocturnes et le cycle diduneQ).

- Hautes et moyennes latitudes : de méme que pomrdssres de nuit, un autre avantage d’'une
mesure active, d0 & sa source de rayonnement pregirele ne pas étre limité par I'angle
d’'incidence du rayonnement solaire a la surfacéadeerre. Ainsi, des mesures peuvent étre

effectuées aux hautes et moyennes latitudes.
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Sensibilité a la diffusion atmosphérique : une meddDAR permet de différencier le signal
rétrodiffusé par I'atmosphére de celui de I'échosdé Nous pouvons alors nous affranchir
d'une des sources d’incertitudes majeures des meqassives (diffusion du rayonnement

solaire par les particules).

A-SCOPE

La mission A-SCOPE (Advanced Space Carbon and @hisen of Planet Earth) fait partie des six

missions retenues par 'ESA (European Space Agateny$ le cadre des missions d’observation de la

terre. Elle utilise le sondage actif DIAL de la @ohe de C@ atmosphérique. Les caractéristiques

d’orbite proposées sont les suivantes : orbiteobgtichrone a une altitude entre 325 et 400 kmx lida

pointant avec un angle de 2° par rapport au nadiresures moyennées sur 50 km [ASCOPE].

Nous pouvons mettre en avant les différentes simgés de cette mission :

A-SCOPE va augmenter de facon significative le nentte mesures réalisées par rapport au
réseau de mesures au sol d’au moins un ordre dea@raen réalisant 100 000 observations
en un mois. L'augmentation par rapport aux missjassives serait elle aussi d'un facteur de
2 ou 3 car, comme dit précédemment, une missioveace serait ni limitée par la nuit, ni par
I'angle zénithal solaire.

De plus en échantillonnant I'atmosphére avec un seuméme instrument, A-SCOPE
permettra de s’affranchir des problémes de caldmaentre les différents instruments du
réseau sol.

Cette mission spatiale serait trés complémentaireégeau sol dont les de mesures atteignent
de tres grandes précisions.

La précision (1ppm) et le biais (0.1 ppm) des mesuASCOPE les situent & un degré
intermédiaire entre les mesures in-situ et cellesGDSAT (précision 4 ppm). De plus, a
méme degré de précision, les mesures de A-SCOBEt$®U ou pas biaisées contrairement a
celles de GOSAT.

A-SCOPE est la seule mission étudiée a I'heureelietipermettant de faire des mesures, toute-

saisons, bi-journalieres, toute latitude, hautecipign de concentrations de ¢€@epuis I'espace.

L'évolution des modéles d’inversion tendant vers ameélioration de la résolution spatiale, le besoin

en observation a bonne résolution horizontale ag¢yigmordial. Pour améliorer notre compréhension

du bilan carbone global, des estimations précisdtud annuels nets sont nécessaires. Afin de idéfin

les sources et les puits, il est nécessaire daidéds flux annuels avec une incertitude inférgear

0.02 GtC.aft et une résolution spatiale de 1000 x 1000 krraut fioter que l'incertitude actuelle est
plutot de I'ordre de 0.05 GTc.an
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2. La mesure DIAL

Le principe de la mesure LIDAR consiste a envoyansd I'atmosphére une impulsion
électromagnétique lumineuse de longueur d’ohdede durée fournie par un laser. Les composants
présents le long du trajet optique diffusent etodsnt celui-ci. Une partie de cette diffusion
s’effectue en direction du LIDAR (dans le sens @@pa la propagation de l'impulsion laser). La
rétrodiffusion peut avoir une longueur d’'onde diffidte car un décalage de la fréquence laser @itial
da a I'effet Doppler qui est proportionnel a laegise radiale de la cible diffusante a lieu.

C’est I'analyse du signal rétrodiffusé qui permetdgterminer les parametres atmosphériques (natures
des composés atmosphériques présents, concentdgatiorcompose....) selon la technique LIDAR
choisie. Un LIDAR est donc composé d’'un émetteasdt), de diverses optiques selon la technique
LIDAR utilisée, d'un récepteur (télescope), d’'uréattion et d’'un traitement du signal.

Pour la mesure DIAL, le principe est d’émettre raltdivement dans I'atmosphére deux longueurs
d’'onde différentes, 'uné,oy, correspondant a un positionnement spectral stiraie d'absorption du
composé a sonder, l'autteyer, sur un domaine libre de toute absorption.

De maniére intuitive, nous voyons donc que le rappes puissances rétrodiffusées aux deux
longueurs d’onde a chaque distance de propagatius donne acces la différence d’absorption entre

les deux longueurs d’onde et ainsi au nombre décutds absorbantes.

2.1. Interaction laser — atmosphére

2.1.1. Transmission

Lors de la propagation d’'un faisceau laser darimbaphére, plusieurs processus physiques ont lieu
entre I'impulsion lumineuse et les cibles atmospgu&s. Les cibles désignent d’une maniere générale
les différents composés présents sur le trajeatiedau lumineux. Nous distinguerons d’une part les
particules que sont les aérosols naturels ou grittues en suspension dans I'air, les hydrométéores
(gouttes d’eau, cristaux de glace), et les moléodéel’air.

L'interaction du faisceau laser avec I'atmosphésterégie par la nature et la géométrie de la @ble
par la longueur d'onde de I'impulsion laser.

Lors de son parcours dans I'atmosphére, la radidtimineuse est atténuée par deux processus, la
diffusion et I'absorption. Ainsi, nous définissons coefficient d’atténuation a la longueur d'oride

a;, somme du coefficient d’absorptieg; et du coefficient de diffusio;; a la distanc®
a; (R) =g, (R) ta,, (R) (1.3)
La transmission atmosphérique le long du trajetiqopt est alors lintégrale du coefficient

d’atténuation sur toute cette distance et est dopaé:
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T(R)= ex;{—zai (r)er w4)

2.1.2. Diffusion

Pour gu'un processus de diffusion soit efficacéauit que la taille (caractéristique) du diffussoit

de l'ordre de grandeur ou supérieur a la longuéand® de la radiation lumineuse incidente. La
répartition de la diffusion dans toues les dirawtide I'espace est alors donnée par une « indieatd
diffusion » dépendant du régime de diffusion. Noasnous intéressons qu’aux régimes de diffusion
élastique (la longueur d’'onde diffusée est la m@ue l'incidente) : diffusion dite Rayleigh et Mie.
Les processus inélastiques comme la diffusion Rareaseront pas abordés.

Les molécules gazeuses contenues dans I'atmospinérdes tailles caractéristiques de quelques
Angstrom, trés petites devant les longueurs d’dasler utilisées en LIDAR (quelques microns). Dans
ce cas, nous nous trouvons dans un processusfdsiatif dit, de Rayleigh régie par une loi &h(le
signal moléculaire diffusé a 2 microns est par gler256 fois inférieur a celui diffusé a 0.5 micspn
Dans le cas des particules, celles-ci ont uneetaidiractéristique de I'ordre de plusieurs microns,
comparable aux longueurs d’'onde laser. Si housid®mss des particules sphériques, c’est la théorie
de Mie qui décrit le processus de diffusion. Leormyement diffus exhibe alors une dépendance
spectrale e, aveca coefficient d’Angstrém qui varie (1.2<2.5) selon la taille des particules.
Nous nous trouvons dans un cas typique de la diffra de Fraunhofer. Pour les tres grosses

particules on utilise I'optique géomeétriqueg(1. 8.

OPTICAL

0.001
0.1

Fig.1. 8 : Différents régimes de diffusion optique en fonctialu rapport : taille caractéristique de la partical
/ longueur d'onde
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Quelque soit le type de diffuseurs microscopigleespefficient d’extinction totad; peut s’exprimer

par la théorie de Rayleigh-Mie pour des composBérsjues :

B(6)= [m7Q,(r,O)N(r)dr (1.5)
diffuseurs
a, = J-anext(r)N(r)dr (1.6)
diffuseurs
aveoQ(r,H) :%dag—(r,@) I'efficacité de Mie dans la directiofy s (r,H) la section efficace

différentielle de diffusion el(r)dr la densité de particules ayant un rayon compti® eret r+dr

Uext
T 2

Qe(r) =

est I'efficacité totale d’extinction de Mie (diffion)

La partie de ce signal qui correspond a la réthasiibn est donc poui=x.

Le coefficient de rétrodiffusion atmosphérique énptr la suitgd) est la somme d’'une contribution

particulairef,; et d’'une contribution moléculaiy, ; :

B (R) = B (R) + :Bp,i (R) (1.7)
2.1.3. Absorption

Une molécule peut absorber un photon de fréqueadicpliére pour transiter d’'un état d’énergie
quantifiée & un autre. Le coefficient d’absorptigim™) est lié a la section efficace d’absorption de la
transitionos; (n") :

o = J-a:a,i (FIN(r Jor (1.8)
Le spectre d’'absorption d’'un composé représente tospectre de transitions électroniques (visible
et UV), de vibration-rotation (proche et moyen ambruge) et rotation (infrarouge lointain et micro-
ondes). De méme, ces raies sont élargies par dlit@rprocessus comme l'effet Doppler et les
collisions entre molécules. Ces considérationstepsmopiques seront plus précisément développées
dans le Chapitre |l.
Afin d’effectuer un sondage du G@tmosphérique, nous devons localiser les difféemiandes
d’absorption {ab.1. 2.

Tab.1. 2: Bandes d’absorption du C&atmosphérique et sections efficaces des raiesespondantes
2 (um) 15-1.6 2.0-2.1 2.6-2.8 4.6 10 14-15

c(cm?) | 10°-10* 10°°-10° [ 107107 | 10~ [10*-10*| 107
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2.2. L'équation LIDAR

La mesure du signal rétrodiffusé se fait en callettes ondes lumineuses par un télescope. Lelsigna
est ensuite envoyé sur une chaine de détection.

Signal optique
somme des
ondelettes
diffusée par
chacun des
diffuseurs

Récepteur
Emetteur Telescope
laser

Diffusion et absorption par les
molécules et les particules

L

Volume diffusant a la
distance , de longueur

Aro-r

Signal électrique |[l:> Slanal aumETIges

0 temps

Fig.1. 9: Schéma de principe de base d’un LIDAR

Le nombre de photons moyen incidents sur le phétotEurNsz; a la longueur d’onde pendant le
tempsdt=20R/c est donné par le produit de convolution entreolefficient de rétrodiffusio et une
fonction G, elle-méme produit de convolution entre la duréeglision et le temps de réponse du
détecteur. Nous pouvons voir de méme que dansdedes LIDAR impulsionnel, la durée de
'impulsion entraine une ambiguité en distancesi¢mal recu a l'instant €tant da a la contribution du
signal a deux distances R distinctes. Ceci estnsatige sur la figure suivantgig.1. 10

R

Fig.1. 10: Diagramme temporel d’un LIDAR impulsionnel

Dans le cas d’'une émission monochromatique de kurgdiondd :
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1.9
! hy R? (1.9)

N, =T A(G . TiZ(R)ﬂ(R)J
Ou [ est le produit de convolution sRr
E est I'énergie émise a la longueur d’'onde
hv est I'énergie d’'un photon
7o est la transmission optique de l'instrument y cosie rendement quantique
A est la surface collectrice du télescope

T; est la transmission atmosphérique pour un simajettpour chaque longueur d’'onde

La largeur temporelle a mi-hauteur de la fonct®peut s’écrire :

C
R =7 |2 + &2 (1.10)

ou Jt, est la largeur temporelle de I'impulsion & est le temps d’intégration a la réception. En

supposant une impulsion courte telle gRe<<R, nous pouvons alors simplifier I'équation.

En dehors de toute absorption, le produit de cariarl peut alors s’écrire :

o RAR.T R@: z( R )exd- 2a(R )R w11

ouR est la distance moyenne de la porte de mesuredésasiR>> 0Rg)
Nous pouvons effectuer I'analyse par petites cosictmosphériques et considérer un coefficient de

rétrodiffusion homogene sur cette méme paifg et en considérant un rappgfé constant :

T*(RIBR) _ T*(R) A(R)
GO = 1- -2a(R .
Dans ces conditions d’air clair, nous avons habémentadRz<<1, d’'ou :
2 2
ol (':)f(R) - TR(ZR) BRIR, (1.13)
Et le nombre moyen de photons incidents sur lectkiie devient :
_n,EAT?(R)
N, =—"—— 73R 1.14
R hV RZ 18( )dQG ( )

A partir de I'équation (1.14), la puissance optiguneyenne dans une porte de mesiRg, du signal
rétrodiffusé par une tranche d'atmosphére de pdsEondR, peut étre exprimée de la maniére

suivante :

P(R) =78 (R2S E exd-2[r, (0.R)+7°(0,R)) (1.15)

Our(R) est I'épaisseur optique intégrée due a I'absampdio constituant de I'atmosphére
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22(0,R)= [ )7 (r)r (116

Ougi(R) est la section efficace de la raie d’absorptida langueur d’ondé, n(R) est la densité du gaz
mesuré exio (R) est I'épaisseur optique correspondante a I'extinceét a I'absorption a la longueur

d’ondei mais en excluant I'absorption du gaz mesuré.
R
r'(OR) = [ay, (r)+a,,(r)dr (1.17)
0

Nous pouvons mettre I'équation (1.15) sous fornaiité :

R(R)= K, (R)E, exd- 27, (0,R] (1.18)

avecK;(R)=7,5(R) 2':; exd-2°(0.R))

2.3. La mesure DIAL
Comme expliqué précédemment, un schéma d’opértidh requiert I'émission de deux longueurs

d’onde :1oy Située sur une raie d’absorption du composigt (libre de toute absorption). Les deux

longueurs d’onde sont alternativement émises \egradsphere.

[

Section efficace d'absorption

‘-

Mot I

Longueur d'onde
Fig.1. 11: Principe de la mesure DIAL

En utilisant I'équation précédente (1.18),

Pl Kol B s 0R)- e OR) 19

Si les deux longueurs d’onde ON et OFF sont assehps, alors nous pouvons considérer les termes

de rétrodiffusion et d’extinction a ces deux longnged’onde comme étant égaux. Si les gains a ces

deux longueurs d’onde sont eux aussi égaux, EersKon=K, et :
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_1 | Poe (R)EON
0R)= | P 120

Et = won — orr €St I'épaisseur optique différentielle intégrédrer’instrument et une couche
atmosphérique d’'épaissediR située a la distanck du lidar, et due uniquement a I'absorption du

composé atmosphérique sondé.

Nous pouvons réécrire cette équation a l'aide égulation (1.16), en fonction des paramétres

spectroscopiques.
T(O’ R) = jpcoz (r )na (r )(5-ON (r) ~ Oope (r ))dl’ (1.21)
0

Ou P, (R) est le rapport de mélange en £Dla distanceR et ol 0, et T, sont les sections

efficaces d’absorption aux longueurs d’'onde ON EE@tn, est la concentration moléculaire en air
sec:

-

Avecp etT la pression et la températupg,le rapport de mélange en vapeur d’eaklatconstante de

Boltzmann.

En combinant les rapports des puissances rétredifu données par I'équation (1.19), aux extrémités

de la tranche d’atmosphére sond&oR et R), nous obtenons I'épaisseur optique différentielle
locale :07(R- R, R) = 7o (R- R, R) - T (R- R, R)

_ _ 1 PON (R B dq)POFF (R)
o= = e e 22

Cette épaisseur optique est liée a la concentratid®Q par :

R
Or(R=RR) = [ peo, (1), (r) Ao (1) = Goee (r))or (1.23)
R-R
Nous obtenons alors dans une tranche d’atmospbargrise entr&koR etR :
_ Oor(R-&RR
Pro (R )= H{F R F) .
[WF(r )dr (1.24)
R-R
En utilisant la fonction de poids calculée erRréR etR
WF(r) = n, (r N Gon (r) = Gore (r ))dr (1.25)
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2.3.1. Mesures résolues

A l'aide d’'un LIDAR DIAL, nous pouvons réaliser desesures de concentration d’'un compose,
résolues en distance.

Ceci est effectué en utilisant le signal rétrodiffypar les particules et les aérosols dans unéneouc
d’atmosphére. La taille de cette couche est défiardla durée de la porte d’analyse temporétlede

la maniéere suivantedR = ¢/24t,.

La distanceR de la couche diffusante est donnée par le dékze di@mission et la réception de
limpulsion (t-to) : R=c/2(t-t).

La couche atmosphérique peut étre considérée amifieent fine pour que la fonction de poids y soit

considérée constante.

A partir de cette épaisseur optique locale, nousvgas déduire le rapport de mélange dans cette

couche atmosphérique :

Peco, (R_&/Z’R"'&/Z): 5T(R_V3:\I;/(i\;)§:: d?/Z) (1.26)

Théoriguement, c’est ce type de mesure que noosvigvec une résolution verticale, la plus grande
gu'il soit. Cependant, d’'un point de vue pratigeeselon le systéme utilisé, afin d’avoir une réiunc

de l'erreur statistique, il est nécessaire d'intéde signal et ainsi réduire la résolution veldca

De plus dans le cas d’'une mesure spatiale, cedgpmesures résolues apparait encore impossible a
mettre en place. En effet la portion de signaludiéf par les particules atmosphériques parait bign t
faible pour pouvoir envisager une propagation sundmbreux kilomeétres. Ce type de mesures peut

actuellement plutdt étre envisagé sur une petitiewdce de mesures pour un LIDAR au sol.
2.3.2. Mesures intégrées

Le LIDAR DIAL nous permet d’'une autre maniére déffuer des mesures intégrées. Ceci signifie
qgue nous allons évaluer le contenu intégré danscolenne d'air entre I'émetteur et une cible
(atmosphérique ou non). Cette méthode conduit anesire du rapport de mélange en, @G@yenné
sur toute la colonne atmosphérique entre l'instmireé la cible diffusante.

Dans le cas d’'une mesure spatiale ou aéroportés, utdiserons I'écho provenant de la surface pour

réaliser une mesure intégrée depuis le satellit&awoion.
Nous pouvons de méme utiliser des nuages opagees p€ut notamment permettre de discriminer

les rapports de mélange moyens au-dessus et eoudedis nuage en la couplant a une mesure totale

de la colonne.
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En utilisant la fonction de poids exprimé par I'agan (1.23)

P (0R)=TOR)
[WF(r )dr

0

(1.27)

Cette mesure est plus évidente a réaliser qu'ursumeaésolue. En effet, la cible utilisée (surface,
nuage ou quelconque autre cible topographique) gtedobtenir un fort rapport signal a bruit en
comparaison des particules atmosphériques.

Dans le cas d'une telle mesure, la puissance awguéurs d'onde ON et OFPonorr €St aussi

directement liée a la réflectivité de la cipleomme suit :

P _ PAQ ponorr COSE
ON/OFF — R2 T

TOZN/OFF (128)

Avec g le rendement quantique du détectéufangle de divergence de I'émission lasep&torr la

réflectivité a la longueur d’'onde ON ou OFF.

2.4.  Différents modes de détection

Deux modes de détection peuvent étre employésldaras d’'une mesure DIAL : la détection directe
et la détection hétérodyne. Nous allons ici décces deux modes qui impliquent de nombreuses
différences notamment dans le traitement du signal.

2.4.1. Détection directe

Dans un schéma de détection directe, la puissastaie mesurée par le détecteur est directement la

puissance du signal rétrodiffusé. :

2
P, (t) O[E(t) (1.29)
Ou E(t) est le champ magnétique du signal rétrodiffusécdugrant en détection directe prend alors la
forme :
. _ne
ID(t) _Wpopt(t) (1-30)

Ou 7 est l'efficacité quantique du détectearda charge élémentaire de I'électronhdtr constante de

Planck ainsi que la fréquence centrale de I'impulsion.
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2.4.2. Détection hétérodyne

Ce mode de détection repose sur le mélange optiguéonde rétrodiffusée avec celle issue d'un
oscillateur local continu sur un détecteur quadcegi
La fréquence de l'oscillateur local est décalégaelques dizaines de MHz par rapport a la fréquence

de I'émission émise dans I'atmosphere.

Si deux ondes (signal et OL) de méme état de paldon et définis par leurs champs
électromagnétiques respectiiset Eo. se superposent au niveau du détecteur, alors itsgnece

optique totale incidente est définie par :

Py O (E(t)+ Eo (t))(E"(t) + Eoy (t)) (1.31)
Ainsi, le courant hétérodyne délivré s’écrit :
. _ne
i, (t)= - P,..(t) (1.32)

Ouy est l'efficacité quantique du détecteur :

i ()= %[P(t)+ P + 2y PPy, cod2m,,t+ ) (1.33)

Ou P(t)= E(t).ED(t) et P, =E, .E; sont respectivement les puissances des rayonnement

rétrodiffusée et OLyy est le rendement hétérodyne qui peut étre vu coommeegrandeur rendant

compte de la qualité du mélange entre les ondexdiffitisé et OL.

Vy =V -V, +Av,est la fréquence de battement du signal hétérodwse-a-dire la difference de

fréquence entre le signal rétrodiffusé et I'ostdlla local additionné au déplacement en fréquefice d

I'effet dopplerAvp, et @ = @ — @, est la différence de phase entre ces deux ménesond

Apreés filtrage de la composante continue, le caunatérodyne s’écrit alors

iy (t) = 2%\/ Yy P(t)POL COiZWHt +¢)

La puissance optiqgue moyenne est lors donné (damparte de mesure) par la moyenne du carré du

signal. Le rendement hétérodymedoit pouvoir étre supposé constant dans cette port

i2(t) = 2% Vi P(t)Ps, (1.34)
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Sélection de la raie d’absorption du CQpour une mesure spatiale

Un des problemes majeurs pour la mise en placeeduture mesure DIAL du CQlepuis I'espace

est la sélection d’'une raie d’absorption adéquate pffectuer la mesure et réduire I'erreur stais.

La sélection d’'une raie appropriée est liée a ciitgres majeurs :

la disponibilité de sources laser atteignant leci§igations requises en terme de puissance
(ou énergie), de propriétés spectrales et de Qudkt faisceau a cette longueur d’onde
particuliére.

le fait que cette raie ne subisse pas dinterf@enavec des raies d’absorption d’autres
COMpOSES.

gue cette raie minimise la sensibilité a la temjpgeade la mesure.

une épaisseur optique optimale de la raie le lantrajet de mesure pour minimiser I'erreur
statistique.

une grande sensibilité aux plus basses couchespltiiiques pour observer les gradients de
concentration liés aux flux de surface du,C@Optimisation de la fonction de poids (nécessité

gu’elle soit maximale dans les basses couchestitadsphere).

En excluant le domaine a idn, quatre régions spectrales peuvent étre envisgug® sonder le

dioxyde de carbone dans l'infrarougd. (fab.1. 2 : 1.6um, 2um, 4.6pum and 1Qum. Le processus de

sélection de la raie est représenté dans le talsieiant fab.1. 3. Le processus est un processus

verticalement décroissant dans le tableau.
A partir d’études précédentes [FACTS 2005, Ehré&820nous pouvons alors sélectionner la raie la

plus appropriée en vue d’'un sondage spatial asct€@, atmosphérique.

Tab.1. 3: Schéma du processus de sélection de la raie pme mesure DIAL CQ spatiale

Bande a Bande a Bande a Bande a
10um 4.6um 2um 1.6um
Source laser oul Oul Ooul oul
Raies sans interférencds NON NON Oul Ooul

Minimisation de la
sensibilité en
température

raie R 30 de la bande
(2001),“ — (000)

raiesR 18 et R 28 de la
bande (361), — (000)

Epaisseur optique
adéquate

aile de la raie R 30

pied de la raie R 18
et centre de raie R 28

Fonction de poids
adéquate

aile de la raie R 30

NON
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3.1. Sources laser

Selon le mode de détection choisi (direct ou hégre, deux schémas différents d’émission pulsée
peuvent étre considérées : un mode a faible taupiition (10-100 Hz) et haute énergie (quelques
dizaines de mJ), approprié pour la détection dieet un mode a haute fréquence (10 kHz) et faible
énergie (0.1-1 mJ) pour la détection hétérodynerjBau 2006, Ehret 2008]. En détection directe, le
rapport signal a bruit (SNR : Signal to Noise Raéist dominé par le bruit radiométrique et de digna
de telle maniere que I'énergie de I'émission dbie &rande pour améliorer le SNR. En détection
hétérodyne, le SNR est limité par les tavelurepterlles (Chapitre IV) et une énergie modérée est

suffisante tant que nous multiplions le nombréidemoyennés (grande fréquence de répétition).

Au regard des développements technologiques leseggion spectrale a 10 microns est accessible a
l'aide de lasers COou de lasers a cascade quantique. Ainsi, desticatiaa 4.6um peuvent étre
obtenues par doublage de fréquence des sourcegddha[Bufton 1983]. Malgré tout, I'efficacité et
I'accordabilité de telles sources, sont, de nossjoassez faibles en vue par exemple d’'une mesure
depuis une plateforme satellite, méme si de nowdaueloppements (sources paramétriques) sont a
I'étude. De plus ces domaines spectraux restegtiveinent pollués par les raies de vapeur d’eas. Ce

domaines spectraux sont donc rejetés pour de tuaymglications spatiales.

L’étude suivante se focalisera donc sur les dorsagpectraux a 1.6 et @n ou des technologies
permettent d’accéder aux spécifications requiseslikz008, Yu 2006, Raybaut 2009, Amediek 2008,
Sakaizawa 2009].

3.2.  Transmission atmosphérique

Un autre critere important pour la sélection d'wag d’absorption de mesure DIAL est I'absence
d’interférences entre espéces atmosphériques. peuva’eau est le composé principal présentant des
raies d’absorption dans les régions spectralestédéh En utilisant les bases de données
spectroscopiques atmosphériques (HITRAN 04 [Rothn20®5]), nous pouvons calculer la
transmission atmosphérique simple-passage incluantapport de mélange en €@e 370 ppm.
D’autres especes telles que JH.7 ppm sur toute I'atmosphére) et CO (200 ppiisda CLA, 150

ppb dans la troposphére libre et 50 ppb dansdtosphére) sont aussi incluses dans le calcul.
T =1-(exg-1,)) (1.35)
Ou lindicei représente les différents constituants de I'atméspconsidérég,étant I'alitude et; est

I'épaisseur optique différentielle due a I'absarptde ce méme constituant
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7, = [ p, (2WF (2)dz (1.36)

OuL est une distance donnée fixe entre le satellite sl et la fonction de poids étant donnée par :

WF, (2)=n,(2) (2) (1.37)

Les transmissions; pour CQ et HO sont représentéeBid.1. 19).

Dans le domaine a 1.pm, les raies sont relativement libres de touterfiétence et de ce fait
beaucoup sont des candidates potentielles pounndage DIAL. Une faible absorption due au,GH

lieu entre 6170 et 6180 cha I'extrémité de la bande d’absorption. Une taiblé absorption (<I?)

due au CO est aussi présente sur quelques raisdeldomaine 6290-6390 émElles peuvent étre
facilement évitées.

Le domaine & 2um, et plus particuliérement la bande 4900-5000" ast trés contaminée par
I'absorption due a la vapeur d’eau. Seules quelgaies peuvent étre sélectionnées pour une mesure
DIAL du CO,. Le domaine a 2..um ne peut pas étre utilisé car il est completenodastcurci par

I'absorption de la vapeur d’eau.

1,,,%" T W ‘.

(a)

—

™

i

Transmission

o T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
6180 6200 6220 6240 6260 6280 6300 6320 6340 6360 6380

i V LS
\| s A

T I 1 T T ' T i I i I ' 1
4800 4820 4840 4860 4880 4900 4920 4940 4960 4980 5000

1/2 {cm™h)

(b)

——————
—

[=]
™
|

Transmission

Fig.1. 12: Transmissions atmosphériques dans les domainds&um (a) et 2um (b)
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3.3.  Sélection du niveau d’'énergie fondamental

L’énergie du niveau fondamental de la transitidiec® la dépendance en température de la force de
raie et ainsi de la mesure DIAL. Une connaissamgmifaite du profil de température le long du traje
de mesure du faisceau laser devient une sourcéaserégionaux sur une mesure DIAL. Pour cette
raison, nous devons trouver I'énergie du niveauddomental qui minimise la dépendance en
température.

Pour dériver la sensibilité a la température dedsure du rapport de mélange, nous pouvons utiliser
une expression simplifiée de la fonction de poids syppose gu’il n'y pas de vapeur d’eau dans

I'atmosphere et pas d’absorption off-line & patés équations (1.25) et (1.27) :

jA0a),
ldp_1 dT (1.38)
pdT jnaadz
L

Si nous supposons que la forme de raie est une lptgrtzienne, ce qui est une approximation
acceptable jusqu’a 10 km, alors la section effigfiabsorption peut étre écrite :
D — (1.39)
7y 1+(Av/y)’

ou Sest la force de raie, est la demi-largeur a mi-hauteur de la raigve¢st le décalage spectral par

s= so(%j ex;{— E'l'(hc(% —Tij] (1.40)

P(T,Y
=y —| -2 1.41
yon (%) ass

rapport au centre de raie.

De plus:

Ou l'indice ¢ décrit les conditions normales de températureegirdssion eE” est I'énergie de I'état

fondamental de la transition. En utilisant aus$biales gaz parfaits, il vient :

n T
N _Plo (1.42)
nT,O pOT
, NOUS POUVONS montrer que :
n 2 —
d(n,0) 1 E hc_2_,7 (Av/y) -1 (1.43)

dT KT (Av/y)? +1

Pour une température et une largeur de raie domoés, pouvons alors trouver un niveau d’'énergie

fondamental qui annule presque la dépendance epétatare. En utilisant un profil standard de
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température et de pression fourni par I'ESA, nausvpns alors calculdg” pour différentes altitudes

et décalage en fréquence. Nous pouvons voir aleeslarsque la position spectrale est décalée du
centre au flanc de la raie d’absorption, I'éneidgel’état fondamental qui minimise la dépendance en
température s'éléve d’approximativement 200" cGn400 crit. Ces résultats donnent une troisiéme

ligne & suivre pour la sélection de la raie et poésentés ci-dessoudd.1. 13.

45[' T T T T T T T T T

400 -

350 -

5 300
ol
250 T p=1013.25 hPa 7
————T —— —p=708.4 hPa
-------- va v p=503.85 hPa
s —'—'-p=302.7 hPa
200 |~ -
150 L 1 L L 1 L L L 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1
51|I'rn

Fig.1. 13: Optimisation du niveau d’énergie fondamental pominimiser la dépendance a la température en
fonction de différents déplacements en fréquence pport au centre de raie pour différentes presss
atmosphériques caractéristiques

3.4. Epaisseur optique optimale due a I'absorption du C@

Lors d'une mesure DIAL, I'épaisseur optique intégséir une colonne totale est donnée par I'équation
(1.18).
En supposant que l'erreur sur la mesure de I'éadigiise soit négligeable comparée a celle affectant

la puissance recue, I'écart type relatif sur I'épair optique est donnée par :

1 Pe))  [(o(P)Y
U(T) - U( OFF) + 0( ON) (144)
r 21 Porr Pon
. - gz z . z . EOI’]
Si nous considérons que les énergies émises sard WA rapportr = , le nombre de

off

photoélectrons détectés est donné par :
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NT
1+a

Norr =

(1.45)

aN, _
Et NON :ﬁe 2

ou Ny représente le nombre total de photoélectrons (@pius off-line) en I'absence d’absorption

(Nt est proportionnel, dans I'équation LIDAR a I'énergbtale émise). [Bruneau 2006]

En détection directe, I'erreur relative sur la paisce regue est donnée par I'équation suivante:

a(P) _ snRe :leN/M +Ng/N
nN

Ng est un nombre généralisé de photons de fond Hgudiinclut les contributions du fond optique et

(1.46)

du bruit de détection, le nombre de dégrées detdiljgour sa mesure est considéré infini (grande
largeur de bande optique).

Alors, I'épaisseur optique et le rapport d’énergiesises est numériqguement optimisé en utilisant
I'équation (1.35)

Cet optimum dépend du ratio des photoélectrons flenciel / signal :

—_ NbOFF et rbON - NbON

rborr =
OFF ON

En supposant un grand nombre de degrés de Iibmtgﬁ% <<1), nous obtenons les résultats

suivants :

Sans aucun fond de ciel, les épaisseurs et radioedjie optimales sont respectivement 1.28 et 3.6
alors que pour un fond de ciblyi= rbe, = 1, les conditions optimales sant 0.75 et = 2.7.

Les conditions optimales pour la détection étardintéte de bruit de bruit de grenaille, nous devons
essayer d’approcher cette limite et choisir unésdpar optique proche de 1 et un rapport d'énetgie

3 [Bruneau 2006].

En détection hétérodyne, a cause du mélange opéinure |'oscillateur local et le signal, le signal
n’est défini que sur une seule cellule de cohérepeatiale (Chapitre 1V). Alors un moyennage ne peut
étre effectué que sur les seules cellules de cobéremporelle. Ainsi, pour un seul tir, le brug d
speckle ne peut étre négligé et est en générabmiédnt. Nous définissons alors le CNR (Carrier to
Noise Ratio) comme le ratio de la puissance moysigrel sur la puissance moyenne de bruit en ne

prenant pas en compte le bruit de speckle. En sappaue le bruit de grenaille de I'oscillateurdioc

est supérieur aux autres sources de bruit, le GNRgire écritCNR= y,,//N

ou yy est l'efficacité de mélange hétérodyne, etelst le nombre de photons regus durant un temps de

cohérenceétc.
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L’estimateur de puissance squarer dans une pBrpour un seul tir est alors :

@:SNFP:L(HCNR*): 1 (1+ M j (1.47)

M WM yN

Nous pouvons de méme optimiser numériquement ltémuél.35). L'épaisseur optique optimale est
alors de 1.23 et un rapport d’énergie de 4.3. Galta est trés similaire a celui obtenu en déacti
directe en limite de bruit de grenaille.

Ces résultats tirés de [Bruneau 2006] sont présenitéles figures suivantesd.1. 14etFig.1. 19.

Fig.1. 14: Erreur DIAL hétérodyne en fonction de I'épaissewptique et du rapport d'énergie &/ E o

Aprés avoir exposé ces criteres de seélection, rmus/ons alors sélectionner les raies qui y
correspondent. Elles sont au nombre de trois : deies dans le domaine a Ju6 et deux a 2um.

Ces raies sont référencées dans le tableau ci-apites. 4.

Les positions adéquates de la raie laser surdadfabsorption du COsont elles aussi indiquées dans

ce tableau

45



Chapitre | : Cycle du carbone et apport d’'une mesDIAL spatiale du C@atmosphérique

20

16 4

1aL -

&

Fig.1. 15: Erreur DIAL directe (limite de bruit de grenai#) en fonction de I'épaisseur optique et du rapport
d’énergie B /Eq

En effet, nous pouvons pour exemple tracer I'épaissptique le long de la colonne atmosphérique en
fonction de trois positionnements spectraux difi&sgcentre de raie, 0.3 GHz du centre et 3 GHz du
centre) sur la raie R30 (in).

Ces résultats sont présentés sur la figure ci-dpigg. 16.

Nous remarquons aisément que la position qui opéiniépaisseur optique est située a 3 Ghz du

centre de raie.

Tab.1l. 4: Raies d’'absorption présélectionnées pour une oresDIAL spatiale

Position
) fréquence Force de raie (ch L )
Domaine longueur d'onde (nm) E" (cni) raie sur la
(cm) cm*.mol™)

raie

1.6 um |6367.223459 1570.54 1.205. 10 316.77 R28 | centre
1.6 um |6361.250904 1572.0 1.82310°° 133.4 R18 pied
2um  |4875.748957 2050.967 1.741 10 362.79 R30 aile
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60 T T T T T T T T T
&f= 0 GHz
—=—=5=0.3 GHz

Altitude (km)
w
=
!

10

Fig.1. 16: Epaisseur optique pour 3 positions spectrales différentes sur lagd& 30

3.5. Fonction de poids adéquate pour obtenir des inforntéons sur les flux de surface et

conséguences pour la précision requise sur le rappale mélange en CQ

Le dernier critere concernant le choix de la raabsbrption réside dans la forme de la fonction de
poids.

L'intérét principal d’'une mesure DIAL étant de faine mesure du rapport de mélange en diDs

la basse troposphere, incluant la couche limiteogpmérique, ou les effets des sources et puit€dje C
sur la distribution du rapport de mélange sontrtesns perturbés par le transport horizontal et
vertical. Il en découle donc qu’une fonction dedsoqui maximise la répartition dans la CLA sera

avantageuse pour estimer des flux de surface defZ0is.

En utilisant I'équation (1.33) et I'équilibre hyditatique, il vient :
1 1 A
m,g1+m,/m,p,(p)

qui est la fonction de poids constante en presstonum, et m, sont respectivement les masses

a(p) (1.48)

WF, (p) =

moléculaires de I'air sec et de I'eau.
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Chapitre | : Cycle du carbone et apport d’'une mesDIAL spatiale du C@atmosphérique

Nous pouvons de méme écrire cette fonction de mmdsne une fonction de laltitude.
L’épaisseur optique totale de la colonne mesur@eidde satellite jusqu’a I'altitude, de la surface

réfléchissante méne a un rapport de mélange :

j P(2)WF(2)dz
Pz = (1.49)
J'WFZ(z)dz J'WFZ(z)dz
zsat zsat

moyenné le long de l'altitude avec une fonctiorpdils :

WF(2) =n,(2)Ad(z) = kF'JI'((Zz))1+,j B AT (2) (1.50)

La fonction de poids (qu’elle soit exprimée a atlit ou pression constante) doit étre comprise comme
'impact relatif d’'une seule molécule de €8ur le contenu intégré retrouvé, en fonction d#itude

(ou de la pression).

