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INTRODUCTI1 ON

Depuis 1970, une grande partie de la Recherche Expérimentale et
Théorique faite au Laboratoire des Tré&s Basses Temp@&ratures de Grencble
a été consacrée 4 1l'étude des systémes désordonnés,

Parmi ces systémes, les verres ont suscité de nombreuses recher-
‘ches. Nous pouvons eciter chronologiquement les mesures de chaleur spéci-
fique et de conductivité thermique du S&lénium amorphe, de GeO, et Sioz(l)
faites par LASJAUNIAS ; les mesures du coefficient d'absorption optique

(2)

de GeO2 et du S&lénium amorphe par RIBEYRON ;: plus vécemment, les

mesures de la vitesse du son, d'absorption ultrasonore, de 5i0, et BK7
s % 2

(3

par PICHE ; et finalement les mesures de la partie réelle de la cons-
tante diélectrique du verre BK7 i tré&s basse tempé&rature par FROSSATI(A).
Les résultats ont mis en &vidence 1'existence d'excitations de basse
énergie, qui sont de 1'ordre de grandeur de ]Om6 ] 10&3 eV, I1 semble que
ces excitations sont inhérentes i tout systéme désordonné.

Avec l'objectif'd'atteindre ce domaine d'énergies (en fréquence
en dessous de 10 cm_l)'par la technique de spectroscopie optique inter-
férentielle, nous rapportons la mise au point d'un spectrométre interfé-
rentiel 3 polariseurs permettant la mesure de la transmission optique
pour des températures de 1,2 K jusqu'd 300 K dans un domaine de fréquen-—
ces de 7,5 c:ﬁn_1 a 40 cm_].

Dans le premier chapitre, on étudiera les aspects généraux d'un
interférométre i lame séparatrice diélectrique. On montrera les diffi-
cultés techniques qu'impose un domaine de fréquences entre 14 et 250 cmf],
et on décrira les solutions possibles pour descendre en fréquence en
dessous de 14 cm_l.

Dans le deuxidme chapitre, on étudiera la méthode interféren-
tielle 4 polariseur basée sur 1'idée de MARTIN et PUPLETT(S). Nous mon-
trerons la démarche suivie pour mettre au point un interférométre i
polarigeur, travaillant dans une gamme de 7,5 cm_1 i 40 cm_l.

Dans le troisiéme chapitre, on &tudiera,en détalil, le traitement
d 1'ordinateur de 1'information fournie par 1'interférométre. En particu-~
lier on montrera les corrections math&matiques qui nous permettent

. . . . . ~ -1
d'avoir des mesures du coefficient d'absorption jusqu'd 7,5 ecm , avec




1

une résolution en fréquences de 1,2 cm .
Dans le dernier chapitre, on montrera les mesures du coefficient
d'absorption optique de quelques matériaux amorphes. On montrera 1'exis-
tence de deux domaines spectraux bien définis de ces matériaux, 1'un
compris entre [2 et 35 cm_}, dans lequel on observe un mécanisme d'inter-—
action entre le rayonnement et les vibrations acoustiques, 1'autre en

-1 .. . .
dessous de 12 cm =~ ot le coefficient d'absorption est sensible aux varia-

tions de température.
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CHAPITRE I - SPECTROSCCPIE OPTIQUE DANS L' INFRAROUGE TRES
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CHAPITRE I

SPECTROMETRIE OPTIQUE DANS L'INFRA-ROUGE TRES LOINTAIN

I - DESCRIPTION D'UN SPECTROMETRE DE MICHELSON A MIROIR MOBILE

. -1 .
Des mesures optiques dans la gamme allant de 14 cm =~ &
250 cm._1 ont &té& faites au C,R.T.B.T. en utilisant un spectrométre inter-

(1)

férentiel 4 miroir mobile' /., Un schéma de ce spectrométre est donné sur
la figure 1. Les radiations produites par une lampe & mercure haute pres-
sion refroidie @ l'eau sont concentrées par un systéme de miroirs au
centre de la chambre n° 1 olt est placé 1'échantillon. Un second systéme
de miroir concentre le faisceau transmis & 1'entrée de la chambre n° 2
qui contient 1'interférométre proprement dit.

L'échantillon est placé dans un cryostat d hublots optiques
biseautés et peut &tre porté de 1,5 X d 300 X grice 4 un systdme de
régulation de température par chauffage et gaz d'échange.

Dans la 2&me chambre, le faisceéu est rendu paralliéle par un
mirocir parabolique, divisé ensguite par une lame séparatrice diélectrique
(milar : polyéthyléne téréphthzlate), puls recombiné aprés reflexion sur
deux miroirs plans (fig. 1). Un dernier systéme de miroirs focalise le
faisceau sur le détecteur avec une ouverture de f/4.

Des filtres optiques placés entre les chambres | et 2 permet-
tent de choisir la gamme de fréquence 4 analyser. Le déplacement maximum
du miroir mobile est de un centimétre, ce quil correspond 3 une diffé-

- - . -1
rence de marche de 2 cm, donc & une résolution de 0,5 em .

II - OBTENTION D'UN SPECTRE PAR TRANSFORMEF DE FOURIER - APODISATION

Pour une onde incidente de fréquence K et d'intensité S(K),
l'intensité de 1l'onde apr@s passage dans 1'interfirométre est fonction

de la différence de marche X et est donnée par :




: SOURCE '
S: POSITION DE L'ECHANTILLON
F:FILTRE _

MM: MIROIR MOBILE

FM:MIROIR FIXE .

BS:LAME SEPARATRICE
D:DETECTEUR

FIGURE 1



(% = i%fl (1 + cos 27K %) I

Pour une distribution spectrale, on a :

oo

f S(K) [1 + cos 2mK ¥ dK
0

1

(%

1(0)
2

il

-+ r S(K) ceos 2mK ¥ dK 1.2
ot I(0) est l'intensité & différence de marche nulle.

Par transformée imverse de Fourier, on a :

oQ
i - 0
S(K) = 4 f [1(® —15-2—)-_] cos 2MKE dX 1.3
0
Fn pratique, il n'est pas possible de mesurer un interférogramme jusqu'i
des valeurs infinies de Xet on se limite 3 un déplacement maximuir Jdu
miroir mobile de X . Le spectre obtenu est alors donn? par la suhsti-

max
tution de 1'8quation I.2 dans 1'équation I.3.

%nax -~ :
S (X Ky = 4 f | JS(K')GOS 20k' ¥ dR'|cos 2mK¥ .4V
c max o - ;

En sommant sur X, on obtient

_ 1] ] L] -
S.(Y LK = 4 Ofms(K ) ROK,K', ¥ ) dK T.4

oti R(K,K',Xmax) est donné par :

sin 2M(X-K")X sin 2m(K+R"X
max

1 = max - L
R(K,K ’Xmax) . ZH(K-K')XmﬂX * 2ﬂ(K+K'}¥max J'Z“max t.5

Le spectre calculé SC(K) est donc la convolution du vral snectre S(EYY
par la fonction instrumentale R(K,X'), qui est la transformée de Fourier

de la fonction limitatrice A(X) (fig. 2) avec

A(X) 1 pour ¥ < X

max 1.6

0 pour X > X
max

La fonction R(¥,K') tracée sur la figure 3 montre que sa largeur i mi-

hauteur est de 0,71/Xmax. Donc le plus petit intervalle de fréguence que




1'on peut mesurer est :
AR = 0,71/% 1.7
max

La présence des oscillations ré&siduelles dans la fonetion R(X,K') dis-
tord fortement le spectre SC(K). Ces oscillations sont produites par le
passage brusque de la fonction rectangulaire A(X) en Xmax' Pour les
réduire, il faudrait avoir une variation plus douce au niveau de Xmax'
Ce procédé est appelé apodisation et consiste 4 modifier la fonction

R(X,X").

R(K,K)

0.5 Xmax
fig.2 Fonctions de

Apodisation

fig.3 Fonctions d’appareil
théorique

On peut envisager plusieurs techniques différentes d'apodisa-
tion dépendant, soit dy type de mesure i faire (reflexion ou transmis-
sion), soit de la gamme de fréquences a4 explorer ou de 1'importance de
la régsolution souhaitée. '

La méthode la plus simple consiste i changer la forme de la
fonetion rectangulaire A(X) par la fonction triangulaire A](X), telle

que :

X

X
max

AI(X) = 1 -



qui a comme transformée de Fourier :

sin M(K-X")X
max
max 1.8

RI(K,K') = X
- - 2
[k - "))

Dans ce cas, la fonction d'apodisation a la forme de la fonetion de

RAYLEIGH(2)- D'aprés le critére de Rayleigh, on a une résoluticn

AR = 1/X
max

Une autre fonction d'apodisation suggdrée par CONNESCS) est la fonetion
A3 :

2
X
A = (- )’
X
max

I.9

dont la transformée de Fourier est

vy K ot - 5/2 E -t i
Ry(K,R') = 1.066 X [2m(K - K )xma};} Teol2m(x - 1 )xmaXI

5/2

ave¢ une résolution

AR = 1,2/X%
max

La fonction RZ(K,K') montre un compromis raisonnable entre la largeur

d mi-hauteur et 1'intensité des oscillations secondaires.

IIT - CARACTERISTIQUES D'UN SPECTROMETRE A LAME SEPARATRICE DIELECTRIQUE

Les caractéristiques essentielles de ce spectromdtre sont sa
gamme de fréquences restreinte A la zone de 14 cm—1 a 250 cm_1 et sa
résolution maximale de 1 cm_] fixée par la cours~ Ar miroir mobile.
Ces caract@ristiques proviennent de quatre aspects intrinséques au

spectrométre,
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A) Rayonnement produit par la source.

Comme soutrce lumineuse on utilise une lampe & vapeur de mer-

cure haute pression HPK 125 W. D'apreés HANDI(a)

, la température effec-
tive du corps noir de la source est approximativement de 5000 K pour
les fréquences en dessous de 50 cm-] et décroft rapidement jusqu'd
1200 K pour les fréquences au-dessus de 100 cm—]. La raison de cette
chiite vient du fait que les basses fréquences sont produltes par 1'arc
de mercure tandis que les hautes fréquences sont produites par 1l'enve-

loppe de silice qui est opaque au-dessus de 70 cm_1 (fig. 4).

> 5000
L
§4000
C3000F
[
£2000

= 1000
0 \ ! 1

30 100 300 1000

Longueur donde (mic)

tig 4 - Temperature effective de la lampe
HPK 125W dans linfrarouge lointain

Un syst&me de refroidissement & eau stabilise la température
de la lampe et diminue ainsi les fluctuations d'intensité de longue pé-

(5)

riode qui affectent principalement la partie basse fréquence du spectre

B) Efficacité de la lame séparatrice diélectrique.

Le probléme le plus délicat de l'interféromdtre de Michelson
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dans 1l'infra-rouge lointain est posé@ par la lame s@paratrice. Si R et T
sont les coefficients de reflexion et de transmission de la lame, 1'ef-
ficacité e&t donnée par le produit R,T. Les variations de 1'indice et

de 1'absorption de la lame aveec la fréquence ainsi que les reflexions
multiples & 1'intérieur de la lame font que 1'efficacité varie fortement
avec la fréquence. La figure 5 donne l'efficacité de trois lames sépara-
trices de téréphthalate de polyéthyléne d'épaisseurs 12,5, 25 et 50 p.Les
maxima sont obtenus lorsque la longueur d'onde XA est égale & 2necos8,

ot n est 1'indice de réfraction, e 1'épaisseur et § I1'angle d'incidence.
Si on s'intéresse aux fréquences élevées, il faut done prendre une lame
séparatrice mince (25 Y pour la gamme de 30 & 120 cm—]) alors que pour
les basses fréquences, on a intérét A prendre une lame séparatrice

Epaisse (50 Y pour la gamme de 133 60 cmul).

