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Application of interferential correlation of spectrum to
the detection of atmospheric pollutants

SUMMARY : The double beams interferometers give. in the plane
of fringes. the Fouricr transform interferogram of the spectral
distribution of encrgy in the source. A. Marechal showed the various

possibilitics resulting from the access to this interferogram and the

application of the mathematical propertics of the Fouricr transform
in particular : Fourier correlation with a reference spectrum,

Fourier correlation of derivatives. This 1echnical offers interesting:

possibilities to routine spectral analysis in chcmistry, biology,
pollution detection..

In this last domam we have realized a mounting of mtcrfcrcnlnl
correlation to detect SO,. This gas has in the U.V. a quasi periodic
absorption spectrum and this has an immediate consequence on the
interferogram which has a noticeable contrast (fringes reappearing)
for a given value of the optical path difference 4. Utilizing this
property we have realized a very simple device to detect SO, : the
mounting comprises essentially a birefringent plate which thickness
is calculated in order to obtain the characteristic optical path diffe-
rence of SO,. This device permits us to study the evolution. in a real
case¢ (chimney-stalk) of concentration of SO, with a sensibility
equal to 30 p.p.m. for a middle concentration equal to 3 000 p.p.m.
and with an optical path equal to 14 cm and a time constant equal
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INTRODUCTION

Lorsque 1'on recherche la présence d’un composé
dans un mélange. il pcut étre avantageux de faire appel
a des techniques spectrométriques. On peut. en parti-
culier. comparer le spectre fourni par un disperseur
a prismes ou a réscaux avec le spectre connu de la
substance recherchée. cette reconnaissance pouvant se
faire directement en plagant dans le plan du spectre
un masque dont la transparence représente le spectre
recherché. et en analysant le flux émergeant de ce

‘
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., RESUME : Les interférométres a deux ondes fournissent, dans le

plan des franges, la transformée de Fouricr (interférogramme)

/ de la densité spectrale d'éncrgie de la source. A. Maréchal a montré

les différentes possibilités qui résultent de la matérialisation de cet
-interférogramme dans un plan et des propriétés mathématiques de
la transformation de Fourier ; en particulier, ccla permet de réaliser
des corrélations de spectres et des corrélations de dérivées de
spectres. Cette technique oflve des possibilités intéressantes dans
I"analyse courante en chimie, biochimie, détection de la pollution...

Dans ce dernicr domaine nous avons réalis¢ un corrélateur cn vue
de la détection du SO,. Ce gaz présente dans I"iltra-violet au voi-
sinage de 0.3 p un spectre d'absorption quasi périodigue. ce qui se
traduit dans l'interférogramme par une recroissance du contraste
des franges pour une valeur donnée de la différence de marche 4.
En utilisant celte propri¢té nous avons réalisc un montage trés
simple pour la détection du SO, : ce montage comprend essen-
tictlement une lame en quartz a faces paralléles et taillée paralléle-

. ment d I'axe ; 'épaisseur de cette lame est calculée de fagon a obtenir

au centre du champ d'interférence la différence de marche caracté-
ristique dc I'absorption périodique du SO,. Ce montage nous a
permis d’étudicr I'évolution de la concentration du SO, dans un cas
réel (cheminée d’usinc) avec une sensibilité de 30 p.p.m. pour une
concentration moyenne de 3 000 p.p.m. et avec un trajet optique
de 14 cm ef une constante de temps égale als.

masque. Plutét que de comparer les spectres cux-
mémes on peut également comparer leur transformée
de Fourier. Or. cela est théoriquement simple a
réaliscr puisque I'on sait qu'un interférométre a
deux ondes fournit un phénoméne d"interférences dont
I'éclairement est 1i¢ a la transformée de Fourier de la
répartition spectrale d'énergie de la source qui I'éclaire.
Cette technique semble a priori plus intéressante que
la premiére car I'on sait depuis ‘les travaux de
P. Jacquinot.[1] I'avantage que {’on peut retirer de
I’'utilisation d’interférométres en spectrométrie. avan-
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tape permettant dobteniv & vésolition égale une plus
grande luminosité qu'avee les spectrométres & prismes
ou Q réseaux.

D autre part. nous montrerons dans cet article qu'en
utilisant la transforméc de Fourier du spectre on peut
réaliser simplement la comparaison non pas de
deux spectres mais de leurs dérivées. technique qui
semble plus efficace lorsque 'on est en présence de
spectres continus. C'est dans cette optique que nous
avons réalis¢ un montage en vue de la détection des
polluants atmosphériques. en particulier du dioxyde
de soufre par absorption U.V.

I. — CHOIX DE L'INTERFEROMETRE

Il existe de nombreux interférométres permettant
de matérialiser dans un plan la transformée de Fouricr
de la densité spectrale d’énergie. Si les interférométres
nécessitant une fente d’entrée ne sont pas a retenir
du fait de leur trés faible fuminosité, par contre les

“interférométres d partage de luminance peuvent étre

pris en considération.