Par exemple dans le cas d'une fonction de poidstante, ceci signifierait que I'impact d’'une
molécule de C@en surface ou a 500 hPa serait le méme. Danssled’'aae fonction de poids
maximale dans les hautes pressions, ceci signiféelg contribution relative des molécules dans la

CLA est plus importante que celle a haute altitude.

LesFig.1. 17etFig.1. 18représentent la fonction de poids et la fonctierpdids cumulée pour les trois
raies préseélectionnées
Les Fig.1. 19 et Fig.1. 20 représentent, elles, les fonctions de poids, ettion de poids cumulée a

pression constante pour ces trois mémes raies.

Comme présenté sur les figures suivantes, la raimirons présente alors une fonction de poids plu
avantageuse car totalement répartie a proximité&salualors que les raies a 1.6 microns ont des
fonctions de poids plus appropriées pour la moyearinteaute troposphéere. Ainsi la raie R 30 sera la

raie sélectionnée pour une future mesure spatialeie de restitution de flux de surface.
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Fig.1. 19: Fonction de poids a pression constante pour lesg raies présélectionnées
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Nous pouvons représenter I'erreur sur le rapporndange de la CLA pour une erreur de 1 ppm sur
la mesure de la colonne totale pour une fonctiopai@s constante en pression.

Nous pouvons diviser 'atmosphére en deux domaiismcts : dans et hors la CLA et avons alors :
SWEp = SWE.p, + SWE.p, (1.51)
Ou p; etp, sont les rapports de mélange moyens respectivedaast et hors de la CLA et SWF est

I'intégrale de la fonction de poids en pressionlesrdifférents domaines de pression :

SWF= j WFdp
p

L'objectif scientifique est de mesurer les soureepuits de C@qui sont directement responsables du
rapport de mélange dans la CLA. Nous devons atorstsaire le rapport de mélange hors de la CLA
du rapport de mélange mesuré dans toute la colbrereeur dans la CLA est alors estimée par :

_ _\ SWF
o(p,)= o(p) SWE
1

(1.52)

Nous pouvons alors calculer I'incertitude minimdbns la CLA, en considérant 1 ppm de précision

pour la mesure de la colonne totale. Ces résutatsrépertoriés ci-aprésap.1. 5.

Tab.1. 5: Pourcentage de la fonction de poids cumulée démsouche limite pour les configurations DIAL
présélectionnées

1.6um centre de| 1.6um piedde | 2um aile de WF,
raie (R28) raie (R18) raie (R30) constante
Fonction de poids constante en
pression cumulée dans la CLA (%) 4 ° 18 1
Erreur dans la CLA (ppm) 25 17 55 9
Erreur statistique équivalente viség
pour une mesure de contenu intégré 0.36 0.55 1.64 1.00
dans toute la colonne (ppm)
Biais équivalent visé pour une
mesure de contenu intégré dans toute  0.036 0.055 0.164 0.100
la colonne (ppm)

La raie d’absorption R30 de la bande®@Q—(00°0), (2050.967 nm).est donc la raie qui apparait la
plus avantageuse pour une future mesure spatidle @ CO, atmosphérique.

Nous voyons donc clairement apparaitre ici I'avgatde la raie a 2 microns pour une mesure précise
des flux et sources de GCEn effet, la fonction de poids maximale dans laACpermet de relacher
les contraintes sur la précision de mesure airesisqu les biais par rapport aux raies a 1.6 microns
L’émission préférentielle pour la raie laser etiée & environ 3GHz du centre de raie (2051.017 nm)

afin d’atteindre une épaisseur optique optimale.
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4, Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté le contextette étude et posé les éléments de base du sujet
de la thése a savoir la mesure du,@®nosphérique spatiale par LIDAR DIAL.

Nous avons dans un premier temps mis en avantiélaton entre I'élévation de la concentration de
CO, atmosphérique et le changement climatique et ¢essité de localiser et quantifier les puits et
sources de C£a I'échelle globale.

Aprés avoir décrit le cycle du carbone, nous aymngtudier la variabilité de celui-ci et ainsi aéfi

les précisions exigées pour une mesure globaleodeeatration a savoir 1 ppm sur une échelle
spatiale de 50 km x 50 km en contenu intégré scollanne de mesure.

Puis, aprés une breve présentation des mesuréalepgiar télédétection passive, nous avons mis en
avant les avantages d’'une télédétection activé |fgkR DIAL. Nous avons ensuite rappelé les bases
théoriques de la mesure DIAL.

En se basant sur des études précédentes, nous @wongpu choisir la raie d’absorption la plus
appropriée pour une future mission spatiale. L'éage conféré par la raie R30 de la bande
(20°1),,—(00°0),, réside pour la plus grande part dans sa fond#poids favorisant la contribution
des basses couches de I'atmosphere. Cette cone#tidavorable pour I'estimation des flux de sugfac
car elle favorise la contribution des moléculespntes dans la couche limite atmosphérique eteelax
alors les conditions de précision et de biais sgrmesure en colonne intégrée.

Cependant, le domaine a 18 est lui aussi envisageable, méme si nous chorgsdans la suite de

cette thése de se focaliser sur I'étude d’une nees2um.

52



Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm

Chapitre Il

Spectroscopie du CQa 2051 nm

Ce chapitre décrit les mesures des paramétresrapempiques des raies d’absorption du dioxyde de
carbone a 2051 nm et plus particulierement de i@ dantérét pour une mesure spatiale dans ce
domaine, la raie R30 de la bande®9Q < (000). Une raie est définie par les paramétres suivants

- S :intensité ou force de raie

- v, coefficient d’élargissement par I'airgtle coefficient d'auto-élargissement

- 1 coefficient de dépendance en température dargjiisement

- pshitt - CoOefficient de décalage spectral du centre @eimduit par la pression : «pressure shift »

- E”: énergie du niveau fondamental de la transitio
Des incertitudes sur ces parametres induisent idés fiotentiels sur une mesure DIAL. lls doivent
donc étre connus avec une grande précision poumisir les biais en vue d’'une mesure satellitaire.
Les bases de données spectroscopiques (HITRANhifRot 2005], GEISA [Jacquinet-Husson 1999])
référencent ces valeurs avec des degrés de préclsiers. Des publications récentes [Toth 2006-
2007, Regalia-Jarlot 2006], ont fourni de nouvelleleurs des,, ya, s, €t Pshit:
Les mesures spectroscopiques réalisees au GSMAug€rale Spectroscopie Moléculaire et
Atmosphérique) de l'université de Reims seront gméesS,, y, ety seront déterminées pour 6 raies
du CQ dans la bande (20), < (000) (raies R26 & R34) par spectrométrie d’alismr@ diode laser.
Des mesures de pressure shift conduites par spegpi@ photoacoustique dans cette méme bande
d’absorption sont présentées. Enfin, es biais as linterrégionaux potentiels sur une mesure DIAL

seront investigués.
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Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm

1. Spectres d’'absorption Infra-Rouge : rappels de sp&mscopie moléculaire

Le spectre d’absorption de composés tels que beydeode carbone ou la vapeur d’eau est constitué
d’'une multitude de raies correspondant aux diff@®transitions atomiques du composé. Dans le cas
d’'une mesure DIAL, ce spectre nécessite d’étre e@wvec la plus grande précision afin de pouvoir
connaitre I'absorption effective subie par le fa@e laser au cours de son trajet atmosphérique.

Afin de recenser les caractéristiques des raidssdiption des composés atmosphériques, des bases de
données telles que HITRAN [Rothman 2004] et GEISAcfuinet-Husson 1999] référencent les
parametres spectroscopiques des composés atmaog@seriCependant ces bases sont parfois
incomplétes ou imprécises et de nombreuses étuneérigues et expérimentales sont menées sur ces
divers composés afin de les compléter.

Dans le domaine infrarouge, les transitions cowedpnt aux états ro-vibrationnels, alors que, par
exemple, les transitions électroniques correspdraledomaine visible et ultraviolet.

Une radiation électromagnétique peut interagir awee molécule par l'intermédiaire de son moment
dipolaire. S’en suit alors un changement d’étatadmolécule qui passe du nivegll d’énergieE” au

niveaurn’ d'énergiek’.
1.1 Fréquence de Bohr : position spectrale des raiesabisorption

D’un point de vue corpusculaire, I'énergie d’un froestE :

E=hv=hco (2.1)
Les molécules interagissant avec les photons pe@é@enconsidérées comme un milieu trés dilué et
possédant donc des niveaux d'énergie discrets. Bngn rayonnement lumineux irradie une
molécule se trouvant dans un certain état quantitjest alors possible que la molécule absorbe ces
photons. En particulier si I'énergie du photonesictement la méme que I'énergie entre I'étataihiti
et un état d’énergie supérieur alors la moléculg pbsorber un photon et effectuer une transiten d

I'état d’énergieE” aE’. C'est la condition de fréquence de Bohr :
Ephoton = E“_EI (22)
Les fréquences d'absorption (Hz) ou nombre d’ondes (cm) nous donne dons les positions

spectrales des raies.
1.2 Intensité des raies d’absorption
L'intensité (force) de la transition (raie d’abstiop) est liée a la probabilité de la moléculefaatier

cette transition lorsqu’elle interagit avec une erdlectromagnétique.€. rayonnement lumineux) de

fréquence adéquate. Le nombre de molécules préseates I'état initial influence lintensité de
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I'absorption. En traitant ce probléme d’un pointvide thermodynamique statistique, la population (le

nombre de molécules) se trouvant dans un niveagéngue quantifié, noté peut étre écrit comme :

- -F
N, = K.gi.exp{ kB.T] (2.3)

Ou K est une constante de proportionnalgéla dégénérescence du nivaalk; son énergieks la

constante de Boltzmann €tla température. En sommant cette équation susdimble des niveaux

énergétiques nous pouvons déterminer la constanpeoghortionnalité :

N=>N, (2.4)
et
“= i E (2.5)
-5 2.5
SECY
Puis :
ex K
N, g kT -
N (2.6)

Zgi.exp{;;j

QM =Yg, -exp(; |sz (2.7)

Pour une molécule donnée et pour une tempérawggelé fonction de partition est une constante.

Avec la fonction de partitio®(T):

La luminance d’un rayonnemehfo) lors d’'un trajet optique au sein d’'un milieu eséé par la loi de
Beer-Lambert.

En effet, la transmissiol de ce méme milieu est donnée par le rapport ¢ateninance a l'entrée
de ce milieu et celle de sortie et s’écrit :
L(o)

T(o) = NE)

=exp[-a(o,T, p).N(T, p)J] (2.8)

Le coefficient d’absorption dépend du nombre d’ondede la températur€ et de la pressioR de la
molécule considérée.

Si I'échantillon est constitué de plusieurs esp@resotep, la pression partielle pour la molécule i et
la pression total® est alors la somme de toutes les pressions pestiel la concentratio@; de la

molécule i est le rapport de sa pression partseltda pression totale.

P=>p (2.9)
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)
TP

N(p,T)le nombre de molécules absorbantes, dépend dedaign et de la température et est calculé a

(2.10)

partir de la loi de Mariotte :
P T
NP,T)=L,—.2 2.11
(P, T) BT (2.11)
Avec L, le nombre de Loschmidt (nombre de molécules pardams les conditions standards de
température et de pression) = 2.6867773.4@l.cni.
Po est la pression atmosphérique = 1013.25 mbay=e273.15 K.

Cette relation est valable pour un milieu non-diéfnt a température homogene.

Comme vu précédemment, les fréquences d’absorpfiatonnent la position des raies lors d’'une

transition d’un niveau initidE; & un niveau finak;.
E; -E =hco; (2.12)
L'absorption provoquée par cette transition possade certaine largeur spectrale (non-

monochromaticité) et est soumise a différents tgpélargissement que nous détaillerons par la suite

Le coefficient d’absorption peut s’écrire :
a(o,T,p)=S(T).f(c-0,,T,p) (2.13)
Ou S(T)est l'intensité intégrée de la raie qui caraceeldsforce de la transition &b-o4,T,P) le profil

spectral de la raie qui caractérise la répartitiercelle-ci autour de la fréquence centegle

Ce profil est normalisé :

jf(a—aﬁ,T, p)do=1 (2.14)

raie

L’intensité intégrée de la transition entre leseaiuxi etf est donnée par la formule :

- —hco Ia.gi.ex;{l:E_;_j
S|j (M) = 8__0.ﬁ (1_ ex;{ Ly j] B* .Rﬁ 107 (2.15)

Avec :
- T:température des molécules
- G;: dégénérescence du niveau i
- 1, : abondance isotopique terrestre

- E: niveau d’énergie initial de la transition : détine la dépendance en température de
l'intensité

- Q(T): fonction de partition
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- Ry : moment de transition de vibration-rotation denl@lécule [Deby8 : est indépendant de la
pression et de la température. Ceci implique gm@ss connaissons l'intensité de la transition
a une température de référerige nous pouvons en déduire la dépendance de liitéees

-E -hco,
ex Lll-exp———

Q(T,) KgT Kg.T
Q(T) -E -hco,
ex l-exp———

ks T, kT,

Dans l'approximation harmonique du rotateur rigidefonction de partition peut se scinder en deux

fonction de la température :

S (M) =5, (To) (2.16)

contributions. D’une part, la partie rotationnadted’autre part la partie vibrationnelle, on a :
Q(T) = Qr(T)Q,(T) (2.17)

La fonction de partition vibrationnelle peut s’@ersous la forme générale :

QM =] {1— exp{%ﬂ (2.18)

OuM est le nombre de modes.

Pour la fonction de partition rotationnelle, il riste pas de forme générale car elle dépend de la

symétrie de la molécule considérée.

T m
Dans I'équation (2.16), le tern%%, peut étre mis sous la forr{e_?o] avec m valant 1 si la
R

molécule est linéaire et 1.5 pour les autres médécu
La molécule de C@est une molécule linéairgig.2. 1).

Fig.2. 1: Représentation de la molécule de €0

En négligeant l'influence de plusieurs termes, nousvons écrire :

S;(T) =S, (To)-(%j -exr-{_k—Ei G - Tiﬂ (2.19)
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1.3 Profil spectral des raies d’absorption : différentstypes d’élargissement

Une raie d’absorption occupe un domaine specttabawale sa fréquence centrale

Ce profil spectral est dépendant de I'environnenpdysique du gaz et notamment de la pression de
celui-ci. Ceci conduit a différents comportemenigpdint de vue de I'élargissement de la raie etale
forme.

Ainsi, ces différents comportements peuvent étrdétigés par diverses distributions mathématiques
que nous allons détailler ci-apres, et qui sonteddpntes, principalement, du régime de pression

auquel est soumis le gaz.
1.3.1. Largeur naturelle d'une raie
Chaque raie posséde d'un premier abord une langauurelle. Celle-ci est liée a la durée de vie

limitée 1 de I'atome dans son état excité. L'élargissemetiinséque de la raie est lié au principe

d’incertitude d’Heisenberg :

AAE =7 (2.20)
Sidt=7r et4E=h.4v, alors :
Av 2 ! (2.21)
27TC.T

Le temps de vie est inversement proportionnel afficeent d’Einstein de I'émission spontanée. La
largeur naturelle d’'une raie varie d’ailleurs endtion de sa fréquence. Dans l'infrarouge elledest
I'ordre de 10 cmi'. Cependant, la largeur naturelle d’une raie rj@stais observée en pratique. En
effet d’autres processus physiques dépendant dwidmnement (notamment de la pression)
impliguent différents processus d'élargissementatte raie.

Deux processus majeurs sont responsables des péeesmd’élargissement: les processus
collisionnels moléculaires ainsi que l'effet Doppleé a I'agitation thermique des molécules. Ces
parametres sont eux-mémes régis par les condidierismpérature et de pression. Au final, la forme

de la raie d’absorption est liée aux différentcpasus d’élargissement engageés.

1.3.2. Elargissement Doppler : profil gaussien

A faible pression, I'effet Doppler résultant deditation thermique des molécules est le processus
dominant. En effet, la fréquence de transition d'unolécule ou d’'un atome ayant absorbé une
radiation dépend de la vitesse de celui-ci par gelpp I'observateur. La non uniformité de ces

vitesses, exprimée par une distribution statistideeMaxwell-Boltzmann entraine une dispersion en
fréquence par rapport a la fréequence centralerof pe raie qui s’en suit est alors caractériaé ym

profil gaussien.
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fD(J—Jﬁ):iN/m.ex —In(2).(a_aﬁj (2.22)
Yo T Yo

L'expression de la section efficace d’absorptigrpeut s'écrire de la forme suivante :

~ _ S [In2 [{ Avj
Op =—.—exg —-In2— (2.23)
Vo V. 7T Vo
VoM =0, 2In@ T =36811070,. | = (2.24)
m.c M

Avec yp(T), la demi-largeur de raie a 1/e. @uest la masse de la molécule absorbanké¢ sh masse

Avec :

molaire (en gramme). Le profil Doppler n’est valigee dans le cas ou le libre parcours moyen des
molécules est grand devant la longueur d’onde spordant a la transition : c'est le cas pour des

valeurs de pression faibles. D’'un point de vue afhérique, ceci correspond aux hautes couches de
'atmospheére telles que la haute stratosphéreraékospheére.

Avecks = 0.0695 crif K™ la constante de BoltzmannEta température

S étant donné par I'équation (2.19) :

T, :
S= SO(?OJ eXL{—EThC(%—TiD , I'indice j caractérisant la fonction de partition en fonction
0

de la température et valant 1 pour lexCO
1.3.3. Elargissement collisionnel : profil lorentzien
A haute pression, le processus dominant est liépragessus collisionnels entre les molécules et

résulte en un profil lorentzien. Ceci est du ati daie, lors de ces collisions, un échange d’énexgie

lieu entre les molécules, modifiant et élargissainsi leurs niveaux d’énergie. Le profil lorentzien

s’écrit alors :
1 1Z
fe (J_in):_' ~ = < > > (2.25)
T (U_in _5c) M2
L’expression de la section efficace d’absorpt@g peut s'écrire de la forme suivante :
~ S 1
Oc (2.26)

. 1+ (av)y, )
Avec : Sla force de raiegv I'écart spectral au centre de ratgla demi largeur de raie a mi-hauteur
(HWHM :Half Width at Half Maximum) de la raie lor&gienne ou collisionnelle).
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Cependant, on considere généralement deux typesollisions pour lesquelles le coefficient
d'élargissement differe. D’une part, nous consid#re les collisions entre molécules du méme type
caractérisées par un coefficient d’auto-élargissemetéy.; (T). D’autre part nous considérons les
collisions d’une molécule avec les molécules da@. des autres constituants de I'air) environnantes
qgue nous caractériserons par un coefficient d'&segnent, (T). Ces paramétres étant dépendants
de la température, ils s’expriment généralementrgaport a une température de référence qui est la
température standafi@ = 296 K et sont exprimés commgo et yseiro

Le coefficient d’élargissement collisionnel s’éat@nc :

Nselt Nair
— p TO pair TO
T,P) = Vetto— 1 — + Viiro- | = 2.27
Ve (T, P) = Veerro DO(TJ Vairo P, (Tj (2.27)
En le réécrivant en fonction de la pression toalele la concentratio@ du composé étudié, nous
obtenons :
Nself Nair
p T, T,
Ve (T) - p_o yseIfO'C'[?oj + Vairo (1_ C)(?Oj (228)
Et dans sa forme générale :
n
— p(T
Ve =Veo E[?Oj (2.29)

1.3.4. Cas général : autres types de profil
1.3.4.1.Profil de Voigt

De maniere générale, les deux processus d'élangiste (collisionnel et thermique) ont lieu
simultanément. Ainsi, ces deux effets peuvent j@tie en compte en utilisant un profil de Voigt qui

est une convolution d'un profil gaussien et d’'uafipplorentzien :

f,(0) = f, (0) jf (0)t(o-o)do (2.30)

Nous pouvons exprimer cette intégrale sous la fauneante :

(o /|n(2) exp(— .31
VD y +(x-t)?

o-0;. -0
x=——"_%¢ @), y=2= /in@
y Yo

Avec :

Le centre de raie du profil DopplEp est défini comme :
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Ko =~ [InG) (2.32)
Yo T
Et finalement, nous pouvons écrire :
Koy 7 exp(—tz)
f,(g)=—2=. dt 2.33
vlo)==~ {ivyomnt (2.33)
5’23 Irl—2K(x,y) (2.34)
Yo V. 1T
avec la fonction d’erreur complexe :
+00 (142
K(xy) =Y [-2XpC0) (2.3

T,y +(x-u)’
Le profil de Voigt ne peut pas étre exprimé de fagoalytique mais peut notamment étre évalué en
utilisant la partie réelle de la fonction d’erresamplexe. Ceci peut étre fait en utilisant I'algione
d’Humlicek [Humlicek 1978]. C’est cette fonction iga notamment été utilisée lors des simulations
DIAL au Chapitre I.

1.3.4.2.Profils de Rautian et de Galatry

Cependant, le profil de Voigt qui reste une bonppraeximation du comportement & des pressions
intermédiaires laisse apparaitre des différencegmyatiques entre les formes de profils et lestsgec
expérimentaux.

Cette différence pourrait s’expliquer par l'effeticke qui met en évidence la modification de
distribution de vitesses lorsque les molécules sonfinées dans une zone de faible dimension.

La distribution de vitesses est modifiée lorsquéile parcours moyen des molécules, qui diminue
sous l'effet des collisions, devient du méme okegrandeur que la longueur d’'onde de la radiation.
Ceci conduit a un rétrécissement du profil.

Deux types de profil existent pour prendre en cemge phénoméne. Ceux-ci prennent en compte
deux types de collisions différentes :

- lorsque l'intensité des collisions moléculaires sstorte que la vitesse des molécules post-
collision est indépendante de la vitesse initiaea(t la collision) : elles seront appelées
collisions fortes

- lorsque ces collisions doivent intervenir en gramthbre pour modifier significativement la

vitesse : ce sont les collisions douces

Dans I'hypothése des collisions fortes, le profitd modélisé par Rautian et Sobelman [Rautian]1967

et est appelé profil de Rautian :
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(x- sy+z)
f .
i O\/_ {1 2/ W (x - s,y+z)} (2.36)

Avec

= i.«/lnizi , Z :V—C.Jlnizi
Yo Yo

Avec ¢ la fréquence des collisions induisant un changehenitesse.

Dans le cas des collisions douces, chaque collis®mmodifie que partiellement la vitesse de la

molécule. Ce profil, dit de Galatry s’écrit comme :

1 1 1 y-ix 1
fo = K,. .R M| 11+ + ; 2.37
N i+y—' ( 52 Zzzj (2.37)
2z
Ou M(... ;... ;...) est la fonction confluente hypesgetrique. Elle est calculée en utilisant une

approximation suivant I'algorithme donné par Hetljiderbert 1974].

1.4. Pressure shift

Lorsqu'un gaz est constitué de plusieurs molécdid#rentes, des interactions électriques prennent
place entre ces différentes molécules. C’est leparsexemple du dioxyde de carbone atmosphérique,
gui dans son état naturel va entrer en intera@i@t les autres constituants majeurs de I'atmosphér
(O,, No). Ces forces intermoléculaires sont les forcegate Der Walls. Les liaisons de Van Der Walls
sont des interactions électriques de faible intérggili ont lieu entre atomes, molécules ou molécule
et cristal. Elles sont majoritairement composéesrale types d’interaction différentes : les foraks
Keesom qui sont dues a l'interaction entre molécpldaires, les forces de Debye dues a l'interactio
entre une molécule polaire et un dipble induitestforces de London dues aux liaisons entre dipbles
instantanées.

Les forces de London existent du fait que la dénélectronique des molécules est probabiliste.
Lorsque celle-ci n'est pas répartie uniformémertaders la molécule, ceci crée un léger moment
dipolaire. Ceux-ci varient au cours du temps etqabamoment dipolaire créé est alors susceptible
d’interagir avec les moments dipolaires induits nedécules voisines, et il en résulte alors uneefor
d’attraction.

Dans le cas de molécules polaires, les forces dedmsont trés faibles comparativement aux autres
forces intermoléculaires, notamment les forces deskkim. Mais dans le cas de molécules neutres, les
forces de London sont les seules forces attradtivesmoléculaires a grande distance.

L’énergie des forces de London entre deux molécliles 2, de polarisabilités différentes peuvent

s'écrire :
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Eondon = 3 hiwlm o, (2.38)
4(amiE, ) @
Avec g la permittivité diélectrique du vidé,la constante de Planck]a fréquence d’absorption, la
polarisabilité électrique etla distance entre les molécules.
La force de London s’exprime alors en dérivantdigie par rapport & la distance et nous obtenons

alors sous une forme simplifiée :
ﬁ Lér
I:Iondon =N\ 1r 7 2 (239)

avecA une constante.
Lorsque nous nous trouvons en présence d'un mekdegaz (typiquement I'atmosphere), ces forces
vont conduire & déplacer spectralement le spetlesarption des composés.
L’expression de ce déplacement spectral a été 1éaraul'origine par London [London 1930]. Si un
perturbateur stationnaire (atome ou molécule) its¢ & une distance de la molécule optiquement
active, la fréquence a laquelle celui-ci émet (bsoabe) differe de la fréquence d’émission (ou
d’absorption) du gaz pur, d’'une quantité :

av=-5 4R (2.40)

r

Aveck, une constante &une série de puissance inverse demmencant avec®.

Lorsque les distances entre les atomes sont supgsié 10 cm (& une pression de 1 atm, cette
distance est typiquement de 3.3"4fin), le termeR est négligeable par rapport a la contribution
principale. Dans les domaines de pression intéméssians le cadre d’étude atmosphérique (<= 1
atm), ce terme peut alors étre négligé.

De plus, la constante est proportionnelle a la densité d’atomes perterbya et donc a la pression
partielle de ce gaz (& volume constant). Ainsidésalage en fréquence d'une raie d’absorption

particuliere est proportionnel a la pression phletidu gaz perturbateur et s’exprime comme :

_ o P
Av = pshlf(P j (2.41)

0

Avec pshiftgénéralement exprimé en ¢ratni*
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2. Le spectrometre d’'absorption diode laser

Afin d’atteindre de grands niveaux de précision rpda mesure des différents paramétres
spectroscopiques, une collaboration a été miselare @mvec le GSMA (Groupe de Spectrométrie
Moléculaire et Atmosphérique) de l'université derf®e Les spectres de G@ans la région 2.Q&n
sont enregistrés a l'aide du spectrométre a diaderl accordable du GSMA. Le dispositif
expérimental est présenté ci-dessdtig.Z. 2. La source laser est une diode laser DFB (Disteith
FeedBack) continue, commerciale (Nanoplus Gmbh)rapport de suppression des modes latéraux
est supérieur & 30 dB. La puissance moyenne die siétivrée est de ~10 mW et la largeur de raie
laser est inférieure & 10 MHz (FWHM). Le domainectal continu d’accordabilité (& T constante)
est approximativement 1 ¢hmintervalle sur lequel il n’y a pas de saut de eo@e point est trés
important afin de reconstruire correctement ladigle base afin que le laser balaye la transition
moléculaire sur une plage spectrale assez large giteindre une absorption nulle en début et fin
d’intervalle parcouru. La longueur d’onde du lasstr stabilisée au moyen d’'un thermo-élément Peltier
et est pilotée par une source de courant a bas-bng rampe en fréquence a 100 Hz est utilisée pou

accorder la diode laser DFB sur les raies d’absnrelectionnées en modulant le courant d’entrée.

Source de
maodulation courant

L Détecteur

Contrélzur de |-, Diode N Cellule _l:l
température laser \ multipassages T
|( j Fabry-Pérat i
+
------------1 Acquisition

Détecteur

Fig.2. 2: Schéma bloc expérimental du spectrométre

La source laser est donc une diode laser DFB (bugad FeedBack) fournie par Nanoplus GmbH.
Dans cette expérience, I'accord spectral de laediest effectué en modulant le courant d’entrée a
partir d'une source de courant. La diode est ctggrpar un élément Peltier, le boitier électronique
ayant été développé au GSMA. Au point de fonctiomeret du laser ¢ =70mA et T,,=30°C), la
puissance moyenne du laser est de 10 mW. Lorsapsséions, le courant de la diode sera fixé a
59.8 mA et la températured résistance) a 4 valeurs différentes.(6215Q, 6867Q, 7517Q et 8290

Q) pour couvrir la totalité du spectre d’émission kde source. Pour chaque température, une
modulation de 1.1 V est alors appliquée pour aaolfd longueur d’onde d’émission. Au final
I'’émission peut donc couvrir un domaine d’approxXinement 6 crit (i.e. de 4872.8 ciha 4879 cm

Y. Le faisceau de la diode laser est focalisé parlentille asphérique de focale 50 mm et de digmét
25.4 mm.
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Tab.2. 1: Caractéristiques de la diode laser

Parameétre Symbole Unité Va_Ieur Valeur
typique max
différence dg température Tmax K 73
maximale
courant maximum Imax A 1.2
Peltier tension maximale Umax V 2.2
puissance maximale Qmax w 1.45
thermistance a 25T Ro Q 8785
thermistance b b Q 3288
courant d'opération U Vv 2
DFB courant maximal Imax mA 100
courant limite Ith mA 16
pente d'efficacité e mW/mA 0.21

Cinq raies d’'absorption de la bande %R « (000) du CQ sont accessibles dans lintervalle
d’accordabilité de la diode Nanoplus. D’autres saikintensité plus faible sont accessibles dans le
méme intervalle et font partie de la bande’{30— (000) du**CO, et*®0**C™0. Ces raies n’ont pas
été étudiées ici mais ont été prises en compte ldgmmecessus de traitement. Le faisceau laserdissu
la diode est séparé en deux parties via un beattespl’absorption dans les éléments optiques est
négligeable. Le faisceau principal passe ensuiteazars d’une cellule d’absorption.

Nous représentons sur la figure suivarig.2. 3 quatre des différentes raies dans la band¥d);2e-
(000) du G%0,' accessibles dans la plage d’accordabilité deddediaser DFB Nanoplus en prenant
en compte le rapport isotopique naturel du dioxyelearbone, a savoir po0t’o,'® : 98.42 % et pour
C®0," 1.1106 %. La liste de ces raies est résumée dans le tableguies tab.2. 2.

U0 T T

08 -

0.7 —

06 -

0.5 —

transmission T

n4r .
o l
02r 1
1 1 1 1 1
4872 4873 4874 4875 4876 4877 4878

nombre d'onde & (l:m")

Fig.2. 3: Transmission des raies d’absorption du G@odélisée avec un profil de Voigt d’apres les
parameétres spectroscopiques de HITRAN et situéassda domaine d’accordabilité de la diode entre 283
4878 cnt. L=203.8 cm, p=39.5 mbar et T= 293 K
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Tab.2. 2: Raies du dioxyde de carbone situées dans le domd’accordabilité de la diode laser

Isotope Raie Nombre d'onde (cm ™) Transition

c™0o,” R26 4873.129257 (20°1),,—(00°0),
c?0,* P16 4874.086104 (20°1),,—(00°0),
c*?0,* R28 4874.448363 (20°1),,«—(00°0),
c*0,"* R30 4875.74873 (20°1),,<—(00°0),
cto," P14 4875.842797 (20°1),—(00°0),
c*0,'* R32 4877.070346 (20°1),,<—(00°0),
cto," P12 4877.572434 (20°1),—(00°0),
c*?0,* R34 4878.293422 (20°1),,«—(00°0),

Une cellule multipassages de type White d'une lengule 203.8 cm pour les mesures d’interSigé
1003.8 cm pour les mesures d'élargissement paryhadst utilisée. La température de la cellule est
ajustable et des mesures ont été effectuées artempeérature ambiante (295 K) et 210 K (incerétud
totale : 1K). La partie restante du faisceau esiplg® a un interférométre de Fabry-Perot confocal
utilisé pour I'étalonnage en fréquence (IntervaBpectral Libre: ISL = 0.0095 ¢ Deux
photodiodes sont utilisées pour la détection des< dggnaux, qui sont envoyés vers un PC pour

I'acquisition des données via un module d’acquisitinalogique/digital 16 bits DT9832.

Le dioxyde de carbone est fourni par Air Liquideskique I'air sec, chacun avec une pureté de
99.999%. La pression est mesurée avec une inckrtde 0.5% a l'aide de deux manomeétres MKS
Baratron (modéle 122BA) de pleine échelle 10 et0O100rr. Les variations de température et de

pression sont négligeables durant la durée de m€8LF s).
Dans un premier temps, un scan est effectué stotdéité des spectres et les raies observées sont
identifiées par comparaison aux spectres obtemastiét des valeurs de la base de données HITRAN.

Les raies isotopiques (d'intensités plus faibleshettent notamment I'identification des raies.

Nous enregistrons environ 30 spectres par raies pssions variées de 2 a 14 mbar pour les mesures

d’intensité et de 50 a 1000 mbar pour les mesué&ardissement par I'air.
Dans ce dernier cas, la concentration de, @6téec, est autour de 1%.
Pour retrouver les parameétres spectroscopiquesa daid, un ajustement non-linéaire des moindres

carrés sera appliqué a la transmission molécuéaip&rimentale en utilisant un profil de Voigt pour

modéliser la forme de raie.
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elaser DFB ™ -
AN

Fig.2. 4: Spectrométre a diode laser du GSMA

L'utilisation d’autres types de profils comme RaumtiSobelman ou Galatry a démontré que, pour ces
raies, méme si les résidus étaient parfois pluslefsique ceux obtenus avec le profil de Voigt,
l'influence sur les parametres retrouvés étaitriatére a 0.5%, ce qui est du méme ordre de grandeur
gue la précision statistique sur les mesures digité. Nous pouvons réécrire le profile de Voigt en
fréquence, comme :

~1/2 40
a(v)= S y(ln—zj ' IM du (2.42)
m) Ly +(x-u)
Avec

x=(In2)2 (v =v,)/vo. y=(n2)? y/y, ety, =v,/c(2in2RT/m)"?
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3. Mesures spectroscopiques

3.1 Détermination des intensités de raie

Afin de déterminer les intensités de raies, unée sacquisitions des spectres en transmission de
chaque raie est effectuée a différentes pressiertd@ pur. Les mesures sont réalisées a température
ambiante (295 K + 1 K). L'intensité des raies a R9ést ensuite calculée.

Pour déterminer l'intensité absolue, une méthoderégession linéaire des moindres-carrés est
appliquée au fit effectué sur la transmission makice réalisé en utilisant un profil de Voigt.

Afin de retrouver la transmission moléculaire, dangpremier temps le signal d’absorption est célibr
en fréquence a l'aide d’'une interpolation polyndmiaur les franges d’interférence du signal de
Fabry-Pérot. Dans un deuxieme temps, la transmissméculaireT (v) est extraite du signal de cuve
en utilisant la relation A()=A, T(v).

Avec A, le signal de cuve sans molécules absorbantese Qatntité est calculée par régression
linéaire sur I'ensemble du spectre ou plus pratiter en enregistrant un signal de cuve a vide. Ceci
est possible lorsque la puissance laser est cdaastanqui est généralement le cas lorsque la source

laser est une diode laser DFB.

L'intensité de la rai&(T)est liée a la transmission moléculaire par laléoBeer-Lambert :
T(V) - IT (V) - e—a(v,T,P) NL
I (V)
Avec |+, l'intensité transmise ety l'intensité initiale, a(v,T,P) le coefficient d’absorption a la
fréquence’ a la pressiof® et la températuré , N la densité de molécules absorbantdslationgueur

du chemin optique.

Le coefficient d’absorptiom(v) peut s’exprimer par rapport a la section efficatabsbrptiono(v)

comme :a(v) =o(V)N

Les intensités de raie sont mesurées ef(@nol.cni®) & la température de chaque spectre, en utilisant
la pression mesurée sans correction de I'abondantapique (pression totale mesurée). La force de
raie pour I'isotope?C*®0, pur peut étre obtenue en divisant la force dedéterminée par la fraction
isotopique : 0.984204.

Des exemples de spectres obtenus pour la tran&®thdu CQ & 4875.75 cr sont présentés ci-

apres Fig.2. 5. Cette force de raie pour chaque spectre est ensoiitnalisée agl= 296 K a l'aide de

I'équation (2.43) afin que les différents spectmgssent étre moyennés.
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C ey (M) Qu(T) | _heE (1 1
) =S Q) ™8 "k (T, T (2:43)

Qv et Qr sont respectivement les fonctions de partitionatibnnelle et rotationnelle et sont calculées
en utilisant les expressions données dans [Gan2)g].

La valeur pour un gaz de pur isotope peut étrennigten divisant la valeur donnée dans HITRAN par
la fraction isotopique, dans notre cas 0.984204.