2511 !2,5LL

S (k)
wn
O
=

0 50 25 e 250
fig.b

I1 faut remarquer que, de toutes facons, 1l'efficacité est
proportionnelle au carré de la fréquence & basses fréquences, ce qui
aggrave la situation puisque 1'énergie de la source est trés %uible

dans cette gamme.
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C) Détecteur.

Les mesures ont &€té faites avec un bolométre au germanium dopé
2 1'or développé par LOW(6). A 1'origine, en 1961, Low avait développé
un bolométre pour détecter le rayonnement dans 1'infra-rouge lointain
par absorption par des &lectrons fortement couplés au réseau. Ensuite
le noircissement de la surface du bolomdtre a permis la détection de
radiations dans une gamme de fréquence plus &tendue allant de 1'infra-
rouge proche jusqu'd la région des ondes submillimétriques. La couche
noire est d'abord chauffée, puis 1'énergie est ensuite transmise par
phonons & 1'ensemble du bolométre, réseau plus électrons. Chaque gamme
de fréquences peut alors &tre &tudiée en éliminant par des filtres opti-
ques les radiations mon souhaitées,

Les caract8ristiques importantes de ce détecteur sont d'une
part son faible bruit, trds pr&s du bruit Johnson, et d'autre part sa
détectivité de 1l'ordre de IO12 W_]

100 u et de 107 w!

pour les fréquences au—dessus de
au—-dessous de 100 .,

L'élément bolométrique travaille & une temp&rature de 2 K, sa
résistance est de 330 K7, sa sensibilit& de 2,5 x 105 V/W, sa constante
de temps de 400 Us et sa pulssance &quivalente de bhruit de

4,5 x 10_14 W. Il fonctionne 4 16 2/3 hertz, fréquence i laquelle son

rendement est de 1l'ordre de 80 2(7).

La taille du bolométre est de | mm2 et 0,3 mm d'&paisseur. I1
est recouvert par une demi-sphére en saphir de 2 mm de diamétre qui sert
de lentille convergente et est place dans un systéme optique qui améne
1'ouverture de £/4 4 f/1, ce qui r&duit 1'image d'un facteur 4 (fig. 6).
Un filtre en téflon de 1,5 mm d'épaisseur refroidi & 2 K et un hublot
de polyéthyléne blanc de 1,4 mm d'épaisseur limitent la gamme de fré-

~1 . .
quences entre 14 et 230 cm . Dans ces conditions, la pulssance moyenne

regue par le bolomdtre est de l'ordre de 5 x 1077 w.
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Figé Schema optique du bolometre

Bolometre

Lentille en saphir
Mircir spherique
Filtre froid
Filtre c¢haud

o oW -

Le bolométre est couplé au spectromtre par un systére méca-
nique qui permet, d'une part de diminuer le bruit microphonique produit
par les pompes et d'autre part, de pouvoir régler la focalisation du

falsceau sur le détecteur.
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D) Traitement a 1'ordinateur.

FELLGETT(S)

en 1957 a &té le premier a4 calculer un spectre
par une transformée de Fourier de la quantité I(X). Cette transformie

de Fourier de I(X) nous donne une distribution spectrale 3 toute fré-
quence K (cmnl),donnée par :

oo

S =4 [ [1(X) -5 1(0)] cos(2mxx).ax
(o]

ot X est la différence de marche entre les deux faisceaux ;
I(0) est l'intensité 3 différence de marche nulle.

Dans la pratique, les intensités de l'interférogramme sont
mesurées pour des valeurs discr&tes, de la différence de marche niX,
jusqu'd une valeur maximale NAX égale au déplacement maximal du miroir
mobile,

n prend des valeurs entidres de 0,1,2, .., N et AX est
1'intervalle entre chaque mesure de 1'interférogramme.

D'aprés le théoréme de 1'&chantilionnage, toutes les in-
formations concernant une fonction i spectre limité sont contenues dans
une infinité dénombrable de valeurs discrétes de cette fonction et on
peut trouver des formules d'interpolation, qui, & partir de ces points,
permettent de reconstituer toutes les fonctions(g). Donec toutes les in-
formations contenues dans un interférogramme dont on sait qu'il a un
spectre limité sont contenues dans des valeurs discrétes de T(X). Il
suffit en comséquence pour calculer le spectre, de traiter un certain
nombre de valeurs équidistantes, relevées sur 1'interférogramme. On rem-

place le calcul de 1'intégrale :

Xmax
S(K) =4 | I(x) - 31(1(0))] cos (2mKX) d¥ L.10
o
par celui de la somme :
n=N
SK) =4 I [1(0.4%) - £ 1(0)] . cos (2mknAx) A% I.1]
n=0

avec la condition d'avoir un intervalle AX donné par :
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oil K2—K1 = §K, définit la largeur totale des fréquences optiques que
regoit le détecteur.

D'autre part, la limite de r@solution dépend essentiellement
de la différence de marche maximale atteinte Xmax et accessoirement
de la forme de la fonction d'apodisation choisie, Donc 1'expioration
d'un domaine:spectral donné i une résolution donnée pose deux prcblémes
distincts : détermination de X ., eb choix du pas AX. Le nombre total de
points & relever est donné, 4 une unité prés; par N = XmaX/AX et il
existe une relation entre N et le nombre M des éléments spectraux conte-

nus dans le spectre 3 étudier. L'élément spectral est la porticn du

spectre comprise entre deux points qu'on peut considérer comme juste

séparé par 1'instrument ; il vaut donc AL et M wvaut M =-§§.
Dans le casxde K1 =0 et K2 = MoK, M étantrun nombre entier,
o a AX =‘% K,l et N'= Agax = 2-X-max 8K,
.. Tmax :
v Si 1'interférogramme n'est pas apodisé, AK = Eﬁl—— et
N = %% = M, c'est-d-dire que le nombre de points d relever esgaxégal au

nombre d'éléments spectraux.

5i on apodise comme.il a &té indiqué, on a sensiblement
AK=I/XmaKet N = 2M"', M' étant le nouveau nombre d'éléments spectraux.
I1 vaut la moitié de M.
Nous pouvons. considérer maintenant X et K comme des varia-

bles discrétes et &crire :

n
X = entre 0 et X
2K max
max
m
et K = entre 0 et K .
2X ‘ max
max

Le nombre de points .de mesure est : N = X .IK .

Il vient
m2K mK
7 = max _ _max
N 2N N
meax n n.m
et X.K = y R = N
max
et 1'expression I,11 devient :
S(K) = S(—-EL—-) = 4 g (I{m) - I(O)) cos(ﬁmn) ] I.1?
2¥ 2 N 2K T

max 0 max
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IV - LIMITATION VERS LES BASSES FREQUENCES

Les caractéristiques développées précédemment mnous ont
permis de mettre en &vidence quelques facteurs qui rendent difficiles
la spectroscopie optique dans la région des trés basses fréquences,

—-1 . - , - .
entre 2 et 20 cm . Ceux—cl peuvent €tre résumés en 5 points

1) trés faible taux de radiation produite par la soyrce entre 2 et
45 cm-l. | |

Prenons une tempé&rature de 4000 K, température d'émission
de la source, pour des longueurs d'onde comprises entre 0,5 mm .et
0,02 mm.

Dans 1'approximation de Rayleigh-Jeans, (hKC < kT), le
flux de rayonnement d'une source par unité de surface, par demi espace
est

R K = 2TKTCK 2 dK

Le taux de rayonnement,par unité de surface, par unité

d'angle solide, par vecteur d'onde et par degré Kelvin, s'gcrit

FKdK = 8.26 . IO_ISTszK Watts cmfz vecteur d,'onde“]OK'-]sr_1
En prenant { = 0.2954 st,
T = 4000 X
surface = 0,628 cn?
et en intégrant entre 2 et 45 cm_], on trouve FK = 1,8647 . 10_5 W.
Ceci correspond bien 3 la valeur mesurée pour la lampe
HPK-125 W. - | o | -

Ce faible taux d'énergie sera encore atténué d'un facteur
10 par tous les &l&ments qui se trouvent sur le chemin optique entre

1'arc d'emission de la lampe et le détecteur.



_17_

2 ) Amélioration du rendement du spectrométre :

La partie basse fréquence du
rendement des diverses lames séparatrices di&lectriques varie propor-
tionnellement au carré de la fréquence. Cette dépendance en fréquence
complique fortement la détection du rayonnement dans la plage de 2 &

20 cm_l, Pour augmenter le rendement de ce spectrométre nous sommes
partir de l'idée proposée par MARTIN et PUPLETT(IOB qui consiste &
remplacer le systéme ''lame s@paratrice - miroirs plans de renvoi"

par un systéme 3 lame séparatrice polarisante et miroirs de changement
de polarisation., Sur cette méthode,qui sera décrite en détail dans le
chapitre suivant, nous dirons seulement que ce systéme donne théorique-

ment un rendement constant et proche de 50 % dams la région des trés

basses fréquences.

3) Filtres et hublots.

Les systémes de filtres et de hublots placés dans la tra-
jectoire optique du rayonnement, produlsent des interférences qui per-
turbent les mesures de transmission dans la région de basses fré-
quences, Une série de modifications de ces 8léments egt décrite dans
le chapitre II. Nous montrerons les améliorations apportées par le nou-
veau spectrométre. Il faut remarquer que les interférences produites par
des &léments 3 faces paralléles ne posent pas de problEmes pour des me-
sures effectudes dans la région des hautes fréquences oii elles se com~

an

pensent lorsqu'on fait le rapport des spectres avec et sans &chantillon




sued 10ATS1 Sp SATOITW 33 SUCIITL (OF

anbra3oe1aTp svTileardys swe| ooar SwmeiZoizIiejUT B—/ HUNHTL

C"DOIWYOL*>X

FnoT £O+30%7 £0+30a* v EO+302 7 — e0+307 - EQ+308°%—
— T _ T PO+30E " —

1 T w ] _ [

—1 7Q+3GL"~

— vo+30L°~

—] E0+30G"--

O

—{ E0+F0G"

_— TO+IGLe

— 7O+3ASL"

— PO+30T"

s A = Y

— PO1E0E"

SLTONALNT

S AY



ulg_

DENSITE SPECTRALE (Uafa)

s 11E+05
= 10E+OQS
= ICETO4
= BOE+C4
ud0W+0h
=« BOE+0O4
umOW+Ob
a &OE+04
2 30E+04
b Z0E+04

o 1DE+04

~e 10E+04d

f—

—

FIGURE 7-b Spectre avec lame séparatrice di8lectrique

50 microns et miroirs de renvoi plans

KCM—="1)



- 20—

4) Analyse des interférogrammes.

Les spectres calculés 3 partir de l'expressicn I1.12 suppo-
p p

sent la parfaite symétrie des interférogrammes I(X) par rapport au maxi-
I(0)

mum du pic central. On suppose aussi que la quantité 5 qu'on retranche

correspond & la valeur de I(X) quand X tend vers 1'infini, et que le

taux d'interférence A différence de marche nulle est égal # 2I(X) quand
X > o,

Dans la pratique, ces conditions ne sont pas tout A fait
remplies,

On montrera dans le chapitre III une analyse détaillée des
différentes corrections qu'on fait sur 1'interférogramme. Ces correc~
tions nous ont permis aussi d'améliorer la qualité des spectres dans la
région de trés basses fréquences., Comme exemple, nous montrons sur la
figure 7-a un interférogramme obtenu avec 1'interférométre i lame sépa-
ratrice diélectrique 50 U et miroirs de renvoi plans, avec Xmax=o’6 cm,
Sur la figure 7-b, nous montrons le spectre obtenu par transformée de

Fourier Cosinus de I{X) avec apodisation de Connes.

