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Résumé

Ce document décrit une ensemble de travaux effectué entre 1985 et 2003 dans le domaine de la
spectroscopie laser des atomes. Il s’agit des mesures d’écart isotopiques (Gd, Xe), de la détermina-
tion de la constante de Rydberg, de la mesure du Lamb shift du niveau fondamental de I’hydrogene
ainsi que de la violation de la parité dans le Cs. Un survol des candidats atomiques, moléculaires et
ioniques susceptibles de fournir une horloge optique est suivi de la description d’un projet concer-
nant I’atome d’argent. Cette expeérience, entreprise au BNM-INM, Cnam, Paris, vise la réalisation
de la seconde grace a I’emploi d’une transition a deux photons de 661,3 nm sans effet Doppler
excitée dans un échantillon d’atomes refroidis par laser. Les premiéres expériences réalisées avec
un jet atomique thermique et des lasers a colorant sont présentées ainsi que le développement des
sources laser solides adéquates.

Abstract

This document describes a set of laser spectroscopy experiments carried out from 1985 to 2003. We
describe measurements of isotope shifts (Gd, Xe), determinations of the Rydberg constant and 1S
Lamb shift in hydrogen as well as parity violation in Cs. After a review of atomic, molecular and
ionic candidates for an optical clock, we describe a project using atomic silver. In this experiment
undertaken at the BNM-INM, Cnam, Paris, the aim is to realise the S.l. second via a Doppler-free
two-photon transition at 661.3 nm excited with a sample of laser-cooled atoms. We present the
early results obtained using a thermal atomic beam and dye lasers and describe the development
of suitable solid-state lasers.

Mots clés : Spectroscopie laser, écarts isotopiques, atome d’argent, horloges optiques, jets
atomiques métastables

Keywords : Laser spectroscopy, isotope shifts, silver atom , optical clocks, metastable atomic
beams
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Chapitre 1

Introduction

Ce document décrit un ensemble de travaux scientifiques effectués entre 1985 et 2003 dans
cing équipes francaises et étrangéres. Il s’agit de I’étude de plusieurs systémes atomiques (Gd,
H, Xe, Cs, Rb, Ag) par spectroscopie laser dans le but soit de réaliser des tests de physique fon-
damentale, soit pour le développement d’étalons optiques. Dans le cas de I’hydrogene, les deux
objectifs se confondent. La plupart des études concernent I’emploi de sources laser continues pour
interroger des atomes présents dans une cellule, un jet thermique effusif ou bien dans un piége
magnéto-optique. Certains de ces projets sont des expériences de trés longue haleine, leurs diffi-
cultés comprenant le faible rapport signal sur bruit et la lutte contre des effets systématiques.

Les travaux de these, présentés dans le chapitre 2 sont mentionnés dans un souci de continuite.
Comme nous le verrons, ils ont fortement influencé le déroulement des projets entrepris par la suite.
Dans le méme chapitre sont traitées des expériences effectués au cours des séjours post-doctoraux,
certaines ayant un lien direct avec les projets de these. Le chapitre 3 décrit ma participation a une
expérience pour mesurer la violation de la parité dans I’atome de césium. C’est au premier vu un
projet radicalement différent des autres traités dans ce document, mais des points communs sub-
sistent. Dans le chapitre 4 sont mentionnées des experiences de spectroscopie a deux photons de
I’atome du rubidium. La majeur partie de cette synthése est consacrée au développement d’une
horloge optique basée sur une transition trés fine de I’atome d’argent. Le chapitre 5, contenant un
survol des etalons de fréquence optiques, souligne I’intérét de I’atome d’argent tandis que le cha-
pitre 6 décrit le déroulement de I’experience du Bureau National de Métrologie-Institut National
de Métrologie (BNM-INM). Ce projet tire pleinement profit des expériences décrites auparavant
ainsi que des liens établis avec les équipes de recherche correspondantes. Un bilan de I’ensemble
des travaux épilogue clét I’ouvrage.

Ce document est une synthése des travaux mentionnées ci-dessus. Un lecteur souhaitant en sa-
voir davantage trouvera des descriptions détaillées dans les publications citées ainsi que dans des
mémoires d’ingénieurs et des théses. Toutefois, certains détails techniques inédits seront fournis
concernant des études en cours, notamment sur I’atome d’argent. La version présentee ici est lége-
rement différente de celle soumis aux rapporteurs début septembre 2003. Elle tient compte d’une
part des questions soulevées et des remarques faites lors de la discussion suivant la soutenance
orale et d’autre part, des résultats significatifs obtenus début novembre 03.
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Chapitre 2

Spectroscopie laser haute résolution des
systemes atomiques

Au cours de ma these [1] j’ai entrepris des expériences de spectroscopie laser du gadolinium
[2] et du xénon [3]. J’ai également participé a des mesures du Lamb shift et de la constante de
Rydberg dans I’hydrogene, d’abord en thése [4, 5], puis au cours des séjours post-doctoraux a Yale
University [6] ainsi qu’au Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de I’Ecole Normale Supérieure
(aujourd’hui Laboratoire Kastler Brossel).

2.1 Spectroscopie du gadolinium sur jet atomique

Le gadolinium, terre rare, possede sept isotopes stables et beaucoup de transitions dans le vi-
sible & partir des niveaux de la configuration fondamentale 4f’5d6s? (figure 2.1). Il s’agissait
d’effectuer des mesures d’écarts isotopiques dans plusieurs transitions visibles et d’en examiner la
dépendance en le moment cinétique J des niveaux impliqués. Une description détaillée en est pré-
sentée dans ma these [1]. Des travaux similaires (jamais publiés) avaient été entrepris par I’équipe
de mon ancien tuteur de I’université de Birmingham J.A.R. Griffith (voir la thése de G.M. Hayes
[8]). Nous avons commencé par la transition 4 ’5d6s? °D(F = 4) — 4f75d6s6p °D(F’ = 4) vers
A = 574,466 nm. L’expérience consistait en la spectroscopie laser perpendiculaire a un jet ato-
mique thermique, la détection se faisant par fluorescence induite. La difficulté principale était
liée a la haute température nécessaire a évaporer un flux atomique suffisant (1400 °C) couplée a
I’extréme réactivité chimique du Gd chaud. Des essais avec un four chauffé par bombardement
électronique (2 kV, 100 mA) ont permis d’observer des spectres [2]. Les priorités de I’équipe étant
toutefois des projets de plus grande envergure, cette expérience a été interrompue. Signalons que
I’équipe de Kronfeldt (Berlin) a publié a cette époque les résultats d’une étude similaire [9, 10, 11].

2.2 Mesure des écarts isotopiques dans le xénon
Il s’agissait des mesures des écarts isotopiques par spectroscopie a deux photons de 249 nm
sans effet Doppler (figure 2.2). La longueur d’onde nécessaire pour exciter la transition 5p® 1Sg —

5p°6p 2ps (notation de Paschen, 5p® 1Sqg — 6p [1/2]o en notation de couplage j— ¢) se situait
suffisamment proche de 243 nm pour permettre de profiter du méme montage développé a Oxford

15
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F1G. 2.1 — Schéma des transitions avec les longueurs d’onde en nanomeétres [7] pour une étude de la variation avec J de I’écart isotopique
dans le Gd. Il s’agissait de comparer des raies ayant un niveau supérieur commun. Au cours de ma thése [1], nous n’avons obtenu le
spectre que d’une seule raie, celle a 574,466 nm.
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F1G. 2.2 — Transitions dans I’atome de xénon [12]. Celle a deux photons de 249 nm a été étudiée
au cours de ma thése pour déterminer des écarts isotopiques [1, 3]. La détection se faisait via la
fluorescence a 828 nm puis a 147 nm. La transition a deux photons de 2,19 um a été proposée
comme étalon de fréquence optique par Rolston et Phillips [13, 14].
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pour la transition 1S-2S dans I’hydrogéne (voir section 2.3.1). L’intérét de I’étude concernait le
fait qu’il n’y ait aucun changement d’électron s entre les deux configurations. La contribution a
I’écart isotopique liée au volume nucléaire était donc a priori petite. Nous avons déterminé les
écarts isotopiques entre les huit isotopes stables avec des incertitudes inférieures au mégahertz [3].
La comparaison de ceux-ci avec ceux de la raie 5p°6s 1s5 — 5p°7p 3pg (notation de Paschen, 6s
[3/2]> — 7p [5/2]3 en notation de couplage j — ¢) @ 467 nm mesurés par Schneider [15] ont révélé
que la contribution due a la distribution de charge nucléaire était plus importante dans notre cas.
Nous avons attribué cette différence a un effet d’écran des électrons s par des électrons p. Notons
finalement que le xénon métastable est un autre candidat atome neutre d’une horloge optique [13,
14] (voir paragraphe 5.2.5).

2.3 Deétermination du Lamb shift et de la constante de Rydberg

Au cours de ma théese et des séjours post-doctoraux, j’ai participé a des études de transitions
dans I’hydrogene et le deutérium (figure 2.3). Une revue des ces travaux ainsi que des mesures
effectuées par d’autres équipes est présentée dans la référence [16], article joint en annexe. Dans
les sections suivantes sont indiquées mes contributions aux différents aspects de ces projets.

L’hydrogéne est I’atome le plus simple, composé d’un proton autour duquel gravite un électron.
Par conséquent, les positions des niveaux d’énergie de ce systeme a deux corps peut étre calcu-
Iées avec une tres faible incertitude (quelques dizaines de kilohertz). L’existence des transitions de
faible largeur naturelle, notamment 1S-2S, a poussé des expérimentateurs a développer des tech-
niques de spectroscopie de plus en plus sensibles afin d’effectuer des mesures au méme niveau
d’exactitude que celui des calculs. Ainsi, ce systéeme permet une confrontation entre théories de
physique fondamentale (électrodynamique quantique ou QED) et expérience. De plus, la mesure
des énergies des états permet de déterminer des constantes fondamentales, notamment la constante
de Rydberg. Enfin, grace & leur facteur de qualité élevé (>10° pour une résonance optique obser-
vée avec une largeur inférieur au mégahertz), certaines transitions peuvent servir d’étalons de fre-
quence. En revanche, I’hydrogéne atomique est difficile a étudier pour plusieurs raisons. D’abord,
il faut dissocier les molécules H,. La légereté de I’atome fait que sa vitesse est élevée a température
ambiante (=~ 3000 ms~1), ce qui augmente les effets Doppler du premier et second ordre ainsi que
I’élargissement par temps de transit. Il est possible de refroidir I’atome par des techniques cryo-
géniques mais le refroidissement laser requiert du rayonnement continu a 121,6 nm, notoirement
difficile a générer [20]. D’ailleurs, I’absence des transitions visibles partant de I’état fondamental
1S nécessite soit de développer des sources UV (A < 243 nm), soit de réaliser une source d’atomes
dans I’état métastable 2S. Contrairement a d’autres atomes, la quasi-dégénérescence des niveaux
de parité opposée donne lieu a un effet Stark linéaire. (On peut toutefois éviter I’effet Zeeman
du premier ordre car le proton a un spin | = 1/2 permettant des transitions entre sous-niveaux
hyperfins avec mg = 0).

2.3.1 Latransition 1S-2S dans I’hydrogene

La transition entre I’état fondamental et le niveau métastable & une largeur naturelle de 1,3 Hz.
On peut I’exciter a I’aide de deux photons de 243 nm. Le facteur de qualité de la résonance obser-
vée avec sa largeur naturelle serait 2x10%°. Aussi, cette transition est étudiée depuis de nombreuses
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F1G. 2.3 — Schéma partiel de la structure grosse de I’atome d’hydrogene avec en italiques la lon-
gueur d’onde des transitions en nanomeétres. La comparaison des transitions 1S-2S et 2S-4P [6] et
celle de 1S-3S et 25-6S [17] a fourni des valeurs du Lamb shift du niveau 1S (L1s). Les transitions
a deux photons 2S-8S (omise de la figure) et 25-8D [18] ont permis de déterminer la valeur de la
constante de Rydberg Ro.. Des mesures absolues de la fréquence de la transition 1S-2S [4, 5, 19]
ont également mené a la détermination de L1s.

19



années, a la fois pour la mesure des constantes fondamentales (constante de Rydberg R, rapport
des masses protonique et electronique mp/me) et des tests de I’eélectrodynamique quantique (Lamb
shift du niveau 1S). Les travaux les plus connus sont ceux de Hansch, effectués d’abord a Stan-
ford University puis au Max Planck Institut fir Quantenoptik (MPQ), Garching [19] mais d’autres
équipes ont également contribué a I’avancement du sujet [21]. A Oxford, I’équipe de Stacey, Baird
et Woodgate a fait une mesure de la fréquence de la transition dans I’hydrogene et le deutérium
[4, 5, 22]. Ces travaux ont été poursuivis par d’anciens membres de cette équipe (Boshier et Hinds)
a Yale University [6]. J’ai participé a la premiére expérience en réalisant la cavité de surtension
nécessaire a augmenter la puissance laser a 243 nm autour de la région d’interaction ou les atomes
étaient étudiés dans une cellule. La largeur expérimentale (quelques mégahertz) était dominée par
des collisions entre les atomes. Le rayonnement a 243 nm a été généré par doublage de fréquence
d’un laser a colorant a 486 nm. L’étalonnage de la mesure se faisait via le raccordement de la fré-
quence du laser a 486 nm a celle d’une raie de tellure moléculaire 13°Te,. Cette expérience a fourni
a I’époque les meilleures valeurs du Lamb shift du niveau 1S dans I’hydrogene et le deutérium.
Une autre interprétation, si I’on acceptait la justesse des calculs QED, déterminait la constante de
Rydberg [4, 5].

Dans I’expeérience de Yale, le montage pour I’excitation a deux photons de 243 nm était si-
milaire. Une boite en dural remplacait la cellule en Pyrex et le doublage de fréquence avait lieu
dans une cavité externe. La différence essentielle portait sur I’étalonnage de la mesure. Il s’agissait
de comparer les fréquences des transitions 1S-2S et 2S-4P dans I’hydrogéne, suivant I’idée em-
ployée d’abord par Wieman et Hansch [23]. Selon le modeéle de Bohr, leur fréquences serait dans
un rapport exact de quatre. Les corrections relativistes, radiatives et I’effet du volume nucléaire
modifient Iégerement ce rapport. Ainsi, I’énergie du photon a 486 nm doublée en fréquence pour
exciter la transition 1S-2S, sera différente de celle du photon excitant la raie 2S-4P. Cette diffé-
rence se chiffre a quelques gigahertz et peut se mesurer directement par des méthodes hétérodynes
optiques. Sa détermination donne acces directement aux termes correctifs. Pour I’interrogation de
la transition visible, nous avons construit un jet d’hydrogene métastable. C’était la mise en pratique
de I’étude théorique menée au cours de ma thése. Des molécules d’hydrogéne ont été dissociées
par une décharge micro-onde. Pour peupler I’état 2S, nous avons bombardé les atomes perpendicu-
lairement au jet a I’aide d’un canon a électrons. La population d’atomes métastables était détectée
via I’émission des électrons d’une plaque métallique. L’excitation de la résonance 2S-4P par un
laser perpendiculaire au jet collimaté provoquait une diminution de la population 2S. Bien aprés
mon départ de I’équipe, ces mesures, effectuées seulement dans I’hydrogene, ont permis de déter-
miner la valeur du Lamb shift du niveau 1S avec une incertitude de 51 kHz [6]. Une description
détaillée du projet est fournie dans la these de Dana Berkeland [24].