— On peut utiliser les mterferometres fournissant
des interfé¢rences a distance finie. par exemple les
franges du coin d'air. Mais. dans.ce cas. Iangle
solide Q sous lequel on voit la source supposée a
I'infini doit étre d’autant plus petit que la différence
de marche que I'on veut atteindre est plus grande.
En particulicr si I'on veut que la variation de différence
de marche des vibrations issues des différents points
de la source et qui interférent en un point ol cette
différence de marche est égale 2 4 n’excéde pas 1/4.

.82 doit étre tel que

a4
27

‘R<nr.

Or. plus les variations de densité’ spectrale d’énergie
L(s) (¢ = 1/2) sont fines. plus. il est nécessaire de
connaitre la transformée de Fourier de L(o) sur un

‘intervalle en 4 grand.

Cependant. pour des problémes a basse résolution.
inféricure a 10°. ces interférométres ne sont pas a
écarter et un exemple en sera donné ci-dessous.

— On peut également utiliser les interférométres &
dédoublement transversal par translation et partage
de luminance, qui fournissent a4 I'infini des franges
rectilignes dont le contraste est indépendant de
I'étendue de la source.

S: 0

FiG. 1. — Le principe d'un interféroméire a Hédoublemem trans-
versal.

L. Opties (Parix) 1978, vol, 9,0 5

Eneltet, considérons un teb intervtéromeétre (ligure 1),
il donne "une source S deux images 8, et S, qui se
déduisent par unc translation T achromatique. Dans
ces conditions. tout rayon incident donne naissance a
deux rayons émergents paralléles. Les interférences
sont localisées a I'infini et la différence de marche des

vibrations qui interférent dans la directionu. 4=T.u.

est indépendante de I'étendue de la source. On obtient
donc. T étant orthogonal & 'axc optique du dispositif;
des franges rectilignes de contraste unitaire et trés
lumineuses dans le plan focal de I objectif .

De nombreux auteurs 2. 3] ont mis en ceuvre des
interférométres isotropes & dédoublement transversal ;
mais. pour des problémes a basse résolution. les inter-
férométres biréfringents offrent des solutions inté-

‘ressantes tant en ce qui concerne la simplicite de’

réglage que la compacité. Les deux interférométres
que nous avons utilisés ont été mis en ceuvre par
G. Nomarski dans d’autres montages.

5
1

a) Interférométre 3 deux Wollastons d'épaisseurs
“différentes : ’

f

L’interféromeétre comprend deux prismes accolés
d’angle 0, et (), disposés comme cela est indiqué
sur la figure 2. Dans ces conditions. pour que le plan
de localisation soit réel. il est nécessaire que P'angle 0,
du second prisme rencontré par la lumiére soit
supérieur a l'angle @, du premier; d’autre part,
:'angle que fait ce plan avec la direction moyenne dy
. faisceau lumineux dépend de la différence des angles 0,
et 0,. Nous avons choisi les angles 0, et 0, égaux

. respectivement a 40° et 30° de telle sorte que.le plan-

de localisation soit incliné a 45° sur ’axe du sy‘stéme
afin de pouvoir éventuellement utiliser pour le traite-
ment de ces franges une grille par réflexion.

Application numérique : Les deux prismes utilisés
ont une section carrée de 40 x 40 mm., ce qui permet
d’obtenir un champ de franges de 40 x 60 mm avec
10 franges par mm a 0.3 u. Comme nous I’avons dit.
ces franges étant localisées a "distance finie. il est
nécessaire de limiter I’ angle solide sous lequel on voit
la source a une valeur égale 4

Q = 5.107 3 steradian .

L’avantage essentiel de cet interférométre est sa
compacité, alliée & une grande stabilité. puisqu’il est
constitué par le bloc rigide des deux Wollastons sans
nécessiter Iutilisation d'un objectif.

]
1
!
1

Ptan  de
tocalisation — o |

Fia. 2. — Interférométre d deux Wollastons différents.
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b Interferométre & deux Wollastons identiques

La disposition relative des deux Wollastons est
mndiquee sur la fignre 3.
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Fii. 3. — Interféromérre d deux Wollastons identiques.

Pour calculer la différence de marche on peut
procéder de la fagon suivante : une onde plane inci-
dente donne naissance. quelle que soit I'inclinaison
i de son vecteur d'onde. a deux ondes planes émer<
gentes paralléles et polarisées perpendiculairement : on
peut déecomposer I'ensemble de ces deux Wollastons
distants de d en trois lames a faces paraliéles :

— une lame d'indice ny (ou n) d’épaisseur 2 ¢ + d

- {ng et n é1ant les indices correspondant a la direction
-de propagation dans le milieu):

— une lame d'indice n (ou ny) d’épaisseur
e + d.cos (0 inclinée d’un angle 0 sur la direction

+ moyenne :

— une lame d’épaisseur 4 d’indice |.