5) Taille du bolométre @

En regardant le spectre de la figure 7-b, on s'apergoit
que le début de la densité spectrale se situe aux alentours de 5 c:m'-1 :
cette limite pour la détection de fréquences plus basses que 5 cm“1 est

due a la taille du bolométre de "LOW" qui est de 1 .

Pour réscudre le probléme de la taille bolométrique nous

avons essayé de mettre au point un bolom&tre d'une taille supérieure 3

40 mmz.
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Dans un premier temps, nous avons testé 4 bolométres en gi-

licium implanté d'une taille de 1 cm2 fournis par le L.E.T.I. HNous avons

retenu celul qui présente la plus grande variatinn de r&sistance avec

1a température,c'éstmﬁ—dife a(R) LR 1.3 K"l,'a une température
de 2,3 K. Ce bolomdtre a ure résistance de 1 § 3 la température ambiante.
Le bolométre a été placéAau point de focalisation du faisceau provenant
du spectrométre, sous un angle de vue die %50°, qui est 7 fois plus grand
qu'avec le bolométre au germanium, qui a une ouverture de F/4.5.

Pour réduire le bruit des photons du Background nous avons
placé un filtre en silice vitreuse de 5 mm d'épaisseur et de 3,5 cm de
diamétre, & une température de 2,3 K. En gardant fixes les paramétres
de capacité thermique et de fréquence du hacheur nous avons fait varier la
conductance thermique des fils en or qui relient le bolométre au hain
thermique ainsi que le courant de polarisation.

Nous avons constaté que le bruit d{ au passage de ce cou~
rant masque le signal de la source et de ce fait nous avons abandonné
ce systéme,

Un détecteur & thermocouple or~fer placé sur une pla-
quette réceptrice en cuivre de ! cm2 de surface et 5 | d'épaisseur, a &té
essayd comme bolom&tre. Le signal d&tecté par le thermocouple & &té
amplifié par un transformateur & froid, blindé par un matériau supra-
conducteur. La sensibilité du thermocouple &tait de 10 UV/K et le rap-
port d'amplification du transformateur &tait de 3300. De faibles inten-—
sités ont été détectées avec ce systdme qui était limité@ surtout par le
bruit microphonique apporté par le transformateur.

Un troisitme détecteur a &té testé : le détecteur In-5b
du type n.

Le fonctionnement de ce détecteur est bas& sur le processus
d'absorption d'énergie par les &lectrons libres de la bande de conduction.
L'échauffement des &lectrons par rapport au réseau produit un changement
dans la mobilité qui se répercute sur la,conductivité qu'on mesure.

La résistance de ce détecteur de dimension 5 x 3 x 0,5 mm
est de 80 f 3 la température de 4,2 K avec une concentration &lectroni-

que de 5,4 % 1013 cm_3.
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En faisant travailler le hacheur i des fréquenées supé-
riéures i 100 Hz, nous avons obtenu d'excellents résultats en ce qui
concerne le bruit qui &tait comparable & celui du bolométre en germa-
nium. En revanche la sensibilité &tait réduite par un facteur 200, ce

qui nous a contraint & revenir au bolométre en germanium.
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CHAPITRE II

SPECTROSCOPIE INTERFEROMETRIQUE POLARISANTE:

" T - INTERFEROMETRE A POLARISEURS

Nous avons vu que la spectroscopie optique de basses fré-
quences reste encore limitée principalement par la faible intensité con-
tinue fournie par les sources thermiques. Etant donné une telle source,
deux problémes technologiques se posent : d'une part concevoir des spec—
trométres avec des transmissions les plus grandes possibles de 1'énergie
fournie par la source et d'autre part améliorer la sensibilité des
détecteurs.

Dans ce chapitre, nous alloms considérer le premier pro-
bléme en analysant les caractéristiques d'un spectrom&tre avec un inter=-
féromdtre A polariseurs. Et p our le deuxidme aspect nous utiliserons le
détecteur déerit dans la sectiom 1.7, dans lequel nous avons placé un
filtre en silice vitreuse de 5 mm d'&paisseur. Ce filtre sert 3 &liminer
le rayonnement au-dessus de 50 cmfl. La transmission dans la région de
15 & 60 cm.—I de ce filtre dont la température est de 4.2 K, est montrée
sur la figure 1,

Suivant les travaux effectués par D.H., MARTIN et E. PUPLETT(l)
relatifs 3 un interféromdtre & polariseurs dans la région millimétrique
et submillimétriqué, nous avons trangformé um spectromtre interférométre
5 lame séparatrice diéiectrique, en un spectrom&tre avec un interfé-
rométre 4 polariseurs. La méthode inférférométiique décrite par Martin
utilise une lame séparatrige.pqlariéante ayant une grande efficacité

dans le domaine de 2 cmf1_é 100 cm—? ; trois variantes de cette méthode

sont montrées dans les figures 2,3 et 4.




<100

30.

TRANSMISSION

0.
’ 5.0'
50.
404
0.
20.

10

FIGa

60. °

1

_28-—.

10

TRANSMISSION DE SIQE2 Wa

20,

30a

g

40,

TEM=4 2K

farle Y

K{CM—-13

>

Cn



_2 9_

Fe s T o S o S . SR Y

FI1G. 3
N My
AN
Yy 90°
p |
/
7/
e — — —3
| X2
M>
: Separatrice polarisante
: Polariseur
- Polariseur

- Miroir a doubie reflexion
- Miroir mobile a double reflexion

. Difference de marche optique




~30~

Nous avons choisi celle de la figure 4 qui permet des
adaptations faciles & notre systéme existant.

L'énergie produite par la source arrive au niveau du pola-
riseur Pl ol elle est polarisée linéairement suivant son axe .
optique ; ensuite ce rayonnement polarisé linéairement est divisé en
deux faisceaux A et B par le polariseur L dont 1'axe optique est & 45°
.de celui de P, Le faisceau A, r&fléchi wvers MI’ a
une polarisation perpendiculaire & 1'axe optique de L et le faisceau B
transmis vers M2 a uhe polarisation linéaire suivant 1'axe optique de L.
Le faisceau A subit deux réflexions sur le miroir M, en tournant de T/2
sa polarisation et en  arrivant au polariseur L, il est transmis
vers P,. Le faisceau B tourne aussi sa polarisation de /2 et il est
réfléchi par le polariseur L vers P2'

Avec un rayonnement monochromatique le faisceau est pola-
risé elliptiquement aprés avoir &té recombind en L avec une ellipticitéd
qui varie p€riodiquement avec 1'augmentation de la différence de marche
entre le faisceau A et le faisceau B. Aprés le passage & travers le
polariseur P, le faisceau est polarisé linéairement avec une amplitude
variant périodiquement avec la différence de marche de la méme manidre
que dans un interféromdtre 4 Michelson & lame séparatrice diélectrique
et miroirs plans.
Soient trois vecteurs unitsgires, P, 8§ et €, liés au faisceau lumineux.
P vecteur unitaire dans la direction du plan de la page, direction des
axes optiques des polarigseurs Py et P,.
fi le vecteur unitaire & 45° par rapport 3 la normale & la page, direc-
tion de 1'axe optique du polariseur L.
Et £ le vecteur unitaire dans la direction perpendiculaire & 1'axe opti-
que du polariseur L.

Pour un rayonnement monochromatique d'amplitude E, nous
avons i
4 la sortie de P, en arrivant au polariseur L :

a

> ~ - a -
E = a cog Wt = - t cos wt + L cos Wt
1 P s v

8 la sortie du polariseur séparateur L

E =~— 1 cos(wt + A — t cos(wt + AB)

)
t VT A

+
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et 4 la sortie du polariseur P2

RIEE N
_EO = t' P =
il
- At By
avec A = et
2
oil AA et AB sont les déphasages

A est la moyenne de AA et A ;
A AP - AB = 2TKX ;

¥ étant la différence de marche

-

L'intensité sortante

des faisceaux A et B

2 [eos(ut + 8,) + cos(ur + Ap)]

a cos{wt + 33 cos 5

.
3

entre les deux faisceaux.

sera :
2 2
2A _ a
5 cos” 5 = 3 {1 + cos A)
S

7;-(1 + cos 2TKX)

Ce résultat est le méme que celui obtenu dans l'équation I.1 avec un

interférométre 3 lame séparatrice diélectrique.

D'une manidre snalogue, pour une distribution spectrale

S(K) nous avons :

(0)
2

1(X)

f

0

+

§(K) cos 27K x dk 11,

Expression i travers laquelle,en suivant les mémes &tapes décrites dans

le paragraphe 2 du chapitre I, ncus savons que la densité spectrale est

donnée par la transformée de Fourier, cosinus de I(X)

[2.0]

8§ (X =

e max’K)

o
avec X

max
et

1.2 est donnée par :

sin 2W(K

1 ] t
4 [ S(K"IR(K,K JX_ JdK

II.

égal au déplacement maximun du mivoir mobile,

R(K,K',Xmax) la fonetion d'appareil déji définie dans la section

- K")X sin 2T(K + K')X
max max

' 2
R(K,K ’Xmax) Xmax[

- 27 (K - K

+ T
)X 2W&4~K§%ﬂ
mazx

“w
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IT - RENDEMENTS DES SPECTROMETRES AVEC INTERFEROMETRES A LAME SEPARATRICE

DIELECTRIQUE ET LAME SEPARATRICE POLARISANTE

Avant de montrer les détails de l'obtention des spectres
mesurés par transformée cosinus de Fourier ¢'un interférogramme, soit
par 1l'expression I.1, soit par l'expression II.1, nous allons décrire
les principales &tapes qui nous ont permis d&'améliorer le rendement

de 1'interférométre, dans la région des basses fréquerces.

Trois étapes nous ont permis de mettre au point le systéme

interférométrique 3 polariseurs, & savoir :

1) Interférométre avec lame séparatrice diélectrique 50 microns et

mirclrs de renvois & double réflexion :

D'abord nous avons remplacé dans l'interférométre chacun
des mirocirs plans par des miroirs & double réflexion avec un angle de
90°, dit miroir em oeil de chat (voir figure 4), en gardant la lame
séparatrice diélectrique de 50 microns d'épaisseur (par la suite, on
rotera : L.S5.D. 50 u). D'autre part on a augmenté la taille de la sour-
ce, passant d'un diaphragme de 2 mm de diam@tre & un autre de 8 mm.

Nous montrons dans la figure 5.a et 5.b l'interférogramme
obtenu avec le spectre correspondant. Cette expérience a &té faite 2
une température de 300 K, avec un filtre en polyéthyléne necir pour &li-
miner le rayonnement dans le visible et un autre &galement en poly&thy-

N U -1
léne pour &liminer le rayonnement au-dessous de 140 cm

2) Interférence avec lame séparatrice diélectrique 100 microns et

mireirs de renvois 3 double réflexion :

En gardant les mémes mircirs et la méme taille de la sour-
ce de 8 mm, mais en remplagant la lame de 50 microns par une lame de
[00 microns, nous obtenons 1'interférogramme montré sur la figure 6.a
et le spectre correspondant sur la figure 6.b. La température 2
laguelle nous avons fait cette expérieﬁce est aussi de 300 X, avec un
filtre en poly&thyl&ne noir pour &liminer le rayonnement dans le

i

visible et un autre pour &liminer celui au~dessus de 100 cm .

Une preuve de l'amélioration aprés ces deux modifications
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Interference d'une onde plane sur une lame
a faces paralleles et mirois a double reflexion

FIG. 10
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- , . - I(Q,
est donnée par un meilleur taux d'interférence : E%gl

- I{0) est 1'intensité & différenﬁe de marche nulle ;

-

-1 1'intensité & différence de marche tré&s grande.

