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Expériences a ultra haute résolution avec des molecules

e Complémentaires aux atomes

— Structures plus complexes, physique plus riche

e Intéréts
— Physique moléculaire, ¢tude atmosphérique and astrophysique
— Tests fondamentaux de physique
* Mesure de constantes fondamentales et de leur variation éventuelle

 Violation de parité : différentes fréquences d’absorption entre 2
¢nantiomeres d’une molécule chirale

« La plupart de ces experiences nécessitent une spectroscopie a (tres) haute
résolution
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Test de non-conservation de la parité dans les molecules

e Contexte
— La violation de parité a ét¢ prédite en 1956
— Elle est liée a I’interaction faible

— Elle a été observee en physique nucléaire et dans les atomes, mais jamais
dans les molécules, car trop faible

* Principe du test
— Spectroscopie a tres haute résolution d’une molécule chirale

— Différence de fréquence relative inférieure a 1013

Absorption \{, Molécule gauche
i
[
i
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Challenge de la ultra haute résolution avec des molécules

« Les lasers moyen infrarouge (MIR) peuvent sonder la « molecular fingerprint
region » comprenant de nombreuses transitions rovibrationnelles intenses

— 3 -20 um accessible avec QCL

« Techniques usuelles de stabilisation a 10 um (cavite, raie moléculaire)
— Stabilité > 10-1#limitée par le bruit de détection et les coatings

— Exactitude > 1012 limitée par les effets systématiques

e Extension des meilleures techniques de stabilisation au MIR
— Peigne de fréquence MIR en cours de développement

=> Peigne de fréquence optique : frequence MIR est comparée avec une
harmonique ¢levée du peigne de fréquence

Bérengere Argence Journée "Bruit dans les lasers fs", Talence 2018 4/



Transfert de la stabilité de fréquence du NIR => MIR
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Argence et al, Nature Phot (2015)
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Référence de fréquence NIR a 1,54 um - LNE-SYRTE

Vers LPL

A
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» Laser stabilisé sur une cavité ultra-stable (US) A 0 )Q
— stabilité a 1 s de ~10-1° M
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* Horloges primaires : :
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— exactitude (maser H) ~ 10 144 100s ! T ”,,|||| iy o
:
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l

— exactitude (fontaine Cs) ~ 3.10 -1¢

=> Mesure de la fréquence absolue
=> Correction des dérives de la cavite US (~Hz/s)
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Transfert de la stabilité de fréquence du NIR => MIR
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Argence et al, Nature Phot (2015)
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Lien optique fibré LNE-SYRTE / LPL
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Transfert de la stabilité de fréquence du NIR => MIR
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Argence et al, Nature Phot (2015)
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Transfert de stabilité du NIR au MIR
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Stabilisation du QCL

- Signal de référence US . LPL
* Asservissement de £,
p 1.82 pm 1.55 pm
« Somme de fréquence i
B Al:asserV.QCL // .||I|||_ Illlll. //.lll”” “lllll. S
Y 7 -
* MIR reférence :
— Laser CO, stab. OsO
i .2 - 4 QCL AgGaSe,
— Stabilité : 5.10'*a Is or % — PDI - -
CO, laser 10.3 pm ,
* Autres battements : T A, :
----------------- PLL{-=-==-=======+
— A, : mesure stab. !
QCL/MIR ref. !
— A’ : mesure MIR ref. MIR A, Counteror A’ :
PD2 ' ===-=--- » Spectrum «----
reference
Analyser
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Stabilit¢ de fréquence - Ecart-type d’Allan

Fractionnal frequency stability cy(r)

-13
10 i. (a) QCL/OFC vs MIR ref. Stabilité de la référence MIR
\-\.\ 4 => limite haute de la stabilité du QCL
10™ L () MIR ref. vs OFC T — Chanteau et al, New J. Phys. (2013)
— Stabilité du QCL 2nd Jager US transmis via
107 méme lien optique
(@) QCLIOFC vs CO2OC => mesure de la stabilité de I’OFC
VS
TR -
! i\. . . ,
\\.\ Asservissement simultané
*—__ d’un QCL et d’un laser CO,
-17 . . o . . .. 8 . ,
105 10 100 => mesure du bruit apporté par PLL

Integration time 7 (s)

Compteur en A, Gate time de 1s
Excepté (d) compteur 11
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Stabilité de fréquence — PSD et largeur de raie
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Stabilité de fréquence — PSD et largeur de raie

Largeur de raie QCL
Reéduction du bruit ~ 12 ordres de grandeur a 1 Hz a
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= Bruit de fréquence QCL ~10-> Hz?/Hz entre 1 et 100 Hz
= Gain de ~2 ordres de grandeur par rapport a 1I’état de I’art 10 Hz => 0,2 Hz
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Photographie du dispositif

CO,/ 0sO,

Breadboard
60x60 cm

Vers SFG
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Schéma exp. : Somme de fréquence

Faisceau

10 pm ‘

Faisceau
1850 nm

Cristal
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Balayage en frequence du QCL

Signal de » Balayage du synthétiseur
référence US servant a locker le QCL (PLL
fixe)
p LPL — continu ~ 100 MHz
— limite par f,./2 (125 MHz)
’\_ 1 1.82 pm 1.55 pm
E// |||| L1, //Illl |||| S
A 7 -
QCL AgGaSe,
or ——\—"PDI
CO, laser 10.3 pm A,
T PLL
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Balayage en frequence du QCL

PLL />

Signal de
référence US

PD1 }

1,54 pm
diode laser

Balayage du synthétiseur
servant a locker le QCL (PLL
fixe)

— continu ~ 100 MHz
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Spectroscopie MIR ultra haute résolution

200 kHz
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Tabla1 | Absolute frequencies of five Os0,; absorption lines in the vicinity of the R{14) CO. laser line.

0504 lines in the vicinity of the CO; R(14) laser Freguency shift from ¢ geoapoaey Calculated from Freguency shift from i gooas /rogy Measured in
line at 10.3 pm refs 39 and 471 (kHz) this waork (kMHz)
“os0, reference line (unassigned) 0.000 (403 —0.00% (22)
Unreported line +4 14 F. 499 {23}
a0y, Ri463AT-) 101, 726.83 (5) +10H, P28 82T (32)
Unreported line - +123, 467 4010 (32)
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Conclusions
Transfert de stabilité et d’exactitude de fréquence du proche vers moyen IR

— Cavité US 1,54 um, standards primaires, lien optique de 43 km, 2 peignes
de fréquence, lasers moyen IR

Stabilité 2.10-15 a 1s ; largeur de raie du QCL ~ 0,2 Hz

Spectroscopie a tres haute résolution
— Exactitude ~ 1012 (limitée par effets systématiques OsO,) sinon 1014

Adaptable sur tout le MIR (3-20 um)
— Actuellement : QCL 200 GHz, dispositif (cristal et peigne) 9-11um

Applications : mesures de précision sur les molécules
— tests de violation de parité, études atmosphériques (CO,, H,0, O;...)
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