2.3.2 Spectroscopie a deux photons des transitions 2S-nS,nD dans I’hydro-
géne

Outre la transition 1S-2S de I’hydrogéne, la mesure d’autres résonances a permis de déterminer
la valeur de la constante de Rydberg. C’est le cas notamment des transitions a deux photons 2S-nS
ou 2S-nD, étudiées depuis 1983 par Biraben et collegues a I’ENS, Jussieu. Leurs premiéres me-
sures déterminait les fréquences des transitions 2S-8D, 10D et 12D [25, 26, 27]. Les résonances
a deux photons étaient excitées par spectroscopie a deux photons sans effet Doppler. Pour aug-
menter le temps d’interaction atome-laser, le laser excitateur était colinéaire a un jet d’hydrogéne
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métastable. Une cavité de surtension autour du jet augmentait la puissance dans la région d’inter-
action d’un facteur 100 environ. Au bout du jet, le nombre d’atomes métastables étaient sondé par
quenching dans un champ électrique et détection du rayonnement Lyman-a. L’excitation d’une
transition vers un niveau supérieur provoque une diminution de la population de I’état métastable
2S, ~ 95% des atomes nS, nD se désexcitant par cascade radiative vers le niveau fondamental
1S. L’étalonnage de la mesure se faisait par comparaison avec une laser HeNe étalon a 633 nm,
en I’occurrence celui de I’'INM (appelé "INM-12"). Lors des premieres mesures, le raccordement
se faisait par I’intermédiaire d’une cavité Fabry Perot. Il s’agissait donc de déterminer un rapport
de longueurs d’onde par une méthode interferométrique. Dans cette expérience, les effets systé-
matiques étaient bien différents de ceux des expériences d’Oxford ou de Yale. En particulier, le
déplacement lumineux, négligeable pour la transition 1S-2S excité dans une cellule thermique 1,
est ici la principale cause d’élargissement des raies (quelques centaines de kilohertz) et source de
décalage de fréquence de leur centre. Sa prise en compte requiert que I’on effectue des acquisitions
a des intensités lumineuses différentes afin d’extrapoler la valeur de la fréquence a puissance nulle.
Gréace d’une part a une étude détaillée des formes de raies de transition et d’autre part a la déter-
mination des déphasages dus aux fronts d’onde dans I’interférometre Fabry Perot, I’incertitude
relative de la mesure 1,7 x10~10 n’était limitée que par celle du laser étalon (1,6x10~10).

Deux démarches ont été effectuées afin d’augmenter I’exactitude : une meilleure détermination
de la fréquence du laser étalon et I’amélioration de la méthode de raccordement de la fréquence
laser a celle-ci. Le séjour a I’ENS Jussieu de septembre 89 a février 91 m’a donné I’occasion de
participer a cette phase de I’expérience. La frequence du laser HeNe étalon serait mesurée par une
chaine de multiplication de fréquence montée au BNM-LPTF (actuel BNM-SYRTE). Le meilleur
raccordement tirerait profit d’une coincidence de fréquence entre celle des transitions 2S-8S, 8D
dans I’hydrogene vos_gsp, et la différence de celles de lasers étalon HeNe a 633 nm et 3,39 um :

1
(E)VZ&SSD — V(3,39) = VHeNe/I,- (2.1)

Les différences essentielles par rapport a I’expérience précédente étaient liées aux sources lasers.
Un premier laser Ti :saphir remplagait le laser a colorant pour exciter les transitions. Un second
laser, identique au premier (et que j’ai aidé a construire) servait a faire la somme de fréquences
avec un laser HeNe a 3,39 um (88 THz) afin de synthétiser 633 nm. La fréquence de battement
entre cette lumiere et celle d’une source étalon a 633 nm (HeNe/l,) (473 THz) fournirait la valeur
de la fréquence de la source a 778 nm (385 THz). Pour ce faire, le laboratoire avait construit un
laser HeNe/CHj,. L’étalon a cette longueur d’onde était fourni par R. Felder du Bureau Internatio-
nal des Poids et Mesures (BIPM) et le laser maison était étalonné en permanence par battement
de fréquence. 1l n’était pas stabilisé sur une raie moléculaire mais la fréquence de battement était
maintenue constante grace a une boucle de rétro-action que j’ai élaborée. Un autre aspect de I’expé-
rience concernait I’obtention d’une meilleure stabilité a court terme des lasers par rapport au laser
a colorant employé précédemment. La meilleure méthode adoptée partout est celle des bandes laté-
rales ou Pound-Drever-Hall [28]. La phase du laser est modulée a une fréquence v g typiquement
5 a 30 MHz a I’aide d’un modulateur électro-optique externe. La lumiére réfléchie d’une cavité
Fabry Perot de haute finesse est récupérée par une photodiode dont le signal est mélangé avec I’os-

IDans une cellule, la largeur observée se chiffre aux alentours du mégahertz, cf. 2 kHz pour le déplacement lu-
mineux. En revanche, pour les expériences les plus poussées avec un jet & <10 K (Garching), la prise en compte du
déplacement de 200 Hz a 1,2 kHz était indispensable [19].
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cillateur pilotant le modulateur. Le signal d’erreur résultant possede a la fois une pente raide vers
le point de consigne ainsi qu’une plage de capture égale a 2vog. La pente importante permet de
réduire efficacement les fluctuations de fréquence tandis que la large plage de capture confie une
robustesse a la boucle d’asservissement. Ma contribution concernait la réalisation de la modulation
de la phase d’un laser et I’obtention d’un signal d’erreur adéquat. Pour ce faire, j’ai employé un la-
ser HeNe couplé a une cavité Fabry Perot courte. Lorsque le systéme marchait avec le premier laser
Ti :saphir, je I’ai dupliqué pour le second. Malgré ces ameéliorations, le vrai défi du projet, relevé
par Francois Nez dans le cadre de sa thése [29], concernait la mesure de la frequence de battement
de 89 GHz entre les deux faisceaux a 633 nm, d’abord avec une diode métal-isolant-métal(MIM)
puis, plus facilement, a I’aide d’une diode Schottky.

Dans le cadre du projet, j’ai également commencé I’étude d’un filament chauffé indirectement
pour augmenter le flux H(2s). Bien que ce montage n’ait finalement jamais servi, le travail m’a
permis de mieux connaitre le montage du canon a électrons, fait utile plus tard dans le cadre de jet
d’argent métastable au BNM-INM (voir chapitre 6).

L’expérience a conduit a une détermination en 1993 de la constante de Rydberg avec une incer-
titude relative de 2,2x 10, Depuis, la mesure directe de la fréquence des transitions 2S-8S/8D
[18] puis 2S-12D [30, 31] par la méme équipe ainsi qu’un ajustement par moindres carrés d’autres
paramétres ont permis une évaluation de cette constante avec une incertitude de 7,7x10-12 [32].
L’incertitude relative sur la valeur recommandée par CODATA 1998 [33], obtenue de I’ajuste-
ment de toutes les constantes fondamentales, est de 7,6 x 1012, Les expériences sur jet métastable
produit par bombardement électronique semblent avoir atteint leur limite. L’obstacle majeur est
I’évaluation du déplacement lumineux qui exige une connaissance des trajectoires atomiques tra-
versant le faisceau laser. Pour mieux faire, il serait souhaitable soit de peupler optiquement le
niveau métastable soit d’étudier une transition provenant de I’état fondamental (plus d’atomes).
Dans le premier cas, il y a déja une expérience en cours au MIT ou des atomes d’hydrogéne
confinés dans un piege magnétique sont excités dans I’état 2S via deux photons a 243 nm [34].
Pour mieux controler les effets systématiques, il serait utile d’étudier plusieurs transitions du type
2S-nS. Nous verrons plus tard (ch. 6) que les sources laser que nous développons actuellement
au BNM-INM pour étudier I’atome d’argent permettrait également d’exciter la transition 2S-3S.
Nous envisageons a ce sujet une collaboration avec une équipe du NPL, Angleterre, qui dispose
déja d’un jet métastable peuplé par bombardement électronique [35]. Signalons enfin une troisiéme
possibilité, I’étude des transitions entre niveaux de Rydberg circulaires [36].

2.3.3 Latransition 1S-3S dans I’hydrogene

L’autre projet de I’équipe de Biraben concernait une mesure du Lamb shift dans I’hydrogene et
le deutérium par comparaison des fréquences des transitions 1S-3S et 2S-6S. La premiere transition
a une largeur naturelle de 1 MHz, ce qui est bien plus important que celle de la fameuse résonance
1S-2S. Toutefois, I’incertitude des expériences menées jusque-la était dominée par la contribution
de la transition 2S-4P ou celle d’une raie du tellure moléculaire. Nous rappelons au lecteur que,
pendant ce temps, I’équipe de Yale se servait de la raie 2S-4P tandis que celle de Garching tra-
vaillait sur la transition 2S-4S a deux photons de 972 nm. Par rapport a celle-ci, la transition 2S-6S
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a une plus faible largeur naturelle (250 kHz au lieu de 972 kHz) ainsi qu’une probabilité d’excita-
tion environ quatre fois plus favorable. Il était donc raisonnable de supposer faire une mesure du
Lamb shift capable de concurrencer celles employant la transition 1S-2S. En réalité, I’étude de la
transition 1S-3S est bien plus difficile. D’une part, elle requiert des photons a 205 nm. D’autre part,
pour une intensité laser égale, la probabilité de transition est 10 fois plus faible que celle de la raie
1S-2S. Ma contribution a I’expérience concernait la construction d’un jet atomique d’hydrogéne
pour I’excitation et la détection de la résonance 1S-3S. L’excitation aurait lieu dans une cavité de
surtension dont I’un des miroirs se situait sous vide, prés de la région d’interaction atome-laser. Le
vrai défi du projet était cependant la génération de suffisamment de puissance a 205 nm [37]. Ceci
se faisait par doublages successifs d’une source a 820 nm, I’un des lasers Ti :saphir. La premiere
étape, la génération de 410 nm par doublage dans un cristal de LBO dans une cavité externe, per-
mettait d’obtenir plus de 400 mW de lumiére violette 2. Il en était trés différent pour le doublage de
410 nm a 205 nm, le sujet de thése de Sophie Bourzeix [38]. Le doublage a lieu dans un cristal de
BBO placé dans une cavité de surtension. Le montage differe d’une cavité classique sur plusieurs
aspects. D’abord, pour minimiser la dégradation du cristal provoqué par la lumiére UV, la cavité en
anneau et le cristal sont placés dans une atmosphére d’oxygéne & une pression de 2x10° Pa. L’ex-
traction du faisceau doublé se fait non pas avec un miroir dichroique mais avec un prisme. Enfin,
pour éviter la diminution de puissance provoquée par des effets de rétrodiffusion dans le cristal, la
longueur de la cavité est modulée pour que la cavité ne soit pas résonnante que périodiquement.
Ceci donne lieu a des impulsions de durée 30 ms, temps long devant la durée de vie de I’état 3S
(160 ns). Le montage permet d’obtenir I’équivalent de 1 mW de puissance continue a 205 nm.
La cavité de surtension linéaire autour du jet permettait d’augmenter d’un facteur dix la puissance
stockée. Aprés de trés longues recherches de la transition 1S-3S, I’equipe a réussi a determiner le
Lamb shift du niveau 1S avec une incertitude de 46 kHz (cf. les mesures de Yale (51 kHz) [6] et de
Garching (60 kHz) [39]). Une nouvelle mesure est envisagée qui profiterait d’un rapport signal sur
bruit plus élevé, une meilleure connaissance de I’effect Doppler du second ordre [40] ainsi que de
la mesure de fréquence a I’aide d’un peigne femtoseconde [41]. Grace a cette derniére technique,
on pourrait méme imaginer un jour I’étude de la transition 1S-4S (A = 194 nm) ou le rayonnement
serait synthétisé par mélange de fréquences dans un cristal de borate de barium (BBO). Signalons
enfin que la source laser développée pour 205 nm a pu nous aider au Cnam dans la cadre du projet
sur I’atome d’argent (chapitre 6).

2Ce travail avait fait en I’occurence I’objet d’un stage de Frangois Balembois, de I’Ecole Supérieure d’Optique,
avec qui nous collaborons actuellement - voir chapitre 6.
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Chapitre 3

Violation de la parité dans le césium

Mon deuxieme séjour postdoctoral au Laboratoire Kastler Brossel a eu lieu dans I’équipe de
M.-A. Bouchiat. Il s’agissait de participer a leur seconde expérience destinée a la mesure de I’effet
de I’interaction électro-faible dans I’atome de Cs. Une revue du sujet est fournie dans la référence
[42].

3.1 Motivations

L’échange des bosons Z° entre le noyau et les électrons s’accompagne d’une violation de la
parité (ci-apres PV, Parity Violation) dans I’interaction atome-lumiére : elle se manifeste par I’exis-
tence d’une asymeétrie droite-gauche dans une probabilité de transition atomique. Sa mesure permet
de déterminer la valeur de Qy, la charge faible du noyau et de tester ainsi différents modéles de
I’unification électrofaible dont le Modéle Standard. Dans des transitions radiatives usuelles, I’asy-
métrie est si petite (10~1° pour I’hydrogéne 1S-2P) qu’elle est indétectable. On ne peut I’observer
que pour des transitions atomiques "interdites” dans lesquelles les régles de sélection de I’inter-
action électromagnétique font que cette derniére est suffisamment inhibée pour ne plus masquer
I’interaction faible. C’est particulierement le cas d’une transition nS - n’S pour un atome alcalin a
un électron de valence. De plus, cette asymétrie croft approximativement comme Z3 d’ou I’intérét
d’étudier des atomes lourds, mais I’extraction d’une valeur de Qw a partir de mesures de physique
atomique nécessite des calculs de structure atomique. Or ce sont les atomes alcalins, (hormis I’hy-
drogene et I’hélium) qui se prétent aux calculs atomiques les plus fiables. Aussi la transition 6S-7S
dans le césium, I’alcalin stable le plus lourd, est-il systeme de choix. Les expériences elles-mémes
sont de deux types : 1) mesure d’un pouvoir rotatoire d’une vapeur pour un faisceau laser accordé
sur une transition dipolaire magnétique (M1) permise dans les atomes plus lourds que Cs (TI, Pb,
Bi) et 2) sur une transition M1 interdite excitée en présence d’un champ électrique, recherche d’un
terme d’interférence électrofaible mettant en jeu I’amplitude dipolaire électrique violant la parité
EfV et I’lamplitude dipolaire électrique induite par le champ appliqué. Dans le premier cas, le rap-
port signal sur bruit est plus important. Dans le second, I’amplitude de transition est plus faible
mais le signe de I’effet est impair dans le renversement du champ électrique, ce qui aide a sa dis-
crimination vis-a-vis des effets systématiques. Et surtout, c’est aujourd’hui encore dans le Cs que
les calculs atomiques sont les plus fiables et les plus exacts.