Sa valeur est de 93.5 7% pour les deux exp@riences décrites,
En général, on obtient une valeur de 88 7 pour un interférogramme réa-
1isé avec une L.5.D. et miroirs de renvois plans comme celui de 1la
figure 7.a du chapitre I.

Nous montrons sur un meme graphique (figure 7) la partie
basses fréquences de 1'intensité spectrale obtenue dans les cas sui-
vants @

- %% sans modification ;

-~

— ++ miroir & double réflexion et L.S5.D. 50 u ;
- w— miroir 3 double réflexion et L.8.D.100 .

Le point de départ de ces trois courbes est aux alentours
de 5 cm_], fréquence correspondant d la limite donnée par la taille du
boleométre. On observe un certain gain en énergle par rapport aux spec—
tres obtenus avec 1'interférométre & L.S.D. avec des miroirs plans
{courbe tracée en &toiles #**%),

_ Pour mieux apprécier le gain en énergie en fonction de la
fréquence, figure 8, nous reportons les rapports des spectres obtenus
aprés modifications avec le spectre obtenu avec la L.5.D. 50 microms.

Cette amélioration dans le taux d'interférence du systéme
L.8.D. avec miroirs 4 double ré&flexion est principalement lige 3 la
nouvelle géométrie rencontrée par les faisceaux divisés (voir figures 9
et 10), le recouvrement de 2 faisceaux &tant meilleur avec les miroirs

en ceil de chat qu'avec les miroirs plan.

~

3) Interférométre & polariseurs :

La méthode qui est la plus coursmwment utilisée pour pola-
riser linéairement le rayonnement dans l'infrarouge lointain, est celle
dans laquelle la polarisation est produite par transmission & travers
un réseau de fils métalliques paralldles, ayant une structure pé&riodi-
que dans une direction donnde, Cette période doit &tre du méme ordre de
grandeur que la longueur d'onde qu'on désire polariser. Selon LARSEN(Z),
pour un réseau de fils métalliques séparés par une distance d, on peut
obtenir un degré de polarisation d'a peu pr&s 98 7 en transmission pour

des longueurs d'onde trois fois supérieures 4 d ; A > 3d.
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AUTON(:9 a concu d'excellents polariseurs dans la gamme de
16 mic @ 1 000 mic en utilisant un réseau métallique. Ces polarisateurs
sont posés sur un substrat en polyéthyléne. BACKEY MEAR INC:(A) fabrique
aussi des polariseurs en fils d'or, posés sur un substrat en MYLAR avec
1 000 fils par pouce, polarisant liné€airement des longueurs d'onde
supérieurs 2 100 mic.

Aprés avoir effectué différents tests sur des polariseurs
avec substrat et d'autres sans substrat, nous avons constaté qu'il
valait mieux utiliser des polariseurs en fils de cuilvre sans support
et nous avons &laboré une technique pour leur construction. Ces pcla~
riseurs socnt composés de fils de culvre nus de 40 u de diamdtre, avec
un espacement moyen de 70 mic et une surface de 1'ordre de 100 cm2.

Trois de ces polariseurs ont &té utilisés dans 1'interfé-
rométre selon la disposition de la figure 4. On atteint ainsi la
méthode interférentielle proposée par Martin et Puplett.

On constate que le taux d'interférence d différence de
marche nulle est de 95 % (fig. 1l~a.

Nos résultats montrent une amélioration du taux d'inter-
férence de l'ordre de 2 7 par rapport aux expériences 1 et 2 et de 7 %
par rapport aux interférogrammes obtenus avec un systéme classique.
D'autre part, nous obtenons une remont&e plus rapide de 1'intensité du
spectre dans la partie basses fréquences (fig., !l-b). Ceci nous permet
de conclure que le taux de polarisation est de prés de 98 7 dans la
lame séparatrice polarisante.

On observe aussi que la coupure en fréquence des polari-
seurs se situe & 50 cmf] ce qui vérifie la condition de Larsen : dans
notre cas, on a d = 70 mic et par consdquent 3d =210 mic qui correspond

Z une fréquence de 47,7 cmf].
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4) Comparaison des résultats !
Dans la figure 12, nous montrons la partie des basses fré-

quences des spectres obtenus avec la lame séparatrice polarisante
(courbe continue), ainsi que le spectre obtenu avec L.S.D. 50 mic. et
miroirs plans (courbe ---). On observe que la courbe en continu 3 basse
fréquence une pente plus importante que celle en tirets, ce qui

montre un rendement meilleur du syst&me 3 polariseur pour

ces fréquences.Sur la figure 13, nous montrons les mémes résultats dans

un diagramme qui met bien en &vidence le meilleur rendement du systame
4 polariseurs : on y a porté en fonction de la fréquence les rapports
des intensit&s spectrales du syst@me polarisant (courbe 11-b) par rap-—
port au spectre de la L.5.D. 50 mic et miroirs de remvois plans.

' On constate, gridce aux améliorations de la méthode
interférométrique & polariseurs,que la détection dans la région des
basses fréquences est augmentée dans la région de 5 c:m_I jusqu'a
20 cm-] pour la lame séparatrice polarisante (par la suite on notera

N -1

L.S.P.}. Par exemple un gain d'un facteur 6 est constaté i 10 cm .

Bien entendu, le rendement obtenu avec la 1..S.P. est
aussi plus important que dans les expériences décrites dans ! et 2. A
titre de comparaison nous montrons sur la figure 14 la partie basses
fréquences du spectre obtenu avec L.S.P. et la L,S5.D. 100 microns avec

miroirs de renvois & double réflexion.
Pour faire ces comparaisons qualitatives des spectres,

nous avons reportd i un mBme niveau de référence tous les interféro-

grammes, ce niveau de référence &tant celui de LSD 100 u.
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ITI1 - OPTIMISATION DES FILTRES

Une des limitations dans la performance des spectrométres
analysant le rayonnement dans 1'infrarouge lointain est 1'utilisatien
des filtres nécessaires pour enlever le rayonnement dans 1'infrarouge
proche et le visible. Cette limitation provient du fait de ne pas
disposer de filtres & coupures aigues dit "shap cut—off filters",
lesquels atténuent 1'énergle qu'on désire analyser, d'un facteur 1/2
ou 1/3. D'autre part, ces filtres et aussi d'autres éléments i faces

paralléles produisent des interférences supplémentaires qui perturbent
fortement la partie des basses fréquences. Une meilleure performance
est obtenue en utilisant le systéme interférométrique d polariseurs,
décrit auparavant, avec lequel nous avons &carté le systéme de filtres
utilisé dans l'interférométre & L.S.D.

Sur la figure 16, nous montrons tous les &léments qui se
trouvent sur la trajectoire optique du rayonnement dans un interféro-
métre 4 L,5.D, A partir de la source d'émission jusqu'au détecteur, nous
avons : enveloppe en silice de la lampe de mercure, d'épaisseur | mm
approximativement ;-quatre hublots bisctés au niveau du cryostat, dont
deux en polyéthyléne 4 1'extérieur, 4 tempfrature ambiante et deux en
shaphir 4 4,2 K ; ensuite deux filtres en polyéthyléne pour &liminer
le visible et 1'infrarouge proche d'épaisseur 0,5 mm ; lame séparatrice
diélectrique & 1'ambiante ; et au niveau du détecteur, un hublot en
polyéthyléne blanc d'épaigseur 1,4 mm & 300 K ; un filtre en téflon
d'épaisseur 1,5 mm 4 la tempdrature de 2 K et la lentille convergente
en shaphir d'épaisseur ! mm & la température de 2 K. Nous avons dans
ce systéme 7 éléments, 4 faces parallsles.

Dans tous les composants 4 faces parall&les, le faisceau
subit des réflexions d 1'intfrieur de celles~ci, avec des interférences
constructives pour des longueurs d'onde qui satisfont 3 la condition(S)
suivante : 2nE cos O = mh
ol n est 1'indice de réfraction,

E 1'&paisseur de 1'éiément,
§ 1'angle de réfraction,

m un nombre entier,
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et A la longueur d'onde du rayonnement,

Le pic d'interférence produite par réflexions internes
d'un de ces éléments se trouve # une distance d par rapport au meximum
central de 1'interférogramme, distance &gale au déphasage m) du rayon-
nement qui interfére, Dans le cas présent, nous avons une incidence
normale sur les €léments et on a : d = 2nE.

Cette interférence est traduite comme une oscillation de
période K = é superposée au spectre, quand on fait la transformée de
Fourier de 1'interfé@rogramme. L'intensité de cette oscillation devient
de plus en plus importante au fur et 4 mesure que 1'intensité du signal

du spectre diminue, c'est-d-dire dans la région de basses fréquences.

N
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SOURCE \ /

12 4 5 6 7 889

FIGURE 16

- Enveloppe de la lampe ;

- Diaphragme ;

-~ Hublots extérieurs du cryostat ;
=~ Hublots intérieurs du cryostat ;
Filtreg ;

- Lame séparatrice di&lectrique ;

- Hublot ext&rieur du détecteur ;

- Filtre en téflon

- Lentille en saphir,
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Dans 1l'interféromé&ire & polariseurs nous avons &liminé
d'abord les pertes en énergie par réflexion 3 l'intérieur de la L.S.D.;
les filtres qu'on utilise pour &liminer le visible et 1'infrarouge pro-
che, &tant remplacés par 1le fonctionnement & la maniére d'un filtre du
polariseur ; nous avons remplacé le filtre en téflon par un filtre en
silice de 5 mm d'épaisseur dont la premiére interférence comstructive
se trouve 4 une distance d égale & 2 cm, c'est-d-dire deux fois plus
grande que le déplacement maximal du mirzir mobile.Pour enlever les
interférences provenant de l'enveloppe de la lampe nous avons déformé
fortement celle-ci de maniére 3 détruire le parallé&lisme.

D'un systéme présenté sur la figure 16, nous sommes passés
au montage montré sur la figure 17. Dans ce dernier montage, il nous
reste en principe deux &l&ments 3 faces parall@les au niveau du détec-
teur, Comme nous le montrerons dans le prochain chapitre, les inter-

férences de ces €léments peuvent @tre supprimées mathématiquement.

—
—_
——
SOURCE DETECTEUR

i
!
| (ko
|

PN
{
\/

12 4 5 6 7 8

FIGURE 17

- Enveloppe de la lampe, déformée ;
— Diaphragme ;

— Hublots exté&rieurs du cryostat
- Hublots inté&rieurs du cryostat
Polariseurs ;

- Filtre extérieur du détecteur ;
~ Filtre en silice ;

- Lentille en saphir.
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En principe la disposition de la figure 17 ne devrait pas
nous donner de pics supplémentaires entre 5 mm et 12 mm, mais
nous avons trouvd la présence d'un pic d'interférences au niveau de
| cm de déplacement du miroir mobile. Des spectres obtenus avec et sans
la présence du cryostat, ont révélés que celui-ci apporte des interfé-
rences 4 | cm, méme s'il est constitué avec des hublots bisotés. Pour
éliminer ces interférences nous avens tourné de T un des hublots en
saphir nous donnant comme résultat la disparition de celles-ci.

Nous reportons sur la figure 18 l'interférogramme obtenu
avant de tourner un hublot en saphir, qui donne un pic d'interférence
vers 1 cm de différence de marche et 1'autre interférogramme obtenu
aprés avoir tourné de 1 le hublot en saphir qui montre la disparition

de ce pic d'interférence .
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CHAPITRE Il

TRAITEMENT A L'ORDINATEUR

I - CORRECTION DES INTERFEROGRAMMES A L'ORDINATEUR

Pour effectuer umne correcte analyse numérique de Fourier, il
est nécessaire de transmettre l'information enregistrée vers 1'ordina-
teur d'une maniére efficace.