Nous pouvons remarquer sur la figure suivahigZ. 5 que les résidus n’excedent pas 0.2 %.

L'incertitude correspond a un écart-type obtenmegyennant les mesures a 296 K pour chaque raie.

(a) (b}

1 1
1 f Vv ]
0.95 0.95
=
e
-
Iy
ﬂ 0.3 Exp. 0.9
=] Fit
"
g 0.85 0.85
)
ol
B
0.8 é 0.8
0.75 0.75
4875.65 4875.75 4875.85 4875.65 4875.75 4875.85
x 10~
57
[ir | ]
= ]
] ]
- 04
n ]
\q_] ]
= ]
-513 . : -5 . .
4875.65 4875.75 4875.85 4875.65 4875.75 4875.85
-1 -1
o {(Cm ) o {cm )

Fig.2. 5: Exemple de spectres d’absorption enregistrésplatransition R30 du CQ & 4875.75 ci. Les
profils expérimentaux et les ajustements par praféd Voigt sont représentés. Les résidus calculég so
présentés sur les figures du bas. Les conditiongé¥mentales sont : (a) p = 3.71 mbar, T = 293 K51203.8
cm. (b) p =166.1 mbar, T =295 K, L =1003.8 crp&i,= 0.009.

Les résidus du profil de Voigt ont une forme de Whique de I'approche par modéle de Voigt.
L’ajustement peut éventuellement étre amélior@etrésidus réduits en utilisant un modele tel que |
modéle de Rautian-Sobelman.

Lors de la procédure d’ajustement, la valeur ddfimbent auto-collisionneps n’a pas été fixée. Nous
pouvons tout de méme remarquer que la valeur ajus$é tres proche de celle répertoriée dans
HITRAN 2004 et est intermédiaire entre celles régs dans [Regalia-Jarlot 2006] et [Toth 2007].

Les valeurs d’intensité a 296 &, retrouvées pour les cing raies sont regroupérs kéatableau ci-
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apres Tab.2. 3. Dans ce tableau sont aussi données les vaksuses de HITRAN 2004 [Rothmann
2005] ainsi que de [Regalia-Jarlot 2006] et [ToHO& et la différence (%) avec les valeurs trouvées

lors de cette étude.

Tab.2. 3: Intensité de raie a 296 K dans la région spet#r@.054m pour les raies R26 a R 34 du
CO, et comparaison avec les études précédentes. Latres entre parentheses correspondent a
I'incertitude sur la derniére décimale

S (10% cm/(molecule.cnf))
Raie o (cmY) ) ) ) :
) HITRAN Diff. Regaliaetal Diff. Tothetal Diff.
Ce travalil
2004 (%) 2006 (%) 2006 (%)

R26  4873.1290 1.984(7) 2.295 -16 1.996(40) -0.6 8H(™b) -0.1
R28  4874.4481 1.747(9) 2.019 -16 1.760(35) -0.7 4%(15) 0.1
R30  4875.7487 1.507(6) 1.741 -16 1.509(30) -0.1 04(®l) 0.2
R32  4877.0305 1.278(7) 1.474 -15 1.284(26) -0.5 73(M) 0.4
R34  4878.2932 1.060(12) 1.225 -16 1.065(21) -0.5 057(8) 0.3

Les résultats obtenus pour les valeurs d'interitges cing raies étudiées sont trés proches de ceux
publiés dans les études les plus récentes. Cepelidaartitude a été réduite (excepté pour la raie
R34) et se situe aux alentours des 0.5 % (pourrdess R26 a R32). Les incertitudes sur la
détermination de&g, pour cette expérience et les études précédentegesgroupées dans le tableau
suivant fab.2. 4.

Tab.2. 4: Incertitude en % sur la détermination de,®rs de cette étude et des précédentes
([Regalia 2006] et [Toth 2006])

Raie o (cm?) | Ce travail Regza:)lié\Get al Toztg&; al
R26 4873.129( 0.35 2 0.76
R28 4874.448] 0.52 1.99 0.86
R30 4875.7487 04 1.99 0.73
R32 4877.030¢1 0.55 2.02 0.86
R34 4878.2931% 1.13 1.97 0.66
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Les résultats obtenus sur les intensités sontésnbibn accord avec les expériences les plus récente
Par rapport aux récentes publications [Régaliaati2006] et [Toth 2006], I'écart n’excéde pas 0.7%
sur les cing raies investiguées. Ces nouveaux taésusur la valeur dé&, sont généralement
intermédiaires aux valeurs reportées dans ces piglications. Le gain en précisiocf.(Tab.2. 4) par
rapport aux mesures effectuées dans le méme gfRepgalia-Jarlot 2006] est du au gain en sensibilité
du spectrométre a diode laser par rapport au gpeetre a transformée de Fourier précédemment
utilisé. D’un autre coté, ces résultats sont tiégeés de ceux de HITRAN 2004 (16 % en moyenne).
La prochaine mise & jour de HITRAN inclura les vat¢epubliées dans [Toth 2006] qui, au vu des
résultats obtenus lors des trois études récentestgg#us proches des valeurs réelles.

Les résultats obtenus lors de cette étude sonaplement les moins biaisés jamais reportées au vu

des incertitudes obtenues, notamment pour la rade(R4%) qui nous intéresse plus particulierement.

3.2.  Coefficient d’élargissement par I'air y, et coefficient de dépendance en températusg

Afin de déterminer le coefficient d’'élargissemeat [jair y,, un parcours supérieur dans la cuve est
utilisé par rapport a celui utilisé dans le casidensités (1003.8 cm pour 203.8 cm dans le c&)de
Nous faisons varier la pression entre 50 et 1008rmb

L'étude est menée sur un spectre de températunet @é — 62°C a température ambiante en vue de
I'étude du coefficient de dépendance en tempérajuf@e maniere plus détaillée, les différentes
températures étudiées sont : -62°C, -45°C, -253C, et 22°c.

0.09
0. 08— s _EZ,C
| + -45%¢C
0.07 * -25°C
] - -3°c
0.06 * 22°¢c
T 0.05+
=] ]
D
= 0.04
;h- -
0.03 4
0.02 —
0.01 4
0 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
1] 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

p {(mbar)

Fig.2. 6: Largeur a mi hauteur de la transition R 30 détainée par un profil de Voigt en fonction de la
pression et leurs régressions linéaires pour diffétes températures
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Les largeurs & mi-hauteur sont mesurées el pour chaque température. Cette procédure est
effectuée pour les 5 raies accessibles dans la plagcordabilité de la diode. Les largeurs retémsv
apres la procédure d'ajustement sont tracées etidarde la pression sur la figure précédefteg.Z.

6).

La régression linéaire sur la courbe a températmmaiante, nous permet de déterminer pour les S raie
le coefficient d’élargissement par I'ajp(296K,p) = yar exprimé en (ciatm’). Cette valeur est
simplement la valeur de la largeur a mi-hauteuing&pour une pressigo=Poa 296K.

Les valeurs déterminées par cette étude sont céjges dans le tableau suivamtalf.2. 5 pour les

cing raies étudiées avec les valeurs déterminégssdes études précédentes et le tableau suivant

(Tab.2. 6) répertorie les incertitudes sur la déterminatlen,; lors de ces expériences.

Tab.2. 5: Coefficient d’élargissement par I'aip,;, dans la région spectrale 2.QBm pour les raies R26 a R 34
du CQ, et comparaison avec les études précédentes. Lesnes entre parenthéses correspondent a
I'incertitude sur la derniére décimale

Yar (cmi*/atm)

Raie o (cm’) Ce travail HITRAN Diff. Toth et al. Diff.

2004 (%) 2007 (%)
R26  4873.129Q  0.0727(3) 0.0692 4.8 0.0704(14) 3.2
R28  4874.448] 0.0714(13) 0.0687 3.8 0.0699(14) 2.1
R30  4875.748] 0.0703(13) 0.0684 2.7 0.0693(14) 1.4
R32  4877.0303 0.0691(10) 0.0681 1.4 0.0688(14) 0.4
R34  4878.293} 0.0675(10) 0.0678 -0.4 0.0684(13) -1.3

Tab.2. 6: Incertitude en % sur la détermination dg,;, lors de cette étude

et de [Toth 2007]
Raie o (cm?) | Ce travail T02tt80e7t al
R26 4873.1290 0.41 1.99
R28 4874.4481 1.8 2
R30 4875.748] 1.85 2.02
R32 4877.0304 1.45 2.03
R34 4878.2932 1.48 2.05
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Les résultats résumés dans le tableau sont compaxégsultats des études précédentes. Nos résultat
sont en trés bonne adéquation avec les donnéedTdRAN 2004 et de la derniere étude publiée
([Toth 2007]).

Comme nous le voyonsT4b.2. 6, mis & part pour la raie R26, l'incertitude sur deefficient
d’élargissement par I'air reste somme toute ask®zé lorsque celui-ci est déterminé sur une seule
température (1.8% dans le cas de la raie R30 pan@e) et la précision de ces mesures n’'est pas

grandement supérieure a celles reportées en 2007.

Le coefficient d’élargissement en fonction de lapérature est donné par I'équation (2.29), que nous

pouvons réécrire d’une maniere générale :

n
V="V ﬁ@j (2.44)

Et qui peut étre écrite sous la forme :
In )(T) = =71In(T) +In(y, (296K )) +7In(296) (2.45)
Le logarithme népérien du coefficient d’élargissatmebtenu a différentes températures est tracé en

fonction de In(T) sur la figure suivanteid.2. 7 (pour la raie R30).

-2.35+

+ R3O0
o RZ6
* RZS

-2.14

—2.45

_2-5_-

1n {y)

-2.55
_2-6_
-2 .65

_2_".{__

—2.75 T T T T T
-5.7 -5.6 -5.5 -5_.4 -5.3

-1n{T}

Fig.2. 7: In(y) en fonction de —In(T) pour déterminey

En utilisant I'équation (2.45), nous calculons ¢eefficients d’élargissement a 296yK(296K) et le

coefficient de dépendance en température asgop@ur les raies R26, R28 et R30. La pente de la
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courbe nous donne directement le coefficigntPar la suite, nous pouvons alors normaliser a la
température de référence les coefficients d'élaegient obtenus aux diverses températures. Nous
réduisons alors l'incertitude spy(296K)en moyennant ces mesures.

Nous pouvons remarquer premiérement que les ligreeges de régression tracées sont parfaitement
paralleles pour les 3 transitions. Les coefficied#largissement par l'air et leur dépendance en
température sont répertoriés dans le tableau dufvab.2. 7). Il est a noter que pour la raie R28, les
résultats a faible température n’étaient pas suffieent précis. De fait la valeur du coefficigm’a

été déterminée qu’a partir des 3 valeurs aux teayérs supérieures. De méme, ce parametre n'a pu
étre déterminé pour les raies R32 et R34, les kalewesurées étant la encore trop imprécises,

I'absorption devenant de plus en plus faible darellule la température décroissant.

Tab.2. 7: Coefficients d'élargissements par I'air déternéa et incertitudes déterminées a plusieurs
températures et coefficient de dépendance en temmfpge et comparaison avec les études précédentes

7o (cmi'/atm) at 296 K n

Raie ~ HITRAN Diff. Tothetal. Diff. , HITRAN Diff.
Ce travail Ce travalil

2004 (%) 2007 (%) 2004 (%)
R26 0.0727(3) 0.0692 4.8 0.0704(14) 3.2 0.656(20) 0.78 -19
R28 | 0.0713(2) 0.0687 3.7 0.0699(14) 2.0 0.662(17) 0.78 -18
R30 0.0702(1) 0.0684 26 0.0693(14) 1.3 0.657(3) .780 -19
R32 | 0.0691(10) 0.0681 1.4 0.0688(14) @
R34 | 0.0675(10) 0.0678  -0.4 0.0684(13) -1

L'incertitude sur le coefficient d’élargissementr pair a la température de référence est treddaib
(0.15%) pour la raie d'intérét principal de cetted& (.e. raie R30 en vue d’'une future mesure DIAL
spatiale). Nous verrons par la suite que c'estagultat primordial en vue de réduire les biais de
mesures dus aux incertitudes spectroscopiques.

La méme conclusion peut étre tenue pour le coefftej dont la valeur a été déterminée avec une
incertitude inférieure a 0.45% dans le cas de il R8Q alors que cette valeur n’avait jamais été
reportée auparavant.

Nous pouvons d’ailleurs noter gu’en I'absence dsures, ce paramétre a été fixé a une valeur de 0.78
dans HITRAN quelle que soit la raie d’absorptionalbande (2t1),, < (000) .

Bien que cette solution de fixer la méme valeurrgoutes les transitions semble adéquate, celle-ci

devrait I'étre a une valeur de 0.66 plus réalist&@de ces mesures expérimentales.
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4, Mesure du pressure shift des raies de CQautour de 2051 nm par spectroscopie

photoacoustique

Suite aux études précédentes, nous avons enteepki¥ID, la mesure du pressure shift de la raie R30
et des raies avoisinantes par spectroscopie phatstigue au cours de la thése. La spectroscopie
photoacoustique est caractérisée par I'existenc®dibres de techniques variées notamment selon les
sources utilisées et de tres grande sensibilité.
La théorie de la génération du signal photoacoustest développée dans '’Annexe A.
Dans le cas ou la radiation laser est modulée afnémgience différente d’'une des fréquences de
résonance de la cellule, le signal photoacoussteigrime alors :
(y=2alv)w,

IV,

cuve

AV)= (2.46)

Ou y est le coefficient adiabatique, rapport des chaleypécifiques isochore et isobaugy) est le
coefficient d’absorption a la fréqueneglL la longueur de la cuvé) la puissance du lasen, la
frégquence de modulation de la radiation laséf.gtle volume de la cuve.

Nous voyons donc que c’est une technique de détedlirecte a savoir que le signal mesuré est
directement proportionnel au coefficient d’'absamptdu composé a la longueur d’'onde d’excitation et

donc a la section efficace a cette méme longueands.
4.1. Dispositif expérimental

L’expérience envisagée s’appuie sur les travauxBdsenberg [Bosenberg 1985] qui a étudié le
« pressure shift » de raies de vapeur d’eau danggian spectrale de 725 nm par une méthode de
spectroscopie photoacoustique simultanée. Dansraseilt deux cellules photoacoustiques non-
résonantes sont successivement traversées paliddiaa d’'un laser pulsé. Une cellule est rempke d
H,O pur a faible pression tandis que la deuxiémeeasplie d’'un mélange de, B a la méme pression
ainsi que d’air sec a pression atmosphérique. Bfégance spectrale relative est déterminée a l'aide
des franges d'un étalon Fabry-Pérot. Ainsi, il psssible de déterminer directement la valeur du
pressure shift (exprimé en ¢ratm') par le décalage entre les sommets des deux padeenant
respectivement de la cellule remplie de,@Qr et celle provenant du mélange de gaz.

Le laser est progressivement accordé en fréquemgnathiere a décrire le spectre d’absorption des
différentes raies. Les deux spectres photoacoestigpuovenant des deux cellules nous donne alors
directement la valeur du décalage en pressiontipauil’air.

Une expérience de ce type a premiérement été g@@saais suite a des problemes matériels, une
seule cellule photoacoustique était en état detifmmzement. Ainsi, le mode opératoire a été redéfin
et consiste a utiliser successivement la mémeleghliotoacoustique remplie de €fur puis d'un

mélange C@+ air sec. La cellule utilisée est présentée {@itzert 2007] et n’est pas résonante a la
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fréquence de modulation utilisée. L'expérience ext fésultats sont présentés ici succinctement,
I'expérience ayant été peu concluante.

Le dispositif expérimental est constitué d’'une @iddFB a 2051 nm (Nanoplus GMBH) dont la
longueur d’'onde d’émission est contr6lée par umntioeelément Peltier. Cette émission laser est
modulée a I'aide d’'un chopper mécanique a une &égel de 200 Hz. Une premiére lame séparatrice
permet de récolter 10 % du signal laser (par Fmtdiaire d’'un photodétecteur InGaAs) pour
effectuer une normalisation en puissance afin d#rahchir des fluctuations d’'intensité de la diode
DFB. Aprés traversée de la cellule photoacoustideefaisceau est focalisé par une lentille de
focale 25 mm afin de récolter le faisceau sur weaéur InGaAs. Nous disposons ainsi d'un signal
des franges du Fabry-Pérot nous permettant d'efectine calibration en fréquence. Le signal
photoacoustique est détecté a l'aide d'un déteetdnck-in » (détection synchrone).

Nous optimisons la taille des anneaux d’Haidingerle plan focal du détecteur qui a un diametre de
75 um en ne prenant qu’'un seul anneau constructifebtllle de focale 20 mm est placée a 6 cm du
fabry-Pérot et le détecteur a 2.6 cm de la lentille

La diode DFB Nanoplus GmbH est progressivementrdéeoen fréquence a l'aide d’'un programme
Labview développé durant la thése. Ce programmengtede jouer directement sur le contrbleur
peltier en contrdlant sa résistance ou son int&nsibus fixons une valeur de courairg.(100 mA) et

accordons I'émission de la diode en faisant vgui@gressivement la résistance. Afin d’obtenir la
meilleure résolution possible et de nous affranchirtemps de réponse de la stabilisation PID

(Proportionnel Intégrale Dérivée), nous effectugnissieurs boucles sur chaque consigne de

résistance.
Tab.2. 8: Caractéristigues de la diode laser DFB Nanoplus
Parametre Symbole Unité Vqleur Valeur
typique max
courant d'opération U \% 2
DFB courant maximal Imax mA 100
courant limite Ith mA 16
pente d'efficacité e mW/mA 0.21

Ce dispositif nous permet alors de couvrir speetnaint 6 raies dans la bande d’absorptiof1(g0—
(000) qui sont les raies R24 a R32.

Le domaine d’accordabilité de cette diode laser DB oplus est donc différent de celui de la diode
utilisée dans le spectrométre d’absorption du GSMA.

La puissance moyenne de la diode est de 10 mW.
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4.2. Résultats

La figure suivanteRig.2. § présente un signal obtenu dans le cas d’uneleetmplie de 50 mbar de
c'0°C'? ainsi que les franges du Fabry-Pérot obtenueslpeld raies en fonction de la résistance de
I'élément Peltier.

Raies isotopiques

L]

o]

—n

Signal PAC (W]

o

Signal F-F ]

sipiing |
i -!?ul“né. I
2500
Eadsistanes (Dbt

Fig.2. 8 : Signal photoacoustique et franges d’intéérence du Fabry-Pérot en fonction de la résistaredu
Peltier pour une acquisition avec CQ pur (p=50 mbar)

La résolution est trés bonne et nous permet dérddamaie trés précisément.

Cependant, dans le cas du mélange de gaz, lagrasgialement envisagée dans la cell(ile. 1
atm) ne permet pas de distinguer les raies d'abearglu bruit acoustique. En effet, comme vu
précédemment et dans I’Annexe A, le signal photostigue est directement lié a la section efficace
de la raie d'absorption du composé étudié. Dansml ddair, la section efficace des raies de,CO
étudiées est approximativement 2 ordres de grandfueure a celles du composé a 50 mbar de CO
pur.

A cette pression, il n’est pas possible de medereraies d’absorption du GQc'est pourquoi hous
utilisons alors une pression d’air de 337 mbar/g-atm).

Le signal est de méme difficilement extractible lolwit. Cependant, nous pouvons malgré tout
distinguer les 5 raies principales d'absorptionnbigie la forme lorentzienne attendue ne soit pas
aisément distinguable. Afin de pouvoir utiliser grél tout ce signal, nous I'ajustons par un profil
gaussien en utilisant le logiciel IGOR. En effednd notre cas, la forme de la raie ne nous in&ress

pas, seule la localisation du maximum du signaitétaportante dans cette expérience.
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L’étalonnage spectral est effectuée a l'aide dasges du Fabry-Pérot.
L'intervalle spectral libre (ISL) de I'étalon FabBgrot est régi par son indice de réfraction
(dépendant de la longueur d’'onde de la radiaticerla et de la températur@) ainsi que par
I'épaisseur de I'étalor et I'angle d’incidencé selon la formule suivante :
Ao - A
2h[élcosd+4, 2[h[el[tosd

ISL= (2.47)

Dans notre cas I'épaisseeir= 25.072 mm, l'indice de réfractian= 4.099 (a T= 296,5 K) et I'étalon
est utilisé en incidence normale d'ég0. L'alignement du Fabry-Pérot en incidence noamedt
effectué par auto-collimation.

L'indice de réfraction n est donné par une équatiite de Sellmeier et est dépendante de la
températurel et de la longueur d’'onde Les coefficients de Sellmeier utilisés sont tides[Frey
2006].

L'indice de réfraction est alors calculé pour uempérature de 296.5 K et une longueur d’onde de
2051 nm.

L'ISL donne I'écart spectral entre deux pics susideset permet d’effectuer, dans notre cas, un
étalonnage spectral de la courbe de transmissaffioriction de transmission de I'étalon Fabry-Pérot

est régie par une fonction d’Airy et la transmittarde celui-ci s’écrit comme suit :

= (1_ R)2 = L (2.48)
" [L+R?*-2Rcosd) 1+F SinZ(%) :
Ou le coefficient de finesse est :
4R

F=—% 2.49
=Ry (2.49)

et la difféerence de phase entre deux réflexionsessives :
0= [ZTHJZnI cosf (2.50)

L'incertitude de notre étalonnage spectral relast alors liée aux incertitudes sur les parametres

intervenant dans I'équation (2.47) a sawin etd ainsi que la températufie

L'incertitude sur la pression est elle de + 1 miacelle sur la température est considérée égele a
Dans le cas de la raie R32, le signal photoacasstidptenu dans le cas d’'un mélange, @Qiir est
trop faible pour étre utilisé et ce malgré plusseacquisitions. Dans le cas de la raie R26, laaliod
semble multimode au regard des franges du Fabgt-Réda raie n'est donc pas résolue. Ainsi, un

pressure shift ne peut seulement étre mesuré qudgsoraies R24, R28 et R30.
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Les calibrations spectrales et les pressure-shittrthinés sont représentés sur les figures susante
(Fig.2. 9etFig.2. 10 pour respectivement les raies R28 et R30. Lesexjents gaussiens obtenus sous
IGOR aux deux pressions sont présentés.

Cependant, le rapport signal a bruit des acqumsitien présence d’air est trop faible pour localiser
précisément le pic maximal du signal. Plusieursstajments peuvent étre réalisés sur la raie en
minimisant les résidus. Nous prenons alors la jposimoyenne mais I'écart relatif en position
spectrale par rapport au centre de la raie dgpDi©peut atteindre 6%.

T T ﬂ T T T T

50 mbar (.‘.lt)2 + 337 mbar air

— — —4&0 mbar CCl2

[y
[}
T

signal PAC filté {a.u)
T

pshift=-5.546.107 cm™'.atm™!

o 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1
écart spectral relatif (cm")

Fig.2. 9: Ajustements gaussiens des spectres photoacaussigpbtenus pour du C{pur et un mélange
CO,+air, et leurs calibrations relatives pour la raig28

Le « pressure shift » pour chaque raie est aloestdiment donné pour chaque raie comme le produit
de 3 fois I'écart spectral relatif entre les maxites deux courbes.

Les résultats obtenus sont récapitulés dans leaahi-apresTab.2. 9 et comparés aux valeurs de la
littérature.
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2 i — — —50 mbar CO, H
50 mbar CO2 + 337 mbar air
18+
1.6 E
14+

1.2+

pshift=5.50 107 em " .atm™"

signal PAC fitté (a.u)
—
T

0.6}

0.4

0.2

I I T T 1 1 1 1
-0.01 0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 0.08

écart spectral relatif (cm")

Fig.2. 10: Ajustements gaussiens des spectres photoacaussigbtenus pour du C{pur et un mélange
COtair, et leurs calibrations relatives pour la raig0

Tab.2. 9 :Valeurs mesurées de « pressure shift » et incedits et comparaison aux valeurs obtenues
dans[Toth 2007]

Psnire. 107 (cmi*.atm™®)
Toth et al. (2007) Ce travall

Rraie Valeur Incertitude (%) Valeur Incertitude (%)
R24 -5.25 -5.2 -5.17 >5

R26 -5.35 -2.2

R28 -5.52 -2.9 -5.55 >5

R30 -5.55 -2.6 -5.50 >5

R32 -5.67 -0.6

Cette expérience n'a pas été concluante du fda ttep faible sensibilité de la cuve photoacoustiq
utilisée. De plus, les fits gaussiens des speotrnus ne sont pas adéquats. Afin que le LMD s do
d’'un spectrometre photoacoustique permettant dermiéter précisément ces « pressure shift » par ce
type d’expérience, plusieurs pistes évidentes &@tudier :
- il faut définir deux cuves résonantes a des frégeernde modulation accessibles par le
chopper mécanique
- Ladiode laser DFB doit étre remplacée par unecgolaser pulsée accordable continument en
fréquence a ces longueurs d’'onde. TypiquementuacecOPO présentée au chapitre suivant
permettrait d’envisager une mesure précise de reamgdre.
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5. Biais potentiels sur les mesures DIAL dus aux incétudes spectroscopiques

A partir de I'équation (1.36), nous comprenons liefune mesure DIAL en colonne totale intégrée
est sensible a deux types d’erreurs: les erreues cd la mesure DIAL d’'épaisseur optique
différentielle (erreurs instrumentales aléatoiresystématiques) et des erreurs sur le calcul de la
fonction de poids (équation (1.38)). Les erreuégiires dues aux erreurs de mesur€,geet p,, ont

déja été étudiées precédemment [Menzies 2003, FADTS, Ehret 2008].

L’erreur résultante sur le rapport de mélange en [&r la raie R30 avec une émission sur le flanc de
raie (3 GHz du centre de raie) est de 0.5 ppm poererreur de 1 hPa sur la pression de surface
diffusante et de 0.3 ppm et 0.1 ppm pour respetive des erreurs de température et d’humidité en
utilisant la matrice de covariance d’erreur donmie le modéle de précision météorologique
ARPEGE de Météo-France. [A-SCOPE 2008, Ehret 208Rnnexe B).

Les erreurs instrumentales sont liées a la cordigur de I'instrument et ne seront pas investiguées

dans cette étude.

Nous allons ici nous focaliser sur les biais paemtdus aux incertitudes sur les parametres
spectroscopiques.

Afin de remplir les objectifs scientifiques de regton des puits et des sources, une mission DIAL
spatiale de mesure du €@n rapport de mélange intégré sur toute la coladwie remplir deux
conditions ¢f. Tab.1. 9 :

- Le biais global doit étre inférieur & 1 ppm danscés d’'une fonction de poids de €0
constante (1.64 ppm pour le positionnement sufel’de la raie R30). Ceci concerne la
précision du bilan carbone global et est aussissaie pour effectuer des comparaisons entre
les différentes techniques de mesure (mesureditestelssives, mesures in-situ...).

- Le biais inter-régional doit étre inférieur que @@Am pour une fonction de poids constante
(i.e. 0.164 ppm dans le cas d’'une mesure sur l'aileadaie R30). Ceci est nécessaire afin
d’estimer précisément les flux inter-régionaux obke par des mesures entre deux régions
(1000 km x 1000 km). C’est un critéere capital afie déterminer précisément les puits et
sources de CJA-SCOPE 2008].

5.1. Evaluation des biais potentiels sur la restitutiordu rapport de mélange en CQ dus aux

incertitudes spectroscopiques

En supposant une connaissance parfaite des variad@géorologiques que sohtp etp,, une erreur

JoX sur un parametre spectroscopique va induire g bigt le rapport de mélange en g@esureé :
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T

5p(psurf ,T(p),éX) = SwF(psurf ,T(p), OX)

. (2.51)

~ SWHp.,T(p).oX =0)

avecps, la pression de la surface réfléchissante a sévpiression correspondant a I'altitude jusqu'a

laguelle est intégrée la mesure.

Mise a part la force de ra® qui induit un biais constant, le biais induit dgfpendant du profil de
température par le calcul de la section efficacabsbrption et de la pression de la surface
réfléchissante (qui inclut les effets d’altitudea dépendance em,s correspond a la profondeur du
domaine d'intégration de la fonction de poids. Avadg les variations de pression de surface

réfléchissante correspondent a des variationdtd@ét d’intégration.

Le biais est aussi dépendant du contenu en vapeau,dmais avec une sensibilit¢é beaucoup plus

faible qui ne sera pas détaillée ici.

Dans la suite de cette étude, nous allons donaié@vet biais différentiel pour des mesures entux de
régions aux parametres météorologiques différents.

Pour ceci, un profil de Voigt, évalué a I'aide tdorithme d’Humlicek [Humlicek 1978], est utilisé
pour calculer une section efficace d’absorptiorpaitir de I'équation (2.51), nous calculons al@s |
biais en fonction de pression de la surface réfééeimte dans le cas de diverses conditions
météorologiques.

Celles-ci sont modélisés en utilisant les profiés tdmpérature de 'ESA correspondant a 3 zones
meétéorologiques différentes : un profil standardnfmé STA), un profil tropical (noté TRO) et un
profil sub-arctique hivernal (SAW : Sub-Artic Wim}e Les profils de température et de rapport de
meélange en vapeur d’eau pour ces 3 situations repmnésentés sur les figures suivanteg.Z. 11

Fig.2. 12etFig.2.13 entre la surface et une pression atmosphérig@®adPa.

Le profil de Voigt est un profil non-linéaire enniction des parametres spectroscopiques, une
exception devant étre faite pour la force de &ieomme mentionné précédemment.

Ces biais vont donc étre estimés pour des incdedtisur les paramétres spectroscopiques suivants :
Yo, 11, Pshitt ELE".

Nous considérerons par la suite I'incertitude sypdrameétre d’'élargissement comme l'incertitude sur
le seul coefficient d'élargissement par l'aiy sans prendre en compte le coefficient d’auto-
élargissement du GQOla pression partielle de G@tant faible par rapport a la pression atmosphériq

totale.

82



Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm

500 500
550 | 550 |
600 - 600
650 650
700 700
-
1]
-
£
= Ts0f 750 |
=
@
w
-]
T 800 800 -
850 850
0o - 900 -
a50 | 950 |
1000 1000
1 1 1 ] 1 1 1 1 ]
250 260 270 280 2490 1} 1 2 3 4 5
Temperature (K} Rapport de mélange en vapeur d'eau p_ (g.kg ")

Fig.2. 11:Profils de température et de rapport de mélangevapeur d’eau pour le profil STA de 'ESA
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Fig.2. 12:Profils de température et de rapport de mélangevapeur d’eau pour le profil SAW de I'ESA
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Fig.2. 13 :Profils de température et de rapport de mélangevapeur d’eau pour le profil SAW de 'ESA

Pour estimer ces biais nous introduisons alorseamirdX sur les parametres spectroscopiques.

Les erreurs considérées 3yr(0.15%) ety (0.45%) correspondent aux précisions de mesuressle ¢
parametres lors de I'étude spectroscopique préadeaindécrite.

Concernanpshii (2.6%), cette valeur d’'incertitude correspond lieaeportée dans [Toth 2007].
ConcernanE”, la valeur prise est celle de HITRAN, celle-ci gf€rencé en cthavec quatre chiffres

significatifs. Une erreur de Fa&m* parait alors adéquate.

Le biais différentiebpqi estimé entre deux régions n'est autre que la imiitn entre le biais absolu
obtenu lors d’'une mesure dans une région, que pouons noter 1, et celui obtenu dans la seconde

notée 2, tous les deux calculés a l'aide de I'égongR.51).

Wy = 00, ~ P, (2.52)

Entre les deux régions, les parametres variablesd@apression et la température.

Nous estimons donc le biais absolu pour les errepécifiées ci-dessus sur les parametres
spectroscopiques pour les trois profils différerites résultats sont représentés sur les figures
suivantesKig.2. 14 Fig.2. 15 Fig.2. 16 etFig.2.17).
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Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm
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Fig.2. 14: Biais induits par une erreur de +0.01 cfrsur E”
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Fig.2. 15: Biais induits par une erreur de +0.15 % sy
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Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm
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Fig.2. 16: Biais induits par une erreur de +0.45% syr
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Nous pouvons d'ores et déja noter que linfluenamel erreur sur le niveau fondamenl est
négligeable, les biais induits étant de I'ordrel@& ppm, méme & une pression de 1000 hPa. Ainsi ces

biais ne seront pas discutés dans la section geivan

5.2. Discussion sur les biais absolus

Pour le profil standard, le biais induits par uneer sury, est de 0.37 ppm, le biais pour une erreur
sury est de 0.1 ppm et enfin celui induit par une arsempg,i est de 0.5 ppm.

Si nous considérons que ces biais s’additionnenakur absolue, le biais global pour ce profil aest
0.98 ppm.

En considérant les profils extrémes, subarctiqueoptcal, le résultat est sensiblement identique.
Cependant, cette valeur peut étre considérée feelsupérieure car nous pouvons remarquer que les
biais n'ont pas tous le méme signe. En effet, s effectué cette simulation en prenant une
erreur positive sur les parametres spectroscopigbass ce cas, les biais liés au coefficient de
dépendance en température de I'élargissement @paessure shift » sont négatifs tandis que lesbiai
lié & une erreur sur le coefficient d’élargissemesitpositif. Ainsi, nous pouvons supposer qu'’isex
une certaine compensation de ces biais du faitedes Isignes et que cette limite maximale n’est
atteinte que dans le cas d’erreur maximale surlesiparametres spectroscopiques 0.15% sury,
0.45% sum et 2.6% supshir) avec un signe d’erreur sur le coefficient d'éissgment opposé a celui
dey et depshif

Ces biais sont totalement symétriques et dans & dtarreurs négatives sur les parameétres

spectroscopiques leur signe est alors oppose.

Il est aussi intéressant de noter que l'incertitsidiel’intensité de rai&, bien que n’induisant pas de
bais dépendant de la température ou de la pressibmn impact sur les mesures de contenu intégré.
En effet, quelles que soient les conditions de &atpre, une erreur de 0.4% sur ce paramétre induit
un biais additionnel de 1.47 ppm, proche du seuilvpnt étre toléré (1.64 ppm).

Cependant, ce biais est commun a toutes les mestresira donc un effet négligeable dans
I'évaluation du bilan de CO De méme, les mesures provenant de tous les nmstitg utilisant la
méme raie d’absorption seront biaisées de la mé&ieaivet ce biais ne sera donc pas critique lors de
comparaisons entre ces instruments. Cependamilasprendre hypothétiquement en compte lors de

comparaisons avec d’'autres types d’'instruments.

Une fois énoncé ceci, nous pouvons alors considgrerles conditions sont remplies en termes de
biais absolu induits par les paramétres spectriggep sur la raie R30 étudiée pour une émission a
3GHz du centre de raie, a savoir qu'il soit infaria 1.64 ppm. Les différents biais absolus darase

d’'un profil standard de température sont récagstdiins le tableau suivamap.2. 10.
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cas d'un profil de température standard

Parametre (incertitude) Biais absolu induit (ppm)
S (0.4 %) 1.47
E" (0.01 crif) 0.0024
v0(0.15 %) 0.37
H (0.45 %) 0.1
Pshitt (2.6 %) 0.5
Total 2.44

Tab.2. 10: Biais absolus induits par des erreurs sur lesrameétres spectroscopiques de la raie R30 dans le

5.3. Discussion sur les biais différentiels inter-régioaux

Si nous considérons désormais la différence de lgai valeur absolue) entre deux profils extrémes
(tropical et sub-arctique) a 1000 hPa, nous obteres biais différentiels induits par les erreurs
spectroscopiques fonction de la température ergee deux régions. Nous rappelons qu’afin de
caractériser avec précision les flux de surfackii-ce ne doit pas étre supérieur a 0.164 ppm. Les
valeurs obtenues sont de 0.025 ppm pour une esuews, 0.06 ppm pour une erreur suet de 0.024

ppm pour une erreur spgyr Le biais différentiel total en fonction de la fgénature est donc de 0.11

ppm.

De maniere similaire, si nous considérons une rdiffée de pression de surface réflectrice, nous
pouvons caractériser le biais différentiel indwut fes variations de pression. Ainsi, en considdem
résultats obtenus a partir du profil de tempérastmadard, nous considérons alors la différence ent
le biais pour une pression de 1000 hPa et une GehB@. Cette différence de 100 hPa est alors
significative d’'un cas extréme entre une mesure pousysteme météorologique de haute pression
(HP : anticyclone) et d’'un de basse pression (BEpression). Nous obtenons alors des biais
différentiels de 0.026 ppm pour une erreurjsu0.015 ppm pour une erreur suet 0.03 ppm pour

une erreur sUps,i. Ces résultats sont récapitulés dans la tablastévfab.2. 11).