Il faut souligner que les expériences pour mesurer cet effet sont d’une difficulté rarissime.
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D’une part, méme dans des les cas les plus favorables, I’effet lui-méme est trés faible. La transi-
ton 6s-7S du Cs a une force d’oscillateur de 5x 1014 en absence de champ électrique (amplitude
de transition de 10~ par rapport & celle d’une transition dipolaire électrique usuelle, asymétrie
de 106 pour une transition assistée par I’effet Stark). D’autre part, il existe une pléthore d’ef-
fets systématiques susceptibles d’imiter la signature recherchée. Contrairement aux expériences
de spectroscopie haute résolution ou I’origine des effets est souvent prévisible (effet Zeeman ou
Stark, décalage Doppler), les effets systématiques dans les expériences PV résultent parfois de la
combinaison d’imperfections électriques, magnétiques, géométriques ou optiques jusqu’alors in-
soupconneées. Il est donc indispensable que plusieurs expériences indépendantes soient effectuées
sur le méme systeme afin de donner confiance dans le résultat final. Dans les expériences de type
interférence Stark, la quantité mesurée est EfV/B, [ étant la polarisabilité vectorielle de la tran-
sition. En 1982 et 1983, I’équipe Bouchiat avait réalisé une premiére détermination de ce rapport
avec une incertitude globale finale de 12% [43, 44, 45]. Il s’agissait d’une étude de la transition
6S-7S a 539,4 nm excitée dans une vapeur de Cs par un faisceau laser de polarisation circulaire en
présence d’un champ électrique transverse. Le signal détecté était la polarisation de la fluorescence
emise sur la transition 7S-6P1, a 1,36 pm (figure 3.1). L’effet PV est impair sous renversement
de I’hélicité de la lumiére incidente ainsi que sous inversion du signe du champ électrique. L’in-
certitude expérimentale de 12 % d’origine statistique etait limitée par I’efficacité de détection des
photons émis par désexcitation radiative du niveau 7S (5x10~%) compte tenu de la nécessité de
filtrer une seule composante de structure fine et d’analyser sa polarisation. En 1985, I’équipe a
proposé une nouvelle méthode expérimentale dans le but de faire une mesure au niveau du pour
cent, c’est a dire avec une certitude expérimentale comparable a celle des calculs atomiques.

3.2 Ladeuxieme expérience de I’ENS et ma participation

L’idée de base de ce nouveau projet était d’augmenter de trois ordres de grandeur I’efficacité
de détection en utilisant une méthode basée sur I’émission stimulée [46].

Pour ce faire, un second faisceau laser (sonde), superposeé au faisceau excitateur est accordé sur
une composante hyperfine de la transition 7S-6P3/, a 1,47 um. L’expérience emploie des impul-
sions laser. Une impulsion du laser vert (15 ns) de polarisation linéaire excite la transition 6S-7S
en présence d’un champ électrique longitudinal. Des impulsions sonde, de durée 20 ns, sont en-
voyées d’abord 6 ns apres celle du faisceau excitateur, puis, 1 ms plus tard lorsque il n’y a plus
d’atomes 7S excités. La polarisation linéaire des impulsions sonde est analysée grace a un pola-
rimetre a double voie fonctionnant en mode équilibré. La différence des signaux associés a ces
impulsions ainsi qu’au basculement du champ électrique permet d’extraire I’asymétrie liée a I’ef-
fet PV. Le principe de cette expérience est tres différent de celui de la premiere expérience réalisée
par la méme équipe. Il est aussi tres différent de celui du projet de Wieman a Boulder qui em-
ploie un faisceau excitateur continu trés intense et de polarisation circulaire pour peupler I’état 7S
dans un jet pompé optiquement, placé en champs électriques et magnétiques transverses Croiseés.
L’ observable est alors la différence de population dans I’état initial causée par le renversement de
polarisation du faisceau excitateur ou bien du signe des champs électrique et magnétique (voir [48]
pour une description trés compléte de cette expérience).

C’est a la seconde expérience parisienne que j’ai participé de mars 1993 a février 1995. Ma
contribution concernait I’étude d’un effet lié a la présence des diméres Cs» dans la vapeur qui
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F1G. 3.1 — Schéma des transitions impliquées dans les expériences de mesure de la violation de
la parité a ’ENS, Paris. Le laser pompe excite une composante hyperfine de la transition M1
interdite 6S-7S. La détection dans la premiere expérience [43, 44, 45] employait la fluorescence
totale a 1,36 um tandis que dans la seconde [47] I’émission stimulée sur une seule composante
hyperfine a 1,47 um est utilisée.
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perturbait la carte du champ électrique appliqué et pouvait contribuer a I’apparition d’un effet sys-
tématique. Le faisceau excitateur dissocie une fraction des molécules produisant des atomes dans
I’état excité 5D. Ceux-ci sont ioniseés par un second photon a 539,4 nm. La séparation des charges
sous I’effet du champ électrique longitudinal donne lieu a un champ électrique de méme symeétrie
que celle de faisceau excitateur (symétrie radiale). Si les deux faisceaux, excitateur et sonde, sont
parfaitement superposés, I’effet moyen du champ électrique radial est nul. Toutefois, s’il subsiste
un léger décalage des deux faisceaux, il se produit, en présence d’un champ magnétique transverse,
un signal imitant la signature de I’effet PV recherché. Des expériences de polarimétrie en mode
pulsé permettent de mettre en évidence la distribution du champ électrique radial. Ma contribution
a I’expérience concernait la mesure et le contréle des positions des faisceaux laser, M. Lintz étant
responsable de la compensation des champs magnétiques. La compréhension des effets systéma-
tiques associés au champ magnétique transverse nous a amenés a conduire en parallele une étude
approfondie des effets magnéto-optiques dans un champ magnétique longitudinal sur un systeme
a trois niveaux (les états 6S, 7S et 6P3/, du Cs) [49]. Ici, la possibilité de varier la polarisation
ainsi que le délai entre impulsions pompe et sonde nous a permis d’élucider les phénomenes mis
en jeu. Il s’est ensuivi une étude du méme systéme en présence d’un champ magnétique transverse,
approfondi par la suite dans le cadre de la thése de D. Chauvat [50]. De plus, les techniques de dé-
placement et de contréle des positions des faisceaux ont permis d’etudier des effets géométriques
liés au polarimétre et d’augmenter par consequent son exactitude [51, 52]. L’ idée mise en ceuvre
s’est révélée trés fructueuse. Elle consiste a insérer juste avant le polarimétre, une lame A /2 qui a
pour effet de réaliser sur la polarisation du faisceau sonde a analyser une symétrie entre les états
de polarisation détectés dans chaque voie. Dans cette opération, le déséquilibre du polarimetre lié
a la polarisation change de signe tandis qu’un faux déséquilibre d’origine géométrique, causé par
un changement d’incidence ou de position ou encore par des parasites électriques ne change pas.
Enfin, une méthode pour amplifier I’angle de rotation de polarisation du faisceau sonde provoqué
par la violation de parité a été proposée et testée [53]. L’ensemble du montage expérimental tel
qu’il était a cette époque est décrit dans I’article [54] joint en annexe.

3.3 Conclusion

Compte tenu d’autres difficultés liées aux cellules a Cs placées dans un champ électrique lon-
gitudinal de 2 kV/cm sur 8 cm, une premiere mesure PV avec ce montage n’a pu avoir lieu que tres
récemment [47]. L’incertitude actuelle (juin 03) est de 7,5 %. Le probléme du champ électrique
radial lié aux dimeres Cs, a pu étre trés réduit par I’emploi des cellules en saphir ou en alumine,
surchauffées pour dissocier les molécules. Toutefois, les positions des faisceaux sont toujours sta-
bilisées pour minimiser I’effet résiduel ainsi que d’autres effets génants dépendant du centrage des
deux faisceaux dans la cellule. De plus, les ameliorations apportées a la méthode polarimétrique
analysant un faisceau impulsionnel se sont confirmées comme étant tout a fait fructueuses : il est
dorénavant possible de détecter, par cette méthode, des changements de direction de la polarisation
aussi faibles que 10~ rad en utilisant le fait qu’ils sont corrélés avec le basculement d’un para-
meétre de I’expérience, ici le sens du champ électrique. Signalons que, dans I’intervalle, I’équipe
de Boulder a publié un résultat avec une incertitude statistique de 0,35 % ([48, 55, 56]), les calculs
de physique atomique permettant une détermination de Qw au niveau de 0,5 a 1 % [57]. Toutefois,
étant donné I’extréme difficulté de ce type d’expérience et I’importance du résultat, un contréle
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indépendant de la valeur expérimentale demeure indispensable. Avec des améliorations simples
pour augmenter le rapport signal sur bruit, I’emploi de meilleures cellules pour mieux prévenir des
effets systématiques et I’acquisition de plus de données, I’équipe parisienne pense atteindre une
incertitude expérimentale voisine de 1 % [58].
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Chapitre 4

Spectroscopie a deux photons de I’atome de
rubidium

Lors de mon arrivée dans I’équipe "longueurs” au BNM-INM, j’ai eu I’occasion de travailler
avec Saida Guellati sur la réalisation d’un piége magnéto-optique de Rb. En tant que responsable
du projet, celle-ci a encadré la thése d’Emmanuel Frétel [59]. De mon cété, outre la réalisation de
différentes parties du montage expérimental (laser repompeur, optique de détection a 420 nm), j’ai
encadré le stage de Stéphane Guérandel traitant de la spectroscopie en cellule [60]. L’idée initiale
de P. Juncar était de faire des expériences de spectroscopie a deux photons des transitions liant
I’état fondamental a des niveaux de Rydberg. Il s’agissait alors de transposer aux atomes froids
les travaux a Boulder de Lee, Helmke et Hall [61], effectuées par franges de Ramsey sur un jet
thermique ou des largeurs de raies aussi faibles que 17 kHz avaient été obtenues. Pour la partie
spectroscopique, I’équipe disposait a priori d’un laser a colorant de tres grande pureté spectrale
(fluctuations de fréquence de quelques kilohertz sur une seconde). En pratique, la remise en route
de celui-ci s’avérait longue et pénible (voir section 6.1.5). Aussi, une fois le piege magnéto-optique
réalisé, nos études se sont dirigées plutdt vers I’utilisation de sources diodes laser, plus faciles
d’emploi. Suite a des travaux de I’équipe de Biraben [62], notre colléegue Yves Millerioux avait
déja réalisé en collaboration avec le BNM-LPTF un étalon de fréquence basée sur les transitions
5S-5D vers 778 nm (385 THz) (figure 4.1).

Outre la commaodite de la source optique, la probabilité d’excitation a deux photons pour une
intensité laser donnée est relativement élevee, du fait du faible désaccord entre la fréquence du
photon et le niveau relai 5p 2P3/2 Ainsi, on peut obtenir un signal observable avec seulement 5 mW.
La cellule est chauffée a environ 50 °C et la détection de la transition se fait via la fluorescence 6P-
5S a420 nm. Le travail de stage de S. Guérandel a permis de réaliser deux montages de cellule ainsi
que I’optique de détection (photomultiplicateur et filtre interférentiel). L’un des montages a servi
par la suite a faciliter I’observation de la transition sur les atomes piéges [66]. Les travaux en cellule
ont été repris par S. Guellati dans le cadre du mémoire d’ingénieur Cnam de Didier Chagniot
[67]. En revanche, les travaux de spectroscopie a deux photons sur les atomes froids n’ont pas été
poursuivis. D’abord, la résolution obtenue en cellule (largeur a mi-hauteur 500 kHz & la fréquence
d’un photon), n’est déja pas loin de la largeur naturelle de la transition (300 kHz). En revanche, il
a eté mis en évidence au BNM-LPTF des déplacements collisionnels de la transition excitée dans
une cellule [68]. Ces décalages fréquenciels sont attribués aux impuretés dont la contribution varie
d’une cellule a I’autre. L utilisation d’un piége magnéto-optique permettrait d’éviter cet effet mais
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FIG. 4.1 — Scheéma partiel des niveaux d’énergie de I’atome de Rb. Le refroidissement laser se
fait a I’aide de la raie a 780 nm. Pour clarté, la structure hyperfine a été omise. La résonance a
deux photons de 778 nm, détectée via la fluorescence a 420 nm, a été étudiee dans des cellules
pour faciliter la mesure de la constante de Rydberg dans I’hydrogene [62, 63] ainsi que pour les
télécommunications [64]. Son taux de transition pour une intensité laser donnée est relativement
élevé, du fait de la proximité du niveau relais 5p 2P3/2. Elle a été observée avec des atomes froids
a I’aide d’un laser pulse par I’équipe de Strathclyde [65] et au BNM-INM, avec une source laser
continue [66, 59].
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le nombre d’atomes interrogés est faible et I’intensité lumiére élevée provoque un déplacement
lumineux plus grand que celui des montages en cellule [59]. Le faible gain en résolution et peut-
étre en exactitude ne semblait pas justifier I’emploi d’un montage beaucoup plus complexe. Une
solution plus simple serait I’emploi d’un jet atomique thermique. Une étude spectroscopique a
deux photons des états plus élevés a I’aide du laser a colorant aurait pu mener a terme a I’obtention
des résonances plus étroites. Toutefois, compte tenu de I’importance de I’effet Stark continu sur les
états de Rydberg, I’équipe a préféré étudier un autre systéeme plus susceptible de réaliser un étalon
du futur, a savoir I’atome d’argent. Le montage du piege magnéto-optique sert actuellement dans
une expérience au Laboratoire Kastler Brossel, Jussieu, pour déterminer le rapport h/Mgy, et ainsi
une valeur de la constante de structure fine a [69]. En somme, on peut considérer que le projet du
BNM-INM a permis d’acquérir des connaissances de travail avec des atomes froids. Néanmoins,
comme il le sera décrit dans le chapitre 6, I’étude de I’argent atomique refroidi devra relever bien
plus de défis.
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Chapitre 5

Des horloges optigues : quel systeme
faudrait-il choisir ?

Dans la suite de ce document, nous présenterons une experience pour réaliser une horloge op-
tique basée sur une transition ultra-fine de I’atome d’argent. Ce projet, démarré en septembre 1996,
constitue la majeure partie du travail effectué dans le cadre de ma recherche au BNM-INM. Dans
ce chapitre, nous avancerons des arguments pour le développement d’une horloge plus performante
que les meilleures existantes. Un survol des candidats pour un étalon de fréquence optique permet-
tra de justifier le choix de I’argent atomique. Le chapitre 6 sera consacre a I’élaboration du projet
expérimental et aux résultats d’ores et déja obtenus.