Pour calculer la différence de marche des vibrations
émergentes. on calcule pour chaque vibration se

_propageant dans les trois lames a faces paralléles
. décrites ci-dessus la différence de marche par rapport
a une vibration qui ne traverserait pas le systéme.

On trouve ainsi entre les deux vibrations émergentes
s'étant propagées dans un plan de section principale
des prismes

4 =

2 )
An tg Ole + dny) i — 2A'lz-

tg Ole + 4dny) i
ne Lo 2nd

i étant I'angle d’incidence. An = n_, — ng la birélrin-
gence. n, l'indice ordinaire du cristal. 'indice
extraordinaire.

Pour dcs rayons sc propagcant dans un plan per-
pendiculaire au précédent la différence de marche est
nulle au 4° ordre prés cn prenant comme infiniment
petit principal 'angle d’incidence. On n’aura donc
pratiquement pas de courbure des franges. Par contre.
on se rend compte 3 partir de Vexpression de 4 que le
pas des franges nc scra pas constant par suite de la
présence du terme en 2. Cependant. cela n’est pas un
inconvénicnt lorsque cc montage cst utilisé pour
réaliser des corrélations de spectres.

,.

I

“d = 50 mm. on obticnt. en utilisant comme objectif

- courantes sont celles qui consistent a faire une analyse

~
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Nous avons utilis¢é dcux
45" et

Application numérique.
Wollastons en quartz avee ¢ = 20 mm. ) =

un doublct de 600 mm de focal. 400 franges sur un
champ dc 60 mm a 2=03n :

Dans ccs deux monldgcs on doit placer I lmcrfcro-
métre entre polariscur ct analyscur. Si la direction du
polariscur cst a 452 d’un des axes des Wollastons ct si o
est 'anglc de I'analyseur avec fe méme axe. icclanrc- S
ment des franges est proportionnel a : o

\

E = JL((I) do + sin2a JL(n)cos 2 noA d(r..

Si I'on fait tourner Panalysecur a la fréquence f. I
E. que nous appellerons dans la suite interférogramme. )
est modulé a la fréquence 2 / avec,une amplitude

KA = Juc) cos 2 o4 do

qui représente la transformée de Fourier en cosinus de
Lig). i

i

!

I1. — TRAITEMENT
DE L’INTERFEROGRAMME

De nombreux auteurs ont proposé des solutions
pour le traitement de cet interférogramme. Les plus

harmonique de cet interférogramme en plagant dans
le plan des franges une grille périodique et en faisant
varicr soit le pas de la grille, soit le dédoublement 7 de
Vinterférométre [3. 4. 5.

D’autres consistent a enregistrer cet interféro-

_gramme sur une p\aque photographique et a pro-

céder a posteriori A la transformation de ‘Fourier de
celte répartition en lumiére monochromatique [6. 2).
" Enfin, A. Barringer [7] a eu I'idée de comparer cet
interférogramme a un interférogramme de référence
en placant dans le plan des franges une grille représen-
tant I'interférogramme de référence. C'est dans cette
voie que se sont orientées nos recherches [8] et nous
allons montrer qu’en procédant de cette derniére
fagon on peut obtenir effectivement des informations
sur la corrélation de deux spectres et. en poussant
un pecu plus loin I"analyse faite jusqu'a présent. avoir
également des informations sur la corrélation des
dérivées dc spectres. ;

.
‘

4

a) Corrélation de deux spectres

Supposons que la substance recherchée présente
une densité spectrale d'énergie Ly(a). il lui correspond
un éclairement dans le plan des franges fournies (par
exemple en utilisant un des deux interféromeétres
blrcl'rmgcnls décrits ci-dessus et dans |equcl o = 45")
proportionnel & :

= ,0(0) + ’o(A) .

PRIy I ———
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Si I'on enregistre cet éclairement sur une plaque
photographique on obticnt aprés traitement une grille
de transparence proportionnelle a

1 = (/6(0) + Io(4)).c(4)

o{4) caractérisant le contour de cette grille nous
. supposerons quc ¢(4) est paire : en particulier c(4) = 0
si| 4| > 4, différence de marche maximum.

{  Sil'on forme sur cette grille les franges correspon-
{ dantes & la densité spectrale L(s). c’est-a-dire un
i éclairement proportionnel &

E=10) +sin2al(4) avec 2o = 2nft

' Ic flux émergeant de cette grille et capté par un récep-
teur photoélectrique fournit un signal proportionnela :

S = cA).(Is(0) + 1o(A)).(KO0) + sin 2 al(4)) >

e symbole { ) signifiant valeur moyenne sur 4
or {lyld)) = 0et { l(4) > = 0. de sorte que la partie
. modulée de S a la fréquence 2 [ est :

s = (dd).1(4).l(4) ).