Tab.2. 11: Biais différentiels induits par des erreurs slgs parametres spectroscopiques de la raie R3Get p
des différences de température (TRO-SAW) ou de gmes(HP-BP) interrégionales

Paramétres spectroscopiques
et biais potentiels

17 (+0.45 %) y (+0.15 %) Pyt (+2.6 %)

Biais moyen

sur la mesure JpApHP—BP (ppm) +0.015 +0.021 -0.029
DIAL de la

col(én(r;ze de 510ATTR&SAW (ppm) +0.065 -0.025 -0.024

Le biais différentiel total considéré comme la saroh biais différentiel induit par les différenais

température et celui induit par les différencepussion est alors égal a 0.18 ppm, a peine supérie

88



Chapitre Il : Spectroscopie du G& 2051 nm

a la valeur visée. Cependant, de méme que précéel@inges biais différentiels ont des signes
différents en fonction du signe de I'erreur et dyne de la différence de température et de pression
Ceci est indiqué dans le tableau précédent

La valeur de 0.18 ppm est donc obtenue dans lagemafion la plus défavorable. Les cas étudiés sont
des cas extrémes et il est peu probable d’effecteemesures de flux entre une zone tropicaleeet un
zone arctique. De méme des différences de presiosurface de 100 hPa, méme entre une zone
anticyclonique et une zone dépressionnaire egtrgment rare.

Cependant, il faut noter que la variation de poessie la surface réflectrice entre deux mesures est
caractéristique de systémes climatiques différentee deux régions mais est aussi caractéristique d
variations de topographie de la surface.

En effet, une différence de 100 hPa peut étre #iésira une variation d’altitude de 1000m. Ainsi, le
biais différentiel entre une mesure sur une régidialtitude de la mer et une région avec un ralief
1000m d’altitude sera le méme que celui induiteedigux régions de méme altitude mais de pression
de surface différente de 100 hPa.

Ainsi, les régions de haute altitude (> 1 km) imdoi des biais interrégionaux supérieurs a la valeu

visée.

Les résultats de cette étude montrent donc quentaselles mesures spectroscopiques sont
compatibles avec une détermination des puits etsdasces de CQOdéduites de mesures DIAL en
colonne intégrée depuis I'espace. Cependant, naussanis en avant les problémes potentiels induits
par les variations de relief et notamment les zaoledsaute altitude concernant les biais différéntie
Nous remarquons que les biais interrégionaux dyseeurs sug et pshir SOnt non-négligeables. Les
incertitudes actuelles sur ces parametres perneltemenser qu’elles peuvent encore étre réduites.
Le niveau d’'incertitudes (2.6%) sur le coefficieletdécalage en fréquence du centre de raie inauit p
la pression des derniéres valeurs publiées par&tath [Toth 2007], nous permet de penser qué c’es
le parameétre dont la détermination est la plusepigde de gagner en précision dans le futur amec u
étude dédiée a cette raie particuliere. Ainsi, ceprésenterait donc une réduction substantiele de
biais et biais interrégionaux potentiels dans ldread’'une mesure de rapport de mélange en CO
DIAL spatiale.
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6. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons principalement présent@esures spectroscopiques des parameétres des
raies autour de 2051 nm réalisés a haute résolaioiGroupe de Spectrométrie Moléculaire et
Atmosphérique. Pour cing raies de la bandé1(g0— (000), dont la raie R30, potentielle candidate a
une mesure DIAL du CQatmosphérique, les valeurs d’intensité, d’élaegissnt par I'air et leur
dépendance en température (jamais reportée préngginont été revisitées. Les tres faibles
incertitudes obtenues en font a ce jour les mesgleasultats jamais reportées et démontrent un gain
significatif en précision.

Nous avons pu, par la suite, étudier l'influence abs résultats en termes de biais et biais
interrégionaux potentiels lors d'une mesure DIAlatigde de contenu intégré en rapport de mélange
de CQ atmosphérique sur le flanc de la raie d'absorp®80. Ces nouvelles précisions sur les
parametres spectroscopiques montrent que les igpéiois requises sur cette mesure pour une
identification des flux de surface du gGsuffisante pour contraindre les modeéles de tramsp
atmosphérique peuvent étre atteintes en termemideo biais différentiels.

Cependant, nous avons identifié une source polientle probleme pour ce type de mesure lors du
passage d’'un satellite sur des zones terrestrémute altitude. En effet la mesure différentielée d
contenu intégré entre ces zones et des zonesaatieuin de la mer peut entrainer des biais diffésknt
supérieurs aux spécifications.

Enfin, une réduction des incertitudes sur les péateaa spectroscopiques de la raie R30 permettait d
réduire encore les biais potentiels. Ceci est ageiable, notamment pour le coefficient de « pressur

shift » dont I'incertitude est encore actuellemetativement haute.é. 2.6%)

90



Chapitre 1l : Source laser de puissance a 2 misron

Chapitre Il

Source laser de puissance a 2 microns

Ce chapitre traite d'une maniere générale des esulaser de puissance a 2 microns et plus
paticuliérement du développement instrumental é@metteur pour une future mesure DIAL spatiale
du dioxyde de carbone atmosphérique a 2 micrometaction directe. Le succes d’'une future mesure
satellite du C@atmosphérique est notamment lié, pour une graadegu développement de sources
de puissance possédant des propriétés intrinseayigesantes notamment en termes de propriétés
spectrales. Des travaux préliminaires concernadéieloppement de telles sources sont donc menés
par les différents organismes scientifiques.

Premiérement, aprés un bref état de 'art, nousgmtérons la source du LIDAR HDIAL du LMD et
les modifications apportées au cours de cette thfgsele générer une émission a 2051 nm.

Dans un deuxieme temps, ce chapitre traitera deldgpement de la caractérisation d’'une source
paramétrique. Dans le cadre de la préparation @®BE, I'’Agence Spatiale européenne (ESA) a
initi€¢ un contrat nommeé PULSNIR (Pulsed Laser SeurcNIR for LIDAR applications). Ce projet
vise au développement d’une source de puissanceldagroche infrarouge. Le processus choisi est
celui d'une source a conversion de fréquence. Afgtgde concernant les possibilités technologiques
a envisager et les caractéristiques a remplir coaceé I'émission laser, le développement et la
caractérisation de la source seront présenteés.

Ce chapitre traitera donc des développements dmuace menés par TONERA (DMPH) et des
premiers résultats obtenus ainsi que de I'implicatiu LMD/IPSL dans la caractérisation spectrale de

cette source au cours de la présente these.
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1. Les sources laser de puissance a 2 microns
1.1. Etatde l'art

En vue d’'une future mission spatiale de mesureateantration active du GGatmosphérique, le
développement de sources laser de puissance (glaszlie de cette étude, a 2 microns) revét une
importance fondamentale. En effet la source laserescoeur d’'un instrument LIDAR, et afin de
réduire les biais potentiels de mesure, doit passéels propriétés intrinseques, notamment spestrale
trés contraignantes.

Dans le cas de systémes sol ou aéroportés, plssigras d’émetteurs ont été dévelopfged @. 1) :

Tab.3. 1: Développements de sources laser pour applicaibiDAR de mesure de COa 2um

Organisme Type de source et détection Références
IPSL/LMD 2.06um caw;e pqlsee pqverte (Tm,Ho:YLF) Gibert et al (2006)
détection hétérodyne
2.05um cavité pulsée ouverte (Tm,Ho:YLF)
NASA LaRC détection hétérodyne Koch et al (2004)
2.05um LAS émission continue (cw) puissance constants .
JPL - NASA détection hétérodyne Menzies et al (2008)
NICT 2.05um cavité pulsée ouverte (Tm,Ho:YLF) .
(Japon) détection hétérodyne Ishii et al (2008)
2.05um cavité pulsée ouverte (Tm,Ho : LuLiF)
NASA LaRC Détection directe ou hétérodyne Yu etal (2006)
IPSL/LMD 2.05um cavité pulsée fibrée (Tm,Ho :YLF) (en cours de
détection hétérodyne développement)

Ainsi, tous les développements technologiques &foms sont jusqu’a présent effectués autour d’'une
génération d’émission laser directe par pompagerid¢aux d'YLF co-dopés Thulium / Holmium
(Tm, Ho : YLF) utilisé en détection hétérodyne.
Des développements de source paramétrique ontfétéués a 1.um mais pas encore a 2 microns.
De maniére générale, nous pouvons définir troikigactures possibles pour un systéme DIAL a 2
microns :

- émission directe Tm,Ho : YLF + détection hétéraalyn

- émission directe Tm,Ho : LuLif + détection diretteetérodyne

- émission paramétrique (OPQO) + détection directtdrodyne
1.2.  Source pulsée Tm, Ho : YLF a 2051 nm

Un systéme LIDAR HDIAL sol a été développé au LMDraht la these de F. Gibert [Gibert 2005]
émettant a 2064 nm. L'émission relaxée a 2064 nrpreduite en pompant un cristal de YLF co-dopé
aux ions Thulium (Trf) : 5% et Holmium (H®) : 0.5 % dans une cavité en anneau. Ce cristal
posséde deux bandes principales d’absorption a 802065 nm. Le pompage est effectué par un

laser Alexandrite Les oscillateurs locaux injectémtcavité ont été développées au LMD et sont
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construits autour d’'un cristal Tm, Ho : YLF pourltamgueur d’onde ON et Tm, Ho : LuLiF pour la
longueur d’onde OFF
Le schéma bloc de ce systeme est présenté ci-de§ina. 1).

Electronique de controle!

|
| Détection 1
i si . _l;e' liffusé | Traitement du signal 4'E i
! Photodiodes InGads & analyse l !
. ]
| Détection |, , - ' :
‘Sigaalde | o |
I - I
| référence i \ i, |
ol . ! Spectroscopie |
qd | coam |
<—ETe[e.c.cD§t-e |_| ANY m 7, i

MAQ 2

.
(=]
e

\i i Laser pulsé 2 um
1

MAO1 Cellule de
Pockels (3./2)

Fig.3. 1: Schéma bloc du LIDAR HDIAL du LMD tiré de [Giber2005]

Dans le cadre de la thése, un travail expérimemtaié entrepris pour effectuer un changement de
longueur d’onde du systeme :

- Le cristal a été changé pour un cristal de mémegmp

- Lacavité en anneau a été reconfigurée pour lagérpntiellement a 2051 nm

- La configuration de pompe a été optimisée

- L’insertion d’étalon a permis d’accorder les ost#lurs locaux a la longueur d’'onde de 2051

nm

Une émission injectée déclenchée de 12 mJ stadti@ @btenue a 2051 nm de largeur temporelle 230
ns (HWHM) a une fréquence de répétition de 10 Hz.
Des mesures LIDAR n’ont pu étre démontrées a I'dielee systeme di a un probléme de couplage du

faisceau dans le télescope n'ayant pu étre résdksCope désaxe).
Nous n’avons cependant pas pu injecter la cavitéde des diodes laser DFB Nanoplus.

L’énergie de ces diodes (10 mW) est encore trdpefagt la largeur spectrale trop importante pour
injecter la cavité en anneau.
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2. PULSNIR : Présentation générale

Comme vu lors des chapitres précédents, l'intését pne future télédétection du dioxyde de carbone
depuis I'espace a gagné en importance lors desedesrannées grace notamment au développement
rapide de nouvelles technologies de sources |&sei.est notamment lié aux premiers lancements de
mission avec laser de puissance dans I'espace (ANAAtmospheric LAser Doppler INstrument
2007,...) En effet, le département Observation dédiae et futures missions de I’Agence Spatiale
Européenne (ASE) conduit actuellement une missan @entifier les spécifications scientifiques et

techniques pour une mission de télédétection adtiveQ depuis I'espace.

En termes d'approche générale, pour surveiller daniéne globale les différentes especes
atmosphériques, I'étude WALES (WAter vapour LidatpEriment in Space) a marqué une étape
importante car elle a indiqué le potentiel de a@entifique et technique pour des lidars a abaorpt
différentielle spatiaux. Les premiéres études aumésure DIAL du C@(c.f Chapitre 1) ont mis en
avant le concept favorable de mesure dans les bamitrales a 14m et 2um. Quel que soit le
mode détection choisi.€. directe ou hétérodyne), le succés de cette migsiblié au développement

i) de nouvelles technologies laser et ii) de détast performants.

Au commencement de cette étude, deux bandes dpectfabsorption du Dioxyde de Carbone, a
1.6um et 2um, peuvent étre envisagées, en considérant plsspgewameétres tels que les sources laser
disponibles ainsi que les détecteurs, la non-pofiutles raies d’absorption du ¢@ar les autres
composeés atmosphériques, une force de raie adéq(dt€hapitre I)

Le projet PULSNIR lancé par I'Agence Spatiale Edmmne s'inscrit dans le développement

préliminaire de nouvelles sources dans le procharuge.

En considérant les largeurs de raies typiques dp a@osphérique (de I'ordre de 1 GHz) et leur
espacement (de I'ordre de plusieurs dizaines de) GHsst alors évident que la précision de la mesu
repose de maniere critique sur une largeur de batdste des différentes longueurs d’onde
transmises mais aussi sur une stabilisation trésiqgg de I'émission a la fréquence choisie. En
particulier les spécifications sur la pureté spdet(proportion de I'énergie laser émise conteraresd

un certain intervalle spectral restreint) semblétre une des conditions les plus drastiques et

exigeantes pour le systéme laser en question.

De maniere générale, une émission laser dans th@iofrarouge peut étre obtenue soit en pompant
un matériau laser approprié ayant des bandes d&mislans la région spectrale requise (émission
directe), ou par technique de conversion de frécpi€RCT : Frequency Conversion Technique), dans

laquelle le pulse laser de pompe de puissanceeptag en longueurs d'onde ON et OFF par un sous
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systéme de conversion de fréquence. La techniqaerdersion de fréquence semblant plus adaptable

dans les bandes spectrales deudnéet 2um c’est celle qui est étudiée dans le projet PUIESNI

Un émetteur laser pour DIAL G@omme envisagé dans cette étude sera donc basgestongueur
d’'onde de pompe dans le domaine denlet l'utilisation d’'une conversion de fréquencer pa
déplacement RAMAN ou par conversion de fréquencerpétrique (la technologie étudiée est
I'OPO : Oscillateur Paramétrique Optique). Danscalmades cas, la génération de plusieurs longueurs
d’'onde pourrait étre effectuée, soit en injectantdngueur d’onde de pompe alternativement dans
différents convertisseurs de fréquence (FCU : Feequ Conversion Unit) séparés, soit en injectant

alternativement deux longueurs d’onde de pompe kgam&me bloc de conversion.

L'objectif du contrat PULSNIR est donc de démontegpérimentalement la possibilité d'une telle
unité de conversion de fréquence. Cette activitddesméme étroitement liée a une autre étude de
I'ASE, nommée HELPS (High Efficient Laser Pump Smurfor LIDAR applications) dédiée au
développement d'un laser de pompe accordable, Garsmnde de [m, avec une efficacité de

conversion augmentée.

2.1.  Spécifications instrumentales

Dans cette étude, les deux bandes spectradesl Gum et 2um) doivent étre étudiées de maniére
théorique, bien qu’'une seule des deux longueursid#one soit ensuite sélectionnée pour le
développement de l'unité de conversion. Les spatifins de base déduites des études préliminaires
[FACTS 2005, Ehret 2008] au démarrage du projet Emnsuivantes : a une fréquence de répétition
de 50 Hz, le laser doit délivrer des impulsionsné'wdurée de plusieurs dizaines de nanosecondes

d’une énergie de plus de 40 mJ & la longueur d'clédeée.

En plus de la reproduction extrémement précisaetement répétable de la longueur d’onde absolue
(stabilité de la longueur d’'onde centrale supéedear10% : 1.5 MHz), l'unité de conversion de
fréquence devra fournir une émission de largeuctsgle trés étroite (dans le domaine de plusieurs
dizaines de MHz), ainsi qu'une pureté spectraleégapre a 99.98% sur une bande spectrale de 1
GHz. La longueur d’onde centrale doit étre accdedabr + 3 GHz dans le cas de I'émissionarRet

+ 6 GHz pour 1.um afin de pouvoir couvrir spectralement les raiebsbrption correspondantes, le
faisceau laser devant posséder un profil gaussien an facteur de qualité 2. Ces spécifications
spectrales sont nécessaires pour minimiser I'edeumesure et seront investiguées par la suite.
L’'accordabilité spectrale de la source est ausstssaire afin de bénéficier d’'une source pouvaat ét
utilisée comme émission ON ou OFF.

Tous ces paramétres sont explicités dans le tablgégaant Tab.3. 2).
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Tab.3. 2: Spécifications expérimentales pour la source LS du projet PULSNIR
Paramétre Valeur Commentaire

A1 A2 € [1.57um,1.61 um] o142 € | seul une des deux plages de longugur
longueur d'ondée ] o
[2.04 um, 2.06um] d'onde sera finalement sélectionnee

accordabilité de la longueur
+3GHz pour A € [2.04 um, 2.06um] et #0.6GHz poui € [1.57 um,1.61um ]

d'onde

énergie par pulse >40 mJ

fréquence de répétition des ) )
50+2 Hz mode simple pulse continu
pulses
efficacité de conversion 350 ratio de la puissance optique de
> 0
optique-optique sortie/ puissance optique de pompe

stabilité de I'énergie pulse i

=

<3% a court terme (sur 10s) et <10% a long termar @&4 h)

pulse (rms)
Polarisation linéaire, >100:1
mode spatial gaussien en champ lointain
qualité spatiale du faisceal M2<2.0
. ] champ lointain, & 99% d'énergie
divergence du faisceau <4Q@ad i
encerclée
stabilité de pointage du
) <150 urad court terme (sur 10s)
faisceau
durée du pulse 7 € [10 ns, 120 ns] FWHM
mode longitudinal monomode
largeur de raie spectrale du
<60 MHz FWHM
pulse
variation de largeur de raie
<6 MHz FWHM, court terme (sur 10s)
pulse a pulse (rms)
pureté spectrale 99.98% de I'énergie de I'impulsan1 GHz
stabilité fréquentielle du
. <1.5 MHz court terme (sur 10s)
centre pulse a pulse (rms)

Comme cité précédemment, I'unité de conversionrédguence doit étre adaptable a toute longueur

d’onde de pompe comprise entre 1000 nm et 1100snar¢es développées dans HELPS).

2.2. Biais induits par les caractéristiques spectralesealla source laser sur la restitution du

rapport de mélange en CQ
Nous allons répertorier ici les erreurs induites lpasource laser lors d’'une mesure DIAL en ce qui

concerne ses caractéristiques spectrales. Bieru qiéhut de I'étude PULSNIR, les deux bandes

spectralesife. 1.6 et 2um) sont a étudier, nous allons présenter ici ésgltats pour une émission a 2
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um sur la raie R 30. Comme nous 'avons mentionn€laapitre 11, deux types d’erreurs associées a
une mesure DIAL peuvent étre distingués : le lgibal et le biais différentiel.

Concernant le biais global, nous voyons aisémeayrds I'équation (1.47) que celui-ci peut étre du
soit a une erreur sur la mesure de I'épaisseugugtisoit & une erreur de la détermination de la
fonction de poids. Nous avons répertorié dans lap@te Il, les biais potentiels pouvant étre ingluit
par l'incertitude sur les parametres météorologigfpeession, température et rapport de mélange en
vapeur d’eau). Nous allons étudier ici ceux indpis les caractéristiques spectrales de la sowice q
influent sur la mesure effective d’épaisseur opmiqCes sensibilités conditionnent certaines

spécifications explicitées dans le tableau prédéden

2.2.1. Erreur de positionnement spectral du laser

L'erreur de positionnement spectral est la somméeatdeeur de positionnement laser et I'incertitude
sur I'effet doppler du au mouvement du satellita.fdosition spectrale de I'émission ON détermine la
section efficace d’absorption effective. Un décalapectral de cette émission induit donc une

épaisseur optique,; au lieu der. Le biais induit est alors :

err

Jwr, (p)dp

0

(3.1)

1.5 T T T T T

0.5

Erreur {ppm}
=

-0.5

15 I i I i i
_6 -4 -2 0 2 4 6
erreur de positionnement spectral (MHz)

Fig.3. 2: Biais induit par un décalage spectral de I'émiss laser monomode par rapport a la fréquence
centrale d’émission visée : 2051.017 nm (146.167ZJH
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Pour un décalage spectral maximal de + 1.5 MHz cersp&cifié dans leréb.3. 3, le biais induit est

de £ 0.29 ppm.
2.2.2. Erreur de largeur spectrale de I'émission

La section efficace effective inclus dans la fometde poids est la moyenne de la section efficace

d’absorption pondérée par la distribution spectdgl¢émission :
5:i(p):'|.hL(V)a-i (v, p)dv (3.2)
Ou h_ est la distribution spectrale de I'émission. Se wsrreur est faite sur la largeur de raie de

I'émission ceci résulte en une erreur sur le calleula section efficace effective et donc sur ppoat

de mélange en GO

-0.05

|
(=]
-

Erreur (ppmj)

-0.15

-0.2

1 | 1
50 100 150 200 250
Largeur spectrale de I'émission (MHz)

-0.25 i
0

Fig.3. 3: Erreur induite par une erreur de 10% sur la lasur spectrale de I'émission laser en fonction de la
largeur de raie d’émission pour une fréquence cealr d’émission a 2051.017 nm.

Comme représenté sur la figure précéderite3 3, dans le cas d’une émission de 60 MHz de largeur
spectrale (FWHM), une variation de 10 % de cetftgdar {.e 6 MHz) entraine une erreur négligeable
de 0.0135 ppm.

Le changement de largeur specttéleest donc un critere moins crucial que la stabdfiéctrale. Un
objectif de variation maximale de celle-ci de 1Qo®ur une émission de 60 MHz (FWHM) est donc

un objectif raisonnable permettant d’induire uridf@ouvant étre considéré négligeable
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2.2.3. Erreur induite par la pureté spectrale

Comme il a été montré précédemment [Ismail 1989etE2008], I'impureté spectrale de la raie laser
peut causer des erreurs systématiques conséqlmstds mesures DIAL.

La présence d’'une partie de I'énergie on-line gestnpas prise en compte dans le calcul de lacsecti
efficace d’absorption effective peut conduire a ammeur importante sur le rapport de mélange $&cet
fraction de lumiére impure est moins absorbée géeue. Cependant cette propriété n’influence que
les mesures en détection directe car dans le eage diétection cohérente, la fraction impure de
I’émission se situe hors de la largeur de bandpiéstielle de détection.

EON I:)OFF j

2

1
L’épaisseur optique mesuréest d’apres I'équation (1.18):= —Iog(
EOFF I:)ON

, OUEoN etEorr sont les énergies émisedgl et Porr sont les puissances signal recues données par :
Pon = KEoy |_(1_ €on )eXp(_ 2T oy ) *tEon exp(— 2T‘ON )J
Et (3.3)

Porr = KEore |.(1_ €orF )eXp(_ 2 o )+ Eorr eXp(_ 2T'OFF )]

AvecK le bilan radiométrique.

Avec eon eteorr QUi SONt respectivement 'impureté spectrale @8l-line et OFF-line,

avec P@nior=1-coniorr (PS : pureté spectrale et ON/OFF : ON ou OFF).

etton ettore SONt 'épaisseur optique pour I'émission spectnalet pure ON-line et OFF-line.

et7 oy etz oer SONt 'épaisseur optique pour I'émission spectraiet impure ON-line et OFF-line.

En considérant que :
[£on h-expl2roy - 7o ))]‘ <<1
et (3.4)
‘£OFF [l_ eXF(Z(TOFF ~Torr ))] <1
(ce qui revient a dire que la différence d’épaissaptique entre la longueur d’onde centrale de
I'émission et celle ou a lieu I'émission impure @siportante, donc a considérer que le décalage

spectral de I'impureté est grand)
et en utilisant les équations (1.18), (3.3) et)3.4

r= (TON ~Torr ) + 5% [1_ eXF{Z(TON B T(‘DN ))]

(3.5)
_ 50% [1— eXF(Z(ToFF = Topr ))]
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AT =T1- (TON —Tore )est I'erreur de mesure sur I'épaisseur optiquéeatelur relative sur le rapport

de mélange est :

oo _Or
7 - 7 (3.6)
Et on a finalement :
P _ 1 Eon [1— exp(z(rON — Ty ))] 67

P m ~ Eorr [1_eXF(2(T0FF ~Tor ))]
Dans chaque cas (OFF et ON-line), I'erreur suafmport de mélange est proportionnelle a I'impureté
spectrale. De maniere générale, le domaine speatrwdur de la longueur d'onde OFF est
suffisamment libre de toute absorption pour consitéer = T ore=0.
Dans le cas de la longueur d’'onde ON, nous ne pwupas savoir ou se situe (spectralement) la
proportion d’'impureté spectrale. Nous pouvons dmnsidérer que celle-ci est émise ou I'absorption
est nulle oy = 0) ce qui conduirait & I'erreur maximale. Aveette considération, I'erreur est
seulement dépendante de I'épaisseur optique tokédeis considérons la portion d’énergie ON

spectralement émise a 12 GHz du centre de raié eSeeprésenté ci-dessobgy(3. 4.

N VRPN e ......... SRRR SR ......... L i

1
-
T
1

Erreur {ppm)

1.5L..... ERRRRRRRS SRURRR R L D U e Fs e

993 9937 9984 49986 99438 4999 99497 9994 99496 499498 100
pureté spectrale {%)

Fig.3. 4 :Erreur induite en fonction de la pureté spectrale da source pour une émission a 2051.017 nm

Ainsi, une pureté spectrale de 99.98 % pour lasowngendrerait un biais de 0.24 ppm. Afin

d’atteindre une erreur de 0.1ppm, I'impureté séetdoit &tre inférieure a 0.008 %.
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Cette étude a été poussée dans une publicatiomed&dret 2008]. Il a été montré que I'utilisatioa
filtres étroits centrés sur la longueur d’onde r@atd’émission permet de réduire les conditiomdau
pureté spectrale de la source. En se placant dames@mes conditions (émission & 3 GHz du centre de
la raie R 30), l'utilisation d’'un filtre de largewpectrale de 1 GHz (FWHM) associé a une pureté
spectrale de 99.8 % permet de viser un biais dehi (0.027 % pour un rapport de mélange moyen
de 370 ppm). Les résultats de cette étude sonems sur la figure ci-dessouBig(3. 5. En
comparant ce résultat (0.2% d’'impureté spectrat®la obtenu précédemment (0.008%), I'utilisation

du filtre permet donc le gain d’un facteur 25 ®# $pécifications de ce parameétre.

:I ||| T T T T TTT II T T T T T TTT | E

B Av,,, =1 GHz S 5

L ———av, =3 GHz oz 1

-=-h e Av_ =B GHz AT o

S E - ---Target req. o / E

@ B : ]

C E : ]
=

=] B ]

SN 001 = =

[ o I

O F 3

1E_3-_|||| 1 Lol | ool =

0.01 0.1 1

Laser spectral impurity /%

Fig.3. 5: Erreur en % sur le rapport de mélange en G@en fonction de la pureté spectrale en utilisantsde
filtres de diverses largeurs spectrales tiré de [&h2008]

Notons que I'impureté spectrale de I'émetteur Bpteyueur d’'onde OFF induit des biais négligeables.
Cependant, gardons a I'esprit que le développedepette source est prévu pour une utilisationi auss
bien alon qu'alorr OU toute autre longueur d’'onde dans un intendgle: 3 GHz. Les biais liés aux
paramétres météorologiques ou aux spécificationtadeurce sont regroupés dans le tableau ci-
dessousTab.3. 3.

Tab.3. 3: Biais induits par les paramétres météorologiquedest spécifications visées pour la source

Parametre Incertitude Biais induit (ppm)

T 1K (Modele arpege) 0.3
Pw 1% (Modele arpege) 0.1
P 1 hPa 0.5
A +1.5 MHz 0.3
Af 6 MHz 0.015

Pspec 99.8 % (avec filtre 1 GHz) 0.1

Total Somme algébrique 1.3 ppm

La somme quadratique de ces différents biais ede&g0.7 ppm et est donc inférieure aux 1.64 ppm

limites spécifiés pour une mesure sur le flancadaie R 30.
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Configuration envisageable : conversion de fréquercpar effet Raman

A la suite d’études préliminaires, la technologee abnversion de fréquence par effet RAMAN, un

temps envisagée, a été écartée. Des limitatiorsraigpant avec cette technique [PULSNIR 2008]:

La premiére difficulté est le grand écart entrdolagueur d’'onde de pompe et la longueur
d’onde signal visée (~1064 nm et 2051nm). La diffi€e d’énergie entre ces deux niveaux est
~ 4520 crit et I'écart maximal pouvant étre produit par ungessus Raman est de 4155'cm
L’utilisation d’'une chaine de deux cellules Rameamidnt alors nécessaire et I'efficacité totale
du systéeme est grandement réduite par les pedasstielles de deux processus Raman.

La seconde est le choix limité de milieux Ramamgadés. Le manque d’accordabilité dans un
processus Raman conduit au fait que la seule neadiatteindre une longueur d’onde finale
précise a partir d'une longueur d’'onde initialeedlétinée ne se fait que par le choix de la
molécule. La fréquence vibrationnelle de la molécutilisée comme milieu Raman doit
fournir exactement le décalage souhaité. Dans raise la seule combinaison de molécules
permettant ceci est GB/O,. Bien qu’elle donne accés a la longueur d’'ondé&éésceci n'est
pas un milieu Raman idéal en terme de gain caspentre est plus large que désiré ce qui a
un impact sur les efficacités de conversion. De en&@fin d'atteindre les spécifications
requises en terme de largeur de raie, I'étage Raleara étre injecté par une radiation OPO
qui fixera la largeur de raie d’émission.

La faible taille de cellule imposée par un tel ptg< 30 cm). Une telle cellule impose donc un
faisceau de tres haute densité de puissance spedialle faisceau doit étre focalisé au centre
de la cellule. Cependant, le seuil de dommage @déériaux et des revétements est vite atteint.
Ainsi, la puissance incidente est limitée. L'utiion d'une cellule plus grande permettrait

d'utiliser une échelle de Rayleigh plus grande wiecqnduirait & des gains plus grands

Pump @ 1064 nm 1st Stokes @ 1555 nm Pump @ 1064 nm
—_— CHD — —_—

Output @ 2051 nm
A—

—

02
OPO seed @ 2051 nm

-~
-

30 cm
Fig.3. 6: Schéma général de la configuration Raman envisadle (tiré de [PULSNIR 2008])

C’est donc le développement d’'une source paranu&ii@scillateur Paramétrique Optique : OPQO) qui

est choisie. Celle-ci est développée par le Dépmmte Mesures Physiques de 'ONERA. Le LMD,

dans le cadre de cette thése est chargé de latérégation spectrale : évaluer le potentiel d’'une
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solution d’asservissement par cuve photoacoustiqueesure de la pureté spectrale de la source. Le

schéma électronique de stabilisation est effecaméNprsk Electro Optics SAS.

Tab.3. 4: Performances atteignables par conversion de fitégce Raman

i . durée de i i durée de largeur spectrale efficacité
énergie de i ) énergie i ) ) _
I'impulsion de I'impulsion de l'impulsion de
pompe stokes )
pompe (FWHM) stokes (FWHM) stokes (FWHM) conversion
premiére 0.4 cn
200 mJ 10 ns 50.1 mJ 5ns 25.1%
cellule (12 GHz)
seconde 50.1 mJ déterminé par
L 5ns 21.3mJ 4ns L 425 %
cellule | (1 mJinjecté) I'OPO injecté
déterminé par
Total 200 mJ 10 ns 21.3mJ 4ns L 10.7 %
I'OPO injecté

2.4.  Principe général de I'Oscillateur Paramétrique Optgue

Un oscillateur paramétique optique (OPO) est ungcgode lumiére cohérente et monochromatique.
A partir d'une onde laser de pompe de fréquengeun OPO produit deux ondes de frequences
inférieures par interaction non-linéaire avec léaui: le signal a la fréqueneg et le complémentaire

a . [Armstrong 1962]. La conservation d’é€nergie impag = ws+ w.. La conversion de fréequence
de pompe vers les ondes générées se fait au tidivers interaction non-linéaire de second ordre. Un
OPO est constitué de deux éléments essentiels :

- Un milieu non-linéaire, a l'origine de la convemside fréquence effectuée par 'OPO. Ce
milieu crée un gain non-linéaire pour les ondesaiget complémentaire. Ce milieu est
souvent un cristal biréfringent qui posséde dessade propagation ordinaire (0) et
extraordinaire (e).

- Une cavité optique, généralement constituée de deroirs hautement réfléchissants situés
de part et dautre du milieu amplificateur. Le rale la cavité est de faire osciller le
rayonnement, et de permettre son amplificationpgaassages successifs dans le milieu. Cette

cavité introduit nécessairement des pertes powrides oscillantes.

Le cristal produit un gain paramétrique a la longuonde déterminée par deux conditions :
a) Conservation de I'énergie :
hv, =hv, +hy, (3.8)
b) Accord de phase (conservation de la quantité devemant) :

k, =k, +k (3.9)
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" e e
W,
WU [CSURRA ..o - o
Wy .
I N S——
Conservation de I'énergie : Conservation de I'lmpulision !
W, = 0, +w -
0 k, =k, +k,

Fig.3. 7: Conservation de I'énergie et du moment dans wogessus optique paramétrique

Lorsque le gain paramétrigue dépasse les pertesrass dans un tour de cavité, I'OPO oscille et

produit une lumiére cohérente accordabig.g. 9.

- Gain paramétrique

AT LT L L
EEREEE

Sortie multi-mode

Fig.3. 8: Emission multimode d’'un OPO comprise sous la lsfnde gain paramétrique

A faible puissance de pompe, le gain est trop éagalr rapport aux pertes : il n’y a pas d’oscitiati

Au dela d’une certaine puissance de pompe, apgelédié d’oscillation, le gain dépasse les pertes et
I'amplification progressive des ondes généréepaessible. Lorsque la puissance des ondes oscilante
devient importante, le gain diminue.

En transférant une partie de son énergie aux aigeal et complémentaire, la pompe est atténuée au
cours de l'interaction : on parle de dépeuplemertadhompe. A forte puissance, il peut arriver lgue
pompe soit entierement dépeuplée. Le signal ebrteptEmentaire se recombinent alors pour recréer
de la pompe : c’est la saturation, généralementspahaitable dans un OPO.

Une des caractéristiques principales d’un OPOasascordabilité. En effet, les fréquences des ®nde
générées peuvent étre ajustées de maniere cominahangeant 'accord de phase entre les trois
ondes. En pratique, cela revient a tourner unatrgtn-linéaire autour d'un axe particulier ou béen
changer sa température.

Comme explicité précédemment, la génération de damges de fréquences inférieures a partir de
I'onde de pompe est liée aux propriétés intrinsgéalitematériau non-linéaire utilisé.

Dans la plupart des cristaux, la dispersion ddlite de réfraction est normale$ns>n.), la relation

de conservation de la quantité de mouvement ne pguiori, pas étre satisfaite. Au fur et & mesiae

la propagation dans le matériau des faisceaux, ésaatord de phase défini par la relation :
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Ak =k, -k, -k, apparait. Dans cette configuration ol I'accordpti@se n'est pas verifieak = 0),

I'énergie de pompe est initialement transférée Vergle signal et 'onde complémentaire, puis aprés
une longueur de cohérende, le sens du processus s’inverse et I'énergie duakigt du
complémentaire se reconvertissent en rayonnemenpodepe. Le processus de conversion de
fréquence varie donc esir’(z) et reste globalement inefficaceétant la longueur du cristal dans la
direction de propagation initiale de la pompe.

2.4.1. Accord de phase par biréfringence

Cependant si I'on peut satisfaire la condition d@d de phasenk =0), I'efficacité de conversion est
proportionnelle & ce qui conduit & un transfert efficace de la porapes les ondes signal et
complémentaire.

Cette situation peut étre obtenue en utilisantiléfiingence de certains cristaux non-linéairesret
parle alors d’accord de phase par biréfringence.

Il existe deux types d'accord de phase : I'accarbase de type | ou la polarisation du signaluet d

complémentaire est la méme et I'accord de phadgpeell ou le signal et le complémentaire ont des
polarisations différentes.

2.4.2. Quasi-accord de phase (QAP)

=
.
[y

= = [
. N .
o8] Ll =

Puissance générée (u.a)

Fig.3. 9: Représentation de la puissance générée en famcte la longueur de pénétration dans le matériau
par rapport a la longueur de cohérence dans le cBaccord de phase, de non-accord de phase et desigua
accord de phase

Dans certains cas, il n'est pas possible de trouveaccord de phase par biréfringence pour les
fréquences signal et complémentaire désirées. @ests par exemple des matériaux non-linéaires

isotropes (ici, le matériau utilisé, le ppLN : petically poled Lithium Niobate : Niobate de lithium
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périodiquement retourné n’est pas isotrope). A utéfannuler exactement le désaccord de phase il
est parfois possible de le remettre a zéro pénmligent afin de garder les ondes en phase : c'est le
guasi accord de phase [Fejer 1992].
Les interférences destructives qui ont normalemiant & chaque longueur de cohérence sont
supprimées, et la puissance des ondes généréesrpittd continment a la traversée du milieu non-
linéaire. Cependant, l'efficacité est réduite. Haspde pouvoir remplacer I'accord de phase par
biréfringence lorsque celui-ci n’est pas possitdequasi accord de phase possede un certain nombre
d’avantages :
- Il n'est plus nécessaire d’avoir des polarisatiomssées.
- Le décalage spatial (double-réfraction) entre ledes éventuellement observable lors de
I'accord de phase par biréfringence est supprimé.
- Pour les matériaux ou il existe un accord de plagebiréfringence, le quasi accord de
phase peut permettre d’utiliser une direction agagation dans laquelle la non-linéarité du

matériau est plus importante.
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3. Les OPO spectralement fins

L’intérét d’'une source paramétrique pour une futmesure DIAL réside notamment dans la capacité
a la rendre spectralement fine. Ceci devient untmwucial lors de la mise en ceuvre d’'OPO en régime
nanoseconde (la source a développer devant fadgsiimpulsions de durée comprise entre 10 et 120

ns). Plusieurs techniques et configurations peugtatenvisagees.