5.1 Pourqguoi développer une horloge optique ?

L’unité de temps du Systéeme International (S.1.), la seconde, est actuellement définie via la
transition micro-onde entre les niveaux hyperfins de I’état fondamental du 133Cs, la fréquence de
résonance étant 9 192 661 770 Hz. La stabilité d’une horloge est directement liée au facteur de
qualite Q de la résonance, c’est-a-dire le rapport de la frequence a la largeur a mi-hauteur de la
courbe. Concrétement, pour un rapport signal sur bruit S/B obtenu dans un temps d’intégration T,
la variance d’Allan d’un oscillateur oy(T) apres un temps T est donnée par

11 T
oy(1) = A68/—B\/; (5.1)

ou la constante A dépend de la forme de la courbe de résonance [70]. Dans la meilleure horloge
a Cs actuelle (la fontaine du BNM-SYRTE) [71], la largeur de raie avoisine 1 Hz, ce qui cor-
respond & Q ~ 10%°. Si I’on était capable d’interroger une transition optique avec une largeur de
raie et rapport signal sur bruit comparables, on pourrait augmenter la stabilité d’un facteur 5.10%.
Une meilleure stabilité permettrait un test plus probant des effets systématiques et, ainsi, la réa-
lisation d’une horloge plus exacte. Une telle horloge permettrait d’améliorer la définition de la
seconde et aurait des retombées dans les domaines de physique fondamentale (variation possible
des constantes) et appliquée (systemes de navigation). De nombreux projets sont en cours dans
différents laboratoires ou les candidats explorés sont des molécules, des atomes refroidis par laser
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TAB. 5.1 — Quelques étalons de fréquence optique basées sur des transitions moléculaires. Pour le
laser HeNe a 633nm, I’incertitude recommandée est environ 4 fois supéreure a celle provenant de
la mesure par Acef et coll. [76].

Molecule Source Vv A stabilité exactitude Référence
laser (THz) relative relative
0s04 CO, 29 | 10,2 um 3.107 %\ qq Hz [77]
CHg4 HeNe 88,4 | 3,39 um 3.10712 [78]
CoH» Diode 192 | 1,56pm | 510 13a2s 10—° [79, 80]
P HeNe 473 632,8 |2.1071341000s | 5,1 kHz=1,1.10"* | [81], [76]
P Nd :YAG x2 | 563 | 532nm 5,2 kHz=9.10"1? [82]
P Art 583 | 514,5 nm [83]
P Art 598 | 501,7 nm [83]
Tes Colorant 617 486 nm 0,6 MHz [84]

ou bien des ions uniques piégés. Un bon résumé de I’état des expériences récentes se trouve dans
[72] et [73].

5.2 Molécule, ion ou atome ?

Il'y a plusieurs candidats pour des étalons de fréquence optiques. Ici est présenté un résumé
d’une conférence invitée sur ce sujet ou j’ai comparé molécules, ions et atomes [74]. Des lecteurs
anglophones souhaiteraient éventuellement consulter un article de revue traitant des mémes themes
[75].

5.2.1 Molécules

Des étalons de fréquence basés sur des transitions moléculaires profitent de la tension de vapeur
éleveée de ces especes autour de la température ambiante ainsi que des faibles déplacements Stark
et Zeeman. Les inconvénients sont la faible force d’oscillateur des raies et des déplacements colli-
sionnels de fréquences dépendant de la température. Le tableau 5.1 en montre quelques exemples
parmi les plus importants.

5.2.1.1 Molécules polyatomiques

Dans le domaine des molécules, les systemes polyatomiques sont étudiés avec des lasers a gaz
fonctionnant dans I’IR. Avant le développement des peignes de fréquence [41], les lasers CO- et
HeNe (88,4 THz), asservis sur des transitions moléculaires ont servi de lien pour raccorder des
fréquences optiques a celle de I’horloge a Cs. En particulier, des lasers a CO» vers 29 THz sont
employés pour exciter les molécules de OsO4 et SFg. Ici, les largeurs naturelles des transitions
sont inférieures au hertz et c’est I’élargissement par temps de transit, en jet ou en cellule, qui
domine la largeur de la résonance. Par exemple, le facteur de qualité est environ 7x10%° pour des
transitions a deux photons de la molécule SFg [85]. Pour le laser asservi sur la molécule OsOg, la
déviation d’Allan relative obtenue par I’équipe de Chardonnet a Villetaneuse est 3.1014/./1 [86]
et I’exactitude mieux que 10 Hz.
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Une autre molécule importante est le méthane qui peut-étre excité par un laser HeNe a 88,4 THz.
L’exactitude des meilleures sources (structure hyperfine résolue) était déja meilleure que 3x 1012
en 1999 [78] et sera peut-étre augmentée grace a I’emploi des peignes femtoseconde. Ce laser a
été employé dans la mesure de la vitesse de la lumiére qui a conduit a la définition du metre en
1983 [87]. Il a également servi en tant qu’élément de chaine de fréquence dans des expériences sur
I’hydrogéne atomique et sur I’ion *°In*, & Garching et & Paris, pour déterminer la constante de
Rydberg (chapitre 2.3). Signalons que d’autres molécules polyatomiques sont exploitées pour des
tests de physique fondamentale, notamment la violation de la parité [88]. 1l s’agit |a de déceler une
différence de fréquence d’absorption entre énantiomeres de la molécule CHFCIBr. Ces expériences
sont complémentaires de celles entreprises depuis de longues années sur des systéemes atomiques
(voir Ch 3).

Dans le domaine du proche IR, la molécule d’acétylene (CoH2) présente un intérét particulier
pour les télécommunications. La deuxiéme harmonique de sa raie d’absorption a A = 1,556 pm
a une coincidence avec la transition a deux photons de 778 nm dans le Rb [62] (chapitre 4), ce
qui facilite une détermination de sa fréquence [89]. Parmi les équipes ayant développé des étalons
basés sur le CoHo, citons celles de Nakagawa (ElectroCommunications University, Chofu, Japon)
[79], et de Tétu (Université de Laval, Québec) [64].

5.2.1.2 Molécules diatomiques

La molécule diatomique la plus étudiée est I’iode (32715) qui posséde de nombreuses résonances
dont les fréquences coincident avec des raies des lasers a gaz (HeNe a 640, 633, 612 et 543 nm, Ar+
a514,5 et 501 nm). Dans le cas du laser a argon ionisé, les sources sont coliteuses, encombrantes et
non sans danger. Plus récemment, la disponibilité des sources a laser solide pompé par diode laser
a renouvelé I’intérét en cette molécule. Le laser a Nd :YAG doublé en fréquence a 532 nm permet
d’accéder a des transitions de largeur naturelle de I’ordre de 100 kHz. Dans ce travail, il faut tenir
compte du déplacement dd a des collisions entre molécules d’iode, qui varie avec la température
du point froid de la cellule (500 Hz/°C). L’exactitude semble toutefois étre limitée au niveau de
quelques kilohertz par le déplacement fréquentiel associé aux collisions avec des impuretés dans
les cellules scellées. Autrement dit, méme si I’on arrivait & une stabilisation thermique au millieme
de degré pres, la pureté des cellules poserait encore un probleme .

D’autres sources, actuellement en cours de réalisation, telles que le laser Yb :YAG permettent
de générer 510 nm et sonder des transitions plus fines (largeur 10 kHz). Comme nous le verrons
plus tard, le projet sur I’atome d’argent tire profit de ce type de laser (en I’occurrence Nd :YLF)
pour fournir les rayonnements nécessaires au refroidissement laser ainsi qu’a I’excitation de la
transition d’horloge. En tout cas, les sources lasers solides pompées par diode laser permettent de
réaliser des étalons de fréquence compacts et transportables basés sur des molécules en cellules. Si
les déplacements collisionnels étaient mieux maitrisés, ces systemes fourniraient des exactitudes
comparables avec des horloges a Cs a jet et de meilleure stabilité a court terme (< 10 s).

Le spectre de I’iode moléculaire n’allant pas au-dela de 501 nm, d’autres molécules sont em-
ployées comme références a des fréquences plus élevés. En particulier, la molécule 13°Te, dont les
raies pres de 486 nm ont servi pour étalonner des mesures de fréquences dans I’hydrogene [4, 5, 6]
et le positronium [84].

Notons finalement que des fréquences de transitions moléculaires sont calculables a partir
d’un certain nombre de parametres [90]. Ainsi, quelques mesures de grande exactitude permettent
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d’améliorer la connaissance de tout le spectre. Par exemple, la mesure de la fréquence de quelques
raies a 10 kHz prés, telles les transitions a 780 et 778 nm dans le Rb, permet de prédire les fré-
quences de toutes les raies de I’iode dans cette plage a un niveau de < 150 kHz. Notre projet sur
I’atome d’argent a déja profité de la disponibilité (sous forme d’un logiciel lodineSpec de chez Tul
Optics devenu TOPTICA) d’un meilleur atlas [91] que celui du Laboratoire Aimé Cotton [92] pour
affiner la fréquence de la raie a 547,7 THz [93]. A terme, la mesure de la fréquence de la transition
d’horloge gréce a un peigne femtoseconde [41] permettra d’améliorer la valeur des fréquences
d’absorption dans I’iode aux alentours de 453 THz. En fait, il semble que le plus utile serait la
mesure d’un nombre de fréquences avec une exactitude plutdét du mégahertz dans les régions 514
a 532 nm et 666 a 780 nm. Ceci permettrait de réduire I’incertitude de I’atlas de 30 MHz a 1 MHz
[94] sur ces plages.

Nous venons de voir que ces systémes fourniront des étalons de fréquences comparables a cer-
taines horloges a Cs actuelles mais pas une nouvelle définition de la seconde, du fait de la difficulté
de ralentir et piéger des molécules. I1'y a déja eu des appareils pour ralentir des molécules polaires
[95] et certaines espéces ont déja été piégées grace a I’emploi de moyens lourds, notamment dans
un piége magnétique [96]. Quant aux ions moléculaires, on peut les piéger grace a leur charge
électronique, mais les refroidir & I’aide d’un ion atomique dans le méme piége est bien plus diffi-
cile. Compte tenu de la difficulté actuelle de piéger et refroidir des molecules, les projets d”horloge
visant une exactitude meilleure que 10~1° concernent plutét des ions piégés et des atomes refroidis.

5.2.2 Des ions piégés

Nous présenterons quelques avantages des ions avant d’aborder les différents candidats pour
une horloge optique. Précisons qu’il s’agit des ions atomiques positifs, simplement ionisés. Les
ions négatifs n’ont souvent qu’un seul état lié. Les ions positifs doublement ionisés ont des transi-
tions dans I’UV lointain, difficiles d’accés avec des sources laser. Les ions moléculaires se prétent
mal au refroidissement laser du fait de I’absence de transitions fermées.

5.2.2.1 Généralités

Un ion unique piégé est depuis longtemps considéré comme I’étalon de fréquence ideal [97].
D’une part, il est possible de le piéger pendant des temps tres longs (des heures voire plus). D autre
part, les effects systématiques peuvent étre réduits en principe au niveau de 1018, 11 s’agit 1a de
minimiser I’effet Stark et Zeeman, les déplacements collisionnels (vide poussé <10~° mbar ou
1012 hPa) ainsi que I’effet Doppler du second ordre (refroidissement laser). Les ions étaient
d’abord étudiés pour des transitions radio-fréquences notamment le 1%°Hg* (40,5 GHz). Par la
suite, I’amélioration de la pureté spectrale des sources laser a permis d’interroger des transitions
optiques ultra-fines dans les mémes systémes. La détection de la transition d’horloge se fait en
général par la méthode des sauts quantiques. L’ion est refroidi sur une transition permise et I’on
détecte les photons diffusés. L’excitation de la transition d’horloge se manifeste alors par I’ab-
sence de fluorescence car, une fois dans I’état métastable, I’ion n’est plus couplé au laser de re-
froidissement. Lorsque le niveau métastable se désexcite, la fluorescence sur la transition permise
réapparait. Cette méthode peut étre également appliquée a des ensembles d’ions ou d’atomes pour
détecter une transition vers un état de longue durée de vie. Dans ce cas, I’intensité de fluorescence
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sera réduite mais pas forcément éteinte. Le tableau 5.2 contient un résumé des transitions d’horloge
optiques étudiées dans les ions.

L’ion mercure FEtudié depuis de longues années par I’équipe du NIST, Boulder, I’ion mer-
cure 1°Hg* détient le record mondial pour la résonance optique la plus fine jamais observée
(5 Hz) [98]. Il s’agit de la transition quadripolaire électrique a 282 nm entre I’état fondamental
5d196s 25, , et I’état métastable 5d%6s? 2Ds, qui n’est pas sans rappeler celle de I’atome d’argent
(voir section 5.2.5 ci-dessous). La largeur naturelle est inférieure au hertz. La source excitatrice,
un laser a colorant a 560 nm doublé en fréquence, a une pureté spectrale remarquable (fluctuations
< 0,2 Hz sur 30 s) [108]. Toutefois, cet ion n’est pas favorisé sur tous les plans car le montage ex-
périmental est tres complexe. Le refroidissement laser de I’ion requiert du rayonnement a 194 nm,
longueur d’onde difficile a synthétiser. De plus, pour éviter des collisions avec la vapeur de mer-
cure, un environnement cryogénique est nécessaire. L’effet systématique principal (un décalage
de I’ordre du hertz) concerne I’effet Stark d( a I’interaction du moment quadripolaire atomique
avec le gradient de champ électrique intrinséque au piege de Paul. Il est proposé d’éliminer cette
contribution en moyennant des mesures effectuées successivement en présence de trois champs
magnétiques orthogonaux.

L’ion barium  La fréquence de la transition 5d 2D3/, — 5d ?Ds, vers 24 THz dans I’ion 1*®Ba a
déja été mesurée en 1993 par I’équipe du NRC-CNRC [100]. Cette mesure représentait a I’époque
la détermination la plus exacte d’une fréquence de transition optique dans un ion unique confiné.
Aujourd’hui, I’ion n’est plus étudié pour réaliser un étalon de fréquence optique, du fait du facteur
de qualité plus intéressant que présentent des transitions dans d’autres especes. Signalons toutefois
I’existence d’un projet de violation de la parité en cours dans I’équipe de Fortson (U. Washington,
Seattle) [109].

L’ion strontium Du fait des sources laser plus commodes (diodes lasers), I’ion strontium est
étudié dans deux laboratoires (NPL, Teddington et NRC-CNRC, Ottawa). La largeur naturelle de
la transition d’horloge 5s 2S; , - 4d 2Ds, @ 674 nm (445 THz) est inférieure au hertz. La résolution
expérimentale actuelle est limitée par la stabilité du laser excitateur. 1l y a eu des mesures de
fréquences par les deux équipes pour I’ion 88Sr* qui exhibe une structure Zeeman [110]. L’équipe
du NPL a deux pieges de cet ion, un fait trés utile pour caractériser des effets systématiques.
L’autre isotope 8/Sr™ permet d’éviter le déplacement Zeeman du premier ordre mais son étude est
plus délicate. Des travaux a ce sujet sont poursuivis au NPL.