Pour cela, nous utilisons le systéme montré sur la fig. I,
Pour la lecture et 1'enregistrement des interférogrammes.Le faisceau pro-
venant de l'interférométre est focalisé sur le détecteur ; ensuite le
signal détecté est amplifié d'un facteur 1000 par un amplificateur A
bande étroite et faible bruit. Ensuite, une détec-
tion synchrone fonctionnant & une fréquemce 16 2/3 C.P.S. redresse et
amplifie le signal (facteur 100) pour donner une tension continue ;
celle-ci est proportionnelle 3 1'intensité du rayonnement reg¢u par le
détecteur. Qe signal est codifié et perforé en quatre digites sur une
bande pour Btre lu i 1l'ordinateur (fig. I). La symétrie
que présente le systéme interférométrique & polariseurs nous donne en
principe une quantité I(x) symétrique par rapport & x = 0 ; cependaant,
le circuit de mesure apporte un fort bruit i(x) qui s'ajoute i la quan-
tité I(x)jpour réduire le bruit i(x) on fait la mesure de I(x) i tra-
vers un filtre passe-bas. Ce filtre distord principalement la mesure
de 1'interférogramme aux alentours de x = 0, c'est-d-dire qu'il déforme
le pic central. Tes effets d'une telle distorsion seront analysés dans
la section 3 de ce chapitre.

Nous supposerons par la suite que nous avons un interférogram-
me symétrique et i partir de 13 nous allons voir les corrections qu'on
effectue sur lui afin d'obtenir des bonnes mesures en transmission
jusqu'a 7.5 cm_l. Ces corrections sont :

- effacement des interfé@rences supplémentaires,

- correction de la ligne de base (correction parabelique),

- correction d'origine,

- apodisation.
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II - SPECTRE NON CORRIGE

Nous avons montré que l'intensité du rayonnement I(x) mesuré &
ia sortie de l'interféromdtre & deux ondes et & différence de marche
variable est la transformée de Fourier cosinus du spectre du rayonnement
fourni par la source., Puisque la transformée de Fourier est une opération
réciproque(l), il suffit done, pour reconstruire le spectre &tudié,de
faire la transformée de Fourier cosinus de la quantité I(x) ; cette

transformée de Fourier est dommée par 1'expression suivante :

N .
S(niK) = SO = 4 F (T(m - =) cos(n Iy
Q max
N 1
= 4% I'(m) cos(m %‘l) T (1)
o max

Nous montrons sur la figure 2-a un interférogramme non corrigé
qui correspond & la quantité I'(x) de l'expression (1).

Cet interférogramme présente i différents endroits des bosses
provenants des interférencesdu rayonnement & 1'intérieur des &léments
i faces paralléles qu'il y a dans le spectrométre. Dans cet interféro-

gramme, le niveau qui définit la ligne de base domnée par I'(x) (voir

. P I(r . «
figure 2,a) a été obtenu en prenant 2?) ggal 4 la moyenne de 20 der-
niers points autour des positions extr@mes du miroir mobile (& X ).
max

Les figures 2-b et 2-c montrent les épectres obtenus par transformée
de Fourier de 1'interférogramme 2-a, soit directement (2-b), soit
apodisé (2-c).
On observe sur ces deux spectres de fortes oscillations, en par-
ticulier & basse fréquence. Elles sont atténuées par 1'apodisation, mais

restent cependant trés importantes,
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ITII - EFFACEMENT DES INTERFERENCES DUES AU SPECTROMETRE

Sur la figure 3~—a, nous montrons 1'interférogramme de la figure
2.a,dans lequel nous avons effacé les pics d'interférences placés 2 une disg=-
tance de 2 mm, 4,5 mm et 8 mm par rapport au pic central. Nous remplagons
chaque pic d'interférence par une moyenne de 30 points autour de celui~
ci ; nous voyons que dans le cas ofi nous avons un pas en x de 40 microms,
nous effacons un total de 3,6 mm d'information sur 1'interférogramme.

Si le déplacement maximal est de 1,2 cm, nous réduisons ce
déplacement & 0,84 cm, par conséquent Nous passons d'une résolution pour
chaque spectre de 0,6 cm_1 a2 0,77 cm.-1 pour des spectres nomn apodisés,

et de 0,83 cm_l a 1,2 cm_] pour des spectres apcdisés.

Sur la figure 3~b, nous montrons le spectre non apodisé corres-—
pondant a 1'interférogramme 3-a. On s'apercoit que 1'allure du spectre
est plus réguliére, en particulier, les fortes oscillations autour de

- T e s -1 .
7,5 cm.l ont diminué et la forte varlation autour de 21 em = a disparu.
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TV - CORRECTION DE LA LIGNE DE BASE

La quantité mesurée dans 1'intetrférogramme est donnée par 1'ex—

pression :

+ o
I{x) = %—I(O) + Lm S(K) cos 2TKx dK
, +09
avec I(0) = 2 f 5(K) dK (2)

D'aprés cette expression, pour calculer un spectre
i1 faut d'abord retrancher la quantité 5 I(0) A tous les POi?;; de T(x);
cela nous donne la définition du niveau appelé ligne de base Ty
autour duquel oscille 1'information d'un spectre. Couramment, cette
ligne de base est calcul&e en prenant la moyenne de 20 derniers points

de X .
max

Sur la figure 4.a, nous montrons un exemple d'un interférogramme
qui présente une erreur € par rapport i la ligne de base donnée par

1'expression 2.

Avec cette erreur, nous calculeons un spectre donné par

X ' X
max masl
S(R) = | I'(x) cos 27 Kx dx + | € cos 27 Kx dx
0 o)
X .
max sin 2m X ax K
= I'(x) cos 2 Kx dx + X €
o ' 2m X K
max

Dans ce cas, nous avons un terme oscillant de période I/XmaX qui
s'ajoute au spectre ; cette oscillation est principalement importante
dans la région de basses fréquences, Sur la figure 3.a, nous montrons
la présence de cette oscillation donnée par une erreuf € de 0,05 7 par
rapport & % 1(0).

Dans 1'expérience, cette erreur dans la ligne de base est due
i une dérive mécanique du déplacement du miroir mobileet 2 ume instabi-
1itéd de la température de fonctionnement du détecteur.

Cette dérive, en réalitd, n'est pas linéaire et produit un
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décrochement par rapport & la ligne de base i forme parabolique plut®dt
qu'en échelon (voir fig. 4.a).

Une correction qui tient compte de cette dérive appelée parabo-
lique est appliquée aux interférogrammes enregistrés.

fur la figure 5 , mous montrons un spectre aprés aveir appli-

-

qué 3 1'interférogramme 3.a cette correction{courbe en tirets).

V - CORRECTION DU POINT ZERO

Nous avomns vu que pour faire la transformée de Fourier cosinus
d'un interférogramme, il est nécessalre d'avoir une fonction paire en
I(x) (voir fig.2-A); dans ce cas, nous utilisons la propriété suivante :

+ 0O

. . m
5 I'(x) elzm{X dx = 2 f I'(x) cos 2m Kx dx
o

(51 I'(x) = 1"(-x)).

Cette propriété nous permet de calculer un spectre en utilisant
uniquement 1'information entre x = 0 et x = R oag? B9 lieu de - X ax
+ LI Les avantages obtenus sont une réduction dans la quantité des
points & traiter & 1'ordinateur, et par conséquent une réduction d'un
facteur 2 dans le temps de calcul. Pour utiliser cette propriété, il
est nécessaire de commencer la transformée de Fourier de I'(x) exacte-
ment dans la position donnée par x = 0, c'est-ad-dire & différence de
marche nulle,

Dans la pratique, deux aspects intrinséques au spectrométre
produisent la dissymétrie de 1'interférogramme autour de x = 0, qu'on
appelera "point zéro",

D'une part, nous savons gue le repére du point z&ro dépend de
la précision mécanique du micrométre et du systéme de réglage optique
des polariseurs. Cette erreur mécanique déplace la mesure du maximum
central de 1'interférogramme d'une quantité ¢ .

D' aprés LOEWENSTEIN(SE ce déplacement produit une erreur de
phase donnée par 2%& dans le cas d'un spectre monochromatique. Pour un

spectre polychromatique, on trouve une correction sur la fonction S(¥)

donnée par (cos 2w Kmax d)_], tel que le spectre corrigé est donné par :
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X
max

— 1
sxy ={2 1 I'(x) cos(2mKx)Ax}; . = 4
max

X=0

Dans la pratique, l'interférogramme I(x) est enregistré avec
une constante de temps qui le rend dissymétrique ; cette dissymétrie
étant plus importante dans la distorsion du maximum central que 1'as-
pect mécanique décrit auparavant.

L'interférogramme enregistré & travers un filtre passe-bas est

le produit de composition de 1'interférogramme thé&orique par la réponse
P D g q

4)

percussionnelle du filtre qui est nécessairement dissymétrique Pre-

nons comme forme de 1'interférogramme L(x) la fonction de la forme

donnée par :

K

sin 2mK X max
m

- ax _ 1 ' '
I({x) PR X - % f cos2mK'x dK (3)
max max _Kmax

En choisissant comme origine du temps 1'instant ol la diffé-
rence de marche est nulle nous allons mesurer L(x) en balayant x dans le
temps d'une manidre linéaire, c'est-d-dire x = vt. v = vitesse du dépla-
cement du miroir mobile.

Si 1a mesure de I{x) est faite & travers un filtre RC de cons-
tante de temps T, nous enregistrons un interférogramme donné& par :

£
(€=t 4

G(t) = f I(vt") E— T =

-0

Ceci est valable i la condition d'effectuer la mesure de G(t)
avec un pas a = TV.En remplacant dams G{t)} 1'expression de I(vt) domnée
par (3), on trouve :

2TaK ax

G(t) = ! f { cos(%#é + u sin (ﬁ%b 1 du

ZTTaKmaxo ] + u

avec u = 2maKk',

En développant les termes en cosinus et sinus jusqu'aux termes
du deuxiéme ordre, nous avons :
2mak
I max 22

Xxu p.4
27ak / (- TEov )

2
max 1 % u
o

G(x) =
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Le maximum de G{x)} est donné par| x = a !, c'est=d-dire que
]

maximum de G(x) est décalé de a par rapport au maximum de T(x).

Etant donné qu'on enregistre G(x), avec ¥ = vt, pour corriger
le décalage du maximum central, nous calculons un nouvel interféro-
gramme symétrique 3 partir de G(¥), en faisant un repliage de 416
autour de x = - a, c'est—d~dire :

I(x) { @z~ a) +g(-x-a) }

n

Sur la figure 5, nous montrons un exemple d'un spectre avec et
sans correction du point zero. On observe une diminution de 1'amplitude
du spectre corrigé par rapport au spectre non corrigé, tout en gardant
la méme allure dans la région des basses fréquences.

Sur la figure 6, nous montrons le spectre de la fipure 5,
aprés avoir appliqué la fonction d'apodisation de Connes (voir section 2,
chapitre I). Cette opération nous permet le lisage du spectre en faisant
disparaftre les oscillations résiduelles qui apparaissent sur le spectre
de la figure 5, mais nous avons une perte dans la résolution en fréquen-—

-1 . - . -1 N
ce (K ecm ') ; puisque d'une résolution de 0,8 cm , on passe 4 une

< . -1 . . .
résolution de 1,2 em °, voir fig., 7, partie basses fréquences.

VI - OBTENTION DES SPECTRES D'ABSORPTION

A) Calcul de la transmission.