D aprés les propriétés classiques de la transforma-

. tion de Fourier. si R(o) est la transformée de Fourier

- (correspondant 3 ¢ > 0) de c(4)./(4), s est également
proportionnel a ‘

§ = { R(o).Lyla) >

* s est donc proportionnel au centre de la fonction de
corrélation de R(o) et Lio).

R(a). transformée de Fourier du produit o(4)./A).
donc égale au produit de convolution C(6) ® L(a).
. est la réponse du dispositif dans le cas ou la grille est
périodique de période variable et munie du contour
cla). .

Cia) n'est autre que la fonction d’appareil du dis- .

positil fonctionnant en spectrométre. Si la largeur de
cette fonction est faible devant les « détails » de la
répartition L(o). 5 représente avec une bonne approxi-
mation le centre de la fonction de corrélation de L(o)
- et de Ly(o).

' b) Corrélation des dérivées de deux spectres

On congoit que si L(a) et Ly(a) fonctions positives
ne sont pas toutes les deux nulles dans certains inter-
. valles de 0. 5 sera_également différent de zéro méme si
L(s) et Ly(o) nc sont pas identiques : c’est le cas. par
exemple. de deux spectres d’absorption présentant
unc région d’absorption commune.

Par contre. les dérivées de L(g) et Ly(a) ne prennent
des valcurs importantes que dans des domaines spec-
traux plus limités et la fonction de corrélation de ces
i dérivées nc prendra en son centre unc valeur appré-
ciable que si ces dérivées L "(a) et Ly(a) se manifestent
+ simultanément dans lc méme domainc dc o. Le critére
de comparaison des dérivées semble donc plus précis
et plus sir. :

NG
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Pour réaliscr cctte comparaison de dérivées on peul
mettre & profit des propriétés générales de la transfor-
mation de Fourier: en effet si Ly(o) a comme trans-
formée de Fourier /o(4). Lg(o) aura comme trans-
formée de Fourier Aly(4): dc méme L'(a) aura
comme transformée de Fourier AlA). .

Supposons que I'on remplace lc contour c(4)
utilisé précédemment par le contour AZc(4) (ce
qui s’obtient simplement en plagant un cache de
forme parabolique contre la grille) le signal détecté
présente dans ce cas une amplitude proportionnelle a :

s =A% c4).1o4).14) )

or. si la transformée de Fourier de c(4)./(A4) est
Ric). celle de 42.c(4)./(4) est la dérivée seconde de
R(a). soit R"(a) d’ou :

s = { R"(06).Ly(6) )

ou encore

s = { R'(6).Lg(a) )

or R'(s) = Cle) ® L'(6): si la largeur de Cla)
est petite devant les « détails » de L’(g). s représente
le centre de la fonction de corrélation des dérivées
de L(o) et de Ly(o) ce qui était le but recherché.

On pourrait envisager la corrélation de dérivées -
d’ordre supérieur en utilisant le méme procédé.

On peut remarquer que dans ce principe on atténue
les franges centrales qui n’apportent aucune informa- -
tion précise au profit des domaines marginaux. de
I'interférogramme qui contiennent des informations -
sur les variations plus fines.de Ly(o) et de L(5).

I11. — APPLICATION A UN CAS PARTICULIER :
DETECTION DU DIOXYDE DE SOUFRE

Nous avons choisi cet exemple car la détection du
dioxyde de soufre est trés importante dans les pro-
blémes de pollution atmosphérique. Sa détection
précise présente également un grand intérét dans toute
chaine de désulfurisation. afin d’augmenter le rende-
ment de la chaine. et par voie de conséquence de
diminuer la pollution atmosphérique émise par celle-ci.

a) Spectre d’absorption du dioxyde de soufre SO,

Le SO, présente dans ['ultra-violet trois régions

- d’absorption. respectivement entre 0.190 p et 0.230 p.

0.250 p et 0.320 p et enfin entre 0.340 p et 0.390 p.
Dans la premiére bande, I'absorption maximum est
environ dix fois plus forte que dans la deuxiéme et
3.10* fois plus importante que dans la troisicme.
Nous avons, quant a nous, exploité la deuxiéme
bande pour des questions de transparence de maté-
riau. essentiellement celle des polaroids utilisés dans
les interférométres biréfringents.
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i
“Dans cette bande. entre 0.250 p et 0,320 . le dioxyde 6 =29622 + 764 vy + 37505 + 813¢y (1)
de soufre présente un spectre dabsorption représcnté
sur la figure 4. Llaspeet périodique de ce spectre
d’absorption s'interpréte bicn en étudiant les transi-
tions électroniques ¢t vibrationnelles de la molécule

o cst exprimé cn cm ™!

entiers quelconqucs.

ct v; v vy sont des nombres

de SO,. Des études théoriques [9) ont montré que les J. Poustis [10] a montré qu'il y avait unc “trés
nombres d'onde de fa structure fine de la bande bonne corrélation entre ics nombres d’ondc calculés 2
.d;absorption suivaient la loi : partir dec cette loi ct les -résultats expérimentaux. *

|
!
!
!
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FIG. 4. — Le spectre d’absorption de SO, dans la bande de 0,3 p.
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"FiG. 5. — Dkn.yimgramme de I'enregistrement de Uinterférogramme
du spectre d’absorption du SO, obtenn avec [interférométre d . )
deux Wollastons différents. } )
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La  ficure 3 représente cet interlérogramme qui
a ¢té obtenu cn utilisant interférométre & deux

Wollastons d'épaisscurs differentes éclaire par-unc .