L’ion ytterbium L’ion "1Yb* posséde trois transitions d’horloge : quadripolaire électrique a
411, 435 et octupolaire a 467 nm. Il est étudié dans trois laboratoires (PTB, Braunschweig 411,
435 nm, Université de Kyoto 411 nm, NPL 467 et 411 nm). Cet ion permet de s’affranchir de
I’effet Zeeman du premier ordre. L’intérét de la raie a 467 nm concerne sa largeur naturelle, la
durée de vie de I’état excité ayant été estimée a quelques années [102]. La largeur de la résonance
sera toujours limitée par celle du laser. Interroger cette transition n’est toutefois pas simple du fait
du nombre de lasers nécessaires : 369 nm pour refroidir puis 935 et 638 nm respectivement pour
repomper les ions excités vers les niveaux métastables 2D3/2 et 2F7/2. Néanmoins, il est a priori
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TAB. 5.2 — Etalons de fréquence optiques basés sur un ion unique piégé. A I’exception du Ba™, des études se poursuivent sur tous ces
candidats. Les indices désignent les longueur d’onde et fréquence d’horloge ainsi que les rayonnements requis pour le refroidissement

laser.
lon Transn d’horloge Vhor Ahor Arefr. Stabilité Exactitude Réference
(THz) (nm) (nm)

19Hg™ | 5d19%s 25, ), - 5d%s? 2Dg ), | 1064 282 194 1.107¥=11Hz [98]
88gy+ 55 251 /p-4d D55 445 674 422+1092 | 3.1071%/,/T < 100s | 2,2.10713=100 Hz [99]
138Ba+ 5d ?Dg - 5d ?Ds5 24 | 12,48 um | 493+650 | 3.107%%/\/T<1s 4.10711=1 kHz [100]
172yp+ 65 2S5 - 5d°Ds), 729 411 369+935 5,5.10710=0,4 MHz | [101, 102]
lyp+ 65 Sy /7 - 5d°D3), 690 435 369 + 935 4.10715/,/1 6 Hz [103]
172yp+ 65 2S5 - 4F°F7 ), 642 467 369 + 935 1,1.107°=0,7 MHz [102]
lypt 65 Sy, - 4F2F75 642 467 369 + 935 3,6.107183=230Hz | [104]
1on+ 552 1S, - 5s5p 3Pg 1267 | 236,5 230 1.107 %,/ <1s 2.10713=230 Hz [105]
Bcat 452S, /5 - 3d °D3/, 411 729 397+866 - - [106, 107]
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possible de réduire les effets systématiques (Zeeman et Stark alternatif) au niveau du 1018 [111]
et ce systéme reste I’un des plus intéressants dans les années a venir.

L’ion indium Cet ion a I’avantage de posséder une transition entre des états avec J = 0, libre du
moment quadripolaire et donc I’effet Stark associé. De plus, la fréquence de la transition d”horloge
vers A=237 nm (largeur naturelle inférieure au hertz) correspond a la quatriéme harmonique de
celle du laser Nd :YAG a 946 nm, source intrinsequement tres stable (largeur du laser <4 Hz pour
un temps d’intégration de 26 s.). Du coup, des résonances trés fines ont déja été observees dans ce
systeme par I’équipe de Walther (MPQ, Garching) et une mesure de la fréquence effectuée [105].
Quant aux inconvenients, les sources laser pour refroidir I’ion sont a 230,6 nm et I’effet Zeeman
quadratique (< 1 kHz/G?=100 mHz/(uT)?) est plus important, par exemple, que pour la raie a
467 nm dans I’ion ¥1Yb* (-1,9 mHz/(uT)?) [112]. C’est & mon avis I’un des candidats les plus
intéressants, surtout si I’on parvient a trouver un laser solide pour le refroidissement.

L’ion calcium Cet ion est le seul étudié en France, étudié d’abord au LHA, Orsay [106] et ac-
tuellement par I’équipe de F. Vedel a Marseille [107]. L intérét de cet ion réside dans la commodité
des sources laser nécessaires pour le refroidissement (397 nm plus repompeur a 866 nm) et la tran-
sition d’horloge (729 nm). Le facteur de qualité de cette derniére est de 10%°. Puisque seul I’isotope
rare 43Cat (abondance naturelle 0,14 %) avec (1 = 7/2) posséde une transition entre des états avec
me = 0, les travaux se poursuivent pour I’instant sur I’isotope 4°Ca (I = 0), le plus abondant. Des
sauts quantiques ont été observés mais il demeure les questions d’une part de refroidir suffisam-
ment I’ion pour s’affranchir des effets Doppler et d’autre part de stabiliser davantage la fréquence
du laser d’horloge.

5.2.2.2 lons versus atomes

Les ions fourniront sans doute des horloges d’une grande exactitude, dépassant a terme celle
des meilleures horloges a micro-ondes actuelles. Toutefois, le fait de n’avoir qu’un seul ion im-
plique des temps d’intégration tres longs pour obtenir une stabilité suffisante et tester ainsi des
effets systématiques au méme niveau. L’avantage des atomes est que I’on puisse en piéger et en
refroidir un grand nombre (Ng ~ 10° & 108). Dans le cas ou la stabilité de I’horloge est limitée
par le bruit de projection quantique [71, 113], elle est proportionnelle & 1/+/Ng. Ainsi, pour une
résonance expérimentale de largeur comparable, un échantillon d’atomes fournirait une stabilité
mille fois meilleure que celle d’un ion unique pour un méme temps d’intégration. En contrepartie,
I’exactitude depend des collisions entre atomes. De plus, puisqu’un ion unique est bien localisé
dans I’espace (volume ~ 1 um? dans le régime Lamb-Dicke), des gradients de champ magnétique
sont moins génants que dans les cas des atomes occupant une volume de taille ~ 1 mm3. Pour
inhiber les collisions, Katori a suggéré d’employer un réseau optique "magique"” pour confiner les
atomes [114]. Afin de s’en servir comme étalon de fréquence, il faudra alors compenser le dépla-
cement lumineux induit par la lumiére du réseau. Ceci pourrait se faire par un choix astucieux de
la fréquence du laser créant le réseau, de telle sorte que le déplacement soit le méme pour les deux
niveaux de la transition d’horloge. Katori effectue actuellement de telles expériences sur I’atome
de strontium [115, 116] (voir aussi section 5.2.4).
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5.2.3 Les atomes candidats a une horloge optique

Des transitions atomiques sont depuis longtemps étudiées pour fournir des étalons permettant
de définir le Métre [78]. 1l s’agissait, au début, de la mesure de la longueur d’onde dans le vide
et dans I’air. Depuis une quinzaine d’années, le développement du refroidissement laser a permis
de songer a I’obtention des résonances optiques aussi étroites que celles observées avec les ions
piégés [117]. Plus récemment, la réalisation des peignes femtosecondes a facilité la mesure de
fréquences des transitions dans tout le domaine du visible, tant pour des atomes que pour des ions
[41]. Ainsi, il ne s’agit plus de trouver des raies avec des coincidences permettant de fabriquer une
chaine de fréquences mais plut6t de déceler le meilleur systéme en terme de stabilité et exactitude.
Puisque les atomes alcalins, faciles a refroidir par laser, ne possedent pas de transition étroite,
I’attention des chercheurs s’est tournée vers d’autres systemes ayant des raies fines mais parfois
plus difficiles a refroidir. Les études portent essentiellement ou bien sur des transitions a un photon
dans des alcalino-terreux (Ca, Mg, Sr) L et la terre rare Yb ou bien sur les transitions a deux photons
dans I’hydrogéne, le xénon métastable ou I’argent. Nous verrons qu’il ne s’agit pas toujours de la
recherche de la transition la plus étroite mais d’un compromis entre la largeur de raie, le rapport
signal sur bruit et la maitrise des grandeurs d’influence. (Par exemple, si la largeur naturelle de
la raie est bien inférieure a celle du laser, la forte intensité laser requise pour I’observation de
la transition donne lieu a un déplacement lumineux non-négligeable). Avant de présenter I’atome
d’argent, nous passerons en revue les autres candidats actuellement a I’étude (tableau 5.3).

5.2.4 Systemes possedant des transitions a un photon

Dans les alcalino-terreux et I’ytterbium, il existe des raies intercombinaisons étroites. Celles-ci
sont employées comme transition d’horloge et souvent pour refroidir davantage les atomes que
ne le permet la raie de résonance beaucoup plus large (4s? 1So—4s4p 1P1 & 423 nm, de largeur
35 MHz pour le Ca, par exemple).

Le calcium Dans le Ca, la transition 4s2 1So—4s4p 3P4 a une largeur de 400 Hz. Par conséquent,
il n"est pas nécessaire de disposer d’une source laser ultra-stable pour I’interroger. Autrefois étu-
diée par spectroscopie Ramsey-Borde (spatiale) sur des jets atomiques, la transition est aujourd’hui
sondée avec les atomes froids par I’analogue temporel de la méme technique. Les travaux menés
sur cet atome d’abord a la PTB, Braunschweig [124] puis au NIST, Boulder [120] ont connu un
succes remarquable. L’équipe américaine a raccordé la fréquence a celle de I’ion mercure grace
a un peigne femtoseconde, mesurant ainsi la fréquence a 46 Hz prés [119]. La raie de résonance
est employée pour du refroidissement Doppler jusqu’ & 2 mK. (L’isotope “°Ca ayant 1=0, il n’y a
pas de refroidissement Sisyphe.) Dans ces conditions, il subsiste des déplacements de fréquences
associés aux imperfections des fronts d’onde des faisceaux laser interrogeant la transition d’hor-
loge. Ces effets diminuent avec la vitesse des atomes. Pour cette raison, dans les expériences les
plus récentes, une seconde étape de refroidissement est employée sur la raie d’intercombinaison
[125]. (Notons que dans une transition a deux photons par exemple, dans I’hydrogéne ou I’argent,
cet effet est strictement absent). De nouveaux résultats sont attendus.

111 existe également dans le Sr une transition a deux photons de 993 nm d’intérét métrologique, la largeur naturelle
étant 540 Hz [114].

42



[ezT] 66€ wu 969 ovS Tde d9s9—0s; d9g aA
[czT] ZHY 02 YA WU 869 0EY Od dgsg — 05y ,SG IS
[tzT] G8Z wu /Gy 959 Td desg-05 se BN

lozTll6TT] | ZH 9%= ;- OT'T | ST®4;-0T'S | €2v wu /69 LSv Tdedysy—0S, s 1%0)
[eT] 288 |wreT'z X2 | viC O[z/1].59-[e/€]s9 aX
[811] 8Z¢ | WUTQ9 Xz | 106 | /5y ;5GP - ¢/1S, SGyPy | Bw
[6T] ZH 9% = 4,;-0TC 9'TZT | WU EYZ X2 | L9V ¢/tg, sg-¢/Tg, ST H

(wu) (zHL)
CRlIEICTEN apminoexs SH|I0eIS ety Oy il abojioy,p usuel | awoly

IS 9] 19 8D 9] ‘H.| Jnod
S39N108449 919 JUO 3apuodasoIwa) aubiad Jed adusnbaiy ap sainsaw saq “1asSe| JuswassIpiodyal 8] Inod sinbal syuswauuoAel ss| anb Isure
abojJoy,p aduanbaly 18 apuo,p Jnanbuoj s3] aubisap Sadlpul S8 "SalINau sawoe sap Jns saseq sanbindo aduanbaly ap suoje1q — €°G "avl

43



Le magnésium  Cet alcalino-terreux a une raie d’intercombinaison 3s2 1Sg — 3s3p 3P; 4457 nm,
de largeur 31 Hz [121]. Hormis la largeur naturelle plus faible, c’est un candidat moins favorisé
par rapport au calcium du fait d’une part de sa masse plus legére et d’autre part, du rayonnement a
285 nm nécessaire au refroidissement laser. Néanmoins, il y a eu des calculs du déplacement colli-
sionel attendu dans le cas d’une horloge a atomes froids, développé a I’université de Copenhague
[126]. En plus des articles cités, mentionnons également que la transition est étudiée par le groupe
de Bagayev a Novosisirsk [127].

Le strontium Le succes des expériences sur le Ca a stimulé des recherches sur le Sr. Cet alcalino-
terreux possede, en plus d’une raie de résonance a 461 nm, un nombre de transitions étroites
susceptibles de fournir une horloge optique [114]. Ce systeme a été d’abord piégé par les équipes
de Hall [128] et Katori [129]. Ce dernier a démontré ensuite la possibilité de refroidir sur la raie
intercombinaison 5s5p 1Sp—3P1 & A = 689 nm, de largeur 7 kHz qui peut elle-méme servir de
transition d’horloge [130]. 1l devient possible d’obtenir des atomes plus froids et ainsi de réduire
les déplacements de fréquence de la transition d’horloge liés a la vitesse des atomes. Outre celle-
ci, I’atome posséde une autre raie intercombinaison 5s5p 1So—3P, & A = 671 nm, de largeur bien
inférieure au hertz ainsi qu’une transition & deux photons de 993 nm vers I’état 5s5d 1D, de largeur
540 Hz. Dans I’isotope 87Sr il existe enfin une autre transition 5s2 1Sg — 5s5p 3Pg & 698 nm dont
la largeur naturelle est estimée & 103 Hz. L’équipe du BNM-SYRTE dirigée par Pierre Lemonde,
poursuit activement un projet d’horloge basée sur cet atome. Trés récemment, ils ont observé la
transition a 698 nm avec un échantillon d’atomes confinés dans un piége magnéto-optique et ont
mesuré sa fréquence a 20 kHz prés [122]. L’équipe de Katori a observé, a son tour, la méme
résonance, mais dans un réseau "magique" pour compenser le déplacement lumineux [116].

L’ytterbium Cet atome posséde plusieurs isotopes stables et a deja été étudié par spectroscopie
laser sur jet atomique collimaté en 1974 [131]. Il a été propose comme étalon de fréquence par Hall
et coll. en 1989 [117]. Le refroidissement laser se fait sur la raie de 6p% 1Sq—6s6p 1P; & 398,8 nm.
C’est la raie d’intercombinaison 6p? 1So—6s6p 3P4 & 555,6 nm qui servirait d’étalon, la durée
de vie de I’état excité étant 875 ns. Ce systéme est actuellement étudié par I’équipe de Yabuzaki
[123] qui a notamment réalisé un piege magnéto-optique utilisant uniquement la raie a 555,6 nm.
Le laboratoire national de métrologie coréen (Korean Institute of Standards and Science) serait
également en train de développer une horloge optique basée sur cet atome [132].