3.1.  OPO simplement résonnant : SROPO (Singly ResonantRiD)

Dans un SROPO, une des deux ondes créées osafidadeavité optique. Ainsi, en tenant compte des
résonances ou modes longitudinaux de la cavit&gtpuence de I'onde résonnante ne peut prendre
gue des valeurs discrétes qui correspondent auesnbel la cavité. La plupart des modes situés dans
la bande de gain paramétrique peuvent alors ascilie en régime nanoseconde, la largeur de gain es
grande par rapport a l'intervalle spectral libréeesource sera donc multimode longitudinale.
Pour rendre le SROPO impulsionnel monomode etdiatar en fréquence, il existe deux techniques :
a. linjection optique a l'aide d’'un laser monomodénafle favoriser I'oscillation sur un des
modes de la bande de gain.
b. linsertion dans la cavité d’'un élément sélectfsgau, prisme, étalon Fabry-Pérot ou réseau de

Bragg en volume).

Toutefois ces deux techniques présentent des iBooemts : dans le premier cas, la source est
complexe et son accordabilité spectrale est limééeelle de linjecteur; dans le deuxiéeme cas,

I'élément sélectif augmente les pertes dans laé&atiainsi le seuil d’oscillation.

3.1.1. SROPO aréseau de Bragg VBG (Volume Bragg Grating)

Des applications d’OPO a miroir de Bragg ont étenément développées. L'intérét du VBG est dd,
notamment, a leur réponse spectrale trés fine.mM@eat un OPO a bande étroite utilisant un miroir
VBG comme coupleur de sortie a été réalisé [Jaooka805].

Un élément VBG est un élément photosensible traespan verre ou en polymére de volume typique
de quelques miravec une modulation périodique de I'indice deaion pouvant étre utilisé pour

filtrer une longueur d’onde particuliére qui remybdis conditions de Bragg :
Ag =2n,/\cosf (3.10)
Ou A est la période du réseay,est I'indice de réfraction moyen du matériad eist I'angle interne

entre I'axe du faisceau et la direction perpendicealaux franges.

La largeur spectrale du pic de réflectivité estrdmnpar :
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2 2 1/2
AN } (3.11)

— 1
ot _A{ng cosd d?
Pour un réseau de Bragg, la réflectivité peut @angée en ajustant la longueuou I'amplitude de
modulationn; et la fréquence centrale du miroir peut étre apigin changeant I'angle d'incidence du
faisceau ou la température du miroir (I'expansivermique changeant I'espacement du réseau). Pour
une énergie de pompe maximale (1.7 mJ a 532 némeigie du signal (975.3 nm) atteint 0.35 mJ. La
largeur spectrale du signal est de 50 GHz, ce guiespond a une diminution d'un facteur 20 par
rapport a une configuration utilisant un miroir gentionnel en lieu et place du miroir VBG. Le aist
non-linéaire utilisé est du PPLN. Le méme groupéraeail a effectué un développement d’'un autre
OPO simplement résonant utilisant le PPLN autouf gen [Henriksson 2006] et qui produit une
énergie de signal de 720 a 2008 nm pour une énergie de pompe ({IndBde 4.2 mJ.
Un OPO simplement résonant fonctionnant avec wstatrpériodiquement polarisé combiné avec un
miroir VBG pompé avec une onde fondamentaleuénlpeut donc étre une piste treés intéressante pour
le développement futur d’'une source paramétrig@eim. Cependant la largeur spectrale (plusieurs
dizaines de GHz) d’'un OPO nanosecondes a miroilG ¥8 trop grande pour I'application demandée

dans le cadre de PULSNIR (<60 MHz).

HR mirror
for signal bulk
Bragg
PPKTP grating
(11 !
G [ == —
pump . signal

Fig.3. 10 : SROPO avec un coupleur de sortie VBG [Jacobs2005]

3.1.2. SROPO injecté

De maniere basique, dans un OPO injecté, 'osicitiatst forcée sur un seul et unique mode axial par
lintroduction d’'un mode pur dans ce mode durantdmps de montée de celui-ci. La fréquence

injectée recouvre un seul mode axial et la puissaniectée est suffisamment grande comparée au
niveau de bruit de maniere a ce que le mode infmtEmence a dépeupler la pompe avant qu’aucun
mode adjacent ne puisse osciller. En comparaisgrcavités spectralement sélectives, la technique
d’injection est trés attractive car 'OPO ne soaffpas de pertes optigues additionnelles. Par
conséquent, un seuil d’'oscillation bas et une heffteacité de conversion sont attendus des loes qu

la puissance injectée devient supérieure au sasititlation.
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Bien que la longueur de la cavité OPO soit ajuptag étre résonnante a la longueur d’'onde injectée,
la longueur d’'onde de I'OPO peut différer de celiectée due a différents processus :

- Si le gain paramétrigue d’'un mode non-injecté davigus grand que le gain d'un mode
injecté, alors le mode avec le plus grand gains@ler, conduisant a un saut de mode. Un tel
comportement peut étre observé si le mode injexersitue pas exactement au sommet de la
courbe de gain paramétrique [Amediek 2008].

- En cas de désaccord de phaa& ¢ 0): dans ce cas, les ondes amplifiées (signal ou
complémentaire) subissent un changement de phade wacteur d’onde de la polarisation
non-linéaire n’est pas égal a celui des ondes &égsi

- Un retour non-désiré de I'onde non-résonante. Bndeafaible retour optique de I'onde non-
résonante, la valeur de gain maximal dépendana gdrdse relative entre les trois ondes, par
conséguent la phase du mode résonant peut éttéaffpour maintenir le gain a sa valeur
maximale.

- Un indice de réfraction non-linéaire : la résonadeda cavité peut étre modifiée par I'indice

de réfraction non-linéaire (effet Kerr) induit parpompe.

Pour des applications DIAL, des OPO injectés desgawice ont été développés a [iné [Amediek
2008] et notamment pour la mesure du,Cldans ce travail, le faisceau injecté a 1572.993est
délivré par une diode laser DFB télécom fibréegristal étant pompé par la seconde harmonique d’'un
laser Nd :YAG. La cavité utilisée est une cavité a@meau qui semble plus appropriée pour un
processus d'injection car les trois miroirs présahtun plus grand rejet de I'onde complémentaire
non-résonante et le retour optique au laser diigeast réduit substantiellement. Cependant la plu
haute efficacité de conversion sera obtenue avecavwité linéaire. Une énergie de 40 mJ injecté est
obtenue dans cette configuration pour une énegodpe de 100 mJ. La durée de pulse est de 5 ns.
Cependant, il subsiste quelques imperfections,nmoint spectrales, sur cette source, des modes

parasites apparaissant. L'accord en fréquencesasiédne réalisé manuellement.

Si nous comparons les performances obtenues avéaP@ injecté et une solution basée sur un
élément dispersif, alors seul 'OPO injecté pewdpire un signal puissant (plusieurs dizaines de mJ
du a I'absence de pertes optiques et la hauteaetifiicde cette architecture. Cependant, la teckniqu
d’injection souffre de plusieurs limitations : laraplexité de I'architecture, la nécessité de Stadyil
activement deux cavités, les longueurs d'onde d&astpour les diodes laser a cavité externe et leur
sensibilité aux vibrations mécaniques.

C’est pourquoi dans le cadre de ce projet, noossitudier le développement d’'un OPO doublement

résonant (DROPO : Doubly Resonant OPO) permettastalfranchir de ces limitations.
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3.2.  Présentation générale du DROPO (Doubly Resonant OBO

3.2.1. Considérations générales

Au vu des difficultés pour atteindre des puissancesvenables avec une architecture d’OPO
simplement résonnant a réseau de Bragg et la cgitgpld'un SROPO injecté, dans le cadre du
contrat PULSNIR, l'architecture finalement envisagést une configuration d’'OPO a deux cavités

imbriquées.

Dans un OPO doublement résonant (DROPO), les dedesosignal et complémentaire oscillent dans
une cavité optique unique dans sa version la piopls. Le DROPO présente I'avantage d’avoir un
seuil d'oscillation tres bas, car celui-ci est iattales que le seuil paramétrique en simple passage
compense les pertes des ondes signal et compléreehtafaible valeur du seuil est le principalto
des DROPO.

Dans la géométrie linéaire, les ondes signal efpté@mentaire traversent le cristal dans les deusg.sen
Au retour, ces ondes peuvent se recombiner powupe par somme de fréquences, une onde a la

frégquence pompe qui se propage en sens opposeda facidente.

Pour éviter cette reconversion au retour, on pdiliser des cavités en anneau mais celles-ci
conduisent a des trajets optiques longs. Ces sasitéduisent a des peignes de modes plus resserrés
ce qui amene une plus grande difficulté pour afreirune émission monomode. Le développement
d’OPO en anneau en régime d’impulsion nanosecoadeearte a un probleme principal qui est le

seuil d'oscillation relativement haut.

o,
o,
@, >
— ~
I )
q

0,

Fig.3. 11: OPO doublement résonant a cavité simple

Les autres limitations du DROPO sont les fortestélations de l'intensité émise et I'absence
d’oscillations pour certaines plages de longuetoades. Ceci provient du phénoméne de cluster de
modes qui est mis en avant par un diagramme ded@rgr-Miller [Giordaine-Miller 1965] sur la
figure suivante Kig.3. 1J. Ceci signifie que pour un DROPO il existe soascburbe de gain
paramétrique plusieurs modes signal et complénmrentgili coincident sous la bande de gain

paramétrique et conduisent & une émission multinfeiges. 13.
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7, B,
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Fig.3. 12: Diagramme de Giordmaine et Miller : mise en éeitce de cluster de modes dans un OPO
doublement résonant

gain parameirique

NZeuuivusNuEy

Ak=0

Fig.3. 13: Emission multimode sous la courbe de gain parangue d'un DROPO a cavité simple

3.2.2. DROPO a cavités séparées

Cependant le développement de DROPO a cavitésésippermet de s’affranchir de ces problemes
de cluster de modes.
Il est développé de telle maniére que les ondesabkigt complémentaire oscillent dans deux cavités

distinctes Fig.3. 19.

(!}p
o, E( j —
— ¥y
I e M g
—/— —
[_' |

Fig.3. 14: OPO doublement résonant a cavités séparées

O,
)i

Il est donc possible d’ajuster séparément lesudenrs optiques des cavités signal et complémentaire
Lorsque ces deux valeurs sont adaptées, le reqoanteentre modes voisins (de part et d’autre d’'une
coincidence exacte) devient trés faible et I'oatidh ne s’effectue que sur un seul mode [Scherrer
2000, Berrou 2007JFig.3. 15.

Ce type de cavité (Entangled Cavity OPO ou ECOP®)¢aconcu a 'ONERA et fait I'objet d'un

brevet.
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Bande de gain paramétrique

w,

i

Emission monomode longitudinale

Fig.3. 15: Diagramme de Giordaine-Miller : émission monomedians un DROPO
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4, MOPA : architecture envisagée

Afin de satisfaire a la fois aux exigences speesabpatiales et énergétiques, 'ONERA/DMPH a
choisi de développer une architecture de type llasair/amplificateur. (Master Oscillator / Power
Amplifier : MOPA)

41. DROPO

Le DROPO constitue la partie critique du développeinde I'unité de conversion de fréquence. En
effet, le but du DROPO n’est pas 'obtention d’wdmaission de puissance mais la génération d'une
émission d'un faisceau monomode longitudinal, enoat avec les spécifications en termes de
longueur d’'onde, largeur spectrale et pureté splectie design de celui-ci est basé sur un quasi-
accord de phase de type Il dans un cristal de PHEN\effet, dans le cadre précis investigué, nous
nous trouvons proche de la dégenérescenge: (. = ®y/2). Dans ce cas, I'émission obtenue par
interaction paramétrigue est plus étroite spectraié pour une interaction de type Il qu'une

interaction de type O (trois ondes ayant la mentarigation).
PZT i W ws PZT s

Fig.3. 16: Design préliminaire du DROPO

La cavité est une cavité originale, qui permeta®macter le design de base de 'OPO a cavitéssluale
[Raybaut 2009]. Celle-ci n'est composée que destroiroirs. Comme représenté précedemment
(Fig.3. 19, les ondes signal et complémentaire oscillergeeivement entre les paires de miroirs M2-
M3 et M1-M3. Les miroirs M1 et M3 sont montés swur PZT (PieZoelectric Translators) pour
effectuer un ajustement en fréquence fin. Le mikiizr est déposé directement sur la face du cristal.
La cavité signal est une cavité a tres haute fenesde complémentaire est couplé en sortie par le
miroir M1 & I'étage d’amplification. Dans cette diguration, c’est le méme miroir (M3) qui réfléchit
les trois ondes (pompe, signal, complémentaire)réfkexion du faisceau de pompe augmente les
performances du DROPO si la phase relafiye ¢,-(¢p.+¢s) est correctement ajustée afin de maintenir
le processus de conversion paramétriqgue au re@rai est effectué en utilisant un cristal avec un
faible biseau 4¢ peut alors étre ajustée en déplacant le cristgigpeticulairement a la direction de

propagation du faisceau. La période du pas de ipatam du cristal de ppLN est de l'ordre de
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14.4um. Pour différentes périodes on peut atteindreolaglieur d’onde désirée en ajustant la

température.

Différents parametres sont limités par le cristéimhéme. En effet, I'ouverture de celui-ci donne la
taille maximale du rayon d'étranglement (« waistdgs ondes et ainsi la puissance maximale de
pompe injectable afin de rester sous le seuil dandage. Pour une interaction de type Il, seuls des

cristaux avec une ouverture de 1mm sont dispondadesmercialement.

Cela signifie que des waists de pompe de 200u2>@euvent étre utilisés. Le seuil de dommage de 1
J/cnt du PPLN correspond & peu prés a 1 mJ pour un deipbmpe de 250m [SNLO]. Travailler
deux fois en dessous de cette limite de pompageéesissaire lorsque I'on travaille avec des cavités
OPO a réflexion de pompe : I'énergie correspondautecomplémentaire attendue serait donc de
I'ordre de 100uJ. Afin de garder une bonne qualité de faisceasl régonateurs stables sont choisis :
les miroirs M1 et M3 sont concaves. La taille dustvde pompe choisi impose aussi cette courbure
afin de garder le meilleur recouvrement possibleeetes ondes résonantes et 'onde de pompe.
L'OPO est inséré dans un ensemble mécanique d@&edd ONERA contenant un four permettant

de réguler la température a £ 3 mK pour la stabilis cales piézo-électriques.

4.2. OPA (Optical Parametric Amplificator)

Afin d'atteindre le niveau de puissance spécifidurpta source, des étages d’amplification sont
nécessaires. C'est ce que I'on appelle un OPA ¢@pBRarametric Amplifier). En effet, la puissance
optigue au sortir du DROPO se situe aux alentoess ID@J et doit donc étre amplifiée tout en

maintenant les propriétés du faisceau et la qusié&trale.

De hautes efficacités de conversion non-linéaireveet étre obtenues en utilisant un cristal de PPLN
en type O pour I'étage de préamplification (gainl'dedre de 10 avec un seul cristal) [PULSNIR

2008]. Cependant, pour atteindre les puissancasag@es, d’autres amplificateurs sont nécessaires.

En utilisant des cristaux de KTP (qui ont un hauilsde dommage contrairement au PPLN) et en
utilisant I'énergie de pompe et en compensant lablieréfraction (walk-off), de hautes efficacités

d’'amplification peuvent également étre atteintespermettant d’extraire des énergies plus élevées
[Arisholm, 2004]. Ceci a conduit TONERA au desigénéral de I'unité de conversion de fréquence

représenté sur la figure suivankég(3. 17 :
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1064 nm SLM Nd: YAG laser
(30 Hz, 15 ns)
w, 1md 10 mJd 110 md
v v v
o, Type ll 0 O, Type Il KTPs 08
—] Dual-cavity \\ > 'pl'gE;D TN\ ®tages 1
DROPO 22112 Bl —l OPE
H )
2051 nm 1064 nm 2211,2 nm

Fig.3. 17: Design préliminaire de 'unité de conversion dequence

Le montage doit alors étre optimisé : nombre dstawix, taille des cristaux, nombre de miroirs
filtrants, nécessité de coupler I'énergie de satticcomplémentaire... Pour ceci, des simulations sont
conduites (code SNLO).

Un autre point crucial pour atteindre une haute&€ité est le recouvrement temporel des faisceaux
(amplifié et de pompe). A cause du temps de cortgtrude I'oscillation dans la cavité OPO, le pulse
complémentaire utilisé pour injecter I'étage degpnglification est fortement dissymétrique. Sans une
ligne a retard, il n'y aurait pas de recouvrementree la premiere moitié de la pompe et le
complémentaire durant I'amplification. La valeur délai optimal est corrélée a la longueur des
cristaux amplificateurs et au niveau de pompe teégale a 10 ns dans cette configuration [PULSNIR
2008].

Les résultats de ces simulations conduisent a sigrd®ptimal composé d’'un cristal de PPLN de 12

mm pour l'étage préamplificateur suivi de quatrestaux de KTP de 25 mm pour I'étage

amplificateur.
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5. Démonstration préliminaire du MOPA (DROPO+OPA): puissance, efficacité de

conversion et qualité de faisceau

Le développement pratique de la source DROPO @NMERA s’est heurté a quelques difficultés
expérimentales. En effet, nous rappeldfig.§. 18 I'architecture envisagée pour le DROPO avec le
cristal de ppLN biaisé afin d’'ajuster finement tacd de phase ainsi que le miroir M2 déposé

directement sur la face externe opposée du cristal.

M1 M3
W
Wp < \‘ )
—
M2 y
PZT i PZT s

Fig.3. 18: Architecture optique (gauche) et architecture eanique (droite) du DROPO

Durant des premiers tests, des dommages optigueét®robservés sur le miroir M2, directement
déposé sur le cristal. Une configuration avec uroimexterne a été mise en place pour pallier ce
probléme. Ce sont les résultats obtenus dans @etfigguration que nous présentons ci-apres. Nous
pouvons cependant noter ici que des expériencésieultes avec un cristal de PPLN, dont les

traitements des miroirs ont été effectués cheatne ournisseur, ont été réalisées.

Un DROPO en configuration linéaire avec miroir eméea donc été concu. Seul 1 mJ de pompe est
utilisé pour pomper le DROPO sur un rayon d'étranggnt (« waist ») de 25@m. Le cristal utilisé
dans cette nouvelle configuration est un cristadPB&N en type Il (largeur spectrale fine) de 16 mm.
Un DROPO en configuration linéaire avec miroir exte a donc été concue a I'ONERA. Ces
changements ont aussi une influence sur I'osa@latiu mode longitudinal. En effet, avec une cavité
plus longue, I'espacement de modes est plus cduftobtention d’'une émission monomode
longitudinale est plus difficile. Le systeme esweléppé autour d’'un laser de pompe Nd:YAG
déclenché (« Q-switch »). Un faisceau de 3.6W eetlyit par une cavité (résonateur instable)
délivrant un profil laser gaussien en champ lomt&iec un waist de 2mm produisant une émission
monomode longitudinale a 1064 nm, a une fréquera@gétition de 30 Hz et une énergie de 120 mJ.

La durée des impulsions est de 15 ns.
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L'oscillation a lieu, avec un seuil autour de g00Une énergie de sortie deJ8pour une pompe
incidente de 0.5 mJ est obtenue. L'énergie extraiparait avoir un comportement quasi-linéaire

(pente d’extraction ~ 3%) avec I'énergie de pompdge lors que le seuil d’'oscillation est atteint
(Fig.3. 19.

s Pompe incidente
15,04 - Sortie idler DROPO

| II Sortie idler DROPO

10,0

| (a.u.)

7.5 {

idler (pJ)

50

2,54

0,0

T T T T T T

T T T T T T T T T 1
200 300 400 500 600 00 950 950 ©70 960 990 1000 1010 1020 1030 1040
Pompe incidente (uJ) t (ns)

Fig.3. 19 :Energie de sortie du DROPO en fonction de I'énergie 'onde pompe incidente (gauche) et
profils temporels du signal complémentaire du DROROde la pompe

Concernant 'OPA, une caractérisation de I'étagemdeamplification a d’abord été effectuée : apres
une ligne a retard de 10 ns, 6 mJ sont utilisés pomper le premier étage d’amplification. La mesur

du faisceau est effectuée avec une caméra infranoy@cam de pixels de 1@ (Fig.3. 20.

0
0.20| PreA 220ps (6mJ), 15mW incOPO
QOPA non colin idler seul
PreA 75°
2mW calo (ampli)
50 = 0,15 = OPO+0OPA
3 =— QPO seul
:: Gain = x13
T o010
2
=
100
0,05
150 et
0 50 100 150 ars 1000 1025 1050 1075

t(ns)
Fig.3. 2Q Profil spatial de sortie du préamplificateur etrqfil temporel du signal complémentaire sans et ave

préamplification

Le gain typique de I'étage de préamplification @st6 (avec une pompe de 5mJ), alors que le gain

maximal atteint est de 13 (avec une pompe de 6 mJ).

L’étage d’amplification (« boosters ») de cristalex KTP a lui aussi été caractérisé : la puissaece d
sortie ainsi que l'efficacité de conversion et lzalifé de faisceau ont été investigués. Ces résulta

sont représentés sur la figure ci-aprag.g. 21).
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0,07 H
] Inc. pump
0,06 - Depl. pump
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Fig.3. 21: Faisceau de sortie de I'amplificateur (gauchef) grofil temporel du signal complémentaire sans et
avec amplification et pompe incidente (droite)

La puissance de sortie de I'ensemble de l'unitéaeversion atteinte dans la configuration testée es
de 12.5 mJ ce qui correspond a une efficacité degersion de 12%. On observe aussi une déplétion
de 33% de la pompe a travers les 4 KIFig.8. 21 droite) ce qui induit une conversion de la pompe en
signal de 17.8 %, les photons « signal » étant ghesgétiques que les photons « complémentaires ».
L'énergie effective en entrée des KTP est de 86mJait des différentes pertes sur les optiques
(miroirs, ligne a retard). Ainsi, en tenant comple ces pertes, le pourcentage de conversion par
rapport aux 93 mJ de pompe disponibles en entrée différents étages est de 16.5%.
Expérimentalement, une énergie de 11.2 mJ est B®soe qui correspond a 12 % d’efficacité de
conversion par rapport a la pompe de 93 mJ et 8ed8 rapport aux 86 mJ effectifs. Ces pertes sont
dues aux miroirs filtrants placés en sortie deafjétde KTP et peuvent étre réduites avec de mailleu

miroirs.

En ce qui concerne le facteur de qualité ddi faisceau, celui-ci a été caractérisé en mesilean

waists du faisceau dans les directions horizomtialerticale, et est inférieur a 10d.3. 29.

1400 ® Measured waist (vertical) 1400 A ¢ Measured waist (horizontal)
M2 fit M2 fit
1200 4 1200
Data: Datal_B
Mode!- user e
Weighting:
1000+ y o weighting 10004 ™ N
LAN
_ ChiiDoF = 1250.72894 . N
E 8004 R'2 = 086726 £ 8004 o
2 = ] w2 1 88 0.
= - M2 148379 +0.18847 = \ s Tem  mami
o 2022495 +18.20158 @ . = 200 r
@ 600+ f 2312136 +0.38321 © 600 Al ]
= 2 . /
L o
400+ 400 s
200 ) 200 | LI
0 T T T T 0 T T T T
0 10 20 30 40 0 10 20 30 40 50
7 (cm) z (cm)

Fig.3. 22: Mesure du facteur de qualité fdu faisceau déduit des waists vertical (gauchehetizontal
(droite)
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L'objectif de 30 & 40 mJ avec une efficacité devawsion optique-optique supérieure a 35%, ne sont
pour le moment pas atteints, cependant de nomlpeunts peuvent étre améliorés afin d’augmenter
I'efficacité du systéeme :

- DROPO: en revenant a la configuration initiale (crigbés court et miroir déposé sur le cristal), et

en effectuant un meilleur ajustement du biseawgain de 2 est attendu sur la puissance ainsi que su
la stabilité spectrale (cavité plus courte). Ceitpérience a été vérifiee reccemment a 'TONERA

- préamplificateur PPLN le recouvrement de modes peut étre amélioréjiestaat la partie opto-

meécanique et la stabilité de pointage du faisceetapilités thermo-mécaniques). De plus un cristal
plus long peut étre envisagé. De nouveaux cristiuPLN & large ouverture (IMS Japan) ont été
développés ; ainsi ce type de cristaux permettt@aitcoupler une pompe plus intense (la double-

réfraction deviendrait de méme négligeable). Um giai 2 peut étre attendu sur cet étage.

- amplificateurs KTP. dans cet étage, I'ajout d’'un cinquiéme cris®lKI'P ainsi que la suppression
des pertes intermédiaires (miroirs filtrants ehdica retard) permettrait d’'augmenter considéraliéme

le gain.

Les performances attendues et les performancegimgutalement mesurées ainsi que les points

d’amélioration potentiels sont récapitulés dartaldeau suivantTab.3. 5.

Tab.3. 5 :Performances théoriques attendues et performancgséeimentales pour chaque étage du MOPA

attendu obtenu points d'amélioration /
gain attendu
puissance efficacité de puissance efficacité de
parameétre (puissance conversion/| (puissance | conversion/
incidente) gain incidente) gain
- PPLN 12 mm
DROPO %f?#j]) 10 % (085”3“) 1.6 % - miroir déposé
' - gainx?2
. - - cristal plus long
prean;glc‘ﬁ ateur (120%]\]) 20 (gain) ((JGZmn})] 13 (gain) - stabilité pointage
- gainx?2
- 5 éme cristal
e 35mJ o 125 mJ o - Suppression
amplificateur KTP (100 mJ) 35% (86 mJ) 12% pertes
- gainx?2
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6. Caractérisation de la stabilité spectrale de la saoe

Outre la puissance émise, la stabilité spectraléad®urce laser est un élément essentiel pour une
source DIAL. En effet, afin de réaliser une medDtAL précise, les dérives spectrales de la source
laser doivent étre minimisées. Les critéres deilggaprécisés sont une dérive maximale de 1.5 MHz

sur 10s. Nous avons investigué les différentedisolside stabilisation active de la source.
6.1. Stabilisation avec cellule photoacoustique

Lors de cette étude, un probleme important étéititle de faisabilité d’'un contréle spectral deecett
source par méthode photoacoustique. Cette étutiasadilité a été réalisée a I'lPSL au cours déecet
thése. En effet celle-ci semble trés prometteuswaattageuse car elle permet une mesure absolue de
la section efficace de la raie (ou du coefficigabdorption de celle-ci) et permet donc directentknt
déterminer le décalage en fréquence.

Notons que dans le cadre d’'une stabilisation deolace DROPO, nous nous trouvons dans le cas
d'une excitation pulsée. Dans ce cas, des impudstan durée de I'ordre de la nanoseconde sont
employées. Ainsi, les fréquences de répétitioradmurce pulsée étant de I'ordre de quelques digain
de Hz, ceci résulte en de courtes périodes d'ithatidn suivies de longues périodes d’'obscurité. En
mode pulsé, le signal est généralement étudié Bamemaine temporel. L'élaboration du signal
acoustique en mode pulsée n’'est pas détaillée @&@s rmonduit a la génération par chaque onde
sinusoidale d’amplitude décroissante en exponéntiéigative se superposant, dont la valeya &0

est donnée par la formule [Schmid 2006] :

o B dr-IE @)
A, =QO v

Avec Q le facteur de qualité de la celluleEgtI'énergie laser incidente dans la cellule et Gagteur

(3.12)

géomeétrique.

Dans notre cas, nous devons contréler la stabjié&trale de la source DROPO a £1.5 MHz. Pour une
cellule donnée et a une énergie incidente stalbimplitude du signal est alors directement liéa a |
variation de coefficient d'absorptiond de section efficace).

Nous avons tracé ci-aprédd.3. 23, le rapport de la dérivée de la section efficegen la fréquence

et de la section efficace pour la raie R30. Ceasronne directement la précision relative a attein

sur la mesure de la section efficace pour conttélstabilité fréquentielle de la source a 1.5 MHz.
Ainsi & 3 GHz du centre de raie, une mesure detani de fréquence de 1.5 MHz est plus favorable a

une pression de cellule de 100 hPa et induit uéeigion relative requise de 9:1(Dans notre cas,

nous devons alors mesurer des variations de cieefficd’absorption de 2.25.1@m*. En moyennant
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la mesure sur 300 signaux (10s), nous devons alessirer un coefficient d’absorption minimal de

3.8.10° cm™.
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Fig.3. 23: Section efficace (haut), dérivée de la sectidfioace par rapport a la fréquence (milieu) et deée
relative de section efficace (bas) pour la raie R&0es raies avoisinantes pour trois pressions

Ces degrés de précision ne peuvent pas étre atdms le cas de cellules non-résonantes. Nous
envisageons alors la possibilité de définir undulelrésonante a la fréquence de répétition du lase
(i.e. 30 Hz).

A une fréquence de répétition si faible, I'utilisat des modes longitudinaux ou radiaux conduits de
tailles caractéristiques de cellule trop grandedréodu metre). Aussi nous envisageons d’utiliser |
résonance d’'Helmholtz (a une fréquence beaucoup phsse) d'une cellule. La configuration
envisagée est une cellule DDHR (Doubly Differenti¢élmholtz Resonator) consistant en deux
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cylindres équipés d'un microphone et reliés par aapillaire. Cette configuration a déja été
développée avec succes dans le cas d’'une radiaienmodulée [Zeninari 2003]. Afin d’obtenir une
résonance de Helmholtz & 30 Hz.

Afin de modéliser I'apport d’'un tel systéme, noesrodélisons a 'aide de la théorie EHR (Extended
Helmholtz Resonator) [Nordhaus 1981]. Nous pouvaloss estimer le facteur de qualité obtepu

dans le cas des trois pressions différentes préuédat étudiéed=(g.3. 29.

P=1bar
P=01hbar
P=0.07bar

cn
T
1

Facteur de qualité acoustique Q(w)

C - I 1 1 ! I 1 1 | |
o ¢l 40 E0Q ail 100 10 140 160 180 o

Freguence de repétition (Hz)

Fig.3. 24 :Facteur de qualité acoustique dans le cas d'unelglel DDHR modélisée par la théorie EHR pour
3 pressions différentes

Ainsi, le gain atteignable pour une telle celluns le cas d’'une pression de 100 hPa est de &st et
négligeable. Ainsi ce type de systeme n’est paptadaune telle mesure.

Cependant, dans le cas d’'une excitation photoagoespulsée, un tres large spectre fréquentiel est
excité et ainsi de nombreuses fréquences de résepaunvent étre utilisées.

Ainsi, en analysant le signal dans le domaine feétjal aprés transformée de Fourier et en utilisant
premier mode longitudinal (100), un coefficient mBarption minimal de 6.1.70cm® a été atteint

[Brand 1995] pour des pulses de 20 mJ.

Ainsi les spécifications de ce projet peuvent @tteintes par méthode photoacoustique en utilisant

une cuve a bas bruit et en filtrant le signal dardomaine fréquentiel.
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6.2.  Stabilisation a I'aide d'un lambdamétre et procédue utilisée

Une deuxiéme méthode de stabilisation spectraté anise en place a 'ONERA. Elle est effectuée a
'aide d’'un signal provenant d’'un lambdameétre haésolution. Celui-ci est constitué de six étages
successifs d'interféerométres de Fizeau, fournisgant une mesure spectrale trés précise.
Cependant, contrairement aux techniques évoquéeégemment, le lambdameétre fournit une mesure
relative et non-absolue. Afin de minimiser cettiu@nce sur la mesure, I'étalonnage de I'appartil e

effectué grace a une source laser stabilisée sutransition atomique du Rubidium & 780 nm.

De plus, afin d’atteindre les spécifications regajsune procédure de stabilisation spectrale est mi
en place. Ceci est effectué en utilisant le sigeasortie du lambdameétre haute finesse qui mesue t

tir la fréquence émise puis par un contréle dectapérature et des capteurs piézoélectriques. Cette
procédure est mise en ceuvre par une électronigoifigpe de NEO.

La procédure est alors la suivante :

- La température du cristal est ajustée pour famgespondre le maximum de la courbe de gain
paramétrique et la longueur d’onde désirée.

- La phase relative est ajustée en déplacant Eatrbiseauté perpendiculairement a l'axe de
propagation du faisceau pour maximiser la sortie@ieO.

- La fréquence du signal est accordée, dans lacbdedjain paramétrique, aussi proche que possible
de la raie d’absorption. Ceci est fait par desssdatmodes discrets de la cavité signal et enaajulst
longueur de la cavité complémentaire.

- La fréquence signal est contindment ajustée asuaike d’absorption en ajustant simultanément les

deux cavités (signal et complémentaire).

Le lambdameétre (High-Finesse ws-u) fonctionne dangsible aux longueurs d’onde inférieures a
1100nm. Ainsi, la portion de I'émission du DROPQr@yée dans le lambdametre est préalablement
doublée en fréquence a travers un cristal de KTB/me Il de 20 mm de long par un processus de
génération de seconde harmonique (SHG : Secondd#&r@eneration).

Dans un premier temps, le comportement de la pagsp&tudié et celle-ci montre une stabilité de
+6MHz sur 15 s (moyenne quadratique). Dans un éeuitemps, la stabilité de 'OPO en mode libre
est caractérisée : la stabilité spectrale de c@lest de £3.4 MHz sur 45s. Cependant afin d’adfiein
les spécifications sur la stabilité, celles-ci dwivvétre atteintes en mode libre car le contréie sio
faire tir a tir. En utilisant la procédure de catar explicitée ci-dessus, les variations peuverdg ét
réduites a £3.2 MHz en moyenne quadratique sufFifs. 25: expérience effectuée par 'ONERA et
NEO).

Les variations résiduelles de +3 MHz sont directeinigées au bruit électronique des cales piézo-

électriques. L'objectifi(e £1.5 MHz sur 10s) pourrait étre atteint en utitisdes cales de plus faible
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bruit. De méme, I'utilisation de 'architecture p&glemment envisagée (cristal de 7 mm et revétement

déposé sur le miroir) permettrait d’accroitre lesfprmances. En effet une cavité plus courte serait

beaucoup plus stable. Une stabilité de +1.5 MHZ8srpeut donc étre envisagée a terme.

i
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Fig.3. 25: Comportement spectral a court terme du DROPO setilisant la procédure PULSNIR et enregistré
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7. Mesure de la pureté spectrale

7.1.  Principe de la mesure

Afin d’étudier cette propriété, un protocole expgntal a été défini au cours de cette these. Adin d
pouvoir caractériser cette pureté spectrale, inésessaire de définir un filtre optique permettt
s’affranchir de la fraction spectralement pure deddiation. Ainsi, la pureté spectrale est définie
comme le ratio de I'énergie contenue dans la pkpgetrale sur I'énergie totale émRg En utilisant

un filtre, nous mesurons donc I'énergie émise Hersette bande spectrale.:

Afin de définir un filtre optique, nous nous propas d’utiliser une cellule d’absorption multipasssig
gue nous utiliserons comme filtre Notch (coupe lednd

La pureté spectral@devient donc :

pzl—{FPJ=1—J'a()I)EI'()I)EJI(/1) (3.13)

0

Avec T(1) = exp(-ocoA4)-NcozL) la transmission de la cellule &) le profil spectral de la raie laser

En normalisant la puissance mesurée par la puissanisei(e. puissance avant la traversée du filtre),

P
C%ref P EPref
1- ON — 1- ON OFF (3.14)

p = re
PO'V ref Pore EPONf
Pore

il vient :

7.2.  Caractérisation spectrale de la raie d’absorption tilisée comme filtre Notch

7.2.1. Etalonnage spectral de la raie d’absorption a I'aié d'un étalon Fabry-Pérot.

Afin de tester la pureté de la source DROPO, naopgsons d'utiliser la raie d'absorption de la
cellule comme filtre Notch. Le principe de la caéaisation de la pureté spectrale de la source

consiste a mesurer le rapport entre les énergiegémans et hors du filtre [Amediek 2008].

Pour ceci, une cellule d'absorption multipassagédeux miroirs cylindriques est utilisée [Kasyutich
2007], pour un passage total cumulé de 11.656 @ ja@sages).

Afin de caractériser la raie d’absorption utilisé@mme filtre, nous nous proposons d’utiliser une
diode laser DFB (Distributed FeedBack) dont la dargspectrale annoncée par le fabricant est

inférieure a 5 MHz.
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La diode est progressivement accordée en fréqusucda raie au moyen d'un contrble de la
température du Peltier. Ceci est effectué via untréte informatique, par l'intermédiaire d'un
programme Labview déja mentionné précédemment.