Pour obtenir le spectre de transmission d'un &chantillon, deux
interférogrammes sont mesurds, l'un sans &chantillon et 1'autre avec
gchantillon. On fait la transformée de Fourier de ces interférogrammes
en utilisant 1'expression III.] avec les corrections décrites précédem
ment et la transmission est donnée par :

' . .
T(k) = 5 (k)_echantlllon

S (k) sans échantillon

Dans 1'annexe 1, nous montrons le programme de calcul qui permet d'ob~

-

tenir un spectre corrigé,
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B) Calcul de l'absorption.

Pour calculer 1'absorption optique d'un Echantillon, il faut
connaftre sa transmission, T(k), son indice de réfraction, et et sa
forme géométrique. .

Nous analyserons la répartition en &nergie que l'on obtient en
prenant des é&chantillons 3 faces paralléles d'épaisseur d. De cette
analyse, nous tirerons 1'expression utilisée dans le calcul du coeffi-
cient d'absoprtion a(K).

Soit E, le vecteur &lectrique du champ €lectromagnétique qui se
propage dans un milieu d'indice de ré&fraction n domné par

: n
E = a ejw(t E'd)

n =V ~ jX, indice de réfraction complexe.

FIGURE 8
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Considérons un rayonnement incident sur une surface de 1'&chan-
- : jwt . .
tillon, le vecteur champ électrique et EO = a %", D'aprés la figure 9,

le premier rayon transmis est :
nd
bdna jw(t -~ —
o Ju( —)

E', =
1T s 2

Le deuxiéme rayon transmis est :

_dna (n - D7 jute - 22

3 (n + ]>4

E!

D'ol la transmission globale du vecteur champ &lectrique total

peut se mettre sous la forme :

4n ju(t - Ei) n—-1,2P -2iw ad
E. = a A=
T (n + 1)2 n+1
n P=0
d’oil
. nd
I, =a 4n . ejw(t 7?) 1 —
(n+ 1) | - (nml 2 e-23w-:r

n+l

. 2
En prenant le carré du module de ET et en posant o = 7? ¥ = 47KX, coef-
ficient d'absorption (K &tant le nombre d'onde ), on obtient alors

1'intensité de la transmission donnée par :

A
ch(2u + gd) — cos{2p + 4TKVd)

Ol on a posé :

f v+ D+
u = E—log [ ( )2 X2]
(v - 137 + X
2%
L
X+ V-1
A=ch2u-cos 2p

il
[os]
—~
-3
™~
+
P
[
e

[+ D2+ X211 (- 12+ 5]
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On peut mettre la transmission T sous la forme suivante :

0

T = sz + o)

(1 + 2 cos p(2p + 4MRVd))

P=1

Dans notre gamme de fréquences et pour les mat@riaux étudiés :

X<€ V donc tgp =20

_ v+ ]
u = log (V - l)

gv”
A= S
(Vo - D
- A -p(2u + ad) .
Alors T Slra v oD [ 1+2 Z e cos(p4TEVd) ]
P=1

(5

Dans la transmission ™, le terme entre crochets se présente sous
la forme d'un terme constant et d'une gamme-infinie de termes oscillants.
Ces termes oscillants repréaentenﬁ les fonctions d'interférences produi-
tes dans 1'échantillon 'd'épaisseur d & faces paralléles. Le ler terme
rend compte des interférences produites entre deux faisceaux dont la

différence de marche est 2 nd.

Le deuxiéme terme rend compte des interférences entre deux fais-
ceaux dont la différence de marche est 4 nd, etc... Donc chaque terme
donnera un pic correspondant dans la transformée de Fourier qui est la
grandeur mesurée, Dans toutes les mesures deé interfé&rogrammes corres-—
pondant aux matériaux analysés dans le chapitre IV, tous les pics des
interférences &taient placés d une distance e = 2 nd, supérieure &

X (X, déplacement maximal du miroir mobile) dli 4 la grande
max | max
épaisseur d de chaque Echantillonm.

Dans ce cas la transmission peut se mettre sous la forme :

Si on appelle X' = ad + 2 log (%—;—%ﬁ-
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oalk) =

[ tog+ /BT + 1 -2 log G=p ]|

L
d v - 1

L'indice réel de répartition V est mesuré avec des échantillonsd'é-
paisseur d,telle que le pic d'interférence situd a x = 2Vd soit dans la région

comprise entre x égal zéro et x égal Xmax de 1'interférogramme, d'ol
%
V" ozd

calculé avec une précision de + 0.01.
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CHAPITRE IV

ABSORPTION OPTIQUE DANS L'INFRAROUGE TRES LOINTAIN DE

MATERTAUX AMORPHES

INTRODUCT 10N

Entre 1'état cristallin et 1l'état amorrhe, il y a en
général une augmentation considérable de 1'absorbtion optique dane la
P - -1 .. - o
région de basses fréquences (= 100 cm ). Toute une série de phénomeénes,

(n (2)

tels que vitrification  ,dopage par des impuretés ‘cristaliisation par-—

(3) (4)

tielle , désordre orientationnel et désordre structurel conduisent
i cette augmentation.

Dans tous ces cas le désordre provoque un rel3chement des régles
de sélection qui gouvernent 1'excitation optique des modes de vibrations
du réseau,

Ce relBchement des régles de sélection peut créer un couplage des
modes qui sont optiquement inactifs dans un solide 3 structure périodique.

Un spectre optique expérimental représente la convolution de la
densité J'état des modes avec un coefficient de couplage(S):on remarque qu'au-
cune de ce> quantités ne peuvent 8tre déterminfes s&parément & partir de
dépendance en fréguence de l'absorption optique.

Etant donné qu'il n'existe pas de mesures indépendantes de ia
densité d'état et des coefficients de couplage, mous espérons parvenir
4 une meilleure analyse de ces deux grandeurs en exploreant leurs

corrélations en fonction de la fréguence et de la temp@rature.

Si on considdre un modéle de Debye, c'est-ad-dire une densité
d'état proportionnelle au carré de la fréquence (Kz) et un coefficient de
couplage indépendant de la fréquence, alors le coefficient d'absorption
a(K) est proportionnel & k2. A partir du diagramme oL(K)/K2 en fonction de
K, nous pouvons tirer des informations, soit sur le roefficient de cou-
plage, soit sur la densité d'&tat.

Nous allons montrer les résultats obtenus pour le coefficient
d'absorption dans la région de trés basses fréquences (c'est~a-dire entre
7,5 crn_'1 et 30 cmﬂl)de 1a silice vitreuseBK7, PMMA, GeO2 et du s&lénium

amcrphe,
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I - SILICE VITREUSE

A) Silice W.

Pour la mesure du coefficient d'absorption de la silice vitreuse
nous avons choisi la silice Suprasil W(6%ui a2 les caractéristiques sui-
vantes : faible teneur en impuretés métalliques (0,5 p.p.m.), masse
spécifique p = 2,20 g/m3 avec 230 ppm de Cl et 290 ppm de T et 1.5 ppm

de OH.

-1 Vo
Pour des mesures entre 14 et 30 cm nous avons utilisé un

Zchantillon de 5 mm d'épaisseur. Nous avons calcul@ 1'indice de réfrac-
tion par la méthcde de réflexions multiples {sect. VI-B, chap. LII}. On
a trouvé une valeur de 1,96 £ 0,02 et d'aprés GREIK(7),on considére que
cet indice est invariant au-dessous de 100 cmnl.

Sur la figure n°® 1, nous montrons les résultats obtenus pour
des températures de 4,2 K (courbe en pointillés) et de 1,2 K {courbe en

ligne continue). Ces résultats ont une résolution de 1,2 cm

Pour 1'absorption, mous observons une légére variation en tem~

pérature dans ce domaine de fréquences.
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8) Suprasil, 5i0, avec 1200 ppm de OH.

Cet &chantillon est produit & partir de l'hydrolyse de SiCl4
vaporisé dans une flamme oxygéne-hydrogéne . Sa masse spécifique est de
2,20 g/ch, il contient tra&s peu d'impuretés métalliques (< 0,5 ppm) et
approximativement 130 ppm de Cl et 100 ppm de F, cependant la teneur en
OH est &levée, environ 1200 ppm.

Pour les mesures entre l4 et 30 cm_l nous avons utilisé un
échantillon de 5 mm d'épaisseur et 1 cm de diamétre. La mesure de
1'indice de réfraction a &té également calculée par la méthode des ré-
flexions internes sur un échantillon de 1 mm d'épaisseur. La valeur de
1'indice est de 1,96 £ 0,02, indépendemment de la température entre 1,2
et 300 K.

Les mesures du coefficient d'absorption sont montréées sur la
figure 2. ‘

Nous avons une résolution en fréquence de 1,2 cm__1 et une esti-
mation d'erreur en absorption de 5 Z.

Nous trouvons un coefficient d'absorption indépendant de la
température dans ce domaine de fréquence, contrairement aux résultats

obtenus pour la silice W irradiée et non irradiée.

C) Silice W irradiée aux neutrons.

Nous avons obtenu le coefficient d'absorption de la silice W
irradiée aux neutrons avec une irradiation de 1019 n/cmz. Cet échantil-
lon a &té irradid il y a 5 ans. Il a une &paisseur de 5 mm et un diamétre
de | cm.

Pour calculer son coefficient d'absorption nous avons &galement
mesuré son indice de réfraction de la méme mani&re que pour la silice W
non irradiée et Suprasil. Nous avons trouvé le méme indice de réfraction
que pour la silice W et la silice avec OH, L'indice est &galement indé-
pendant de la température entre 4,2 K et 1,2 K et nous avons supposé
qu'il ne varie pas avec la fréquence dans le domaine de 10 d 50 cm_1 (8)(9).

La dépendance en température et en fréquence est indiquée sur
la figure 3 pour des températures de 4,2 X (courbe en pointillés) et
1,2 K {(courbe en traits continus).

- ¢ - _1
La résolution en fréquence est de 1,2 cm .
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On observe une augmentation de 1'absorption quand on passe d'une

température de 4,2 K 3 une temp&rature de 1,2 K.

D) Comparaison des résultats.

L'absorption optique dans 1'infrarouge lointain de la silice
vitreuse a fait 1'objet de nombreuses &tudes. Parmi celles-ci, les mesu-
(10) dans le domaine de 100 & 220 cm_I i des temp&ra-
tures de 300 K et 4 Kjpar FILLIPOV et YORASKII(II)
4 des temp&ratures de 300 et 750 K ; par FLENDE(]Z)
i des températures de 300 et 4 K;par BAGDADE et STOLEN
80 cmml i des températures de 300 et 20 K; par WONG et al.

et 100 em | & 100 et 300 Kjpar M. coon (4

res faites par HADNI
entre 50 et 250 cm__1

entre 70 et 300 cm—]
(13)

entre 15 et
(14) entre 15
entre 8 et 100 cm—I pour des

(15)

températures de 120, 290 et 620 K et par Sievers entre 2 et 30 cm
d 4,2 K et 1,2 X,

Deux conclusions sont & tirer de ces résultats : d'une part,
une indépendance de 1'absorption par rapport & la température et d'autre
part le fait que 1'absorption de la silice vitreuse est beaucoup plus
forte (facteur 20) que celle de la silice cristalline. Ce comportement
s'explique par le désordre des positions atomiques (désordre structurel)
qui n'obéit pas aux régles de sélection d'un cristal parfait et permet
3 toutes les vibrations tant accoustiques qu'optiques d'interagir avec
le rayonnement.

Plus particuli@rement les résultats de STOLEN(IB) et WALLEY(IA)
montrent une dépendance en K2 de 1'absorption en dessous de 30 cm_1 et
approximativement en K4 entre 20 et 30 crn-1 d des températures de 300 et
100 K en utilisant des &chantillons suivants : fuzed quartz type 101 et
106 de la General Electric, d'une pureté en SiO2 de 99,97 - 99,98 % avec
un tiers de 1'impureté totale en aluminium et le composant restant en
NazO, Fe203, Ca0, TiOz,
espaces libres de matidre qui atteignent 150 mic de diamétre.