5.2.5 Systemes possédant des transitions a deux photons

Des transitions a deux photons permettent de lier des états atomique de méme parité. Il y en a
dans tous les alcalins, celle du Rb (5S-5D a 778 nm) ayant déja fourni un étalon de fréquence. Tou-
tefois, les transitions a deux photons de largeur avoisinant le hertz se trouve plutdt dans d’autres
systemes. Par rapport aux transitions a un photon interrogees par la méthode Ramsey-Borde, I’effet
Dopper du premier ordre est strictement absent 2. En revanche, le déplacement lumineux, propor-
tionnel a I’intensité laser, doit étre chiffré. Etant donné que le taux de transition varie comme la

2Dans la mesure de la transition 1S—2S dans I’hydrogéne [19], Bordé a calculé une correction de 10 Hz parce que,
pour des raisons pratiques, le waist du faisceau laser ne coincidait pas avec la région d’interaction
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carré de I’intensité laser, I’extrapolation a intensité nulle est délicate car le signal décroit rapide-
ment. Bien que la technique de spectroscopie a deux photons permette d’éliminer I’effet Doppler
du premier ordre, il est toujours souhaitable d’employer un échantillon d’atomes froids. D’une
part, I’effet Doppler du second ordre et I’élargissement par temps de transit sont réduits. D’autre
part, du fait de la plus faible largeur de résonance, la probabilité de transition est augmentée pour
une intensité laser donnée. En réduisant cette intensité, on minimise le déplacement lumineux.

L’hydrogene Comme nous en avons largement discuté dans le chapitre 2.3, I’atome d’hydrogéne
posséde beaucoup de transitions a deux photons a partir du niveaux fondamental 1s et métastable
2S. C’est la transition 1S-2S, de largeur naturelle 1,3 Hz qui est la plus étroite. Sa fréquence a été
mesurée avec une incertitude relative de 2.10~14 par I’équipe de Hansch. 11 est difficile de faire du
refroidissement laser sur cet atome car I’on requiert des photons a 121,6 nm. Néanmoins, I’équipe
de Hénsch en a synthétisé en petite quantité [20]. Par ailleurs, Kleppner et coll. ont déja observé
la transition 1S-2S avec un échantillon d’atomes confinés dans un piége magnétique [21]. On peut
raisonnablement s’attendre a des résultats encore meilleurs pour la mesure de cette fréquence.

Le xénon métastable Rolston et Phillips ont considéré une transition a deux photons de 2,19 um
et de largeur naturelle 2 Hz [13] (figure 2.2). Cependant, des études préliminaires ont montré une
diminution de la durée de vie de I’état métastable induite par le rayonnement du corps noir [14].
Pour cette raison, ainsi que la difficulté de réaliser une source laser commode pour interroger la
transition d’horloge, le développement d’étalon optique a été interrompu.

L’argent Comme les alcalins, I’atomes d’argent posséde beaucoup de transitions a deux photons
liant I’état fondamental 4d%5s %S , & des niveaux excités des configurations 4d'°nS et 4d°nD.
Citons comme exemple, la transition 4d*°5s 2S, ,, —4d'%s 25, & deux photons de 440 nm qui
pourrait se détecter via la fluorescence a 338 et 328 nm de la cascade radiative via les niveaux
5p 2Py /> et 5p 2Pz, (figure 5.1). Toutefois, compte tenu de la largeur naturelle de la transition
de 5,6(2,8) MHz 3, la raie présente peu d’intérét métrologique. Il en est de méme pour les autres
raies vers les niveaux 4d1°ns et 4d1°nd. Les niveaux de Rydberg ont des largeurs plus faibles mais
ils seraient perturbés par I’effet Stark. En revanche, I’argent se distingue des alcalins du fait de
I’existence d’autres configurations, notamment les états 4d°5s? 2D3/2 (excitable par deux pho-
tons de 576 nm) et 4d%5s? 2Dg, (deux photons de 661 nm). La premiére est intéressante puisque
I’état excité a une largeur naturelle estimée de 4 kHz et pourrait devenir un étalon de fréquence
secondaire. Il se désexcite via les états 4d'95p 2P d’ou I’émission de 328 et 338 nm. La seconde
transition, vers le niveau métastable avec sa largeur = 0,8 Hz [134], ( ou 1,0(3) Hz selon nos
calculs [135]) est la candidate a une horloge optique. Signalons que I’argent a un autre niveau mé-
tastable 4d%5s5p 4F9/2 de durée de vie > 1 ms [136]. Toutefois, la transition octupolaire électrique
entre I’état fondamental et celui-ci requerra un photon de A = 169,8 nm (V=58 901,9 cm—1). Du
fait des regles de sélection de parité, on ne pourrait pas I’étudier par excitation a deux photons sans
effet Doppler. Par contre, on pourrait trés bien exciter (avec effet Doppler du premier ordre) les
niveaux 4d%5s? D5, et 4d5s? 2Dy, & Iaide des photons de 330,2 et 283 nm. Les expériences
seraient alors les analogues de celles effectuées sur les terres rares. Cependant, I’intérét de I’argent

3Valeur estimée a partir des codes de Cowan [133]
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Limite d’ionisation 7,97 eV
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4 A 661 nm
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4d195s 2§, ,
Détection Refroidissement Etalon Horloge
secondaire

F1G. 5.1 — Diagramme partiel des niveaux d’énergie de I’atome d’argent avec leur largeur natu-
relle. Pour plus de clarté, nous avons omis les niveaux des configurations 4d°5snp dont la prise en
compte est indispensable pour évaluer les taux d’excitation a deux photons. Outre des transitions
a deux photons 4d'95s 2S; ,, — 4d'%ns 2S5, I"atome posséde des résonances étroites liant I"état
fondamental aux états 4d°5s? 2D3/275/2 susceptibles de fournir des horloges optiques. L’atome
peut étre refroidi par une laser accordée sur la raie D2 a 328 nm. Les atomes dans I’état métastable
5s2 2D5/2 peuvent étre détectés via la fluorescence a 206, 328 ou 338 nm induite par un laser a

548 nm qui les excite vers le niveau 6p 2P3/2. Notons qu’un photon de 328 nm n’a pas tout a fait

suffisamment d’énergie pour ioniser des atomes a partir de I’état 5s2 2D5/2.
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réside principalement dans la possibilité d’éliminer I’effet Doppler. Ainsi, dans ce qui suit, nous
ne parlerons que des transitions a deux photons.

Si I’atome d’argent possede, comme I’hydrogene, une transition a deux photons de largeur
naturelle avoisinant le hertz, la longueur d’onde de 661,3 nm est plus commode que celle de I’hy-
drogeéne (243 nm, figure 2.3). La transition dans I’Ag a été proposée comme étalon de fréquence
par J.L. Hall et coll. en 1976 [134] puis de nouveau en 1989 [117]. Le spin nucléaire des deux
isotopes stables de 1=1/2 donne lieu a une structure hyperfine, ce qui permet des transitions entre
niveaux avec mg = 0 et donc insensibles a I’effet Zeeman du premier ordre. De plus, I’existence
d’une structure hyperfine de I’état fondamental fournit la possibilité de faire du refroidissement
Sisyphe des atomes [137]. A ce propos, I’équipe de Walther a déja refroidi un échantillon de cet
atome a I’aide de la raie de résonance a 328 nm [118, 138, 139]. Dans le prochain chapitre, nous
présenterons I’expérience du BNM-INM visant la réalisation d’une horloge optique basée sur cet
atome.
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Chapitre 6

Développement d’une horloge optique basee
sur I’atome d’argent

Ici nous présenterons le déroulement du projet du BNM-INM, les progres faits ailleurs ainsi
que les perspectives a court et moyen terme.

6.1 Le projetdu BNM-INM

Nous avons démarreé le projet argent en septembre 1996, peu avant le debut de la thése de Sté-
phane Guérandel. En tant que responsable du projet, ma contribution a inclus I’encadrement de
trois doctorants (S. Guérandel [133], Thomas Badr [140] et, avec F. Balembois a I’lOTA, Orsay,
Yann Louyer [135]) ainsi qu’un éleve ingenieur (Sylvestre Challemel du Rozier [141]). Outre la di-
rection des grandes lignes du projet et la réalisation de certaines parties du montage expérimental,
j’ai établi des contacts avec d’autres équipes travaillant sur le méme atome et invité des chercheurs
étrangers a nous rejoindre. Ainsi, nous avons eu des échanges entre notre laboratoire et celui de
Walther au MPQ Garching. J’ai d’ailleurs participé a la traduction de deux théses provenant de
cette équipe [138, 139]. Des mesures de longueurs d’onde optiques par I’équipe de Juliet Picke-
ring (Imperial College, Londres) [142] ont facilité la recherche des transitions. En plus des deux
publications ci-joints [93, 143], le lecteur intéressé peut trouver des descriptions détaillées de dif-
férents aspects du projet se trouvent dans leurs théses et mémoires respectifs [133, 140, 141]. Dans
ce qui suit, je fournirai un apercu des grandes lignes du projet, tout en montrant les liens avec la
recherche faite auparavant. Aprés avoir fait le point sur I’expérience, nous verrons les perspectives
a court, moyen et long terme.

6.1.1 Défis du projet

Nous avons décidé d’adopter une approche complémentaire a celle de Walther et travailler
dans un premier temps avec un jet thermique. 1l s’agissait alors de détecter des atomes d’argent
métastables. Il fallait aussi calculer le taux de transition a deux photons et chiffrer ainsi la puissance
laser requise. De plus, pour exciter la transition a deux photons, I’équipe "longueurs™ disposait
déja d’un laser a colorant. Nous avons donc préféré employer cette source plutdt qu’une diode
laser compte tenu de sa puissance supérieure (500 mW a 661 nm au lieu de 100 mW pour une
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diode laser). Ainsi, nous aurions besoin d’une cavité de surtension moins performante autour de
la région d’interaction. Néanmoins, la stabilisation en fréquence de ce laser était et demeure I’un
des défis majeurs du projet. Une autre question a aborder était la connaissance de fréquence de la
transition. Quant au refroidissement laser, nous avions initialement préféré attendre des résultats
de I’équipe de Garching. Il semble clair depuis que quelques dizaines de milliwatts a 328 nm sont
nécessaires pour piéger plus de 108 atomes. Aussi, avons-nous commencé a développer des sources
laser destinées a cette tache. A I’heure actuelle, il semble que I’équipe allemande ait interrompu
leur travaux sur I’Ag.

6.1.2 Calcul du taux des transitions a deux photons

Pour chiffrer le taux de transition & deux photons g g+ entre un niveau fondamental 4d'95s 2S, , F

et un niveau excité 4d%5s? 2Ds;, F*. S. Guérandel [133] puis Y. Louyer [135] ont calculé les élé-
ments de matrice nécessaires a I’aide des codes de Cowan [144]. Nous trouvons

gP?1

Fom2=2,7%10 8?r_e (6.1)
gP?1

M.>=1,8x10 S?r_e (6.2)
gP% 1

.,3=6,3x10 sﬁr_e‘ (6.3)

ou P est la puissance du faisceau laser de section S et I'e la largeur a mi-hauteur de la résonance.
(Un calcul plus raffiné prendrait en compte I’effet de distribution de vitesses et élargissement par
temps de transit - voir la thése de T. Badr [140]). Les taux des transitions 4d195s 251/2 F—
40°5s2 2D3/2 F’, sont plus faibles d’un facteur deux environ, du fait des coefficients angulaires.

En ce qui concerne les incertitudes, les calculs des durées de vie des niveaux des configurations
4d195p, 4d1%p etc. donnent des valeurs environ 2/3 des valeurs expérimentales. L’incertitude sur
les niveaux d’énergie étant négligeable par comparaison, nous pourrions nous tromper d’un facteur
deux sur le calcul de I’expression du taux de transition. A titre de comparaison, pour une intensité
laser identique, le taux serait environ dix fois plus faible que celui de la transition hydrogene 1S-
2S, excité par deux photons de A =243 nm. Dans notre expérience, nous disposons de plus de
puissance a 661 nm (2 W au lieu de 10 mW) tandis que les sources d’hydrogéne ont des flux
d’atomes comparables & celui de notre jet thermique effusif d’argent (~ 1017 s~Istr—1 pour un
dissociateur a Ho a 300 K suivi d’une fente). Puisque dans des conditions d’excitation identiques
les taux sont similaires pour 576 et 661 nm, une expérience sur la premiére transition (en principe,
plus facile a détecter) pourrait alors servir de test du taux de transition pour la seconde.

6.1.3 Détection d’atomes d’argent métastables

Pour détecter des atomes d’argent métastables, nous avons mis au point un jet thermique dans
lequel des atomes étaient excités par bombardement électronique. L’enceinte a vide en acier inoxy-
dable amagnétique comprend trois chambres évacuées chacune par une pompe turbo moléculaire
a environ 10~/ mbar. Des vannes a tiroir permettent d’isoler une chambre de I’autre et facilitent
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I’intervention sur une partie du montage lorsque les autres sont sous vide. La structure en croix
DN160 ISO K s’est inspirée du montage développé a Yale University pour le jet hydrogene mé-
tastable. Par rapport a celui-ci, nous avons préeféré mettre des joints en Viton (et non en Cu) et
avons inclus plus de rails de fixation a I’intérieur. L’argent est évaporé a 1200 °C dans un four
situé dans la premiére chambre. La conception de celui-ci, un tube en Ta chauffé résistivement, est
calquée sur un modele de I’Université de Birmingham [145]. Nous avons d’abord adopté un tube
long (10 cm) plié avant de passer, plus récemment, a des structures droites, plus faciles a fabriquer.
Le canon a électrons de la deuxieme chambre est basé sur celui employé par Biraben pour I’hydro-
géne [146]. Nous I’avions choisi car il permet de faire de la spectroscopie laser colinéaire a un jet
atomique, ce qui était notre intention au départ. Dans la troisieme chambre, différents systémes de
détection d’atomes métastables ont été essayés, d’abord sans recours a un laser puis, malgré tout, a
I’aide d’un laser & colorant. Nous avons cherché a tout prix a éviter I’emploi d’un deuxieme laser a
colorant du fait du colt et complexité supplémentaires. Voici un résumé des methodes considérées.

6.1.3.1 Quenching par champ électrique

Il s’agit d’appliquer un champ électrique statique pour provoquer la désexcitation radiative de
I’état métastable en mélangeant les fonctions d’onde des états 5s2 2D5/2 métastable et 5p 2P3/2

(durée de vie 7 ns). Rappelons nous que pour I’état 2s 281/2 de I’hydrogene séparé du niveau

2p 2P1/2 par le Lamb shift (1058 MHz), le champ requis est de I’ordre de 100 Vem~1. Pour I’argent
la séparation est de 6,9 THz et I’élément de matrice dipolaire électrique plus faible (0,29eaq vs.
2,1eap pour H). Le champ requis excéde ainsi 108 Vem~2. Par prudence, nous n’avons jamais
exploré expérimentalement cette piste.

6.1.3.2 Fluorescence induit par photon lointain IR

Il serait a priori possible d’induire une transition vers le niveau 5p 2P3/2 via I’absorption d’une
source lumineuse. Toutefois, I’écart fréquentiel correspondant a une longueur d’onde de 41 pm.
Cette valeur se situe dans un domaine ou il n’est pas évident de disposer d’une source de rayonne-
ment cohérent. La transition vers le niveau 5p 2P1/2 requerra 15 um mais est interdite car AJ = 2.