La diode laser émet un faisceau d’'une puissancenmzyde |'ordre de 10 mW qui est modulé par un
chopper mécanique a la fréquence de 200 Hz. Leefaisdivergent de la diode laser est collimaté a
I'aide d’une lentille de focale 2.6 mm Le faiscessi par deux fois séparé en deux par l'intermeliai
d’'une lame séparatrice (R=10% a 2,08) afin d’étre dirigé respectivement vers un phadétecteur
(photodiode InGaAs) et un étalon Fabry-Pérot (Geioma) en incidence normale dont le signal de
sortie est collecté par une lentille (f=25 mm) doisalisé sur un détecteur (INnGaAs). La partieanest

du faisceau traverse la cuve multi-passages etadlsicté en sortie par une lentille (f=20 mm) et
focalisé sur un détecteur (InGaAs). Le signal détea sortie de cuve est amplifié puis dirigé wars
détection synchrone (lock-in). Le signal détectéeap’étalon Fabry-Perot (FP) est de méme dirigé

vers une détection synchrone. Les détections sgnelrsont déclenchées sur le signal du chopper

mécanique.
chopper
=200 Hz

L=11.65m, p =160 hPa

Ge, e=2i,072 mm

Fig.3. 26: Schéma de I'expérience d'étalonnage de la raialborption de la cellule multipassages

Le premier détecteur InGaAs permet d’effectuer antdle de I'énergie émise par la diode afin de
normaliser les mesures effectuées. L'étalon FaBrpthpermet d’établir un étalonnage spectral de la

transmission de la cuve.

L'intervalle spectral libre (ISL) de I'étalon FabBérot est défini par son indice de réfraction

(dépendant de la longueur d’'onde de la radiatieerla et de la températur@) ainsi que par

I'épaisseur de I'étalom et I'angle d’incidencé selon la formule suivante :
2 2

AO ~ /]O

ISL= =
2h[elcosfd+1, 2[h[eltosd

(3.15)
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Dans notre cas I'épaisseeir= 25.072 mm, l'indice de réfractian= 4.099 (a T= 296,5 K) et I'étalon
est utilisé en incidence normale d'@&0. L'alignement du Fabry-Pérot en incidence noamedt
effectué par auto-collimation. La transmission’d&alon FP, son coefficient de finesse et la déféae

de phase entre réfléxions ont déja été mentionmébapitre précédent (équations (2.50) a (2.52)).
Les franges d'interférence théoriques simuléesé&aldon Fabry-Perot utilisé sont présentées sur la

figure suivanteKig.3. 27).

09t B
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04} 1

0.3} B
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nombre d'onde (cm")

Fig.3. 27: Spectre de transmission théorique de I'étalonldfg-Pérot Ge, e=25.072 mm, T=298.5 K

Dans notre cas, la variable présentant des inoeestest la température et donc I'indice de rébmact

de I'étalon de Germanium. De méme, la pressiomgétieur de la cuve est contrélée a 1 hPa prés.

Le parametre a déterminer lors de cette expérieatéa largeur spectrale du filtre Notch (de I rai
d’absorption). Celle-ci est & déterminer & une ritaga de transmission de 2. 3@comme I'on
souhaite contrdler la pureté spectrale a 99,8%di€gositif expérimental n'a pas pu permettre de
caractériser une transmission de 2.aén de controler la pureté de la cuve a 99.98Yest pourquoi,

au vu des considérations de [Ehret 2008], noussadéfini la longueur et la pression a l'intérieer d
la cuve afin d’obtenir une transmission de Z.afin de controler la pureté & 99.8%. Cette vajmut
étre suffisante pour un émetteur DIAL afin d’'atthim les précisions relatives escomptées sur le
rapport de mélange en GG condition d’utiliser un filtre interférentiekbdargeur 1 GHz sur le trajet

optique.

La transmission de la raie est présentée ci-apigs.(29. Le dispositif expérimental ne permet pas
de décrire la raie & une transmission inférieu®el@’. Cependant ceci est convenable dans notre cas
car I'on souhaite décrire la largeur spectrale @magnitude de 2.T0Les simulations sont effectuées

a partir de la base de données HITRAN 2004.
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Fig.3. 28: Transmissions, théorique simulée d'aprés les dées de HITRAN 2004, et expérimentale
étalonnée a I'aide d’un étalon Fabry-Perot, deiaie R30 aprés traversée de la cellule multi-passsagvec
p=160 hPa et L=11.65m

Nous observons un biais entre la courbe expérirteentda simulation effectuée a partir des données
HITRAN. Cet écart pourrait s’expliquer premiéremepdr une légére impureté de I'émission
provenant de la DFB. Néanmoins les franges du FRbrgt dans cet intervalle spectral sont bien
définies et I'émission est monomode. De plus lblélargeur de raie de la diode lase.(<10 MHz
FWHM) comparée a la largeur de la raie d’absorptiandonc pas d’influence significative sur la
mesure de celle-ci. Des convolutions entre une famdaser de largeur spectrale de 10 MHz et le
profil simulé par les parametres HITRAN ne montrpas de déformations significatives du profil

d’absorption.

Les paramétres comportant une incertitude dans egftérience sont :
- latempérature

- lindice de réfraction du Fabry-Pérot
La température de la piéce est régulée a + 1°Klidamque I'incertitude sur l'indice de réfraction du

germanium est de 1.21 1K™

En partant de ces considérations, I'incertituf&L)=5.9.10° %
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Or, l'erreur relative entre la courbe simulée atdjuisition expérimentale s’éléve jusqu’a 8% dass |
ailes de la raieDe maniere évidente, cette différence de profikgigue instinctivement au regard
des nouvelles valeurs spectroscopiques fournies l@ga@hapitre 11, la force de raie étant grandement
surestimée dans la base de données HITRAN tandiseqeoefficient d’élargissement est légérement

sous-estimé.

Nous pouvons d’ailleurs noter depuis cette expégajue les parameétres spectroscopiques de la raie
P14 de lisotope €0,, semblent mal référencés dans HITRAN, la forcerale et le coefficient

d’auto-élargissement semblant largement surestimés.

L'étalonnage spectral du filtre qui sera utilisupoaractériser la pureté spectrale, nous donne don
des résultats en accord avec le profil attenduiacertitudes des paramétres de la base de données

HITRAN prés. L’étalonnage nous donne une largeuk galier » &=2.10° égale & 820 MHz.

Le filtre Notch utilisé pour le contrble de la ptérespectrale aura donc une largeur plus faible que
spécifiée (LGHz.f. Tab.3. 4). Ceci impligue donc un resserrement des spétidita sur la mesure de

pureté.

7.2.2. Etalonnage spectral de la raie d'absorption a I'aié d'une cellule photo-acoustique

Afin de vérifier nos résultats, la calibration dwfil d’absorption dans la cellule a été effectséon

un autre processus expérimental. Celui-ci utilessignal provenant d’une cuve photoacoustique afin
de calibrer la transmission de la cellule.

Cette expérience est envisagée afin de s’affrandbg éventuelles incertitudes notamment sur

I'épaisseur de I'étalon Fabry-Perot.

La cuve photoacoustique est remplie de,@QOr a une pression de 30®a A cette pression, le
comportement de la raie d’absorption peut étre nemopnt modélisé en utilisant une distribution
Lorentzienne.

Le signal photoacoustique est donc interpolé par eourbe Lorentzienne, ce qui permet de relier
directement la valeur du signal a un décalage sgietes données présentées sont alors corrigées de

la valeur de « pressure shift » existant entréiféérentes cuved.e. 160hPaet 300hPa).

Le schéma de I'expérience est présenté sur leefiguivanteKig.3. 29.
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chopper

=l

=200 Hz

L=11.65m, p =160 hPa

Fig.3. 29: Schéma de I'expérience de calibration de la raf@bsorption de la cellule multipassages par signa
photoacoustique

Sur la figure suivanter(g.3. 30 est présenté I'ajustement effectué sur le sighakoacoustique. La
correspondance entre le signal de PAC normalisg vakeur maximale et la courbe théorique nous

donne I'écart spectral par rapport au centre degaichaque point :

1 T T T T T

+  points experimentaux photoacoustique

ajustement lorentzien Tc=|3-|3353 cm Vratm™!

0.8 -

0.7+ B

0.6 -

0.5 -

04+ -

0.3 -

Signal photoacoustique normalisé {a.u)

0.2 -

0.1 -

0 - | *~ | & lad |
-2.5 -2 -1.5 -1 -0.5 1] 0.5
écart spectral centre de raie {(MH2) x10

Lo

Fig.3. 30 Ajustement lorentzien du signal photoacoustique
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Transmission T

107L simulation théorigue
acquisition expérimentale
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Fig.3. 31: Transmissions expérimentale étalonnée a l'aideank cellule photoacoustique et simulée de la
raie R 30 apres traversée de la cellule multipassag

Nous observons donc les mémes remarques que ltadibration avec le Fabry-Pérot.
La raie utilisée comme filtre Notch pour la mesdeela pureté spectrale de la source aura donc une

largeur spectrale de 820 MHz & une magnitude aermission de 2.19

Cette deuxiéme expérience de calibration confootec des résultats déduits de la premiére, a savoir
un coefficient d’élargissement plus important qeduicfourni dans les tables et au final, un filtre

d’une largeur de 820 MHz.

7.3. Contréle de la pureté spectrale de la source DROPO

7.3.1. Procédure expérimentale

Le dispositif de mesure de pureté a été couplérit€ de conversion de fréequence (DROPO) apres
intégration de I'électronique (contrdle de la ditbspectrale).
Cependant, du a des problémes de compatibiliténadque (logiciel de contréle), la mesure de

pureté spectrale a été effectuée avec un DROP®@vassnuellement.

Un protocole expérimental a été défini afin d’eftess cette mesure
- L'alignement de la cellule multi-passages a étéotffée en utilisant un photodétecteur en
HgCdZnTe rapide mais de faible sensibilité. Celugst utilisé pour vérifier que le faisceau

signal provenant du DROPO est correctement injdatés la cellule. Pour ce faire, nous
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utilisons le signal réfléchi sur la fenétre avaatla cellule comme référence temporelle. Le
deuxiéme pic signal détecté, l'est aprés approxumatent 35 ns Kig.3. 3). Ceci
correspond bien au délai temporel correspondant &ajet de 11.65m, prouvant que le
faisceau a bien été couplé dans la cellule et@opaus le chemin optique attendu.

Ensuite, afin d’effectuer une mesure de grandeilsiétés le détecteur précédemment utilisé
est remplacé par une photodiode InGaAs, plus lemi@s beaucoup plus sensible de
fréquence de coupure de 60 MHz. En utilisant ceatétrr, la discrimination temporelle des
signaux réfléchi et transmis n’est plus possiblesh il faut bloquer mécaniquement la
radiation réfléchie afin de ne pas perturber lauresll est & noter que ce faisceau (i.e
réfléchi) peut étre trés intense. En effet, laepétin sur la face d’entrée est de 8% pour une
fenétre en BK7 a 2050 nm. La transmission off-lileela cellule (en ne prenant en compte
que les pertes sur les miroirs) est de 6.8 %E0.975%).

La mesure de pureté spectrale est ensuite calealéffectuant le ratio du signal recu par le

détecteur off-line (en y incluant le facteur dentiaission des densités optiques calibrées
additionnelles) et du signal on-line.

12| 2 impulsions recues sur le détecteur rapide HgCdZnTe :
-Reflexion sue la fenétre d'entree de la cellule multipassages
-Sortie de la cellule (delai de 35 ns correspondant aux 11m de parcours)
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Fig.3. 32: Alignement de la cellule multipassages en utig un détecteur HgCdZnTe : le premier pulse
correspond a la réflexion sur la face d’entrée etdecond temporellement décalé est le pulse trasgar la
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7.3.2. Mesure de la pureté spectrale

Les résultats de mesure de pureté spectrale deulwes DROPO sont présentés sur les figures
suivantes Kig.3. 33et Fig.3. 34.Les profils temporels du signal mesurées a l'aldela photodiode
InGaAs lorsque le DROPO est accordé manuellemenetshors de la raie d’absorption R30 sont
représentés(g.3. 34 gauchg.

Durant cette expérience, la fréequence du signahesurée a l'aide du lambdametre et est représentée
(Fig.3. 34 droite).

~.Ceéllule
- . multipassages

Fig.3. 33 Photographie du couplage entre I'unité de conviens de fréquence et la cellule multipassages

Il est a noter que, le réglage en fréquence du DR@Rnt réalisé manuellement, la procédure de
contrble n'étant pas opérationnelle, il est diféictle trouver un mode émettant au centre de raie et
stable temporellement. Ainsi, la mesure de purpettsale est difficile a réaliser a tres long terme

Celle-ci est réalisée sur un intervalle de 30s %0 pulses. Cependant, le comportement spectral du

faisceau émis, mesuré a court terme peut étrepenéraur de plus grandes durées.

Expérimentalement, plusieurs facteurs ont rends gifficile la mesure de pureté :

- Un bruit électronique, présent sous forme de rebdord de la mesure. Ce bruit est observable
lorsqu’aucun faisceau n’est dirigé a travers laecatest certainement du a I'électronique du
laser de pompe. Ce bruit est par la suite sousinaiimesures.

- Lorsque nous effectuons la mesure dans la raidife)-et que les densités optiques sont
retirées, un autre bruit apparait. Ceci est dOeapamtion du signal réfléchi sur la face d’entrée
qui ne serait pas supprimé et qui est désormaisinaigle a ces niveaux de détectivité (il était
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auparavant éteint par les densités optiques). et eeci est vérifié par le fait qu'il apparait
35 ns avant le pic du signal provenant de la azllul
- L'émission du DROPO est réglée manuellement. Eotfonnant ainsi I'’émission monomode

n'est pas garantie et certains modes parasitegpeapparaitre et perturber la mesure.

S S — 292244
— R30 ONline - T
oo — R 30 OFF line (+ D.C T=0.58%) L
¥ ___ Bruit électrique )
@
;.UMWN 5
| S 2o2243 |
201 \ E In line LI
= ° [ea— | ~
0.024 '{él
- W
0024 3 i -.VF'
8 b, — Signal SHG frequency
o 5 Tuhing R30 CO2lline
; § (mpnual) 1 Rr30 CO2line +- 400MHz
T T T T T T L 2g2341 i P T I -
00 ®E50 1000 1050 1100 1150 2040 2100 2180 2220 2280
t(ns) t(s)

Fig.3. 34: Mesure de la pureté spectrale de la sourcegnsil enregistré a la photodiode InGaAs hors de la
raie d’absorption (avec densités optiques) et dingie (gauche) et mesure de fréquence du sigmai®
doublé en fréquence par le lambdameétre (le centeerdie est représenté par une ligne pleine et lemfllées
représentent les limites du filtre Notch a + 400 MHiu centre de raie) (droite)

Nous pouvons d’ailleurs remarquer que I'émissiorDBROPO n’a jamais été effectuée exactement au
centre de la raie d’absorption pendant cette expéei. La mesure on-line traitée ici correspond @nc

une émission localisée approximativement a 80 MiHzehtre de raie.

Apres filtrage du bruit électronique et vérificatiade la stabilité de I'énergie, nous intégrons

temporellement, I'énergie des signaux mesurésran4it off-line et effectuons ainsi le rapport des
puissances.

La pureté spectrale est alors mesurée supérie@&8&0 (limite de sensibilité définie par le mode

opératoire : largeur du filtre) sur I'intervalleesyral de 820 MHz.
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8. Conclusion

Aprés un bref état de l'art des sources développies le domaine spectral auquel nous nous
intéressons pour de futures applications DIAL, nausns en particulier présenté le développement
d’une source paramétrique de puissance a 2 migaunsune future mesure DIAL directe du £Qe
développement d’'une unité de conversion de frégecmmme une source DROPO, prend tout son
intérét dans son accordabilité et la possibilitégdaérer plusieurs longueurs d’onde (en pompant
plusieurs OPO différents par la méme pompe et ®edeplant au méme amplificateur). Ceci permet
notamment d’envisager un sondage de plusieurs dai@séme composé ou une mesure DIAL multi-
especes. Plus particulierement, nous avons mosgécbnséquences importantes des propriétés
spectrales sur la précision de mesure lors d’'udags DIAL de la raie R 30.

L'architecture développée (OPO doublement résoramiplé a un OPA) est une architecture
complexe. Le DROPO a cavités imbriquées, déja migl&ce pour d autres applications a 'TONERA a
été confronté a de nouveaux défis technologiquesa la mise en place d’'un miroir directement
déposé sur I'une des faces du cristal.

Ce développement mené a 'ONERA a permis la dématicst d’'une source paramétrique présentant
les caractéristiques suivantes : énergie : 12 ffidaeité de conversion optique-optique : 13 %,lgéa

de faisceau gaussien#1.9, stabilité spectrale supérieure & 3 MHz surs1€t pureté spectrale
supérieure a 99.8% sur intervalle de 1 GHz. Ailes, propriétés spécifiées pour une qualification
comme source DIAL spatiale sont elles, presquénétte Le point crucial reste toutefois I'énergie e
I'efficacité de conversion afin de bénéficier d’'useurce compatible avec une application spatiale.
Divers points sont & améliorer pour atteindre pEcsications en termes d’énergie.

Plus particulierement, en plus du suivi du dévedompent de la source DROPO, je me suis intéressé a
la stabilisation spectrale de celle-ci. Nous avdasc pu démontrer, qu’'a de si faibles fréquences de
répétition et pour une émission localisée spectrafe & 3 GHz du centre de raie, la technique de
spectroscopie photoacoustique utilisant une résmname Helmholtz n'est pas envisageable.
Cependant, la technique photoacoustique fournissamtréférence spectrale absolue et pouvant étre
mise en place facilement peut étre envisagée disanti la résonance du mode radial principal
permettant d’atteindre les spécifications requisece qui concerne la pureté spectrale, une proeédu
de mesure de celle-ci a été mise en place enautilim filtre Notch défini par une raie d’absorptidu

CO, contenu dans une cellule multipassages.

Les propriétés spectrales (instabilité < a 1.5 MHz 10 secondes atteignable avec de nouveaux PZT
et pureté supérieure a 99.8% sur 1 GHz) de la saumt alors été caractérisées comme compatibles

avec une mesure DIAL du G@tmosphérique en colonne intégrée avec une a@nféuieure a 1 ppm.
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Chapitre IV

Etude de la canopée et erreurs associées sur unesone DIAL spatiale

Dans ce chapitre nous allons étudier la possibdigdfectuer une mesure en contenu intégré de
colonne de C@depuis I'espace en utilisant I'écho de sol. Nollena donc étudier de maniere
théorique et expérimentale les propriétés statisigle signaux LIDAR sur cibles topographiques. En
effet la canopée représente une part importantéréen30 %) du sol terrestre. En vue d’une mesure
spatiale, I'écho de sol sera utilisé pour évalaardntenu intégré en G@e la colonne atmosphérique.
Les différentes propriétés optiqgues (comme la céflieé) liee aux différents types de sol utilisés
comme cibles influencent donc la nature des signdAR et éventuellement leur méthode de
traitement. Nous allons plus particulierement neettn avant les diverses propriétés des signaux liée
a des cibles topographiques (arbres) et envisageméthode de traitement de ceux-ci.

Cette étude sera plus particulierement menée @asshiEéma de détection directe a I'aide de données
aéroportées fournies par le DLR (Deutsches ZentfinmLuft und Raumfhart), ces vols ayant
notamment survolé de nombreux types de surfac&rafites ainsi que des zones boisées mais aussi
en détection hétérodyne a I'aide de mesures e#festau LMD.

Dans un premier temps, la théorie des statistigaessignaux LIDAR introduite dans le Chapitre | est
rappelée dans les deux modes de détection puiédelats expérimentaux sont comparés a la théorie
et nous permettent de conclure sur le mode detd#tde plus approprié.

Nous évaluons ensuite l'influence des propriétégsiojues des arbres (variation de hauteur et de
réflectivité) dans une empreinte spatiale et leplication en termes d’erreurs sur une mesure de CO

en colonne intégrée depuis I'espace.
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1. Contexte et probleme : variabilité des surfaces o, végétation et différentes cibles

Lors d’'une mission DIAL spatiale, I'écho de solfdie, notamment en termes de propriétés optiques
pour le signal, selon le type de surface. Lorsederévolutions, le satellite pourra effectuer undsge

de la colonne de CQatmosphérique en utilisant 'écho de nombreux gygde sol (océan, sol nu,
végétation, zones urbaines....). La réflectivité @s surfaces étant différentes, ceci influera sur
l'intensité du signal réfléchi et rétrodiffusé (paquation (1.28)) et ainsi sur le rapport sigadbruit

et la statistique. Il est donc nécessaire de pesséde calibration précise de la réflectivité des
différents types de sol. Une telle mission spat@derrait d’ailleurs permettre la calibration de la

réflectivité de ces différentes surfaces aglréou 2um selon le domaine spectral sélectionné.

Le Tableau suivantTéb.4. 1) répertorie des valeurs de réflectance standards divers types de sols
tirés de la base de données ASTER (Advanced Spamebithermal Emission and Reflectance
radiometer) [Baldrige 2008]. ASTEBst un instrument d'imagerie de vol sur Terra, atellte
lancé en Décembre 1999 dans le cadre de la NAS# Edbserving System (EOS) qui
capture des données a haute résolution spatiale Harbandes, du visible a l'infrarouge
thermique Les valeurs de réflectance obtenues par le speétre satellite MODIS sont Iégérement

supérieures a celles-ci.

Tab.4. 1: Valeurs de réflectance standards a gré et Zum tirées de la base de données ASTER

Type de surface Réflectancep*/sr™*
1.57um 2.051um
Herbe seche 0.186 0.145
Cible dure 0.13 0.099
Arbres feuillus 0.086 0.039
Herbe verte 0.084 0.033
Coniféres 0.065 0.029
Asphalte 0.048 0.049

En détection directe, le signal est directemengli@ réflectance ou réflectivité de la cible stk
(plus 65 % de nuages la plupart du temps). Il sgdpators de maniere évidente que des cibles de for
réflectance favoriseront de grands rapports sigrwetlit.

En plus de la réflectivité des différents sols, dEféérences de structures de celles-ci imposent de
définir une méthode de traitement. En effet, lddesi topographiques peuvent étre des cibles dures
(sols nus, batiments), ou semi-dures (arbres).fleh en cas d’utilisation de la canopée comme cible
de multiples réflexions vont avoir lieu sur diffétes feuilles. Ainsi, nous devons déterminer une

méthode afin d’analyser le signal provenant deype tle diffuseurs.
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2. Théorie
2.1. Rapport signal a bruit

Nous allons nous intéresser ici a la statistiquesignaux LIDAR rétrodiffusés en détection direete

en détection hétérodyne. En effet, que ce soit aoas de rétrodiffusion par les particules owchié
d’'une cible, I'onde rétrodiffusée résulte de l'adth des ondelettes rétrodiffusées par chacun des
volumes élémentaires diffusant. Ainsi la naturéaggéométrie des diffuseurs influence la statigtiqu
des signaux. Dans le cas d’une cible dure homodgéna,cohérence de I'onde lumineuse.

Cependant dans le cas de particules dans un votiiffesant, la position de chaque particule est
aléatoire et il n’y pas de relation de phase degalifférentes ondes lumineuses diffusées. Nous no
trouvons dans le méme cas en présence d'une ciriehamogene. Dans ce cas, la somme des
ondelettes en un point du détecteur peut étre iatiste ou destructive, ce qui se traduit par deses

de cohérence distinctes sur le détecteur que ppelke tavelures. La somme de ces tavelures sur la

surface du détecteur forme une figure nommée figarehatoiement.

Dans le Chapitre I, nous avons établi la forme durant provenant du détecteur dans le cas d’'une
détection directe (1.30) et hétérodyne (1.33).

Nous allons désormais nous attacher a décrirafistgjue des signaux LIDAR dans les différents cas
Dans un premier temps, nous allons écrire le rappgnal a bruit pour les deux types de détection

(directe ou hétérodyne).
2.1.1 Rapport signal a bruit et CNR

Dans le cadre d'une télédétection LIDAR, nous alleonsidérer non pas un rapport signal a bruit
(SNR: signal to noise ratio) mais un rapport signékait en varianceGNR: Carrier to Noise Ratio

ou rapport contraste a bruit) que nous allons&comme suit :
(i*(t))
(i) D

p

CNR=

Oui est le courant du signaligtest le courant de bruit

Le rapport signal & bruit (SNR) est lié au CNR lpaelation suivante, déduite de I'équation (1.46)

SNR= N(u cl j (4.2)

NR

AvecM le nombre de tavelures.
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2.1.2 Etablissement du CNR

2.1.2.1 Différentes sources de bruit

Les différentes sources de bruit affectant la mesue sont pas corrélées et suivent des lois
mathématiques distinctes. Ces sources de bruit |g®d, soit au détecteur lui-méme, soit & des

processus atmosphériques.

La nature statistigue du processus de génératisrpleto-électrons au niveau du détecteur crée un
bruit quantique nommé bruit de grenaille ou « simse » en anglais. Celui-ci obéit a la loi de

Poisson :

(i2(t)) = 2eE{%j< Po(t))F (4.3)

OuB est la bande passante de détectidhedt le facteur de bruit.

Le bruit thermique, également appelé bruit de Jomrest di aux fluctuations du signal électronique

produit par I'agitation thermique des porteurs Harge dans le détecteur :
. 4KT
2
iZ(t) =—— 4.3)
) ="

OuT est la température Bt la résistance de charge du détecteur.

Le bruit radiométrique ou bruit de fond de ciel lessignal généré par la luminance atmosphérique d
au rayonnement solaire diffusé et absorbé pardastituants atmosphériques. Il est aussi décrit par
une loi de Poisson :

(i7(0) =22 72 |12 () @4

hy

De maniere générale, un photodétecteur est carcigar sa puissance équivalente de bruit (NEP :
Noise Equivalent Power en anglais) (W.H3.

En absence de tout courant lumineux, il délivrecanrant minimum fluctuant autour d’'une valeur
moyenne que I'on appelle courant d’obscurité damduissance est :

2
(i2,4(t)) = 2eB—§(,7':VEPj (4.5)
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2.1.2.2 Détection directe

Dans le cadre d’'une détection directe, le bruitrpouseul tir et une seule porte de mesure est&onn

par la somme des différentes contributions de Bniincées ci-dessus :

et =zea (= )+ (e (M eo

En considérant le bruit de Johnson comme négligeabl

(i2(t)) = F(&iJZ(N +N,) (4.7)

R

(P, (t))

Ou N =mest le nombre de photoélectrons signal rétrodiffdaés la porte de mesure

% = Yop
_|[(R(), 2 (NEP

N = — | —
nhv  2F\ hv

photons issus du fond de ciel et du courant d’afitgcu

2
j }dR est le nombre de photoélectrons généralisé premaobmpte les

Nous obtenons :

2
. eN
(i5) = (d_Rj (4.8)
Et vient alors la formule dGNRen détection directe :
(i5(t) N

_ 1
CNR= (i2())  F @+Ng/N)

(4.9)

2.1.2.3 Détection hétérodyne

Les sources de bruit intervenant en détection béyée sont les mémes qu’en détection directe,ia cec

pres que le bruit de grenaille de I'oscillateurdiogent s’ajouter a ceux-ci.

et =zen, (im0 iR )2 0] o

Ehv

Ou By est la bande passante hétérodymelargeur spectrale d’analyse du signal)

Ainsi, pour obtenir un fonctionnement optimal emedéion hétérodyne, nous choisirons une puissance
d’OL telle que le bruit de grenaille de I'OL soit§pondérant par rapport aux autres sources de bruit
[Oh 1996] :

140



Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

(i2(t)) = 2eB, F(%jpm (4.12)

Dans une porte de largeur temporétie nous observons plusieurs tavelures temporelléardeurdt,
qui correspondent a la largeur fréquentielle daplilsion émise. La bande passaBteest supposée
égale a la bande passante de I'impulsion émise.

Le CNRest alors donné par :

- 2 t
CNRe <|_H (1) _ nn(Palt) a @12)
(i2(t)) hvF
Avec un nombre de tavelures temporeNgslans la porte :
i2 (i
CNR= (5 1) 1IN (4.13)

(i2(t) FM™,

yH,7<PR(t)>

hv

Avec N = A&, le nombre de photoélectrons dans une porte dermesu

2.2.  Statistique du signal rétrodiffusé

Un élément essentiel du traitement de signaux LIDARIIte dans la statistique du signal rétrodiffusé
lors d’une mesure. Cette statistique est liéeclgrence des signaux rétrodiffusés, d’'un pointude

spatial, et d’'un point de vue temporel.

2.2.1. Statistique spatiale

Intéressons nous dans un premier temps au compartespatial.

En considérant le détecteur comme un €lément peln¢tnde électromagnétique arrivant en ce point
est la résultante de I'addition d’'un grand nombiendes rétrodiffusées de maniere incohérente. En
effet, la nature des différents diffuseurs atmosphés le long du trajet optique joue sur la cohéee
des signaux rétrodiffusés.

Le champ électrique en un point du détecteur pent étre représenté dans le plan complexe comme
une somme de variables complexes aléatoires. @suite donc dans le plan du détecteur en une
présence de taches lumineuses, appelées taveghatéses ou « speckles » dont la taille est régre p
la cohérence de I'onde.

La densité de probabilité associée a un champrigleeten un point du détecteur est régie par uine lo
gaussienne. La puissance optique étant proportienae module du carré du champ, alors celle-ci

obéit de méme a une loi en exponentielle négatiadoes :
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P

opt

P

opt

_ I:)opt

P

opt

P

(4.14)

A l'intérieur d'une méme tavelure, la puissanceqp est corrélée.

Si nous considérons la somme de toutes ces tasedpegialeds et leur intégration spatiale comme

la surface totale du détecteur, alors la sommepdissances intégrées sur chacune de ces surfaces es
égale a la puissance intégrée sur le détecteuatiatgjue qui en résulte [Goodman 1985] correspond

a la convolution d#s lois exponentielles négatives :

Mg-1
P Ms (P P

ot |- Ms ont exp —-M, == (4.15)
I:)opt r(M 3) Popt opt

Les tavelures spatialdds sont dues soit a la diffusion des ondes d'un faisa® lumiere cohérent
spatialement, par une cible présentant des irrétdaa I'échelle de la longueur d'onde, soit a la
propagation d'un faisceau cohérent dans une atracsptaractérisée par des variations aléatoires
d'indice de réfraction Dans le cas d'une mesure DIAL, ces figures sombcddues a
I'architecture optique du systeme, au type de satfainsi qu’a la turbulence atmosphérique.
Le nombre de tavelures spatiales minimales attendaes le cas d’'un écho provenant d’une cible

dure se déduit a partir de la formule suivante fB3a1994] :
Mg =1+— (4.16)

Avecr, : rayon du télescope gt: rayon de cohérence des cellules de cohérendetian par les effets

atmosphériques (turbulence d’indice)

2.2.2. Statistique temporelle

Lorsque nous intégrons la puissance rétrodiffusagre upe porte temporelle, c'est la méme loi
statistiqgue qui prévaut, si cette porte temporefiesupérieure au temps de cohérence de l'impulsion
lumineuse. Dans ce cas nous observons un noMbrmde tavelures temporelles qui répondent a la

méme densité de probabilité que les taveluresadpati

I:)opt M M I:)opt e I:)opt
p| =22 =F(II/I ) exg —M; = (4.17)
I:)opt T I:)opt opt
Ainsi, nous pouvons réécrire, de maniere générale :
PO t M M PO t " PO t
P -2 (= d expg — M == (4.18)
I:)opt r(M ) I:)opt I:)opt

AvecM le nombre de degrés de libertddsM Mg
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

2.2.3. Difféerents modes de détection
2.2.3.1.Détection directe

Dans le cadre d’'une détection directe, il y a prbponalité entre le couranp(t) et la puissance
optique rétrodiffusée intégrée sur la surface dteaéur. Ainsi, le courant obéit & la méme loi

statistique que la puissance :

el afe o) e

La loi de probabilité du courant direct est done lmi en exponentielle négative dans le cas ou une
seule tavelure serait présente. En cas de muétjdic du nombre de tavelures, celle-ci tend vers un
comportement en loi lognormale, puis vers une lisgienne de plus en plus étroite autour de sa

valeur moyenne lorsqud augmente encore.

Nous pouvons encore exprimer la fonction de demt@robabilité du nombre de photoélectrons K,

détectés dans une porte de mesure :
-K —\ M
+
F>(K)=M M) K (4.20)
rk+r(mM)" K M
En détection directe, dans I'approximation d’umsiggaussien et d'une porte d’analyse carrée, nous

obtenons alors [Salamitou 1994] :

(4.21)

Avect; le temps de cohérence de I'impulsion.

Dans le cas d'un écho provenant d’'une cible der@oimbre de tavelures temporellds est toujours

égal a 1. D'apres I'équation (4.20), la PDF en dée directe a un écart type :
oK)= K(u%} (4.22)

En introduisaniN etNg le nombre de photoélectrons en détection diresstasidu signal rétrodiffusé et

du bruit, I'écart type (4.7) sur le nombre de plétgotrons est donné par :

2
U(N):\/(N+NB)F +NV (4.23)
L’erreur relative sur une mesure de puissance tattién directe est alors :
_”LP) = SNR* :\/N/M +[1; Ne/NJF (4.24)
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

2.2.3.2.Détection hétérodyne

En détection hétérodyne, la moyenne du carré dranbhétérodyné’ a l'instant t est donnée par le

mélange des ondelettes du signal rétrodiffusé B@écintégreé sur la surface du détecteur.

jE(r)EOL (r)dr

D

2

iz 0 (4.25)

Le champ électrique suit une loi de probabilitésgmnne.i,i est donc le module au carré d'une

variable gaussienne et suit par conséquent umke Iprobabilité en exponentielle négative.

M-1
oMY ) od ol (4.26)
iz | (M) 2

Un point crucial a mettre en avant est le fait glams le cadre d’'une détection hétérodyne, il
principe qu’une tavelure spatiale (la statistiqeedépend donc pas du nombre de tavelures spatiales)
Seul le nombre de tavelures temporelles est catmpur la statistique.

Le nombre de tavelures spatiales apparait néanrdaims la valeur du rendement hétérodyne (ce qui

se comprend aisément par 'influence du nombreedaavelures sur la qualité du mélange optique) et

influence donc la valeur dg.

Le nombre de tavelures temporelles a été explicitda formule (4.21) dans le paragraphe précédent.
Le nombre de tavelures temporelles est donc direste lié au choix de la durée de la porte de
mesure. Cependant, nous devons garder a I'espilegtemps de cohérence du signal est toujours
inférieur au temps de cohérence de I'impulsion.efet, lors de la propagation dans I'atmosphére,
I'influence de la turbulence atmosphérique dimifeitemps de cohérence de I'onde luminewused(
2.2.4).

De plus, dans le cas d’'une cible dure, la statistigst en exponentielle négative, quelle que goit |

durée de la porte de mesure.

En introduisant le nombre de photoélectrons issusighal hétérodyne rétrodiffusé et en considérant
le bruit de grenaille de I'oscillateur local commepondérant, I'écart type sur une mesure du nombre

de photoélectrons est [Rye 1997] :

a(P) _ L1 1)1 M,
T-SNF{ _N(“CNRJ_N(“ Nj (4.27)
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

2.2.4. Effets de la turbulence d’'indice de réfraction

Comme énoncé ci-haut, la turbulence d’'indice dexoéibn induit des effets additionnels concernant |
statistique du signal. En effet ces turbulenceslisées de l'indice de réfraction de l'air agissent
comme des lentilles, en introduisant localementrdéards de phase qui focalisent et défocalisent le
faisceau au cours de sa propagation. Plus paétieatient, ces turbulences déforment le front d’'onde
et élargissent en moyenne le faisceau incident.

L’ampleur de I'élargissement du faisceau est relgge rayon de cohérence transvejgse de
'atmosphere. La formule le déterminant, en suppbsae turbulence homogéne le long du trajet

optiqueL, s’écrit [Goodman 1975] :

3
p, = (042k?C2L)’s (4.28)

Aveck le vecteur d'onde &En le coefficient de structure de I'atmosphére

Le coefficient de structure de l'atmosphére car&®élintensité de la turbulence engendrant les
fluctuations de température, de pression ou d’hiténichusant le changement d’indice de réfraction.

Ce parametre est défini comme :
2
c2 = (nl nz) (4.29)

Oun; etn, sont les valeurs de l'indice de réfraction derlaideux points de mesure séparés par une
distance..
Nous voyons alors bien que la turbulence d'indicatiibue a diminuer la cohérence spatiale de

impulsion lumineuse.

La variance des signaux peut étre comprise comns®riame de quatre contributions en analysant
I'équation (1.28) : I'une liée aux variations démisité de I'impulsion émise par la source lasgt.f),
I'une liée aux variations de concentration atmosiplaé et donc a la transmission effective le long d
trajet optique damoy-

Une autre contribution est celle de la variationcgédiules de cohérencefe.qy et peut étre liée
notamment a la turbulence atmosphérique. Enfiretaidre contribution est liée a la réflectivitélde
cible et est celle que nous étudierons en pargicidi (5,).