Jampe au xénon munic d'un tltre laissant passer la
deuxicme bande d'absorption ¢t en présence d'une
cuve contenant du SO, placée devant 'interférométre.

On notesur cet interférogramme des franges au
voisinage de A = 0 ¢t des franges au voisinage de
Fordre d'interference dyf2 ~ 106.

L'explication théorigue de cet interférogramme csl
simple. En effet. supposons que la transparence de la
cuve contenant Ie SO, soit parfaitement sinusoidale
cn fonction de a. c’est-id-dire de la forme : -

a
Ha' = s2n—1.
a O(I +cQ§2nAa)

Lote €tant la densité spectrale d'énergic émisc par la

source. la partic modulée de I'interférogramme sera

lot4) = J-Lom).no) cos 2 64 do .

soit

ilotdy =14 J LolaVcos 2 nod do +

» |
)
sz(a Cos2n(A+A”)adrr

. ¢est-a-dire

[
(AY = (A -
Iotd) = 1,4 +21(A Aa)

:I'intcrférogramme en l'absence de SO, est /,(4)
(au cocfficient 7, prés). En présence de SO,. il s’y
-ajoute 2 termes centrés en 4, = + 1/Ac identiques

aux précédents (au coefficient 1/2 prés).

Dans la mesure ou la largeur spectrale de Ly(a) est
grande devant la périodicité Ao, /,(4) est pratique-
+ 1/Ao et la présence des termes

1 . . .
/, (A + A caractérisc bien unc recroissance du

contraste des franges pour les différences de marche

Ao = + 1/Ac soit pour 'ordre d’interférence

Az é1ant la. périodicité en longueur d’onde et 7, la
longucur d’onde moyenne de la bande d’absorption.
Dans le cas du dioxyde de soufre. si I'on considére le

. spectre d absorption entre 0.280 p et 0.310 p on a :

Al ~20A g =0295.

On doit donc trouver une recroissance des franges au
voisinage de 'ordre d'interférence : -~

40 _

ot ~ 147 .

B

-
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Or. sur Penregistrement de Uinterférogramme nous
trouvons unc recroissance des franges au voisinage
de Fordre 106, 11 faut remarquer gue dans le calcul
prdc(dcnl nous avons supposé que /A ¢tait indépen-
dante de la longueur d’onde. Dans fe cas ou I'interfcro-

métre cst composé de deux Wollastons d'épaisseurs .

différentes. 4 cst proportionnclle i la bir¢fringence An
du cristal qui ¢st fonction dc la longucur d’onde.. 1l
faut donc cn tenir compte et Pon aura. dans ces condi-

“tions. une recroissance des franges pour unc différence

Y- . .
de marche 4, tclle que a{4 + An cst stationnaire
. a

lorsque o varie, condition que I’on peut traduire par :

a I :

Soit
1 4o dAn
do £ 35+ %70 F
or. pour
' A=0280pu An = 001051

A=0310p An = 0,010 18

en supposant qu’entre ces deux longueurs d’onde An
varie linéairement on trouve

o 2An_ 4324
An oo Ny
d’ou
4y
.To ~ 111

ce qui est bien conforme a la mesure que Ion peut
effectuer sur la figure 5.

¢) Principe d’un corrélateur adapté a la détection du SO,

Si 'on voulait utiliser comme grille corrélatrice la
grille décrite ci-dessus et dont la transparence est
représentée sur la figure 5. on utiliserait trés mal le flux
lumineux délivré par Vinterférométre. En effet on
obtiendrait un signal du :

1} aux franges centrales qui occupent un domaine de
I'ordre de quelques millimétres mais dont I'existence
est indépendante de la présence de SO, devant I'inter-
féerométre : :

2) aux franges situées au voisinage de I'ordre d'in-
terierence 10 qui, elles. sont spécitiques de la présence

.de 5O,.

On rcmarque donc que. & I'aide d’un cache parabo-
lique. on ¢limine la partie centrale des franges pour ne
laisser passer que les franges ducs a la présence de SO,
devant I'appareil. On constate donc suf cet exemple
particulier le bénéfice que Fon peut :retirer de la
corrélation des dérivées de spectres dans le cas de
spectres continus. . : i
]




|
|
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Il w’'empéche que méme en présence de ce cache on
utitiserait tres mal fe flux lumincux émergent de llin-
terferometre, les franges dues an SO, occupant une
“tres faible surface de la grille.