K20 et Li0. Ces échantillons présentent des
Nous constatons une différence entre les résultats de GOODCQ)
et de STOLEN. GOOD ne donne pas la valeur du facteur de normalisation
qui donne des valeurs &gales du coefficient d'absorption d 27 cmfi,
valeur & partir de laquelle il assure qu'il y a une indépendance en
température.

GOOD rapporte une dépendance en température du coefficient

d'absorption du spectrasil B (550 ppm de OH) entre 17 et 23 cm_l i une
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température de 120 K jusqu'a 620 K avec parall&lement 4 1'augmentation

de la température une augmentation de 1'absorption.
PRENDL et al.(lz) et BAGDADE et STOLEN(13) ne trouvent pas de

dépendence en température de l'absorption autour de 18;cmf]. WONG et

WALLEY(]4) détectent une dépendance en tempéréture enfre 12 et 18 cm 1.
En ce gui concerne les expériences sur la silice irradiée,

(8)

.. . -1
STOLEN et al. observent une diminution (en dessous de 40 cm ') dans
1"absorption de 1a silice vitreuse {(type 106 de la General Electric)

. . . 2 2. . .
aprés irradiations aux neutrons-(lO‘o_n/cm ). & une température de. 300 K.

(4)

[

Par contre les résultats de GOOD , au-dessus de 40 cm_] et 3
300 K, donnent une augmentation progressive en fonection de l'irradiation
et de la teneur en OH. Et en dessous-de 40 cmfl,‘GOOD.trouve que 1'ab-
sorption ne varie pas.

L'ensemble de nos résultats pour des températures de 4,2 K et
1,2 K apparaissent sur les figures 4 et 5 sous un diagramme _&/K2 en
fonction de K. Ce diagramme met en €vidence des comportements tré&s dif-
férents par rapport aux résultats précédents, en particulier, nous

n'observons pas la déviation de K? pour K < 40 cm*l pour la silice W et

la Suprasil. En rewvanche, nous trouvons les caractéristiques suivantes

1) Une dépendance en température pour . la-silice W- (1,3 ppm de OH)
al4,2 K) > a (12 K). - o o N ;

2) Une ind&pendance en température de la silice Suprasil (1200 ppm de OH)
(fig.6) et une diminution d'environ“],chm_I“de o (K) par rapport & la
- silice W 3 4,2 K.

3) Une forte dépendance en température pour la silice W irradige aux
neutrons. On remarque que cette -dépendance en tempé@rature présente un
.caract@re tout particulier avec umne augmentation de 1'absorption quand
on diminue la température. Par exemple, il y a presque un facteur 34
30 cm_l entre les deux températures. .

4) On trouve un comporfement en K2 d des températures de 1,2 K et 4,2 K
pour la silice W et la silice avec 1200 ppm de OH. .

5) On trouve une déviation du comportement en K2 pour la silice W irra-

diée aux neutrons.
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E) Silice W irradiée aux neutrons.

Le comportement observé dans la silice W irradide aux neutrons
(voir fig. 3) et les résultats trouvés 3 300 K par STOLEN et KRAUSE(S)
sur la gilice obtenue & partir de quartz fondu, nous permettént de dé-
duire qualitativement que l'irradiation produit d'une part la compaction
de la silice (diminution de la moyenne de 1'angle de liaison $i-0-Si de
142 3 138°) et d'autre part, la diminution de 1'absorption optique vers
un comportement intermédiaire entre la silice vitreuse et le gquartz
eristallin (dans la région des trd&s basses fréquences % 50 cmf]) due i
la diminution de dé&fauts par compaction.

Si on applique le mod&le de Stolen (sect. II-E de ce chapitre)
i la silice W irradide aux neutrons & la tempé&rature de 1,2 K, on peut
tirer du diagramme a/K2 de la fig. 5, une longueur de corrélation entre
défauts : Ao =39, 6 R, calculée en premant la vitesse du son trouvée
par STRAKNA (20). A partir de cette longueur de corrélation, nous trou-
vons que le nombre de défauts 3 la température 1,2 K est approximative-

ment de N 1,61 x 1019 d/cma.

1,2 -

La comparaison de 1'absorption 3 4,2 K et 1,2 K nous permet

d'estimer i 4,2 K une longueur de corrélation plus petite que celle trou-
-}

vée pour la température de 1,2 K, d'environ 30 A, i partir de laquelle

on trouve un nombre de défauts approximativement N = 3,40 x 1019d/cm3.

by 2
La déviation du compertement en K de 1'ab;orption optique de
la silice irradiée, se déplace vers les plus hautes fréquences quand on
augmente en tempé&rature. Par conséquent, le nombre de défauts augmente
en fonction de la température.
Une possibilité d'explication de ce phénoméne peut etre la pré-
sence de centre de couplage dont 1'énergie d'activation est tr&s faible

et de l'ordre de 1, 3K.
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II - ABSORPTION OPTIQUE DU BK7, PMMA, GeO2 et Se amorphe.

A) Verre de silice au Bore, BK7.

Le coefficient d'absorption et l'indice de r&fraction du BK7
ont &té mesurés dans le domaine du 7,5 a 28 cm“I aux températures de
4,2 K et 1,2 K (figure 7).

1'indice de réfraction est de 2,08 * 0,2, calculé par la métho-
de des réflexions multiples, & une température de 4,2 K. On a supposé
qu'il est indépendant de la température et constant pour des fréquences
inférieures a 30 cmf].

On observe une légdre dépendance en température surtout pour des
fréquences supérieures a 20 cm_l. Dans ce domaine de fréquences, il n'y
a pas, jusqu'd présent de valeurs rapportées dans la littérature sauf
en dessous de 10 cm_l.

La composition de ce verre est ! SiO2 (69 ), B203 (11 3,
Na20 (10 %), K20 (7 2) et Ba (3 %) et sa masse spécifique est de
2,51 g/cm3.

On observe que le BK7 présente une absorption plus forte que

la silice W,

B) Etude du GeO2 amorphe.

Nous avons mesuré 1'absorption optique de GeO2 amorphe entre 7
et 24 cm-l 3 la température de 4,2 K, L'&chantillon a été fourni par la
société St-Gobain,

Sur la figure 8, nous montrons la variation du coefficient
d'absorption en fonction de la fréquence & une température de 4,2 X,
Comme valeur de l'indice de réfraction nous avons pris les valeurs

(16)

rapportées par RIBEYRON et al. , valeurs également trouvées par

GOOD(A) n= 2,23, Cet échantillon a une épaisseur de 3,4 mm.
(16)

Les résultats rapportés précédemment par RIBEYRON et al.

sont en tré&s bonne concordance avec nos résultats.




_88_

Ot

(M)

D

s



—-8Q~

16 -
L(K)em!

12

4 8 12 16 20 24, 28

. | K(cm')
fig.9 Se amorphe

...... temp 12K
—— temp 42K



..-90_.

Sl

Mzl dway----—
MZYy dwe} ——
VYWIWdJ

2l g Y

olL'9Id

|
<
(MO

|
wo




-91-

C) Sélénium amorphe.

L'étude du sélénium amorphe a &té 1'un des principaux sujets
abordés par le groupe de Ribeyron et Laurant dans la gamme de 15 4
120 cmf]. Ces résultats peuvent se résumer en trois points.

1) Présence de deux piles & 62 et 102 cmf? attribués respectivement 4 un
mode de rotation de chaines et un mode de vibration des anneaux Se8(5)
2) Une dépendance en température de 1'absorption optique : augmentation
du coefficient d'absorption quand on diminue la temp&@rature entre 4,2 K
et 300 K.

3) D'aprés le diagramme en OL/K2 on n'observe pas une corrélation entre
phonons accoustiques et photons.

Nous montrons sur la figure 9 le comportement du coefficient
d'absorption du Se amorphe dans la gamme de fréquences entre 7,5 cm-1 et
28 cm._1 i des températures de 4,2 K et 1,2 K, Nous constatons une indé-
pendance du coefficient d'absorption vis-a-vis de la température entre

9 et 26 cm_I.

D) PMMA, poly (méthylmethacrylale).

L'absorption optique de ce polymére a &té mesurée entre 7,5 cm-1
et 23 cmf] i des températures de 4,2 et 1,2 K,

L'échantillon mesuré & 10 mm d'épaisseur. Comme indice de ré-
fraction on a utilisé une valeur de 1,8.

Les résultats obtenus, qui apparaissent sur la figure 10 s'accor-

dent trés bien avec les mesures faites par Sievers entre 2 et 20 cm_l(l5).

E) Interprétation des résultats.

Modile de BAGDADE et sToLENU3?,

Bagdade et Stolen supposent que 1'existence de défauts dans
les matériaux amorphes provoquent un couplage avec les modes de vibratiom.
Ils utilisent les théories de VIROGRADOV et SCHLOMAN(zs) dans lesquelles
les charges sont distribuées aléatoirement dans un milieu continu.

A basses fréquences (grandes longueurs d'ondes) le solide
apparait comme un milieu continu avec des défauts chargés, distribués

aléatoirement. Sous l'action du champ oscillatoire Electromagnétique
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les défauts seront entrainés 4 la mEme fréquence et exciteront les

ondes &lastiques (phonons acoustiques) du solide. L'absorption est alors
directement proportionnelle au nombre de défauts chargés et & la densité
d'état du phonon acoustique. On remarque que la densité d'état des
vibrations acoustiques eat proportionnelle au carré de la fréquence.

Dans ce cas 1'absorption est :

T R
t 1

q = charge du défaut ;
N = nombre de défauts par unité de volume ;
C, et C = vitesses du son, longitudinale et transversale ;
Py = la densité ;
¢ = la vitesse de la lumiére ;
w = pulsation du rayonnement électromagnétique.

Bagdad et Stolen ont montré rue cette relation est verifiée, en
particulier pour la silice au-dessus de 40 cmm1 a 300 K.

Pour mieux apprécier le comportement de 1'absorption optique de
nos mat&riaux, nous avons rapporté sur les figures 9,10,11,12, le dia-
gramme CL/K2 en fonction de K correspondant & BK7 GeOZ, Se amorphe et
PMMA respectivement. Nous comstatons un comportement en KB avec
1,8 < B <2, pour des plages de fréquences qui varient suivant les maté-
riaux. Nos résultats permettent de confirmer que le couplage entre les
ondes électromagnétiques et les phonons acoustiques est celui prédit par
le modéle de Stolen.

A plus basse fréquence, le mécanisme proposé est le suivant:l'absorption
induite par les phonons acoustiques est provoquée par la présence de d&fauts
chargés.Ceux-ci permettent le couplage photon-phonon par création d'un vecteur
dipolaire &lectrique induit : lorsque la longueur d'onde des phonons
créés devient de l'ordre de grandeur de la distance entre ces défauts,
le milieu apparalt alors comme neutre. L'absorption correspondante
décroft plus rapidement. Cette interprétation un peu restrictive car
limitée & 1'existence de défauts chargés statiques peut &tre Btendue i
la notion de défauts de charges dynamiques qui apparaissent lors des
vibrations du réseau désordonmé,

On définit ainsi une longueur de corrélation.