En considérant contributions non-corrélées, nous/@as écrire pour une série temporelle LIDAR,

notée Xx :

0’5 (X) = O-Iiser(x) + Uaztmos(x) + Jszpeckle(x) + 0-/2) (X) (430)
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

2.3.  Corrélation des signaux — erreur sur une mesure DIA

L’erreur statistique d’'une mesure d’épaisseur ajtigur une mesure d'épaisseur optique différeatiell

d'apres les équations pour une mesure effectuéeuavaombre de tirs ON-OFF [Pelon 1985] :
02(<P|]>) —1/2
2
a(r) 1 z <Pivi> ( )
I i+j k+l ) \0-<Pll > U(<Pkl>)
+2§‘( ) ( ) (<P|J>1<Pkl>/ <Pij> <Pkl>

j#l

(4.31)

Ou <P;;> est la moyenne de la puissance retrodiffuséeesivl} paires de tirs dans une porte de
mesure et(<P;;>) I'écart type sur la mesure de puissance pperl,2 etl; = Aon€tA; = lorr €tRy
=R-0RetR2 =R.

P(<P;>,<P>) designe le coefficient de corrélation ertig;> et<P,> et s’écrit :

p((P ).(Py) ) COV(< PR Rl (4.32)

! a< P, >a< Py)

Dans le cas d’'une mesure d’épaisseur optique Egégrous pouvons obtenir une forme simplifiée de
I'équation (4.31).

‘J (< POFF >) + o’ (< PON >)
O'(T) _1 ( OFF ) ( I:)ON >)2

o)~ (4.33)

T 27 \U(< Pon >)U(< Porr >)

- 2,0(< Pon >’ < Fore >/ < Pon >< Pore >

Nous pouvons alors écrire I'écart type sur une meede puissance effectuée avec un nombne de

dans une porte de mesure :

o

o*(p,)+23 3 olp, P JolP, o(P)

1 p=1 g>p (434)
2
M p

©
1

o*()=

Nous voyons alors que l'influence de la corrélatites signaux tient compte de l'influence de deux
termes différents : d’'une part la corrélation dagsgances ON et OFKPon,Porr) rétrodiffusés par
une méme cible par exemple, et de l'autre partolaeation tir a tirp(P,,P;) lié a la structure de

'atmosphere et de la cible.
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

Dans le cas de signaux corrélés, nous déduisohiéqimtion (4.33), une réduction de I'erreur DIAL
en comparaison de signaux non-corrélés [Menyuk 198&pendant, cette corrélation induit une
augmentation de I'erreur statistique sur une medarpuissance (équation (4.34)) qui ne décroit plus

en\M, comme pour le cas de signaux totalement décorrélés

L’erreur statistique sur une mesure DIAL de conteniégré est donc liée aux corrélations tir a tir a
une méme longueur d’onde ainsi qu'a une corrélatierpuissance entre les différentes longueurs
d’onde ON et OFF.

L’erreur statistiques(z)/r sur une mesure d'épaisseur optique en fonctiocededeux quantités a été
étudiée dans [Gibert 2005] et est représentéeasfigure suivanteFig.4. 1) , en valeur relative par
rapport a la valeur des coefficients de corrélatican valeur de la référencdr)/zr = 1 sur la figure

suivante est prise pour des coefficients de cdioélauls, a savoip(P,,Py) = 0 etp(Pon,Pore) = 0.
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Fig.4. 1: Erreur statistique relative sur une mesure reba¢ de I'épaisseur optique(r)/r en fonction de la
corrélation des signaux tir a tip(P,,P,) et de la corrélation entre les puissances ON &FQp(Pon,Pore) tiré
de [Gibert 2005]
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

3. Etude expérimentale de cibles topographiques

Ici, nous allons étudier expérimentalement legitistions statistiques sur différentes types déesib
L’intérét de cette étude réside surtout dans I\s®lde signaux provenant de cibles diffuses et plus
particuliéerement de cibles topographiques végétetesme les arbres. En effet, pour une mesure
spatiale, en I'absence de végétation, nous pouvtiieer le signal provenant de I'écho de sol ggti e
une cible dure. Nous devons alors évaluer commaiteit le signal provenant de la canopée.

Nous allons effectuer cette étude en s’appuyantdesrmesures expérimentales réalisées au LMD
avec le systeme HDIAL existant fonctionnant a 2,06 [Gibert 2005] et a partir des données
aéroportées du DLR a OPO en détection directe ani fAmediek 2008].

3.1. Détection directe

Les signaux en détection directe sont étudiéstir pardonnées aéroportées réalisées par le DLR. Ce
mesures sont effectuées par un systeme aurh.6L’émetteur laser est un OPO émettant a une
fréquence de répétition de 5 Hz et émettant dealsigms de durée de 5 ns (FWHM).

Du fait de la bande passante du détecteur quigast @ 4 MHz, le signal provenant d’'une cible dure
aura pour durée 80 ns (FWHM).

Ces mesures sont effectuées a l'aide de ce sydtBpddR aéroporté, volant a une altitude moyenne

de 2 km.

3.1.1 Analyse de la statistiqgue des signaux des différezt cibles

Dans le cas de la détection directe, les figurespaekle sont dépendantes, et du nombre de taselure

temporelles, et du nombre de tavelures spatiales.

Estimons tout d’abord le nombre minimal de tavedigpatiales attendues a partir de I'équation (4.16)
Le rayon des cellules de cohérence transversel®esé par la relation suivante (4.35) et est éadde
distance entre deux maxima (ou deux minima) créas les interférences. La différence des
différences de marche des rayons lumineux provetarttentre et de la circonférence de la surface
diffusante doit donc étre égalé/d et nous obtenons :

AR

r.=-—
= ar, (4.35)

Avec r.: rayon de cohérence des cellules de specklerayon de la surface diffusante Rt la

distance de propagation de la cible au détecteur.
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

En prenanRk = 2000 m, altitude moyenne de vol de l'aviomgt 3.5 m, rayon moyen de I'empreinte
spatiale au sol, nous obtenons alars= 2.24.1¢ m.

Dans le cas du systeme aéroporté du DLR, le t§desapant un rayon de 7 cm, nous trouvons alors :
Ms ~ 97650

La configuration du systéme engendre donc un nordertavelures spatialéds tres important. En
présence d’aucun autre facteur affectant la vait@liu signal, la variance normalisée de celiseasia
donc trées faible et la distribution des puissarméddiffusées sera donc trés resserrée autoua de s

valeur moyenne.

L'avion effectuant les mesures en évoluant a utitudé constante et les portions de sol étudiées
provenant de la méme acquisition, nous considdemsariances liés a la turbulence atmosphérique
ou aux variations instrumentales négligeables. iAies différences de variance observées seront
considérées uniguement liées a la structure dible. €ependant, plus que la structure géométrique
de la cible (porosité, rugosité...) c’est la couldarcelle-ci qui joue plus principalement sur laeval

de réflectance. En effet, le hombre de tavelurégas par la configuration de l'instrument étant
constante (i.e. 97650), d’'aprés I'équation (4.16)te variabilité supplémentaire dans la distrifmuti

statistique du signal sera due a la contributiotadariation de réflectivité de la cible.

Dans un premier temps, nous évaluons la statistigse signaux réfléchis en tracant la variance
normalisée du signal réfléchi pour divers typessddace. Ces variances sont estimées selon deux
méthodes de traitement dans le domaine temporelneeconservant que le maximum du pic de
réflexion du signal puis en I'estimant dans unegtemporelle de largeuot

Nous allons étudier ces propriétés statistiques givers types de cibles topographiques : une @orti

de route, une étendue d’herbe et des zones bdiséssre sur arbres).

Les signaux analysés dans cette étude sont compes860 points distribués autour de la valeur
maximale du signal.
Ainsi, nous ne possédons pas de référence contdmalistance de la cible réflectrice. Ceci est

effectué pour des raisons de stockage de données.

Analysons alors le signal temporel provenant d'dorexayant été utilisé comme cible lors de tirs

verticaux aéroportés sur la canopiig.é. 2.

Nous pouvons alors voir ici deux signaux réflééhideux altitudes différentes et d’amplitudes quasi-
identiques et de largeur & mi-hauteur de 80 nsétéaence temporelle est centrée sur le maximum du

signal.
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Fig.4. 2: Exemple de signal direct réfléchi sur arbres

L'incertitude en distance est ici faible du fait ldefaible durée de I'impulsion. Pour une impulsam
8 ns, la résolution spatiale est alors de 1.2 rffisant pour discriminer la contribution de divesse

couches de diffuseurs.

Comme dit précédemment, le manque de référencduabsa distance implique qu’il n’est pas
possible, lorsque plusieurs pics de réflexion sibdtectés, de déterminer de quelle cible le signal
provient (a quelle altitude s’est effectuée laaéthn). Dans le cas, par exemple, de tirs sur arbre
nous ne pouvons savoir si le diffuseur est la cadnel’arbre, une couche de feuilles de hauteur
moyenne ou bien alors le sol.

Ainsi pour étudier la statistique du signal diffusar les arbres, nous ne traitons que les cas ou
plusieurs pics de réflexion sont détectés et nffiestaons la statistique sur le premier d’entre aux
partir d’'une analyse tir a tir.

Le nombre de cellules de cohérence ou cellulepeekte est défini tel que :
=— (4.36)

J,ﬁ étant la variance normalisée des puissances ifflisaEbs sur une série detirs. Ainsi, pour une

seule tavelure le comportement attendu est unebdison en exponentielle négative, puis, le nombre
de tavelures augmentant, cette distribution seroape d'une loi log-normale, puis d'une loi

gaussienne centrée autour de la valeur moyeasinéguation (4.19)).
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Pour chaque cas étudi€, nous tracons I'histogradere variance normalisée :

g

(4.37)

Z N

Sur chaque graphigue, nous représentons aussintdido gamma correspondant au nombre de
tavelures déterminé par la variance normaliséa deldie. Nous nommerons cette quantité hombre de
tavelures effectives car la variance normaliséagen compte la variance liée au nombre de tavelure

mais aussi celle liée aux variations de réfle@iviinsi nous vérifions la correspondance des deux.

Dans un premier temps, nous représentons la distibdes intensités réfléchies dans le cas d’'une

mesure sur une portion de roukg(4. 3.
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Fig.4. 3: Distribution des intensités sur une portion deute. N = 200 tirs

Puis nous effectuons la méme statistique sur ueedée d’herbe seche dont I'histogramme est

présenté sur la figure suivantéy 4. 4).
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Nous présentons enfin les statistigues obtenuesldaras d’acquisition sur les arbrég@. 9.

Analysons désormais la statistique de puissancenobtdans le cas d'une portion de route. Les
variances normalisées observées sont de I'ordée02 Nous obtenons alors un nombre de cellules de
speckles de 50. Nous obtenons alors un grand nodebtavelures (en comparaison aux autres types
de surface) et une statistique favorable, ceperidamdmbre de tavelures effectives est tres largeme
inférieure au nombre de tavelures attendues (L&); montrant la contribution de la variabilité de la
réflectivité de la cible.

Dans le cas d’'un écho provenant d'une surface plamposée d’herbe, nous obtenons un nombre de
cellules moins important avec une variance pro@®.85 ce qui représente un nombre de tavelures

d’approximativement 20.

Dans le cas des arbres, en effectuant la statistigule maximum seul du signal, alors la variaste
autour de 0.1 selon les séries temporelles.

Lorsque nous étudions la puissance du signal réfldans une porte deslalors la variance est
proche de 0.12 et de la limite inférieure en nonaer¢avelures a savoir 1.5.

Cependant lorsque nous traitons le signal sur wmte mle &, nous prenons parfois en compte la
contribution de pics adjacents liés a une réflesionune couche inférieure du feuillage. La siatist

effectuée sur le maximum seul du signal parait gilas adéquate et réaliste.

Le tableau suivantT@b.4. 2) récapitule les résultats obtenus en termes dengarinormalisée et de

nombre de tavelures. L&RSB> est aussi évalué.

Tab.4. 2 :Rapport signal a bruit, variance normalisée et norelde tavelures pour les différents types de
surface étudiées

Surface p* <RSB> ¢’ M
Route 0.048 180 0.02 50
Herbe seche 0.084 340 0.05 20
Arbres 0.086 330 0.12 8.5

Le rapport signal a bruit en détection directe deralors trés largement directement influencé aar |
valeur de réflectivité naturelle de la cible, ptugiie par le nombre de tavelures. Une haute vaeur

réflectivité naturelle conduira un RSB important.
Dans le cas particulier des arbres, une varianomalisée de 0.1 est obtenue. Ainsi, ils peuvert étr

considérés comme une cible diffuse et la statistiqur les arbres sera moins favorable que sur

d’autres cibles topographiques.
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Cependant, dans le cas d’'une détection direcstatestique des signaux est toujours favorableatte p
la création de tavelures spatiales sur le détegtautes effets de la turbulence atmosphériquesiAin
dans ce mode de détection, il apparait que legiptép structurelles de la cible influenceront fgeu
statistique du signal.

Cependant, la réflectivité de la cible étudiée $emarameétre principal influencant le RSB.

3.1.2 Cas particulier de la canopée

Un autre point a mettre en avant est la variat®madrofondeur de pénétration du faisceau lases da
la cible. En effet, lors de mesures sur ce typeilde, le faisceau peut étre réfléchi :

- totalement par une couche de feuillages

- par deux couches distinctes de feuillage

- par une ou plusieurs couches de feuillage et psolle

- totalement par le sol.

Ne possédant pas de référence d'altitude poumleakiobtenu, nous avons donc décidé d’étudier la
variation de distance entre deux réflexions sudeessdans le cas des échos obtenus avec pics

multiples €ig.4. 6) :

3 5 T T T T T T T T T
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Fig.4. 6: Distance en métre entre les différentes réflexs dans I'arbre
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La distance moyenne entre les deux réflexionse2ld3 m avec un écart type de 4.2 m et tres peu de
réflexions successives semblent se produire eeug d couches » de feuillage. Cette mesure semble
majoritairement donner I'écart entre les premi&msches réflectrices (cime de I'arbre) et le sol.

Dans le cas d’une mesure spatiale, puisque nousattoons a priori le positionnement (I'altitude)
satellite/sol on ne devrait pas avoir d'erreuriarpapporté par cette variance. Ceci donne juse u
idée de la variance de hauteur telle qu'elle peetv@e par un instrument spatial.

De méme, l'information principale que nous pouvtinsr d'une telle mesure est la structure de la
canopée en faisant la supposition que le premiepravient de la cime de I'arbre, alors que le sdco
atteint majoritairement le sol. Nous pouvons atrgisager de décrire la structure de la canopée ave
de telles mesures.

Nous effectuons alors la statistique sur les tpant été réfléchis par le sol lors de mesures\éetsa

les arbresKig.4. 7). La variance normalisée est supérieure a cetienoie dans tous les autres cas.

Ceci se comprend aisément en imaginant que laopodfienergie réfléchie par une premiére couche
d’arbres varie de tir a tir et le pourcentage digieeréfléchie par le sol n'est alors pas constant
cours d’'une acquisition.

Imax
4[' T T T T
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M=625
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i =
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iZ j<il =

dir  dir

Fig.4. 7: Distribution des intensités des tirs atteignaetsol lors d’'une mesure sur arbre

Nous assistons alors a une dispersion des valeyrgidsance rétrodiffusées par le sol.
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De méme, utiliser ce signal pour une mesure desoonintégré ne parait pas prometteur car nous ne
pourrons normaliser la mesure en énergie car irpas de possibilité de déterminer quelle podieon

I'énergie laser émise a atteint le sol.

Nous proposons alors de traiter le signal en §raét sur la totalité de la série temporeflig @. 9.

50 T T T T T
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M=18.8 1
@ -
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] ]
Idirjqdir}

Fig.4. 8: Distribution des intensités réfléchies lors destsur arbres estimé sur toute la série temporelle

Nous voyons alors qu’en traitant 'ensemble dekexéins (qu’elles proviennent du sol ou bien de la
canopée), nous obtenons une statistique bien giasdble. Ainsi c’est le mode de traitement qut doi

étre envisagé pour une future mesure en conteégrénsur arbre depuis I'espace.

Le cas étudié est schématiquement explicité siiguae ci-aprésKig.4. 9).
Dans le cas de multiples réflexions, il faut alesdimer une altitude moyenne pondérgg, pour
I'estimation du contenu intégré de la colonne de Q@ nous pouvons exprimer par :
I aza + leb

I, +1,

moy

(4.38)

156



Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

zZ& — |

Fig.4. 9: Schéma de principe de tirs sur canopée a mudtpléflexions

De cette étude nous pouvons alors tirer plusieorsclusions concernant de futures mesures en

contenu intégré sur arbres :

Lors d’'une mesure en contenu intégré sur arbre isidfmspace, la grande variation de

structure de la cible tir a tir va introduire unariabilité supplémentaire en termes de
puissance rétrodiffusée et ainsi dégrader la 8tates du signal en comparaison a d’autres
types de cibles topographiques comme une routeer@emt en détection directe le RSB sera
majoritairement régi par la réflectance de la sigfatilisée comme cible.

De plus la portion de signal atteignant le sol aetg@tre utilisée afin d’effectuer des mesures
de rapport de mélange en £€n contenu intégr&co,, car la dispersion de la distribution des

puissances réfléchies est la plus défavorable pzeheis étudiées.

Environ la moitié des signaux émis lors du sunes dones boisées est réfléchi par le sol

Le traitement du signal semble plus approprié disant une porte temporelle intégrant tout

le signal, du sol a la cime des arbres. Nous rédaiginsi la variance globale. Cependant, il

faut alors définir une hauteur moyenne pondérée lpawaitement de ces mesures.

3.1.3. Erreurs induites lors d’'une mesure spatiale

Lors d’une mesure spatiale telle qu’envisagée ddus concept de mission comme A-SCOPE, deux

types d’erreur dues aux propriétés du sol (plusiquéierement de la cible utilisée comme surface

réflectrice) peuvent intervenir :
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- en cas de désalignement de deux empreintes spaiaieessives (ON et OFF), une variabilité
de la valeur de réflectivité dans ces deux empesinticcessives entrainera une erreur lors du
calcul de I'épaisseur optique

- Dans une méme empreinte au sol, les variationsitd@ds moyennes de réflexion effective

induisent une erreur lors du calcul de la fonctierpoids

Nous allons donc évaluer ces valeurs (variatiomédlectivité et variation d’altitude moyenne) dans
des empreintes spatiales et leur implication emésrd’erreurs sur une mesure DIAL spatiale dy CO

atmosphérique.

3.1.3.1.Variabilité de la réflectivité de surface entre den impulsions successives

Lors d’'une mesure DIAL spatiale du €@ principe de mesure suppose que lors d’'une piairers,

les deux empreintes ON et OFF soient superposésd.au

Si tel est le cas, nous devons évaluer les vansfiotentielles de réflectivité entre les deux eimpes

ON et OFF.

Dans la configuration a 2 microns étudiée lors eteechése (raie d’absorption R 30 centrée a 2650.9
nm), les deux longueurs d'onde ON (2051.017 nnQFE (2051.24 nm). Ces deux longueurs d’onde
sont donc séparées de 0.52'cnCette distance spectrale est donc trés infériéurka taille
caractéristique de la structure spectrale de l@neatondensée (plusieurs centaines dé)cBans la
région spectrale 2000 — 2200 ¢nte coefficient d’absorption varie de 1% /tnLa réflectivité étant

le complémentaire du coefficient d’absorption, &l varie dans les mémes proportions c'est-a-dire
0.5 % dans notre cas entre les longueurs d’'ondeefODFF. La variation de réflectivité du sol entre
les longueurs d’'onde ON et OFF (dans le cas d’eimjgeau sol ON et OFF parfaitement superposées
pour une paire de tirs) n'entraine donc pas d’ernatiable sur la mesure DIAL de contenu intégré de
CO..

Cependant, nous devons évaluer quelle peut étftuBnce de la variation de réflectivité entre deux
empreintes spatiales d’'une méme paire de tirs Udellgs ne sont pas parfaitement superposées. Ce
désalignement peut provenir de deux raisons dissncla variation de vitesse du satellite, ou

l'instabilité de pointage du laser.

Nous allons donc évaluer I'erreur induite par cestabilités dans le cas de mesures utilisant I'écho

provenant de la canopée a l'aide des données at¥epalu DLR a 1.6m.

. Ap _ . . - , .
Si — est la variation relative moyenne de réflectivitére deux tirs non superposés, nous pouvons

Yo,

exprimer la différence de réflectivité relative rentleux tirs comme :

158



Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

P . M(l—ij (4.39)
p P S

Avec S I'aire d’'une empreinte au sol & I'aire commune aux deux empreintes. Pour des anipse
uniformes de rayoR et une distance entre leurs centres respeutifs< R (cf. Fig.4. 10, nous avons

alors :

1-S./S=2&/mR

et donc :
o _2xKA
P _LXIP (4.40)
p TR p
Et pour une paire de tirs ON et OFF, I'erreur sumiesure du rapport de mélange en,pg),, est :
o) 1 XA
Pcoz TR p
<
5]
ox

Fig.4. 10: Représentation schématique de deux empreinteséD®FF non superposées

Dans le cas des mesures aéroportées réalisées PaRla une altitude moyenne de vol de 2 km, la
taille caractéristique des empreintes au sol esiametre de 9m avec une distance entre les cetgres
chaque empreinte successive de 1.5 m.

En se plagant dans le cadre d’'une mission de tyS&€APE, pour une altitude de vol du satellite de
450 km et avec un demi-angle de divergence du esetO0urad, donne une taille caractéristique
d’empreinte au sol de diamétre 90 m.

Afin de simuler une empreinte de 90 m, nous effamsuun simple changement d’échelle a une
dimension (« up-scaling 1-D ») comme effectué darmeediek 2009] en moyennant la valeur de

réflectivité sur n impulsions successives (ici npblir simuler une empreinte de 90 m de diamétre).
1 i+n-1
upsc —
P - E ij
J=

La dérive maximale d’'un systeme laser peut étr&0de du demi-angle de divergence du laser, donc
10 prad dans le cas d’'une mission de type A-SCOPE.
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Le principe de mesure de la mission A-SCOPE aiasi lillustration du changement d’échelle 1D

effectué sont rappelés sur la figure suivahrig.4. 1).

Changement d’échelle (up-scaling) Données expérimentales
agroportées disponibles ~ _..-¥

Empreinte laser
au sol

Fig.4. 11: Principe de mesure de la mission A-SCOPE et snhédu changement d’échelle effectué a partir
des données aéroportées du DLR a a6 [Amediek 2009]

Nous observons sur la figure précédente que I'saghing » 1D réalisé a partir des données du DLR
est une approximation simpliste de la forme d'umpmeinte provenant d'un LIDAR spatial. Une
empreinte laser lors de mesure spatiale seraiem@einte a répartition gaussienne de I'énergie (99
% de I'énergie contenue dans un cercle de 90 mateéatre). Cependant, il a été montré dans cette
méme publication [Amediek 2009], que I'utilisati@iune pondération gaussienne lors de I'«up-
scaling » 1-D n’était pas une bonne approximataar, en amplifiant la contribution des empreintes
centrales, ceci revient a une diminution de laeaie I'empreinte et amplifie les différences de
réflectivité entre empreintes. Ces travaux montrdat méme que | « up-scaling » linéaire 1-
D constitue une bonne approximation de I'empregatessienne 2-D car la surestimation de variation
de réflectivité est en partie compensée par legiaét sur de courtes échelles spatiales (~ 10 &), le
valeurs de réflectivité du sol sont corrélées. Natisserons donc cette technique de changement
d’échelle, donnant une bonne approximation d’'unpreimte laser 2-D.
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Etudions désormais les variations de réflectiviié wne zone boisée de 8 km. Afin de simuler un
décalage entre les deux empreintes, nous extrapaldaide d’'un polynbme d’ordre 3 les valeurs de
réflectivité tous les 0.45 m pour simuler un dédeelurad, puis tous les 4.5 m pour une dérive de 10
urad. Nous calculons alors le long de la série tesifgle rapport des réflectivités des empreintes
successives dans les deux cas précités. Les tésdte présentés sur les figures suivaritigs4( 12et
Fig.4. 13.
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Rapport des réflectivités pour deux empreintes succesives de 90 m

0.994
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Fig.4. 12: Variabilité de la réflectivité d’empreinte a emginte de 90 m pour une dérive du pointé darhad
(décalage de 0.45 m)

Nous calculons alors la réflectivité relative moyerp/p d’'un tir a l'autre sur 'ensemble de la série

de mesures. La valeur moyenne de cette grandeurlpogemble de la série est indiquée sur les
figures Fig.4. 12etFig.4. 13.

Nous pouvons alors a I'aide de I'équation (4.40xwer I'erreur induite par ces variations sur une
mesure de rapport de mélange en, E@colonne totale intégrée.

Dans le cas d’'un décalage des centres des emgré&dNeet OFF de 0.45 m (dérive deutad du

pointé du laser), nous trouvons alodo.., /P, = 796.10°® pour une paire de tirs ON/OFF.
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En considérant un rapport de mélange moyen swidaee de 380 ppm, alorgdp., = 7107° ppm
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simulées par "up-scaling 1-D" et un décalage de 4.5 m

Rappont des réflectivités pour deux empreintes successives de 90 m
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Fig.4. 13: Variabilité de la réflectivité d’empreinte & emginte de 90 m pour une dérive du pointé degrad
(décalage de 4.5 m)

Ce résultat est donc l'erreur induite par un dégaldes empreintes ON et OFF de 0.45 m sur la
restitution du rapport de mélange en QOur une paire de tirs. Cependant, dans un scdémsesure
tel que celui de A-SCOPE, ces valeurs seront ma@este long d’une trace de 50 km.
Bien queE ne soit pas une variable centrée aléatoire (ddé&placement du satelllteg,g I'est.

P
Ainsi, l'incertitude engendrée par la non-superposides empreintes sera une erreur statistique et
non un biais. Cette erreur statistique va doncaitterenVN, N étant le nombre de tirs accumulés.

En considérant, par exemple la source DROPO pré&sent Chapitre 3 de fréquence de répétition 30

Hz, alors 210 paires de tirs ON/OFF seront moyesisée 50 km, et alorsdo., = 2107° ppm
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En considérant le décalage, maximal entre les isigmsg ON et OFF (4.5 m), le méme calcul, conduit

400, = 0.0018ppm. Si nous considérons une fréquence de répétigota dource a 50 Hz (360

tirs), nous trouvons alorsdo.,, = 0.0014ppm.

Cette étude ayant été réalisée a une longueur e’dedl.6um, nous devons évaluer quelle est la
pertinence de ces résultats. Bien que les valeuréftbctivité absolues a 1uBn et 2um montrent des
écarts significatifs, notamment dans le cas deé{gétation ¢f. Tab.4. 1) et plus particulierement des
arbres, les variations de réflectivité relatbypdo peuvent étre considérées égales a ces deux lasgueu

d’'onde.
3.1.3.2.Variabilité de l'altitude dans une empreinte spatide au sol

Une autre source potentielle d’erreur liée auxesblopographiques est la variation d'altitude de
réflexion du faisceau laser. En effet, le calcullaldonction de poids est dépendant de l'altitude d

réflexion des signaux. Pour chaque empreinte dpadia sol une altitude moyenne sera définie. La
dispersion par rapport a cette valeur moyenne ieetica donc des erreurs sur le calcul de la fonction

de poids et donc sur la restitution du rapport éé&ange moyen en GO

Lors d’'une observation, le rapport de mélange m&efQ, que nous dénommerons désorm&is,,
sera calculé comme suit :
T
X = = 4.42
(Xeo2) SWF (4.42)

i i
T. Z.
] J
Avec T = Fll\l et SWF = SWHZ) au premier ordre et = .=

Avec| étant une paire de tirs ON/OFF.

Une erreur statistique découle des variationsitllde dans I'empreinte spatiale au sol. Afin d’ésl

celle-ci, nous introduisons le biais sur 'altitudiens le calcul de la fonction de polBM/F

Nous évaluons alors les variations de hauteur my@ondérée comme définie par I'équation (4.37)
dans une empreinte spatiale. Afin de reproduitiee'd’une empreinte spatiale de 45 m de rayon, nous
évaluons la variance de I'altitude moyenne pondpoée 100 empreintes aéroportées (rayon : 4.5 m).
Cette quantité est évaluée sur deux séries de agesur forét d’approximativement 8 km. Les Figures
suivantes Kig.4. 14et Fig.4. 15 représentent la hauteur moyenne pondérée pourecesseries, ainsi
que l'écart type et la valeur moyenne pour I'endende la série. Afin d’évaluer, la valeur de I'écar

type dans une empreinte spatiale, nous estimongatasrs sur des séries de 100 tirs successifs.
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Fig.4. 14: Altitude moyenne pondérée pour |&"1série de mesures sur canopée étudiée
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Fig.4. 15 : Altitude moyenne pondérée pour la"* série de mesures sur canopée étudiée
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La valeur maximale de I'écart type d’'altitude mogerpondérée sur une série de 100 tirs pour ces

deux series de mesures esfyo, = 7.45 m.

L’erreur systématique induite par ces variationsrpa raie d’absorption R 30 du G@mosphérique
a étémodélisée et est représentée sur la figure suiaitd. 16 avec les spécifications d’'un systéme
spatial suivantes : puissance émise : 4W, fréquéacépétition (par paire de tirs) : 50 Hz, rapplas
énergies Bn/Eorr: 7, durée de I'impulsion laser : 20 ns, diamétuetélescope : 1m, demi-angle de

vue : 100urad, largeur du filtre optique : 1 nm, efficacifgtigue du systeme : 0.325.

3

Erreur (ppm)

Réflectivité du sol

Fig.4. 16: Erreur sur la mesure de colonne totale intégrde CQ atmosphérique induite par les variations
d’altitude pondérée dans une empreinte spatialefenction de la réflectivité du sol

Pour une paire de tirs ON/OFF, I'erreur induitedmstc de 0.8 ppm.
En effectuant le méme raisonnement que précédemnust d’'une observation sur 50 km, en
considérant une fréquence de répétition des tirSQdelz {.e. 310 tirs), alors I'erreur maximale est

alors :

Oxcon = WBcop = 0.045ppm

Le tableau suivantTéb.4. 3 récapitule donc les erreurs induites par les pévgsi des cibles

topographiques (variation d’altitude moyenne etatam de réflectivité).
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Tab.4. 3: Erreurs induites par les propriétés des ciblepbgraphiques (variation de réflectivité et d'aliide)

sur une mesure de rapport de mélange en &0 colonne totale intégrée
\ Erreur
Parametre
(ppm)
variation de réflectivité dans une paire de tirs ON/OFF
P 0.0014
(dépointé de 10 urad)
variation d'altitude moyenne pondérée dans une empreinte spatiale
0.045
(rayon 45 m)

3.2.  Détection hétérodyne

3.2.1. Analyse de la statistique des signaux utilisant desbres comme cibles

Comme vu précédemment, dans le cadre d'une mesidte Etérodyne, la statistique du signal
dépend exclusivement du nombre de tavelures tefigmreles tavelures spatiales n'intervenant que
dans la qualité du mélange hétérodymne

Ici, nous analysons les propriétés du signal héigre rétrodiffusé dans le domaine temporel a partir
d’acquisitions LIDAR réalisées avec pour cible desnre des arbres.

Afin de s’affranchir de I'instabilité fréquentiellpotentielle de la source laser, nous effectuoss le
statistiques sur les signaux enregistrés a la lemgd’'onde OFF. Ainsi, les dérives éventuellesade |
source n'entrainent pas de changement d’absorgfil@ctive. De méme, les signaux réfléchis sont

normalisés par I'énergie émise tir a tir. Ainsiuagouvons négliger I'influence de la variance &da
source laser lors de cette analysa,iser(x) =0

De méme, les mesures étant réalisées en visé@hializ sur une courte distance de propagation (les
cibles topographiques sont situées a approximatwerh km de I'émission laser), nous pouvons alors
considérer les paramétres atmosphériques commeantgide long de la ligne de visée et négliger

I'influence de la turbulence d’indice sur la vagardu signal. D’apres [Flamant 1984], en considéran

une valeur moyenne d€’ = 3.10" m?® sur une distance de propagation de 1 km, la wegiators

induite par la turbulence d’indice atmosphériquséesle a o> =0.01.

atmos
Nous considérerons alors cette contribution comrégligeable au cours de cette expérience et
considérerons que la variance observée sur lagngeséfléchie n'est due qu’'a la seule influence de

la cible.

Dans un premier temps, nous traitons le signalrbéyée rétrodiffusé par les arbres dans le domaine
temporel. Nous étudions alors la statistique die c#rie d’acquisition.

Dans un premier temps, nous effectuons une détedtemveloppe sur le signal hétérodyne temporel

modulé élevé au carré. Nous étudions ainsi lastitaie des puissances rétrodiffusées. Ainsi nous ne

gardons que I'enveloppe gaussienne du signal.
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Ensuite, trois portes temporelles différentes studiées :
- le maximum seul de I'impulsion
- une porte de largeusXentrée autour de I'impulsion

- une porte de largeusZentrée autour de I'impulsion

avec FWHM = 24/2In 20 en considérant une impulsion gaussienne.

Lorsque des portes temporelles sont analysées, agtinsons alors la puissance temporelle intégrée
sur toute cette porte. De méme nous estimons laltesgeur temporelle du signal.

Comme représenté sur la figure ci-dess@ig4. 17, la largeur HWHM de I'impulsion est de 106 ns
(le post traitement ne garde I'impulsion qu'a padé son maximum). Ceci représente donc une
largeur FWHM de 212 ns, tandis que le signal pramée la cible a une largeur de 210 ns. Nous ne
constatons donc pas d’effet notable de la cibledsuta largeur temporelle du signal lors des deux
séries temporelles. L'impulsion gaussienne diffupée la cible est semblable a celle émise dans

I'atmosphere.

Sur la figure ci-apresF(g.4. 18 sont représentées les statistiques effectuéegsymissances signal
rétrodiffusées pour les 3 portes temporelles p&o@aent citées pour une acquisition avec ligne de

visée en direction d’arbres.
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Fig.4. 17: Profil temporel moyen de I'impulsion et du sighgétrodiffusé lors d’'une série d’acquisition sur
arbres
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Dans les deux cas, les statistiques traduisentlistribution des puissances rétrodiffusées sitinde e
un comportement en exponentielle négative et unednormale. Ainsi, ce comportement traduit un

nombre de cellules de speckle compris entre 1 et 3.

Sur chaque graphique, nous représentons aussintdido gamma correspondant au nombre de
tavelures déterminé par la variance normaliséadeélie. Ainsi nous vérifions la correspondance des
deux.

Les tirs sur des arbres affichent une variance alisge située entre 0.4 et 0.5, ce qui traduit un
nombre de tavelures comprises entre 2 et 2.5.

Nous remarquons de méme que la méthode de traitdmeximum du signal ou portes temporelles
de 1 ou ) ne semble pas influencer le résultat en termesdance. Ceci confirme qu’il n'y a pas

de déformation temporelle de I'impulsion émise Ipateraction la cible.
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Fig.4. 18 :Histogrammes et variances normalisées de tirs stbras dans le domaine temporel. N=300

L’allure généralale la distribution visualisée se rapproche de dattle avec cependant un nombre de
tavelures de 2 au lieu d'une seule tavelure attemtduns le cas d’'une détection hétérodyne. Ceci peut
s'expliquer par le fait que l'impulsion étant largemporellement par rapport aux distances
caractéristiques de la cible, la statistique éridigt une potentiellement une contribution sur gbaq

impulsion des arbres, mais aussi des aérosols.
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Chapitre 1V : Etude de la canopée et erreurs asseisur une mesure DIAL spatiale

Afin de vérifier ces résultats, nous effectuons traaesformée de Fourier des signaux afin de tracer
leur spectre fréquentiel. Un tel exemple est prié&sear la figure suivanterig.4. 19.Nous pouvons
remarquer un pic a approximativement 25 MHz cowedant au battement entre le signal
atmosphérique et l'oscillateur local. Cependantisnobservons un deuxiéme pic a une fréquence
double et apparait comme étant di a une réflexaoasye.
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Fig.4. 19: Spectre fréquentiel de I'impulsion émise (gaughet du signal réfléchi sur un arbre (droite)

Afin de nous affranchir de la contribution poteldéiment néfaste de la réflexion parasite, nous

effectuons alors la méme procédure de traitemem précédemment mais dans le domaine
fréquentiel. Nous filtrons les autres composantesignal en ne gardant que le pic situé a 25 MHz.
Les résultats obtenus sont représentés sur lafigwapresKig.4. 20.

La variance normalisée est Iégérement supériecedi€@obtenue dans le cas temporel, confirmant que
la réflexion parasite de l'oscillateur continu daitroduire un fond continu constant réduisant la

variance du signal réfléchi.