I est done nécessaire d'adapter Pinterférométre
afin de n'obtenir. sur I'ensemble du champ d’interfe-
rence. que les franges voisines de la différence de
marche caractéristique du gaz.

Pour cela. il suffit d'une part d’amener au centre du
champ la frange correspondant d cette différence de
marche. ct dauntre part d’augmenter Finterfrange afin
que dans Ic champ de IMinterférométre on n'ait que
quclgues franges dont le nombre est fonction de la
largecur de la bande d absorption.

Nous sommes ainsi conduits & un montage dont le
principe cst rcprcxcmc swr la figure 6. Ce montage

comprend

— un interférométre  biréfringent (par exemple
constitué de deux Wollastons identiques) plac¢ entre un
polariscur et un analyseur tournant a la fréquence /.

— un ohjectif o dans le plan focal duquel on place
unc grille dont le pas p est égal a l'interfrange corres-
pondant a la longucur d’onde moyenne de la bande
d absorption considérée.

— un détecteur photoélectrique qui capte le flux
émergent de [a grille. Ia tension délivrée par ce détec-
teur €tant analysée par un détecteur synchrone.

— une lamc L de quartz a faces paralléles d’épais-
seur e, taillée parallelement a I'axe. son axe étant
parallele a 'un des axes des Wollastons.

‘ Cettc lame a pour effet de déphaser les deux vibra-
tions transmiscs par I'interférométre de la quantité :

2 ney An
¢ =g
“0

Si eq est telle que ¢, An = 106 1, on localise au
centre du champ d'interférence. les franges dues a
l' absorptlon de SO,. En prenant 1, = 0.295 p et
iAn = 107% on est conduit a une épaisseur ¢, égale a
3 12 mm. donc facilement réalisable.

4 D autre part. le nombre de franges nécessaires est.
‘comme nous I'avons dit. fonction de la largeur de la
.bande d’absorption. soit dans le cas présent de 'ordre
‘d’une dizaine. ce qui pcut étre obtenu dans le montage
-décrit ci-dessus en prenant deux Wollastons identiques

p A
!
|
!
r
- 4-X-4-F-%-tH-~---~-~-- +F
!
O ‘ |
$ 0 [
. L w, W, 0 G

FiG. 6. — Le principe d'un corrélateur pour la dérection de SO,
t utilisant deux Wollastons identiques. une grille et une Iume en quartz
. d faces paraliéles.
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dccolcq de 20 x 20 mm de section ct d'unc cp tisseur
égale environ a 7 mm.

On peut remarquer que l'on utilise bien ainsi les
caractéristiques du spectre d’absorption de SO,

— La différence de marche 4, au voisinage de
laquclic on se place, caractérise la structure fine du
spectre.

— La grille associée a 'interférometre caractérise

* quant a-elle. du fait de la dimension de son pas. la

longueur d’onvic moyenne de ce spectre d’absorption.
Il est cecnendant nécessaire de disposer dans le

‘montage un filtre interférentiel dont la bande pas-
. sante coincide au mieux avec la bande d’absorption de
"SO, considérée. afin d’éliminer la partic du spectre

de la source exiéricure a cette bande d’absorption ct

" qui n"apporte que du bruit lors de la détection.

On peut se demander alors s’il n’est pas surabondant
d’utiliser a la fois la grille associée a I'interférometre
et cc filtre interférentiel.

En effet. supposons que 'on utilise le montage de la
figure 7 qui différe du montage précédent uniquement
par le fait que 'on a supprimé l'interférométre ct la
grille. on peut dire aussi que Pon a fait tendre I'épais-
seur des deux Wollastons vers zéro. donc I'interfrange
vers I'infini. et que 1'on a ainsi une différence de marche
égale 4 e, An constante sur I'’ensemble du champ. la

grille n'étant plus nécessaire dans ces condmons

En fait. cela n’est pas rigoureusement exact. car on
sait qu’avec ce montage on obtient a 'infini des franges
de forme hyperbolique, avec une différence de marche
en chaque point M(x. y) du plan focal égale a :

, -2 :
A= (’oAn[l +-—I—(‘— - -‘-—)-l—] .
2ng\n, ny/) F?

La différence de marche au centre est bien égale a
e An. Si I'on cherche un domaine dans lequel cette
différence de marche varie en valeur absolue de moins
de 2/4 on trouve le domaine représenté sur la figure 8

limité par les deux hyperboles d’équations (en prenant
n, ~ ng)

: |
egAn 5 :
——(x? — = + 1/4 :
2n(2,F2“ yry= =z 5
!

j

|

P A

L o] )

i
3

FiG. 7. — Le principe d’un corrélateur pour la détection de SO,
wiilisant une simple lame en quartz @ faces paralléles et un filtre
interférentiel. .
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FiG. 8.

cela reste a_ fortiori vérifié a I'intérieur du diagramme
de contour D de rayon p tel que :,

P\ ndd
F] ~ 2eoAn

An .
7~ 106

RN

avec

d'ou

P . 10-1

F IO' .