Connaissant la vitesse du son des différents &chantillons, nous

calculons la longueur d'onde des phonons ot 1'absorption ne suit plus la
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les fréquences correspondantes sont déterminées dans les

* 2 el - *
diagrammes 0/K~. En conséquence, on peut en déduire lo, longueur de

corrélation.
ECHANTILLON K (cmfl) Vson(cm/sx107) lo(A) Nb x 1019
° (défaut/cm3)
GeO,, 35 3,59 20 12,5
Se Amorphe 10 1,2](17) 40 1,56
BK7 30 5,638 51,5 0,7
PMMA 1 1,93019) 58,5 0,5
TABLEAU 1

L'absorption en dessous de la fréquence Ko est plus faible ;

ceel est di & la corrélation entre défauts chargés qui intervient lors-

que la longueur d'onde des phonons induits devient du meéme ordre de

grandeur que la distance moyenne entre défauts.

lo ainsi définie est la longueur 3 partir de laquelle le maté-

riau apparaft neutre. Etant donné que dans les cristaux les phonons

acoustiques ne sont pas couplé&s aux ondes 8lectromagnétiques nous

mettons en évidence des domaines oit 1l'ordre est proche du cristal ou

plus exactement ol le désordre diminue localement,

Cette longueur de corrélation lo peut &tre liée & la distance

entre défauts

lorsque la distance entre ceux-ci devient de 1'ordre de

grandeur de la longueur d'onde des phonons créés, le vecteur dipolaire

électrique créé diminue et 1'absorption décrolt plus rapidement. Nous

pouvons donc caleculer le nombre de défauts Nd.

Nd

1
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En conclusion, les matdriaux amorphes &tudiés (volr tableau 1)

présentent , dans 1'absorption, des composantes acoustiques en dessous de

la gamme de fréquence de 40 cmﬁl.
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Nous remarquons que les longueurs de corrélation 10 dans les
cas de Se amorphe et de P M M A sont importantes et du méme ordre de
grandeur,alors que pour GeO, et BK7, cette distance est beaucoup plus

faible.

2

Ce résultat est & rapprocher du fait que Se amorphe et P M M
ont une structure de type polymére (longues chalnes) alors que BK7 et
GeO2 ont une structure tétraédrique, c'est-i-dire plus compacte.
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TII - PYCITATIONS DE TRES BASSES FREQUENCES

. . -1
A) Absorption optique entre 7 et 12 cm .

Dans la réglon de trés basses fréquences (en dessous de 20 cm_l)
la chaleur spécifique, 1'atténuation ultrasonore et les expériences de
RPE suggérent qu'il existe une région dans 1'infrarouge lointain oil
1'absorption optique de solides amorphes dépend fortement de la tempéra-

ture.

(21 (22)

Le mod&le proposé par ANDERSON et al. et PHILLIPS pro-
pose que la dépendance en température du coefficient d'absorption dans
1'infrarouge lointain est déterminée par la population des systémes loca-
lisés (défauts) a deux niveaux d'énergie,

On suppose qu'un atome ou un groupe d'atomes peut adopter deux
positions d'équilibre, Les deux positions correspondent au point de vue
énergétique aux deux minima EI et E, d'un double puits de potentiel assy-
métrique, voir figure 15. La particule selon sa position oscille autour
de 1'un de ces minimas avec une fréquence {, ou {,. Dans un matériau amor-
phe, 1'environnement peut différer du site | au site 2 ce qui introduit
une certaine énergie d'assymétrie ¢ = E, = E,. Dans 1'espace, les sites |

et 2 sont distants de X2 - XI = d, 4 pouvant représenter une distance ou

un angle : pour passer d'une position & 1'autre, la particule doit fran-

chir une barriZre de potentiel Uo'

&
Ex)
Eq
Es l
AR
1 B
X1 X2 X

FIGURE 15 Represéntation schematique du double puits.
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Les états propres ont pour &nergie

g =t %(Ez s a2y 12

od € est l'assymétrie du double puits et A est .fonction des caractéris—
tiques de ce puits (hauteur de la barridre des potentiels U, distance
entre les deux minima d) et de la masse de la particule.

En considérant ce mod&le, l'expression générale du coefficient
d'absorption pour une transition dipolaire électrique d'un &tat | 1> vers

un état f2> est(23)

T
afw,T) = —— B [ N (0,T) - N, (w,T) |
/i P 21

4w2
avec L L<] ' 2>

12
ofi B est le coefficient d'Einstein et < 11 u'!2 > = ' est 1'élément
matriciel du moment dipolaire entre les &tats [1 > et | 2>, Nj(w,T) et
Ny(w,T) sont la densité des populations par unité de fréquence des sys-
témes avec une séparation hw dans 1'&tat |] > et dans l'@tat 12 > &
ia température T. Si on suppose que les potentiels et la fonction d'on-
de ne changent pas avec la température (en particulier avec de faibles
changements autour de 4,2 K} alors le moment dipolaire est indépendant
de la température, La variation de 1'absorption avec la température est
alors en rapport avec la variation relative de la population entre les
deux niveaux du systéme résonant.

Etant donné que le rayonnement incident est de 1’ordre de
IO“8 Watts, on néglige les effets de saturation. La fonction de parti-

tion Z de ce systéme s'écrit :

e—Gﬁw/KT)

_ Tw/RT =T/ KT)

Alors Nl(w,T) - Ny (w,T) = ng (1, T) {1 1/¢1 + e

nE(w,T)tanh (Hw/2KT)
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Alors on aura @
ow,T) = Ananu'zw tanh Hiw/2KT) /& ¢
res

ol nE(w,T) = np est la densité des états couplés au champ &lectri-

gue, et est supposée constante.

Ce moddle prédit qu'une augmentation en temp@rature conduit
une diminution dans le coefficient d'absorption. On cobserve que le pro-
cessus de résonance du systéme i deux niveaux impose la condition
olw, 4,2 K) - alw, 1,2 K) < O dans la variation de 1'absorption avec
la température, Cependant, nous observons dans nos expériences que nous
avons o(w, 4,2 K) - a{w, 1,2 K)Z 0 (pour les systémes étudiés) pour des
fréquences supérieures & 9 cm-l (voir fig. 16 et 17). Ce comportement
a été expliqué par BOSCH(ZA)en tenant compte dans 1'absorption du pro-
cessus par relaxation di au Tunneling assisté d"un phonon. Ce qui donne

pour le coefficient d'absorption.

sz
exp (E/KT) 1

el AI KT (1 + exp(E/KT)
0

dE
2.2

(1 + 0™
Dans cette expression le terme A qui fait intervenir le couplage du

. 2 eos . .
dipole permanent neu est utilisé comme paramétre ajustable. Ty est le
temps de relaxation du défaut et définit le retour & 1'équilibre de la
fonction de distribution n(E) des systémes i deux niveaux d'énergie E.T,

est de la forme :

T = _?‘__
1 E3

tangh (E/2ZKT)

Nous montrons sur la figure 17 la courbe de variation de la différence
de 1'absorption théorique AaT calculée en tenant compte des processus
par résonance et relaxation pour l'échantillon BK7. Les paramétres A, a

2 : PR o
et neu‘ gont ajustés i la courbe expérimentale.
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(4.2 K)-a(1.2K)

cm’

o1 r

-0

_ | _ | | t i ]

FIGURE 16

9 10 11 12
K(cni')

Mesure de la variation de «(4,2 K) - a(l1,2 K)
en fonction de la fréquence (15)

lllllll PMMA d'aprds Sievers
A-A=-A~  PMMA W

n é
o-o—o— Se amorphe os résultats
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D'aprés ces résultats, nous trouvons les valeurs suivantes :

nEu'z = 3,04 x 10"3 cgs units
=11 -1

A =2,12 x 10 cm - oseq.

a = 3,22 x 10_56 erg3 sec.

Notre valeur de npu différe d'un ordre de grandeur, par rapport aux

valeurs trouvées dans la littérature.

(24

Par exemple, PICHE et al. a trouvé une valeur de

' 2 . -4 .o ~
np = 3,1 =10 en supposant que la densité des états n_ est constante

E
et égale 3 celle de la silice vitreuse. Cette grande différence peut
provenir du fait que la densité d'état n'est pas constante pour des
Fnergies supérieures & 5 K. D'autre part, le processus oli une particule
saute la barrié&re d'un double puits par activation thermique n'a pas &té

considéré,
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CONCLUSTITON

Les conclusions de 1l'étude que nous avons faite peuvent se sé-
parer en deux parties, 1'une concernant la partie technique, c'est-ad-
dire la mise au point du spectrométre, 1'autre les résultats expérimen-

taux que nous avons obtenus sur un certain nombre de matériaux amorphes.

A) Mise au point du spectrométre.

Nous disposions au laboratoire d'un spectromé&tre Grubb-Parsons
classique & interférométre de Michelson dont la limite vers les basses
fréquences se situait wvers 12 cmfl.

Nous avons mis au point un interférométre 3 polariseurs qui a
un rendement constant & basse fréquence et bien supérieur au systéme
classique avec lame séparatrice didlectrique. Ce systéme, ainsi que
1'amélioration du filtrage mathématique (apodisation de Connes 3@ la
place d'une apodisation lin&aire) nous a permis de descendre jusqu'd
7,5 cm L.

En fait, cette limite n'est pas due au systéme que nous avons
mis au point, mais & la taille du détecteur bolométrique (1 mm?). Ce
probléme peut actuellement 8tre résolu car il existe maintenant sur le
marché des bolométres de taille sup&rieure (40 mmz) présentant des
caractéristiques de sensibilité et de bruit tré&s satisfaisantes. Une
étude faite par Mlle DENOYES, &lé&ve & 1'I,N,P.G., lors d'un stage dans
notre laboratoire a &té consacrée aux Instabilités dues au spectrométre:
température de la chambre, course du mircir mobile, longueur du bras
optique. Les améliorations qu'elle propose couplées au syst&me interfé-
rométrique que nous avons mis au point et 3 1'augmentation de la taille
du bolométre devraient permetttre la mise au point d'un nouveau spectro-

- L} - L4 -_1
métre atteignant la r&gion du cm .

B) Absorption optique & trés basse fréquence dans les matériaux amorphes.

Les mesures du coefficient d'absorption de divers matériaux

amorphes (SiOz, GeO,; BK7, Se, PMMA) & trés basse fréquence (de 7,5 cm—1
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a 40 cm_l) et 3 basse température (4,2 K et 1,2 K) nous permettent de
mettre en &vidence deux contributions 3 1l'absorption dans cette gamme

de fréquences,

1) Une_contribution due aux vibrations acoustigues couplées aux ondes
électromagnétiques par des défauts de charge distribuées alatoirement,
ces défauts pouvant exister intrinséquement ou Etre induits par les
vibrations elles-m@mes, du fait du désordre. Le coefficient de coupla-
ge est constant tant que la longueur d'onde des vibrations irduites est
inférieure & la distance entre les défauts. Pour des longueurs d'onde
supérieures, le milieu apparaft de plus en plus homogéne et le coeffi~
cient de couplage diminue. C'est ce qui explique la diminution de
1'absorption par rapport & la loi en k2 i trés basse fréquence. Cette
contribution est pratiquement indépendante de la température et les
faibles variations que 1'on observe peuvent 2tre interprétées comme une

variation avec la température du nombre de défauts de charge.

"gtats tunnel” qui varie fortement avec la température. Cette contribu-
tion peut s'expliquer par deux mécanismes : d'une part, un processus
de résonance, interaction directe entre le rayonnement et des défauts
localisés & deux niveaux d'énergie, et d'autre part un processus de
relaxation, passage d'un défaut par effet tunnel assisté d'un phonon
d'un &tat d'équilibre a 1'autre. Le calcul théorique que nous avons
fait sur BK7 montre que la prise en compte de ces deux mécanismes rend
bien compte de la variation avec la température de 1'absorption dans
la gamme des basses fréquences. Notons que ce type d'absorption ne
disparait pas forcément & plus haute fréquence, mais qu'il est masqué
par 1'absorption due aux vibrations acoustiques qui est beaucoup plus

importante,
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