Ici, la variance normalisée est approximativemeniméme quelle que soit la porte utilisée pour le

traitement du signal et est égale a 0.59. Cecespond a un nombre de tavelures temporelles de 1.7.

En se remémorant que, dans le cas d'une détedtiténdayne, seules les tavelures longitudinales sont
présentes, les tavelures transverses n’intervepasit nous pouvons alors dire que le signal est
composeé de 1.7 tavelures temporelles.

Nous pouvons d’ailleurs remarquer ici, que le mpeeasite détecté dans le cas temporel perturbait
alors la mesure.

Le temps de cohérence du signal aprés réflexionapaible est donc estimée a partir de la relation
(4.21) et :
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Fig.4. 20: Histogrammes et variances normalisées de tirs atbres dans le domaine fréquentiel

Ici, la bande passante est de 50 MHz, la duréa gerte de mesure est donc de 40 ns, le nombre de

tavelures temporelles comme exprimé précédemmedbas de 1.7 et alors on obtiapt 29 ns.

L'arbre agit donc comme une cible diffuse atténdamohérence temporelle de I'onde. En considérant
négligeable les effets de la turbulence d’indiceasphérique, nous voyons alors que la cible réduit
temps de cohérence de la durée de 'impulsion leusa de 210 ns a 29 ns. Cependant cet effet peut
éventuellement provenir d’autres contributionsk{tlence + fluctuations instrumentales).

L’arbre posséde donc les propriétés d'une cibldusi#f atténuant la cohérence temporelle de
'impulsion lumineuse. Cependant nous n'observoas igi de multiples pics de réflexion liés aux
différentes couches réfléchissantes.

En effet, la durée de I'impulsion (210 ns) estetgjue I'ambiglité en distance défini au chapitestl
égale a ¢/2 = 31.5 m. Ainsi la distance caractéristique erlgs différentes feuilles n'est pas
observable au vu de I'impulsion et celle-ci garde€fceme gaussienne caractéristique aprés réflexion.

Ainsi il n’est pas possible de savoir quelle coudbdeuillage effectif a réfléchi 'onde incidente.
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Nous remarquons de méme, que nous n'observonsesnoerfois pas d’influence de la taille de la
porte de traitement dans le domaine fréquentiel.

Nous pouvons en conclure que si la longueur carstitie entre les différentes couches pour une
cible diffuse est tres inférieure devant l'incertie en distance relative a la durée de I'impulsabors

le traitement de I'impulsion réfléchie peut étreeefué sur une porte de n’importe quelle longueur.
Par extension, on aura tendance a privilégier @tiéeedargeur de porte afin de ne pas éventuellemen
étre perturbé par le bruit systématique au piedlimpulsion. Analyser la puissance temporelle ou
spectrale sur une porte de dentrée autour du maximum de I'impulsion appamibon compromis.
Ainsi dans le cas d’'impulsions longues devant lafgardeur de la cible (hauteur de la couche de
feuillages de l'arbre) dans le cas d’une mesurepmétée ou spatiale, la cible diffuse se comporte
comme une cible dure, concernant la forme de l'isipan temporelle et comme une cible diffuse

concernant les propriétés de cohérence spectrdliiengelsion.

3.2.2. Etude de la corrélation des signhaux

Afin d’étudier I'impact sur une erreur de mesuréAD] nous tracons la corrélation des signaux de la
premiere série temporelle. Nous évaluons alorsigetation tir a tirp(P,,P,) et la corrélation entre les
puissances ON et OFHPon,Porr). Nous représentons ces grandeurs pour toute k& sdrila figure

suivante FEig.4. 20.
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Nous voyons alors de maniére explicite sur la figprécédentgue la corrélation entre les deux
premiers tirs successifs OFF est nulle. Ainsi ldectopographique decorréle complétement le signal
dés le deuxiéme tir de la série.

En ce qui concerne la corrélation des puissanceseDMDFF, aucune propriété de corrélation
n'apparait instinctivement. En effet, le coeffidiele corrélation oscille autour de valeurs faititast

au long de la série.

Si nous effectuons une mesure DIAL moyennée sigrand nombre de tirs, nous obtenons alors des
coefficients de corrélation moyens.

En moyennant ces coefficients sur 'ensemble detae, nous obtenons alotp(P,,P;)> = 0.135 et
<p(Pon,Porr)> = 0.217.

En nous référant a la figure théoriqurég(4. 12, nous pouvons alors remarquer que 'erreur radati
induite sur la mesure de I'épaisseur optique eat da cas trés importante awege)/r = 1. Ceci
impligue donc que dans le cas étudié ici (mesurégrbdynes avec des durées d’impulsion
supérieures a la taille caractéristique des digersaches de 'arbre), la statistique n’est pasriie.
L'erreur statistigue sur une mesure d'épaisselgoptsur les cibles dans ce cas est alors donmée pa
la formule (4.33) ou nous pouvons négliger le tedaeorrélation croisée.

Ainsi, du au faible effet de la corrélation enge puissances moyennes ON et OFF, I'erreur statésti
décroit alors en/M. Le faible nombre de tavelures temporelles lorseemesures sur arbres implique
alors d’effectuer une moyenne sur un grand nomberérd pour réduire I'erreur statistique sur une
restitution de I'épaisseur optique.

Lorsque le la durée d’'impulsion est longue devartallle caractéristique des diffuseurs étendus, un
arbre doit alors étre considéré comme une cibleeygo-dure » avec un faible nombre de tavelures
engendrant une grande dispersion des puissandéshié§ et donc une erreur statistique importante

sur un seul tir.

Les puissances ON et OFF successives dans une ¢airgrs sur arbres sont complétement
décorrélées. Ainsi, d’aprés I'équation (4.33), réer statistique est maximisée et est seulement
dépendante de la somme quadratique des erreuragaiectiongueur d’'onde ON et OFF. Ainsi, la

configuration hétérodyne engendre une erreur imptetiors de mesures sur arbres.
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4, Conclusion

Nous avons mis en avant dans ce chapitre quelqugsigtés de la canopée en vue d’une mesure
spatiale en colonne totale intégrée utilisant Iédk sol. En envisageant une future mesure spdtale
contenu intégré en rapport de mélange ep, @0s types de cibles au sol seront utilisés péfectuer

la mesure et nous avons montré a l'aide des mesdreportées sur différents types de sol, que le
rapport signal a bruit est directement influence lpaéflectivité naturelle de la cible. En vue oéu
mesure utilisant la canopée, une détection direeta privilégiée, la statistique du signal étanispl
favorable.

Nous avons montré de plus, en étudiant les mesurekitection hétérodyne que les arbres agissent
comme une cible diffuse, diminuant la cohérenceptaglle de I'onde et décorrélant les signaux tirs a

tirs ce qui augmente I'erreur statistique sur |sune de puissance.

Dans le cas de l'utilisation d’'une détection dieegjui est la plus envisageable, la distribution
statistigue des intensités retour sera directeriéata la réflectivité de la cible utilisée. Ainde
grandes variations potentielles de rapport sigrmlu# seront a attendre lors du passage brusaqued’
zone de forte réflectivité a une zone de faibleeoéivité.

Nous avons mis en avant une méthodologie de traitemmtans le cas particulier de mesure sur les
arbres : il est nécessaire d'intégrer le signakdua la cime des arbres afin de réduire la vaganc
normalisée du signal rétrodiffusé. Afin de calcuéefonction de poids, il est alors nécessaireilisat

une hauteur moyenne pondérée dans I'empreinteatpau sol que nous avons défini dans ce
chapitre.

Nous avons alors étudié l'influence des propriéiEs zones boisées en termes d’erreur sur la mesure
du contenu intégré sur la colonne. Au sein d'un@reimte spatiale au sol (~ 90 m de diameétre), les
variations d’altitude moyenne pondérée, n’engenie erreur statistique que de 0.045 ppm pour une
observation sur 50 km. La variation d'altitude delsres ne causera donc pas d’erreur significative s
la mesure de rapport de mélange.,.

La variation de réflectivité de la surface réflezgr en cas de décalage des empreintes spatialet ON

OFF engendrera une erreur maximale négligeableypmiobservation de 50 km.

Nous avons donc mis en avant a I'aide de mesurep@@dées, quelques propriétés significatives de la
canopée pour la mesure de O@ar LIDAR DIAL spatial. Nous privilégierons donael détection
directe avec des durées d'impulsions courtes dfibtenir un grand nombre de tavelures et une

distribution statistique des puissances rétrodiffissfavorable.
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Conclusion

Le theme central de cette thése est le potentitd desure du COatmosphérique par LIDAR DIAL
spatial. Il s’inscrit dans un théme global de co@im@nsion des mécanismes climatiques et de
prévision du réchauffement global. En effet, commenontre cette thése, ce gaz est le premier
contributeur anthropique a l'effet de serre. Nousna montré la corrélation entre le début de la
révolution industrielle et 'augmentation de laguction de C@et I'élévation de la température de
I'air a la surface terrestre.

Cependant, il subsiste une limitation majeure paucompréhension du cycle du carbone et des
rétroactions du climat sur le cycle du £®our ceci, des sondeurs spatiaux sont utilisés [0
caractérisation et le suivi de I'évolution des sesret puits de CO

Afin de caractériser ces sources et puits, des radisens de concentration de eGont
indispensables. Cependant, les stations de meaurssl sont trop éparses et la densité du réseau de
mesure bien trop faible pour restituer les fluiéahelle régionale en utilisant un modéle de trarnsp
Une mesure globale précise de concentration deafif@sphérique, permettant d’estimer les flux de
surface de dioxyde de carbone et donc de locaisgquantifier les puits et sources par contraie® d
modeéles numériques de transport, serait donc usee étssentielle pour la compréhension de ce

probleme.

Une mesure de télédétection active par méthode épuis I'espace a donc été envisagée afin de
répondre aux incertitudes des mesures spatialedgsainstruments passifs comme GOSAT lancé en
2009. En effet, ces derniers souffrent de limitaioDe plus, la sensibilité aux basses couches de
'atmosphere est tres faible dans le cas de sosddgas l'infrarouge thermique et les mesures

passives ne permettent pas une couverture desteiuteyennes latitudes.

Cette thése s’inscrit donc dans la lignée des gnewiétudes réalisées sur ce theme au Laboratoire d
Météorologie Dynamique (LMD) (These de doctorat-@bien Gibert en 2005 et étude FACTS pour
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I’Agence Spatiale Européenne en 2005) et s'appuiecalles-ci afin de démontrer que I'objectif de
restitution des puits et des sources de, @tnosphérique peut étre atteint par une mesuedliteat
DIAL. La sélection a I'étude par I'agence Spatiale@opéenne de la mission A-SCOPE montre tout
l'intérét porté par la communauté scientifique ateinprojet, et inspire aussi directement les é&ude

poursuivies durant ce travail de théese.

Le premier chapitre a permis de cadrer le sujes dan contexte et d’estimer la précision requise su
une mesure DIAL spatiale afin de pouvoir contragnidrs modéles de transport. En s’appuyant sur les
études précédentes, nous avons alors pu retennaiend’absorption d’intérét pour un futur sondage
spatial. Le domaine a 2 microns a été retenu @osuite du travail, notamment de part I'intérésde
grande sensibilité dans les basses couches deofpitmare. En effet, la communauté scientifique
considere deux bandes d’absorption ajirbet 2um. Nous avons fait le choix de concentrer la suite
de cette étude sur le domaine a 2 microns pourdedgintérét que représente la fonction de poids
piquant dans la couche limite atmosphérique.

Les résultats sont obtenus a I'aide d'un simulatestrumental LIDAR ayant été développé durant
I'étude FACTS. Apres ces considérations, nous «smas alors de concentrer la suite de cette étude
sur la raie d’absorption du G®30 de la bande (20), — (000), candidate potentielle pour une future
mission spatiale. Le centre de cette raie estikial 2050.967 nm (4875.749 YnlLes degrés de
précision et de biais a atteindre sur cette raie pae mesure spatiale en contenu intégré ont étérs
spécifiés.

La prise en main de ce simulateur a notamment gedienvisager et de comprendre la globalité des
processus mis en jeu lors d’'une mesure DIAL spgagald’ envisager notamment les différents types
de biais pouvant perturber la mesure. Ceci permetéfinir les spécifications requises pour une
source laser a visée de mesure spatiale commeaeadatirChapitre lI.

Ces simulations numeériques ont été utilisées todbrag de la thése et notamment avec les nouvelles
valeurs de coefficients spectroscopiques obteraresdu Chapitre II. Ceci a alors permis d’améliorer

les spécifications obtenues.

Afin de pouvoir atteindre les précisions de mesyécifiées dans ce Chapitre I, nous avons énoncé un
besoin de mesures spectroscopiques trés précises.

Dans le Chapitre Il, I'étude se focalise alorslaumaie R30 (2051 nm). De nouvelles études meéent
cause la précision des bases de données specitpsomomme HITRAN 2004. Ainsi, afin de
réduire les biais potentiels sur des mesures $gmtih est indispensable d’améliorer la précisson

les parametres spectroscopiques ainsi que de mdsyparametre de dépendance en température du
coefficient d’élargissement par I'air qui n’a jars&ité reporté au préalable.

J'ai alors initié une collaboration avec le Groupe Spectrométrie Moléculaire et Atmosphérique

(GSMA) de l'université de Reims. Aprés avoir fagdquisition d'une diode laser DFB commerciale
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accordable en fréquence autour de 2051 nm aupamaplus, nous avons alors implémenté celle-ci
au spectrometre d’absorption a diode laser du GSMA.
L’étude des parametres spectroscopiques tels doecka de raies,, I'élargissement par l'aiy, et son
coefficient de dépendance en températurent donc été investigués pour la raie R30 et 4sraie
alentours.
Le traitement de ces acquisitions a été effectudep@SMA et montre des degrés de précision jamais
atteints auparavant. Notamment dans le cas deidaR&0, nous intéressant particulierement, les
parametres spectroscopiques sont donc répertaeédes précisions absolues suivantes :

- 0.4% pour §

- 0.15% pouty,

- 0.45% poum

En parallele, j'ai mis en place un banc de spectioie photoacoustique au LMD, dans le but de
mesurer le « pressure shift » pour ces raies. §goslitif, constitué d’une autre diode laser DFB de
Nanoplus dont le thermo-élément Peltier est codtp@lr un programme d’acquisition Labview. Bien
gue les résultats n'aient pas été satisfaisaaigyi's en avant la nécessité de développer esertities
cuves photoacoustiques a leur fréquence de résepainic poursuivre ce type de mesures au LMD.
Enfin, lors de ce chapitre, j'ai étudié I'impactsdiacertitudes spectroscopiques sur des biais @bsol
mais aussi des biais différentiels interrégiona@ette étude numérique, utilise le simulateur
instrumental DIAL pour calculer les biais sur unesure dans le cas d'erreurs sur les différents
parametres spectroscopiques en fonction des divefits de température de la colonne de sondage.
J'ai alors mis en avant le fait qu’en termes déshadsolus, les précisions atteintes sur les pdrame
spectroscopiques lors de I'étude précédente perntettatteindre les spécifications requises. En
termes de biais différentiels inter-régionaux, jl@dntré que dans des cas extrémes de différences de
température ou de pression de surface de mesugeogstrégions, le biais différentiel dépasse aepei
les spécifications requises. Dans le cas générad, lgiais interrégionaux dus aux erreurs
spectroscopiques sont inférieurs a 0.1ppm en mestégrée avec une fonction de poids constante.
De méme, cette étude a mis en avant le problenenipeitdu aux reliefs de la surface terrestre dans
cas d’'une mesure depuis I'espace.

Cependant, un gain en précision sur les valeurdrggeopiques et notamment sur le « pressuresshift
permettrait de réduire encore les biais absoludifédrentiels sur une future mesure en colonne

intégrée spatiale.
Le Chapitre 1l traite des sources lasers étudhgant cette thése. L'objectif est de posséder des

sources de puissance a 2 microns. Ainsi, nous mi@se dans un premier temps et de maniére

générale diverses technologies de laser solides.
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J'ai travaillé a la transformation et I'optimisatiadu systéme HDIAL au LMD. J'ai alors effectué
plusieurs modifications au systeme tel qu'il éeitcommencement de cette thése :
- Le cristal laser YLF co-dopé aux ions Thulmium ¢hnet Holmium (HG") a été remplacé
- La configuration de la cavité en anneau a été ptadapour favoriser une émission sur la
bande a 2051 nm plutét qu'a 2064 nm : une émissilaxée d’énergie 12 mJ a été obtenue
- Une tentative d'utilisation comme oscillateurs laxat d'injection des diodes laser DFB a été
effectuée
- L’émission laser de I'Oscillateur Local (OLk)yy a été spectralement déplacée sur la raie
d’absorption R 30.

- L'injection a été réalisée et une émission décléadfiénergie ~ 10 mJ a été obtenue

Ce travail expérimental m’'a permis de prendre einn@utes les étapes de développement d’'une
source laser complexe et j'ai donc achevé la priimlud’'une émission de puissance a 2051 nm.
Dans la suite de ce chapitre je montre ma contabwu développement d’'une source paramétrique
de puissance a 2051 nm pour le sondage de la 88ielRR contrat PULSNIR (PUIsed Laser Source in
NIR for LIDAR applications) est un contrat initiéap I’Agence Spatiale européenne visant au
développement de sources LASER de puissance a rsomvede fréquence a 2 microns pour
applications DIAL pour le sondage du €@\prés avoir écarté la solution de génération elitec
radiation par effet Raman, 'ONERA DMPH est devemaitre d’ceuvre pour le développement d’'une
source OPO (Oscillateur Paramétrique Optique). dhidecture envisagée est une architecture
originale a deux cavités imbriqués et intitulé DRIDFEn plus du suivi du développement de
l'instrument j'ai été chargé plus particulieremeetcaractérisations spectrales de cette source :

- L'étude d’'une possibilité de stabilisation spe@rdé la source par méthode photoacoustique a

+ 1.5 MHz

- La caractérisation de la pureté spectrale de settece qui doit étre supérieure a 99.98 %.
Concernant la stabilisation spectrale, I'étude d'uwoucle de contre-réaction utilisant le signal
provenant d’une cellule photoacoustique a été étudine cellule photoacoustique remplie de €0
traversée par la radiation du laser peut étre ageis comme un €lément de contrdle spectral, lalsign
photoacoustique étant alors directement proporébana section efficace et donc a I'absorptiodade
raie R30 a l'intérieur de la cuve, a la longuewndle incidente du laser. Afin de pouvoir mesursr le
variations spectrales de la source laser, la coitepdsséder une détectivité trés haute pour pouvoi
détecter de tres faibles variations spectrales Afatteindre ces niveaux de précision nous avons
envisagé d'utiliser la résonance de la cuve aélguence de répétition de la source DROPO (30 Hz).
Les résonances longitudinales ou radiales ne po@anutilisé a une telle fréquence, il a été smyé
la solution d'utiliser la fréquence de résonanceHeéémholtz. Une modélisation montre que le gain
d'un tel systeme n’est pas significatif. Cependaotis montrons qu'il est possible, en utilisant le

mode principal de résonance d’une cuve, d'atteifedsensibilité nécessaire pour ce projet.
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Pour le contrdle de la pureté spectrale, j'ai sdilune cellule multipassages remplie de @@. La

raie d’absorption R30 dans cette cuve est alotségi comme un filtre a encoches, la part de la
radiation transmise hors de la raie étant totalérramsmise alors que celle émise sur la raie est
pratiquement totalement absorbée.

L’étalonnage du filtrei(e. de la transmission de la raie) est effectué marxdexpériences. Cette
caractérisation est effectuée a l'aide d’'une souficele laser DFB progressivement accordée en
fréquence le long de la raie d’absorption pendastdeux expériences, I'une utilisant une cellule
photoacoustique comme référence spectrale, l'autttisant les franges d'interférence d’'un Fabry-
Perot. L’accord entre les deux expériences esthiods La transmission de la cuve ayant pu étre
mesurée au moyen de ces techniques jusqu’a ununileetransmission de 2:30La pureté spectrale
de la source peut alors étre caractérisée a umauige 99.8 % qui est conforme aux attentes d’une
telle source pour une application de mesures DliAinsaccepte un biais maximal de 1 ppm obtenu en
utilisant un filtre interférentiel sur le trajettigue du faisceau.

Il est & noter qu’en parallele de cette étude, rrvasms, au sein du LMD, développé une méthode de
correction a posteriori des erreurs d'une mesurklDhduites par les fluctuations spectrales de la
source laser en s’appuyant sur le signal provetiant cellule photoacoustique.

Dans ce Chapitre 1ll, j'ai donc, apres un rapped gencipes de base de I'optique non-linéaire st de
OPO, présenté le développement de la source r&all$8NERA. Les principales caractéristiques
obtenues en termes de puissance, de qualité dedai®t de propriétés spectrales sont conformes aux
spécifications.

Enfin je présente le couplage de cette source DRERI® la cellule multipassages pour la mesure de
la pureté spectrale de cette source, dont je piedes résultats. Le principe de la mesure que jai
défini et le protocole expérimental suivi sont prégs. L'émission du DROPO est accordée au centre
de la raie d’absorption.€. du filtre) pour la mesure. Celle-ci est en accavec les spécifications

puisque j'ai caractérisé cette pureté spectralenm@supérieure a 99.8%.

Enfin le Chapitre IV présente la derniére étudecdtte thése, a savoir I'étude de statistique des
signaux et de la réflectivité lors d'utilisation dibles topographiques pour effectuer la mesuréeCe
étude est effectuée, d'une part sur des tirs eactiéh directe aéroportés a 1.6 microns, mesures
réalisées par le DLR et d’autre part a partir dertalisés avec le systeme HDIAL au sol au LMD.
Aprés un rappel de la théorie statistique des signpapplique des codes numériques simples de
traitement. Les propriétés des différentes cibtad alors énoncées avec un intérét particulieréport
aux arbres.

J'ai alors pu montrer qu’en dépit d’une statistiqueins favorable pour la mesure que certainessible
dures, la mesure spatiale (ou aéroportée) utiligmntanopée comme cible est envisageable en
intégrant tout le signal rétrodiffusé par les asbdes pieds a la cime. Dans ce cas précis nous

améliorons la statistique par rapport au cas riattaque le signal réfléchi par la cime des arbres
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Conclusion

Pour déterminer un contenu intégré de la colonn€@eatmosphérique, nous définissons alors une

hauteur moyenne pondérée.

Nous avons alors montré que dans le cas de mesurés canopée, les variations d’altitude moyenne

pondérée ainsi que la variation de reflectivitécas de non-superposition des empreintes ON et OFF
conduisent a des erreurs compatibles avec lestibjear la mesure du contenu intégré en colonne

totale du CQ@ atmosphérigue et qu’une détection directe plutdié&térodyne sera privilégiée pour un

tel systeme.

Au cours de cette these, jai donc par le biaisidhavail, en grande partie expérimental, maisiauss
partir d’études numériques et de traitement de éesincontribué a la préparation d’une future mmssio
spatiale de mesure du rapport de mélange endd@olonne intégrée. Cette étude s’est notamment
focalisée sur le domaine a 2 microns ou la fondtiepoids est avantageuse pour des mesures dans les
basses couches de I'atmosphere bien que le dordirg microns puisse toujours étre envisagé. Les
développements technologiques montrent que déserma@s sources laser prometteuses et se
rapprochant des caractéristiques tres exigeantaged mission spatiale sont disponibles.
L'amélioration de la précision des paramétres spscopiques permet elle aussi d’envisager une
mesure avec des biais correspondants aux atteatgsupe restitution précise des flux de Cd2
surface. Nous avons de méme étudié la potentidliitde mesure en contenu intégré sur cibles
topographiques et suggéré des méthodes de traitehiensemble des erreurs associées aux divers
chapitres étudiés ici (propriétés de la sourcerlag&termination des coefficients spectroscopiques,
propriétés de la cible réflectrice) sont récapislélans I’Annexe B et comparée aux objectifs. J'ai
donc montré avec ce travail que la mesure du&@@osphérique par LIDAR DIAL spatial en colonne
totale intégré pourrait permettre de déterminecawrécision et de maniére globale les flux de serfa

du CQ atmosphérique.
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

L'effet photoacoustique est connu depuis le XIX&iaele et les expériences de Bell en 1880. Un
faisceau de lumiére incident sur un milieu (solidefluide) est absorbé, en partie ou totalement, pa
celui-ci. S’ensuit alors un échauffement du milieduit par cette absorption. Si le faisceau inciden
est modulé, c'est-a-dire si une variation périoglide son intensité est imposée, I'échauffementisiera
aussi périodique. Le milieu va alors se dilaterssteffet de I'augmentation de température, et se

contracter lorsqu’il n’est pas illuminé.

Dans un gaz nous aurons donc une variation péredie la pression directement induite par
l'absorption périodique de la lumiére. Cette vatatde pression peut alors étre mesurée par un
microphone. Nous verrons par la suite que 'amgétde cette variation de pression, et donc du kigna
induit (dans le cas d'une réponse linéaire du rpicome) est directement lié au coefficient

d’absorption.

L'effet photoacoustique peut étre utilisé pourdgedtion de gaz au méme titre que la détectiorctdire
(spectroscopie d'absorption). La détection photoatigue se distingue néanmoins des méthodes
directes en plusieurs points. C'est une méthodsmsatguement tres sensible (utilisation de cuves
acoustiques résonantes), et elle ne nécessite gmsparcours optiques importants. Les cuves
photoacoustiques sont en général de petite tailkds la pression du gaz dans la cuve doit étre
suffisante pour permettre un fonctionnement corgictmicrophone. La photoacoustique permet
notamment la mesure de raies d'absorption a preasimosphérique. Dans des schémas d'absorption
directe, au contraire, on mesure généralementaies avec des pressions de gaz trés faibles et de
longs parcours optiques pour augmenter la sensibilia largeur des raies des lasers est donc
beaucoup moins critique que lors de sondages de &afaible pression (i.e avec une largeur de raie
trés faible).

Nous allons désormais nous attacher a décrirereipe de base de I'effet photoacoustique. Lorsque

les molécules gazeuses sont soumises a un faisgedoeux incident, elles vont alors absorber
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

certaines longueurs d'onde, correspondant a kduoit de ces molécules dans des niveaux
électroniques, vibrationnels ou rotationnels. Ceslépules se désexcitent ensuite au travers de
différents processus physiques : transferts rdsligimission spontanée), transfert d'énergie ergéne
translationnelle, réaction photochimique. Dansdg @es niveaux vibrationnels, la désexcitatiorage f
principalement par transfert en énergie translagtle car le temps caractéristique de cette
désexcitation est trés inférieur & la durée deadiative des niveaux et I'énergie des photons@gst
faible pour induire des réactions photochimiquéaugmentation de I'énergie cinétique du gaz va se
traduire par des collisions entre molécules, dioéransfert local de chaleur et une augmentatiola de
température du gaz. Il y a alors expansion du gjaizj par une contraction lorsque I'absorption eess
et une onde acoustique est alors créée.

La spectroscopie photoacoustique consiste alor&rgiment a placer le gaz a analyser au sein d’'une

cellule fermée ou I'onde acoustique crée sera réesuar un microphone.

Absorption du
ray onneiment lasar

'F Relaxation ;
5 - tranzlationne lﬂ' Sy e
e

niveax dénerge

Echautfement par
collisions

Diédsaxcitation

exmns:.:un at
contraction du poe
=i b C.

Fig.A. 1: Génération du signal photoacoustique : a. abstiom du rayonnement laser par les molécules et
transition vers un état excité. b. : désexcitatidas molécules majoritairement par collisions. dransfert de
I'énergie cinétique sous forme de chaleur induisambe variation de température et donc une variatida
pression

A.l. Le signal acoustique en mode continu modulé

A.1.1. Equations de base

Dans le cas de I'onde acoustique créée par almogdilumiére, I'équation d'onde ne peut pas peendr
la forme classique d'une équation de Helmholtz quuilsfaut tenir compte d'un terme source qui
correspond a I'énergie absorbée par le gaz. Commdlaide, le gaz contenu dans la cuve obéit aux
équations de Navier Stokes, c'est-a-dire :
- I'équation de conservation de la masse :
%_f +0(pid) =0 (A1)

- I'équation de conservation de la quantité de mounrgm

_a(p‘j)mpzo (A.2)
ot
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

Oup est la masse volumique du gakzest sa vitesse et P le tenseur des contraintgsetises qui est
composé d'une partie symétrique correspondant @rdéssion et une partie antisymétrique qui

correspond aux contraintes de cisailleméht:D — Pl

, . . ou,
OuP est la pression ¢tle tenseur unité. Les composantes de D sont derpaeD; = —,ua—'
X .

J

Le terme D est nul si nous considérons que la sigedu gaz est négligeable. Cependant, dans le cas
de cellules photoacoustiques de faible volume o&it généralement pas le cas et nous devons
prendre en compte l'influence des parois.

Mais, dans le cas ou cette supposition est valéhl2) peut se réécrire comme :

% +0P=0 (A.3)

A partir de cette équation et de I'équation (AriQus pouvons donc écrire I'équation de I'onde en
photoacoustique [Morse 1986] :

10%p
cZ o’ ¢’ ot

Ou H est la densité de chaleur générée dans la cuyelestcoefficient adiabatique (rapport des

O0%p- (A.4)

capacités calorifiqgues a pression et volume cotstan

A.1.2. Génération du signal photoacoustique

L'apparition de I'onde acoustique suit I'absorptarfaisceau lumineux.

Cependant, il est important de noter que deux sabéde génération de signal photoacoustique
peuvent prendre place : la génération par un faiscentinu modulé ou la génération par un faisceau
pulsé. C’est le temps d’illumination (et d’obscé)itde I'’échantillon qui differe dans les deux cas.

Nous allons nous intéresser dans un premier temperaportement photoacoustique modulé.

Le modéle le plus simple considere seulement déveanx d'énergie inférieure 1 et supérieure 2
peuplés par un nombre de molécldset N2 avecN = N1 + N2
Alors :
dN,
dt

@ est le flux de photons incident dans la cuve{e) eto est la section efficace de la transition (en

= (N=N,)g - N, (g +) (A5)

cn?). T est la durée de vie totale de I'état excité. laxetion peut se faire de facon radiative (durée de
vie 1,) ou non radiative (durée de vig) essentiellement par transfert vibration-transfa¥/-T. Nous

pouvons donc écrire :
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

Aux pressions typiques utilisées dans un schémgopboustique, la durée de vie V-T est de 'ordre
de 10° & 10° s alors que la durée de vie radiative est ell@é@ea 10° s. La désexcitation du niveau
excité se fait donc en quasi-totalité par collisi@t transfert d’énergie cinétique du gaz. L’abgorp

étant généralement faibledt>N,, nous pouvons alors écrire :

dN, _ Ngo Ny (A.6)
dt r

, . - . G
Si le faisceau laser est modulé a la frequehcqaz—
Vs

Ar.t) = g (F).exdiat) (A.7)
La densité de population dans I'état excité s'erpralors par :
. N%(F)a .

N, (F,t)= .expiwr -8 A.8

o(71) e oiar] plicor - 6) (A8)

6 = arctar{at)
La quantité de chaleur produite est donnée par :
H(F,t) = N,(F,t)hv (A.9)

Avec hv la différence d’énergie entre le niveau fondamegttle niveau excité.

L'intensité du faisceau incident est :

1,(r) = @ (7 )ho (A.10)
Nous pouvons donc écrire :
H(F,t)=H,(F)expiat - 6) (A.11)
Avec :
_ Ndl(r)
H,(F)= 0 A.12
[1+ (a)r)z]y2 (A12)

Si la fréquence de modulation est suffisammentédgiiour quent << 10°s?, alors cette relation se
résout en H (F,t) = H,(F)expliat)
Avec :

Ho(F) = Nal o (F) = a(v)l o (F) (A.13)

Oua(v) est le coefficient d’absorption a la fréquence
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

A.2. Les cuves résonnantes

La plupart des cuves utilisées en spectroscopi¢ophoustique sont des cuves résonnantes, ou le
signal acoustique est amplifié par la géométriéadeavité. Tres souvent, cette cavité est cylindriq
Dans une telle cavité, un certain nombre de modesédonance apparaissent ; ce sont les modes

propres de I'équation d'onde homogéne définie ef) (A

sz—iazp

=0 A.14
c? ot? (A.14)

En tenant compte des conditions aux limites (véessoustique nulle sur les parois du résonater), |

n-ieme mode propre d'un cylindre de rayon r ebdguieurL peut s'exprimer par :
~ z
Po(F)= P mq(r@02)= Jm(n.ajym)cos(mqo)co{qntj (A.15)

Ici r, @, etzreprésentent les coordonnées cylindriqgues avacoordonnée selon I'axe du cylindre,
la coordonnée radiale & la coordonnée azimuthald,, est la fonction de Bessel d'ordne et

ojm Sa j-ieme racine. Si on considéere que les pedas th cuve photoacoustique sont faibles, on peut

développer la pression en une série des fonctimsgsp, (F)
p(r.t)= A1)+ 2 A (t)p, (r) (A.16)

Oou p, (f) est la solution de I'équation d’onde. On peut ltBars considérer une dépendance en

temps de la form@wt).
~wA + Y (wf - )Ap,(F)=ialy -DH(F) (A.17)

La valeur deA, est calculée en intégrant cette équation sur lemw du résonateur et en tenant
compte que l'intégrale sur ce volume de tous ledea@ropreg, vaut zéro.

(- H v
oV

cuve

(A.18)

On peut également calculer I'amplitude des moggsen multipliant I'équation (A.18) puis en

intégrant sur le volume de la cuve. Comme les mpdgsres sont orthogonaux, on obtient :

iy =D H)p, (v

A] =
(wﬁ — o +i ag:n jj p,(F)?dv

Le facteur de qualit®, du mode n est introduit pour tenir compte desgsert

(A.19)

La densité de chaleuH(F) depend de lintensité lumineuse et du coefficidi#bsorption des

molécules présentes dans la cuve selon I'équatidrs).
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Annexe A : La spectroscopie photoacoustique

L'intensité lumineuse elle-méme peut s’exprimer omre produit de la puissance moyenne dans la
cuveW_ multiplié par une fonction représentant sa dépecelapatiale.

H(F)=a(w)io(F) =W g(Flalv) (A.20)
Ou g(F) est la distribution spatiale normalisée de lisighdu faisceau incident (I'intégrale @{F)

sur la section de cuve vaut 1).
(y-Dalv)w,

A= (A.21)
A = iw | (y-Da(v)Lw, F
(af _WP+ 'awnj Vewe (A.22)
1 . .
=1 a(F)p,(F)av
Avec F, = 1

Le terme K est un terme géométrique qui traduit le recouvregrapatial entre les modes acoustiques
de la cuve et le faisceau lumineux. Par exemplemade azimutal ne peut étre excité par un faisceau

dirigé selon I'axe de la cuve.

Longiuginal Azmuthal Radial
a=123. m=123.. i=1.23..

Fig.A. 2 : Schéma des trois types de résonance existants aoas d’une cavité cylindrique, tiré de [Miklos
2001]

Il est d’ailleurs a noter qu’il n’existe pas a prement parler de cellules résonantes ou non-régesian
chaque cellule posséde des fréquences de résopeopres définies par la géométrie de la cellule.
Ainsi si une cellule est utilisée a une fréquenearabdulation inférieure a sa fréquence de résonance

propre, alors celle-ci est utilisée en mode nooast.

185



Annexe B : Erreurs associées lors d'une mesure Bigdtiale

Annexe B : Erreurs associées lors d’'une mesure DIAEpatiale

Le Tableau suivant récapitule les différentes esrqaouvant intervenir lors d’'une mesure DIAL
spatiale du C@en colonne totale intégrée sur la raie R30 étuldikede cette thése. Les paramétres

étudiés dans cette thése figurent en rouge datableau. L'erreur et le biais totaux sont dédugs d

sommes quadratiques.

Tab.B. 1: Erreurs associées a une mesure DIAL sur la rd&&80 du CQ atmosphérique

Parametres Pureté Biais 0.1 oom
instrumentaux spectrale p -~ PP
Largeur de raie -
laser Av Biais <0.001 ppm
S Erreur
Stabilité spectrale statistique 0.25 ppm
. . . Erreur
Bruit de détection statistique 0.7 ppm
,P,a rametres Température T Efre_“r 0.34 ppm
météorologiques statistique
Pression de surface psyr gEI)cl)aE)IZI 0.55 ppm
Humidité spécifique py, diflf?g?;{iel 0.13 ppm
Parametres Force de raie S .B,'als /. 1.47 ppm
spectroscopiques différentiel
. o Biais / 0.37 ppm /
Elargissement par l'air y, différentiel 0.032 ppm
) . Biais / 0.1 ppm/
Dépendance en température n différentiel 0.0Ggpppm
Energie du niveau Biais / Néaligeable
fondamental E” différentiel g'g
. Biais / 0.5 ppm/
Pressure shift P différentiel 0.03$pppm
Parametres lies aux cibles Variation d'altitude Az Erreur 0.045 ppm
(canopée) statistique
Variation relative de Erreur
reflectivité Ap/p statistique 0.0014 ppm
Total (objectif : biais : 1.64
ppm / biais différentiel : é.éi;sppmn:
0.164 ppm) 212 PP
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