Dans I'application qui nous intéresse cela permettra
d’obtenir une étendue de faisceau suffisante.

Cependant si 'on veut augmenter cette étcndue. on
pourra remplacer le diaphragme D par une grille
représentant les franges hyperboliques fournies par la
lame d’épaisseur ¢, éclairée par la longueur d’ onde
moycnne /, du spectre d’absorption considéré.

A I'aide de ce montage. on obtiendra bien un signal.
en présence de SO, devant le dispositif. avec une
modulation maximum si e, An = K;. K nombre
entier voisin de 106. /, longueur d’onde moyenne de la
bande d’absorption.

Mais pcut-on avoir avec ce montage un signal en
I'absence de SO, ? Pour cela. compte tenu que i'on
utilise unc source présentant un spectre d’émission
continu dans la bande passante utilisée (lampe au
xénon. lampe au deutérium. lampe quartz iode) il
faudrait qu’il cxiste un autre gaz présentant dans le
méme domaine spectral une périodicité d’absorption
voisine de cellec du SO,. Or. une étude systématique
faitc par 1. Poustis a montré que ce n’ctait pas le cas
des gaz susccptlbles d’ctre présents en memc temps que
le SO, (NO. H,S. H,0. etc...).

On dispose donc avec ce dernier montage extréme-
ment simple et qui dérive de I'étude générale de la
corrélation de spectres et de dérivées de spectres par
interférométrie, d’un moyen spécnﬁque de détection
du dioxyde de soufrc

J. Optics ( Paris), 1978, vol. 9, n" §
d) Etude du rapport signal sur bruit de cette méthode

Lc flux tombant sur le récepteur cst la somme de
deux termes :-un flux P, indépendant de la structure
finc d absorption du gaz consideré. et lc flux @ modulé
a la fréquence 2 f qui dépend de cette structure fine :
le rapport signal sur bruit est alors. dans le cas ou le
bruit_du récepteur est négligeable. proportionnel a
¢/\[¢0. Si nous effectuons la méme étudce a I'aide d’un
spectrométre 4 réseau. en plagant dans le plan du
spectre une grille périodique qui correspond a la
périodicité de ce gaz. ct en faisant vibrer cette grille. on
obtient également un flux non modulé ¢, indépendant
de 1a structure fine du gaz. et un flux ¢ qui cn cst fonc-
tion. Les bandes spectralcs étant les mémes dans les
deux cas, les rapports des flux @/ et dy/p, sont
proportionnels au rapport des ¢tendues utilisables
dans ces deux types de corrélateur. Or, toutes choses
¢tant égales par atlleurs, on sait qu’un interférométre
a partage de luminance permet d’obtenir & résolution
¢gale un gain d’étendue G important (de I’ordre de 100)
par rapport a un spectrométre a fentes, si bien que le
gain en rapport signal sur bruit du corrélateur inter-
ferentiel par rapport au corrélateur utilisant un
spectromeétre classique a fentes sera dans le cas qui
nous intéresse égal a \/Ei ‘

En plus des avantages qui ont été mis en évidence
en ce qui concerne la spécificité pour un gaz tel que le
SO,. ce montage présente donc un avantage fonda-
mental en ce qui concerne le gain obtenu en rapport
sngnal sur bruit par rapport 3 un spectrométre corréla-
teur a fente.

~

\ .

IV. — REALISATION PRATIQUE
ET RESULTATS

a) Plan du prototype '

Le prototype que nous avons réalis¢ présente les
caractéristiques sutvantes (figure 9): :

Un objectif 0, (non représenté) en silice de 200 mm
de focale et 40 mm de diamétre forme I'image de la
source sur la lame L de 3.12 mm d’épaisseur moyenne.
dont une des parties peut étre translatée afin d’ajuster °
son épaisseur pour obtenir a I'intérieur du diaphragme
D un maximum d’éclairement en présence de SO,
devant le détecteur: la partic fixe de la lame a une
section de 20 x 20 mm. Les autres composants sont
tout & fait classiques : on distingue un polaroid U.V.
(P) fixe dont la direction est & 45° de 'axe de la lame.
un filtre F de bande passante 0.280p a 0.310 u. un
polaroid (A) tournant a la vitesse de 600 t/mn. un
objectif (n,) en silice de 50 mm de focale et 30 mm de
diamétre dans le plan focal duquel est disposé un
diaphragme de 10 mm de diamétre : le récepteur est un
photomultiplicateur Hamamatsu I.P. 28. dont le
signal de sortie modulé (en présence de SO,) i la fré-
quence de 20 Hz est traité par un détecteur synchrone
classique.
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Fii. 9. — Le schéma du prototype réalisé pour la détection du SO,.
; .