6.1.3.3 lonisation par fil chaud plus spectrométre de masse

Lorsque qu’un atome s’approche d’une surface métallique dont le travail d’extraction dépasse
I’énergie d’ionisation de I’atome, I’atome est ionisé. L’ion étant attiré par sa charge image, on
chauffe la surface pour I’évaporer. L’ion est détecté a I’aide d’un Channeltron. Cette méthode sert
depuis longtemps dans la détection des alcalins par des surfaces de W, Pt ou Re. Nous avons
tenté de I’adapter a I’argent, I’idée simple étant que seuls les atomes métastables seraient ionisés.
Puisque notre ruban de rhénium émettait des ions en I’absence du jet d’argent, nous avons employé
un spectrometre de masse afin de discriminer des atomes d’argent d’autres especes détectées. Nous
avons réussi a détecter des atomes de potassium dans un jet test mais jamais des atomes d’argent
métastables. La raison en était peut-étre la forte température d’évaporation de I’Ag ; les atomes du
jet formait vraisemblablement en quelques minutes une mono-couche sur la feuille de rhénium, la
rendant inactive.
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6.1.3.4 lonisation par bombardement électronique

Il était possible d’employer le spectrometre de masse en tant qu’analyseur de gaz résiduel
grace a un canon a electrons situé pres de I’entrée de celui-ci. Ainsi, nous avons bombardé a 12 V
le jet d’argent dans I’état fondamental et détecté les deux isotopes stables. Toutefois, le signal de
~1000 coups/s donnait peu d’espoir de voir des atomes métastables, présents dans une fraction un
million de fois plus faible.

6.1.3.5 Effet Auger

L’effet Auger est le complément de I’ionisation par fil chaud. Ici on emploi un métal dont le
travail d’extraction de la surface métallique est inférieur a I’énergie d’excitation de I’atome méta-
stable. Ainsi, lorsque I’atome se rapproche de la surface, un électron est éjecté. Cette méthode avait
été déja employée avec succes par Blachman et coll. en 1966 dans leurs mesures de la structure
hyperfine de I’argent métastable [136]. Son efficacité est estimée & environ 102 mais la méthode
n’est pas tres commode dans la mesure ou il faut déposer contindment du metal sur la surface
active, d’habitude un alcalin. Nous I’avions tenté rapidement, sans succes, en essayant de récolter
des électrons éjectes d’une plaque césiee grace a une anode en acier inoxydable. 1l nous manquait
a I’époque un électrométre de sensibilité suffisante (capable de détecter 1013 A).

6.1.3.6 Photoionisation

Des photons de longueur d’onde inférieure a 324 nm ont assez d’énergie pour ioniser de I’ar-
gent métastable. Nous avons essayé de détecter des électrons ou ions d’argent a I’aide d’un Chan-
neltron en présence de I’éclairage d’une lampe a xénon. L’expérience fut un échec du fait du fond
créé par la lampe UV en absence du jet d’argent. En toute honnéteté, étant donné d’une part notre
ignorance de la section efficace de photo-ionisation et d’autre part I’absence de précautions prises
pour réduire la quantité de lumiére diffusée, il nous est difficile de conclure quant a la faisabilité
réelle de cette méthode.

6.1.3.7 Fluorescence UV induite par un laser visible

Compte tenu des résultats négatifs de toutes les méthodes décrites ci-dessus, il était indispen-
sable de vérifier que nous produisions tout de méme des atomes d’argent métastables. Nous avons
donc effectué une expérience de détection de la fluorescence UV induite par un laser visible. Il
s’agit d’employer un laser a colorant pour exciter des atomes de I’état métastable vers le niveau
5d'96p 2P3, de durée de vie 80 ns. Les atomes dans cet état se désexcite vers I’état fondamental,
soit directement en émettant des photons & 206 nm, soit via les état 5p 2P avec I’émission de 328
et 338 nm. Les photons sont alors récoltés par un photomultiplicateur protégé d’un filtre adéquat.
Cette méthode a réussi. Le rapport signal sur bruit (de 15 a 60 selon les expériences) a permis
de faire une étude de la raie verte dans le but d’affiner nos connaissances de I’énergie du niveau
métastable 4d°5s? 2Ds,. Ces expériences, décrites dans la section suivante et en grand détail dans
les theses de S. Guérandel [133] et T. Badr [140], ont donné lieu a deux articles joints en annexe
[93, 143]. Toutefois, il s’agissait la de balayer la fréquence du laser vert pour obtenir le spectre
d’une composante hyperfine de la raie dans I’un ou I’autre isotope stable. La stabilisation en fré-
quence du laser sur une des ces composantes a été entreprise plus tard dans le cadre du mémoire

52



d’ingénieur de S. Challemel du Rozier [141]. Pour ce faire, nous avons tiré profit des sources laser
HeNe stabilisées sur I’iode moléculaire. En effet, la fréquence du laser a colorant a laquelle se
rajoutait celle d’un modulateur acousto-optique, était stabilisée sur le flanc d’un pic de transmis-
sion d’une cavité Fabry Perot confocale. La longueur de cette cavité était elle-méme stabilisée par
asservissement du sommet d’un autre pic sur celle du laser HeNe a 633 nm. Enfin, la fréquence du
laser HeNe est asservie sur une composante hyperfine de la raie 127R(11-5) de la molécule 1. En
choisissant la composante moléculaire, on peut toujours s’arranger pour que la fréquence du laser
vert avoisine celle de la transition de I’argent. L’écart résiduel est alors rattrapé a I’aide du mo-
dulateur acousto-optique, balayable sur environ 100 MHz. Outre son utilisation pour la détection
d’atomes d’argent métastable, ce dispositif permettrait de maintenir a long terme (dérive < 2 MHz
sur quelques heures) la fréquence du laser a colorant a une valeur souhaitée.

6.1.4 Amélioration de la connaissance de la fréquence de la transition a
661 Nnm

L’énergie du niveau métastable 4d%5s? Dy, peut se déduire a partir de la différence des fré-
quences des transitions 4d%5s? 2Ds, — 4d'%p 2P3 , et 4d'95s 25, , — 4d'%p 2P3/,. Larkins et
Hannaford [147] avait mesuré les longueurs d’onde (547,7 et 206,1 nm respectivement) des ces
raies émises par une lampe a cathode creuse, a I’aide d’un monochromateur a réseau. Il existait
également une ancienne mesure de Rasmussen [148] de 1940. A notre insu, Dinger et coll. [149]
avait déterminé la fréquence de la raie verte sur un jet rapide par comparaison avec des résonances
dans I’iode moléculaire. Nous avons décidé de faire nos propres mesures des fréquences de ces
transitions. Dans le premier cas, il s’agissait d’employer notre jet métastable et les lasers a colo-
rant dont nous disposions. Dans le second, nous avons collaboré avec I’équipe de Biraben qui avait
développé une source laser vers 205 nm pour étudier la transition 1S-3S de I’atome d’hydrogene.
En méme temps, nous avons sollicité I’aide de Juliet Pickering qui avait fait des mesures avec
une lampe a cathode creuse [142] mais avec une plus faible incertitude que celle de Larkins et
Hannaford [147].

6.1.4.1 Spectroscopie laser a 547,7 nm

Nous avons entrepris deux expériences a I’aide du jet métastable. Dans les deux cas, le jet était
collimaté et la transition était excité par un laser perpendiculaire au jet. La détection se faisait par
collection de la fluorescence UV.

6.1.4.1.1 Etalonnage par cavité Fabry Perot Dans la premiére expérience ([143] joint en an-
nexe), un seul laser était employé pour déterminer la fréquence, I’écart isotopique et la structure
hyperfine de I’état 6p 2P3/2. L’étalonnage des mesures se faisait a I’aide d’une cavité Fabry Perot
d’intervalle spectral libre 147 MHz. La fluorescence UV détectée était celle de la raie a 206 nm. La
fréquence de la transition a été mesurée par raccordement avec la composante a; de la raie 70R(27-
1) de la molécule 1?71,. Pour la détermination de I’écart isotopique et la structure hyperfine, nous
avons profité de la trés bonne connaissance de I’écart hyperfin du niveau métastable dans chaque
isotope [136] pour étalonner I’échelle des fréquences. Ainsi, nous avons pu mesurer la fréquence
a 60 MHz preés, incertitude limitée par celle de I’atlas de I’iode [92, 150]. Notre détermination de
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I’écart isotopique a 5,4 MHz prés se trouve en accord avec les autres résultats de moins bonne ré-
solution [149]. Nos valeurs des constantes de structure hyperfine dans les isotopes 197 Ag et 1%9Ag
sont en accord avec des mesures plus exactes obtenues par effet Hanle [151].

6.1.4.1.2 Etalonnage par battement de fréquences Dans une seconde expérience [93], nous
avons employé deux lasers a colorant. L’un d’entre eux excitait la transition dans I’argent tandis
que la fréguence du second était asservie sur la composante hyperfine de I’iode moléculaire men-
tionnée ci-dessus. La fréquence de battement entre ces sources permettait d’étalonner en temps
réel I’axe des fréquences. De plus, pour certaines de ces mesures, nous avons détecté non pas la
fluorescence a 206 nm mais plut6t a 328 et 338 nm, ce qui donne un rapport signal sur bruit plus
important (60 au lieu de 15). Pour exploiter le mieux les données, nous avons utilisé les valeurs
des constantes hyperfines de Bengtsson et coll. [151] afin de déterminer la fréquence de chaque
composante hyperfine et ainsi I’écart isotopique. Notre incertitude de 0,5 MHz se trouve 10 fois
plus faible que celle de notre mesure précédente. Notre mesure de la fréquence du centre de gra-
vité de la transition 4d95s2 2Ds , — 4d'6p 2P3, a bénéficié de la disponibilité d’un nouvel atlas
pour I’iode (TOPTICA [91]) donnant la valeur avec un écart type de 12 MHz. Encore une fois, les
mesures étaient en accord avec celles d’autres équipes. D’ailleurs, nous avons trouvé un meilleur
accord avec Larkins et Hannaford [147] et Pickering et Zilio [142], d( essentiellement a une dif-
férence de 25 MHz par rapport a la fréquence de la raie de I’iode donnée par I’atlas du laboratoire
Aime Cotton [92, 150].

6.1.4.1.3 Formes des raies L’incertitude des mesures est largement suffisante pour ne pas li-
miter la détermination de I’énergie du niveau métastable 4d°5s? 2D5/2. Il serait possible de les
améliorer mais les lasers sont actuellement utilisés pour les expériences de spectroscopie a deux
photons, notre vraie mission pour ainsi dire. Le montage de détection de S. Challemel du Rozier
permettrait une étude approfondie de la forme des raies et éventuellement une meilleure détermi-
nation de la constante de structure hyperfine de I’état 6p 2P /2. En effet, les intensités relatives des
composantes hyperfines dans nos expériences ne sont jamais dans les rapports théoriques 1 :9 :14
obtenus des considérations de moment cinétiques. De plus, les formes des raies sont plus lorent-
ziennes que gaussiennes, alors que nous nous attendions a I’inverse étant donné la largeur Doppler
de 10 MHz et largeur naturelle de 2 MHz. Les composantes les plus intenses sont plus larges.
Tout ceci suggérerait qu’il y a saturation des transitions. Dans le cas d’un atome a deux niveaux,
I’intensité de saturation d’une transition de longueur d’onde A vers un niveau de durée de vie T est
donneée par [137]

Thc
33T
ou h est la constante de Planck et c la vitesse de la lumiére (tableau 6.1). En géneéral, cette expres-
sion doit étre modifée a 1%, pour tenir compte de la structure fine et hyperfine et éventuellement
du rapport de branchement. Pour la raie de 547,7 nm, nous trouvons ls;=1,6 mWecm~2, une valeur
plus de mille fois inférieure a celle employée lors de nos mesures ! Il serait donc intéressant d’ac-
quérir de nouveaux spectres a plus faible intensité laser. L’appareil de détection a 328 et 338 nm
plus performant mis en place pour le montage a deux photons devrait faciliter cette tdche. Avec
un seul laser et un balayage pas-a-pas de la fréquence, nous devrions pouvoir résoudre les com-
posantes F =2 — F' =2 et F =2 — F’ =1 de la transition a 547,7 nm et effectuer ainsi une
meilleure détermination des écarts hyperfins.

lsat = (6.4)
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TAB. 6.1 — Intensités de saturation lg = (Tthc) /(3A31) des transitions dans I’atome d’argent ol
T est la durée de vie de I’état excité. Dans la derniére colonne, la parametre 1%, tient compte de
la structure fine et hyperfine ainsi que le rapport de branchement (1 % dans le cas de la raie a
548 nm). Le parameétre I asr désigne la largeur spectrale de la source laser excitatrice.

Transition A T lsat 1t
(nm) | (ns) | (MW.cm~2) (mW.cm~2)
4d195s 23, ;, — 4d™%6p “P5/, | 206,1 | 80 30 28
4d195s 25, , — 4d'%5p %P5, | 328,1 | 8 85 204
4d1955 23, , — 4d9552 ?Ds ), | 330,6 | 2x10% | 3x107° | >3x107° x (Ijaser/0,8 Hz)
4d%s? 2Dg, — 4d1%p ?P3/, | 547,7 | 80 1,6 4,6%x102

6.1.4.2 Spectroscopie laser a 206,1 nm

La principale source d’incertitude sur la connaissance de I’énergie du niveau métastable pro-
vient de la mesure de la fréquence de la raie 4d'°5s 2S, ,, — 4d'%6p 2P3, & 206,1 nm. Outre la
détermination par Larkins et Hannaford [147] obtenu par monochromateur, Pickering et Zilio ont
également entrepris une étude a I’aide d’un spectrometre a transformée de Fourier [142]. Leur in-
certitude pour le centre de gravité de la raie est de 60 MHz. Nous avons donc essayé d’effectuer
une mesure par spectroscopie laser en sollicitant I’aide de Biraben et collegues qui disposent d’une
source a cette longueur d’onde (voir section 2.3.3). L’expérience, décrite brievement dans la thése
de T. Badr [140, 152], a consisté en I’interrogation des atomes dans une lampe a cathode creuse par
absorption Doppler simple avec détection par effect opto-galvanique. La mesure n’était pourtant
pas triviale car le montage expérimental avait été concu pour I’étude d’une raie fine (hydrogéne 1S-
3S, largeur 1 MHz) a 205 nm. Ici, la largeur Doppler de la raie vaut 3 GHz environ. La fréquence
du laser a 364 THz (A = 824 nm), augmentée de celle d’un modulateur acousto-optique, était as-
servie sur un pic de transmission d’une cavité Fabry Perot (ISL= 300 MHz). Afin d’enregistrer le
spectre de la raie d’Ag, la fréquence du laser était balayée autour de celle de chaque pic, d’un pic
au suivant successivement. Pour générer 206 nm, il a fallu chauffer le cristal doubleur a 30 °C afin
de réaliser I’accord de phase. La puissance disponible, 1 mW avec un diamétre d’environ 1 mm,
n’a pas permis de saturer la transition mais étais suffisante pour I’obtention d’un signal (rapport
S/B >10). L’étalonnage de la fréquence était fournie par la connaissance de la position des pics de
la cavité Fabry Perot, déja comparées avec des transitions dans le Rb, I’hydrogene ainsi que I’iode
moléculaire. En ajustant les parametres d’une superposition de gaussiennes, nous avons trouve le
centre d’un spectre a 3 MHz prés. Toutefois, la mauvaise connaissance de I’écart isotopique limi-
tait la mesure du centre de gravité a 20 MHz pres. De plus, puisque nous nous intéressons a la
fréquence d’une composante hyperfine d’un isotope donnée, I’incertitude est encore plus impor-
tante (environ 77 MHz, provenant de la mauvaise connaissance de I’écart massique spécifique). 1l
subsiste enfin la question du déplacement collisionnel car nous avons employé une cellule remplie
d’argon a 4,0 Torr (= 5,3 hPa). Une valeur approximative serait de 40 MHz. Une comparaison avec
les autres mesures sur cette raie est donnée tableau 6.2. L’accord avec le résultat de Pickering est a
moins de 20.