1
'
1

b) Premiers essais en laboratoire

Nous avons tout d’abord vérifié qu'en présence de
SO, cntre la source ct appareil nous avions bien
apparition d'un signal au voisinage d'une différence de
marche correspondant a Fépaisseur moyenne de la
lame. Ce que confirme la figure 10. obtenue lorsque,
pour une concentration donnée de SO,. on fait varier
I"épaisscur de la lame de fagon continue en translatant
la partic mobile de¢ celle-ci.

"Cette experience permet de déterminer et de fixer
Fépaisscur optimale de la lame. cette épaisseur cor-
respondant au signal maximum en présence de SO,.

FI;(;. 10. — L interférogramme du SO, : courbe 1 sans SO,. courbe 2
avee SO,

|

Ce réglage étant cffectué. la courbe d'étalonnage
(figure 11) du détecteur a ¢té réalisée en utilisant une
cuve de 14 cm de trajet optique. maintenuc a une
temperature de 408 K. c’est-a-dire dans les conditions
ou ont ¢t¢ cffectuées les mesures sur unc chaine a
soufre. mesures qui seront décrites ci-dessous. Dans
cette cuve circule de fagon confinue un mélange
connu de SO, et d’air et I'on repére la concentration de
SO, en p.p.m. volume. c’est-a-dire par le rapport des
volumes ‘de SO, ct d’air en partie par million :

1 cm? de SO?

une p.p.m. de SO, = Tmidanr .-

i
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Se
(mv)

10

{S0;) ppm

0

1000

Fii. 1. — Courbe d'étalommage du prototype :
tension d'entrée du détecieur synchrone pour une tension continue
égale d | volt. '

en ordonnées la

¢) Mesures de la concentration de SO,
dans les effluents de sortie d’une chaine 4 soufre

Ces mesurcs ont été effectuées dans le cadre d'un
contrat de recherche du comité scientifique Pollution
atmosphérique du Ministére de la Culture ct de
I'Environnement.

Elles ont été effectuées sur les effluents de sortie
d’unc chaine a soufre pilote de la Société Nationale
Elf-Aquitaine du centre de Lacq avec la collaboration
de G. Bonometti. G. Desgrandchamps. J. Poustis et
N. Wolffer.

* Les mesures obtenues a 'aide de notre détecteur
ont été comparées aux résultats fournis par la méthode
employée jusque-Ia sur la chaine, méthode utilisant la
chromatographie en phaze gazeuse. Des mesures
cffectuées durant plusieurs jours montrent (figure 12)
quc les résultats fournis par les deux méthodes sont
tout a fait comparables.

D’autre part. Pexpérimentation qui se poursuit
. depuis plusicurs mois a Lacq a permis d’apprécier les
qualités propres de ce montage, en particulier sa fiabi-
Hté et sa spécificité : sa réponse est indépendante de la
présence d’autres gaz. des poussiéres présentes dans
I'efluent de méme que des dépdts inévitables de
substances telles que le soufre sur les faces de la cuve
de mesure. :

De plus, ce montage présente dans ces mesures de
pollution a Pémission un avantage important par
rapport a la méthode chromatographique : son temps
de réponse est beaucoup plus court (de 'ordre de la
seconde) alors que par chromatographie la mcsure

" ne peut étre que séquentielle avec un résultat toutes
_les cing minutes environ. ce qui permet d'envisager
"une meilleure régulation des chaines & souftre.
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CONCLUSION

Nous avons nis en ¢vidence les principes généraux
de corrélation de speetres et de dérivées de spectres
en utilisant fa transformée de Fourier de fa densité
spectrale d'énergic d'une source cclairant un inter-
ferometre & deux voics ¢t 4 dédoublement transversal
par partage de luminance, Dans cette technique de
corrélation emploi d'un tel interférométre présente
I'avantage, par rapport 3 un spectrométre d fentes,
d'une plus grande luminosité. Cependant. I'exemple
de corrélation quc nous avons triait¢ nous montre

; qu'il est néeessaire dladapter Ie corrélateur au cas
" particulier considéré, en vue d’obtenir e meillcur
gain en rapport signal sur bruit. Dans le cas de la

Chromatographie ,
(S0:) ppm 4

6000} ’

N

5000 [ /

.

7’ .

,
’
’
, .
.
’
4
,
r' .
’:' . Intertérométrie
. .
e (50:) ppm
4000
5000 6000

F1G. 12. -— Comparaison des résuitats fournis par le corrélateur et
le chromatographe.
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détection du dioxyde de soufre, nous avons abouti
A un montage trés simple et susceptible d applications
industriclics intéressantes.

Ce montage peut étre utilisé chaque fois que fa
substance a analyser présente un spectre d’absorption
quasi pcriodigue: c’est en particulicr souvent le cas
des spectres d'absorption des gaz, el un montage iden-
tique & cclui déerit pour le dioxyde de soufre s’est
avere cfficace pour la détection des oxydes d'azote.

*
* *
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