En résumé, bien que cette expérience ait permis de mieux connaitre la fréquence de la raie
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TAB. 6.2 — Fréquence du centre de gravité de la raie 4d'%5s 2S;,, — 4d1%p 2P3/, & 206,1 nm
de I’atome d’Ag. Toutes les méthodes employées une lampe a décharge. Notre incertitude est
supérieure a celle donnée dans [140] pour tenir compte une déplacement collisionnel éventuel.

Equipe Référence | Valeur (MHz)
Biraben/INM [140] 1 454 017 694(45)
Larkins et coll. [147] 1454 017 375(240)
Pickering et coll. [142] 1 454 017 555(60)

a 206 nm (écart type environ 50 MHz pour chaque composante hyperfine), il demeure intéres-
sant de réduire encore les plages de valeurs. Mieux on connaitra la fréquence des composantes a
661,2 nm, plus la recherche de cette transition a deux photons sera facilitée. Pour cette raison, nous
sommes en train de construire un jet atomique afin d’étudier la raie 4d'%5s %S, , — 4d'%p ?P3);
par fluorescence induite. L’argent sera évaporé dans un four similaire a celui employé pour le jet
métastable. Apres collimation par une fente, le jet croisera a 90° le faisceau laser a 206 nm. Nous
détecterons de la fluorescence a 328 et 338 nm a I’aide d’un photomultiplicateur. 1l devrait étre
possible de connaitre la fréquence de chaque composante a mieux qu’un mégahertz pres. Outre la
premiere détermination de I’écart isotopique de cette raie, la mesure permettrait de réduire I’incer-
titude sur la position du niveau métastable 4d° 552 2D, & 12 MHz prés, soit 6 MHz & la fréquence
d’un photon.

6.1.5 Stabilisation en fréequence du laser a colorant

Afin d’interroger la transition d’horloge, il est nécessaire de disposer d’une source laser de tres
haute pureté spectrale. D’une part, on n’aimerait pas que la largeur du laser limite la résolution.
D’autre part, plus la résolution est grande, plus la probabilité de transition est augmentée pour
une puissance laser donnée. Cette derniére considération est importante pour les transitions a deux
photons car il s’agit de minimiser le déplacement lumineux. Alors que I’équipe de Walther a choisi
d’employer une diode laser en systeme maitre-esclave, nous disposions déja d’un laser a colorant
en principe tres performant (Coherent modele 699-21 amelioré maison). En effet, dans le cadre
de son mémoire d’ingénieur [153], Jacques Gagniére avait démontré une stabilité a court terme de
I’ordre de 4 kHz/\/s. Pour ce faire, la fréquence du laser était asservie sur le flanc d’une cavité
Fabry Perot en Invar. La correction des fluctuations haute fréquence était effectuée grace a I’inser-
tion dans la cavité laser d’un modulateur électro-optique. L’estimation du jitter du laser s’est faite
a I’aide d’un spectre de la molécule 1271, (composante e de la raie 62P(17-1)) interrogée en cellule
a faible pression par absorption saturée, et de largeur a mi-hauteur de 600 kHz. La pente raide du
flanc permettait d’analyser les fluctuations de fréquence du laser.

Le projet de thése de T. Badr était tout simplement de faire encore mieux! Le laser serait le
méme mais la technique d’asservissement sur le flanc d’une cavité Fabry Perot serait remplacée
par celle des bandes latérales [28]. De plus, la cavité en Invar a été remplacée par une en Zérodur,
plus stable thermiquement. Malheureusement, entre la fin du mémoire de Gagniere et le début
de la thése de Badr, I’état du laser a colorant s’etait considérablement dégrade. Il a fallu en effet
tout recommencer. Fin 2000, c’est-a-dire au bout de plus de trois ans de thése (dont une année
consacrée aux expériences de spectroscopie décrites ci-dessus), il existait un nouveau montage
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de stabilisation de la fréquence de laser a colorant. Le signal d’erreur provenant de la cavité de
finesse 500 fournit une estimation du jitter a court terme (1 s) inférieur a 10 kHz. Toutefois, il nous
reste a acquérir une spectre atomique ou moléculaire étroit afin d’en faire un test plus probant.
Méme si cette valeur est loin derriere I’état de I’art pour un laser a colorant (jitter < 0,2 Hz sur
>30 s [108]), les performances sont largement suffisantes pour permettre des expériences sur un
jet thermique. Nous avons donc décidé de rechercher la transition & deux photons de 576 nm
4d195s 23, ,— 4d%5s2 2Dy, de I"argent.

6.1.6 Recherche de la transition a deux photons de 576 nm

L’état 4d95s? 2Dg/, se désexcite via les niveaux 4d'%5p 2P5,, et 2Py, émettant ainsi des
photons a 328 et 338 nm, longueurs d’onde que nous avons déja détectées. Nous avons voulu
entreprendre cette expérience pour tester notre spectrometre a deux photons, avant d’aborder la
transition vers I’état métastable dont la détection requiert un appareillage plus lourd. Une cavité
de surtension a été réalisee autour de la région d’interaction, a I’extérieur de I’enceinte du jet
atomique munie de hublots inclinés a I’angle de Brewster. Du fait de la difficulté de coupler le
faisceau laser dans ce résonnateur, la puissance intra-cavité était de I’ordre de 2 W lors de nos
premieres tentatives d’observation de la transition. La détection de la fluorescence se faisait par un
photomultiplicateur UV protégé par des filtres interférentiels. Nos recherches de la résonance en
mars 2001 n’ont pas porté fruits. Nous avons mis en cause a ce stade I’emploi d’un vieux photo-
multiplicateur de photocathode trop petite. Néanmoins, a cette époque tout le montage (les deux
lasers, les asservissements, le jet atomique) fonctionnait. La fréquence du laser a été balayée par
pas de 30 kHz sur des intervalles de 8 MHz environ. L’étalonnage de la fréquence se faisait par
battement de fréquence avec I’autre laser a colorant, la fréquence de celui-ci étant asservie sur une
composante hyperfine de la raie R111(18-1) de I’l». La fréquence de cette composante est don-
née au mégahertz pres par I’atlas TOPTICA. Pickering et Zilio [142] spécifient la fréquence de la
transition de I’Ag avec un écart type de 210 MHz soit 105 MHz pour chaque photon. Nous avons
cherché en vain sur une plage de =300 MHz autour de la valeur spécifiée. Il n’existe pourtant pas
une mesure spectroscopique permettant de mieux localiser la position du niveau 5s2 2D3/2.

Nous avons donc sollicité tout recemment une mesure de la fréquence de la transition 5s2 2D3/2
—4d195p 2P1/2 a A=1937,2 nm (figure 6.1) de la part de G. Nave (NIST, Gaithersburg) dont nous
attendons avec impatience les résultats. Combinée avec la mesure de la raie de 338 nm (incertitude
45 MHz)[142], celle-ci devrait permettre d’affiner la plage de recherche de la transition a deux
photons de 576 nm L.

Depuis la soutenance de la thése de T. Badr (fin mai 2001), il n’y a pas eu de nouvelle cam-
pagne d’acquisition avec deux lasers a colorant (excitateur et référence). Le montage expérimental
a pourtant subi des améliorations mais de nombreuses pannes techniques ont sérieusement entravé
I’avancement de I’expérience sur ce front. En ce qui concerne les points positifs, le montage de

1Contrairement a nos attentes, les résultats de Nave pour cette transition ainsi que pour celle de
552 2D, —4d'%p 2P/, & A=2358 nm, communiqués en octobre 2003, ont infirmé la valeur de I’énergie de Pi-
ckering et Zilio, jugée donc fausse d’environ 2 GHz ou 10 écarts types. Les auteurs ont avancé en tant qu’explication,
la confusion d’une raie vers 515 nm provenant de I’argon, gaz tampon de leur décharge, avec celle de I’argent. Munis
de nouvelles valeurs de fréquence plus fiables, nous nous sommes remis a la recherche de la transition a deux photons
(voir Ch. 7)
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FIG. 6.1 — Mesures spectroscopiques pour localiser la position du niveau 4d%5s? Dy . Les in-
certitudes des mesures sont données en dessous. Les fréquences des raies a 206, 515, 328, 338,
419, 515 et 548 nm ont été déterminées par Pickering et Zilio [142]. Dans leur article, la valeur
pour I’énergie du niveau 4d°5s? 2D3/2 provient de seule une raie vers 515 nm, dont I’attribution a
I’argent s’avérerait erronée. Les mesures des fréquences des raies a 1937 et 2358 nm sont dues a
Nave [154]
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la cavité de surtension a été reconcu. Le facteur de surtension théorique est de 100 et nous pou-
vons obtenir jusqu’ a 5 W de puissance intra-cavité pour 300 mW en sortie du laser (efficacité
de couplage environ 30 %). L’asservissement de la cavité sur la fréquence du laser se fait par la
modulation de la longueur de la cavité a I’aide d’une cale piezo-électrique. La lumiére réfléchie de
I’un des hublots sous incidence de Brewster permet de récupérer un signal d’erreur. Du c6té des
pannes, celles de I’électronique et des circulateurs des lasers a colorant nous ont empéche d’avoir
simultanément en état de fonctionnement les deux lasers.

Malgré ce fait, nous avons entrepris en avril 2002 une nouvelle recherche de la transition vers
le niveau 2D3/2. Contrairement a la premiere campagne, nous avions un PM mieux adapté. Le fond
dd au rayonnement du four se chiffrait a 600 coups/s avec le PM Hamamatsu de diametre 25 mm,
le bruit d’obscurité plutot 150 coups/s. Il n’était donc pas intéressant de refroidir le PM. Toutefois,
I’absence du laser de référence nous a obligé d’utiliser comme seule indication de fréquence le
lambdamétre Burleigh modele WA 1500, de résolution 30 MHz. Or, nous recherchions des spectres
de largeur 100—200 kHz en balayant par pas d’une dizaine de kilohertz la fréquence du laser. Il
était donc impossible de cumuler a posteriori des enregistrements successifs afin de faire ressortir
du fond une résonance éventuelle.

Pour mieux faire, il serait souhaitable de monter une cavité de plus grande surtension sous vide
et d’employer la méthode des bandes latérales pour I’asservir. En effet, les pertes dans les hublots
limitent la surtension. De plus, les vibrations des pompes turbomoléculaires se voient sur le si-
gnal d’erreur, malgré le montage de la cavité sur une table indépendante du bati du jet atomique.
En ce qui concerne la détection de la fluorescence, plusieurs schémas sont a I’étude. La durée de
vie de I’état 5s° 2D3/2 calculée a partir des codes de Cowan (40(20) us) implique une longueur
de désexcitation de 2,6(1,3) cm pour une vitesse atomique de 660 ms~—1. Puisque la fluorescence
sera étalée, il n’est pas astucieux d’employer une filtre interferentiel. Nous avons trouvé des verres
colorés dont la transmission (70 %) varie peu avec I’angle d’incidence. De plus, nous disposons
actuellement d’un photomultiplicateur (Hamamatsu 5113P) de diametre 50 mm, ce qui augmen-
tera d’un facteur 4 la surface active par rapport au systeme précédent. Le montage le plus simple
serait de placer le PM a coté du filtre et le tout au dessus de la région d’interaction pour obtenir
une efficacité de détection de quelques pour cent. Dans d’autres montages, a priori plus efficaces
mais de mise en cevre plus longue et plus colteuse, le PM se situerait en aval de la région de I’in-
teraction, la lumiere étant récoltée a I’aide d’une lentille et un grand miroir sphérique. Au moment
de la rédaction de ce mémoire (soumis aux rapporteurs début septembre 03), nous ne pouvions pas
conclure quant a la faisabilité de cette expérience, faute d’avoir recherché dans de bonnes condi-
tions la transition a deux photons de 576 nm. La réponse encourageante, obtenue 2 mois plus tard,
est présentée dans le chapitre 7 du présent document.

6.1.7 Deéveloppement des sources lasers solides pompées par diode laser

Afin de simplifier a terme le montage expérimental, nous développons des sources laser so-
lides pompées par diode laser. Il s’agit dans un premier temps de réaliser des sources continues
monomodes aux longueurs d’onde de 1312,0 nm et 1322,6 nm. Doubler deux fois la fréquence
de la premiere source fournirait du rayonnement a 328 nm nécessaire au refroidissement laser
de I’atome d’argent. La deuxieme harmonique de la deuxiéme source donnerait 661,3 nm, requis
pour I’excitation a deux photons de la transition d’horloge. Ce type de laser est plus commode
qu’un laser a colorant sur plusieurs plans. Il ne requiert pas un laser a argon ionisé comme laser
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pompe. Il est moins encombrant et plus convivial d’emploi (pas de colorant a changer). Avec une
bonne mécanique, sa stabilité fréquentielle passive peut étre de I’ordre de 30 kHz/\/s au lieu de
60 MHz/,/s, valeur typique pour un laser a colorant. La stabilisation active de la fréquence serait
donc nettement facilitée. Nous souhaiterons disposer de 4 sources vers 1,3 um : deux pour pro-
duire 661 nm (un laser excitateur produisant des centaines de milliwatts et un laser de référence de
10 mW) et deux pour 328 nm (100 mW pour refroidir et un laser repompeur de 10 mW). Compte
tenu des efficacités des cristaux non linéaires employés ailleurs, une puissance de 2 W dans I'IR
serait souhaitable.

Pour ce faire, nous collaborons avec I’Equipe Lasers Solides et Applications (ELSA) de I’Ins-
titut d’Optique Théorique et Appliquée (I0TA), Orsay. Les travaux s’inscrivent dans le cadre de
la thése de Yann Louyer [135], soutenue en novembre 2003. Les membres de équipe ELSA ont
une longue expérience dans le développement des lasers solides a la fois continus et pulsés. Ils ne
cherchent pourtant pas a réaliser des sources monomodes et spectralement fines. Il y a donc eu de
I’apprentissage des deux cOtés. Les premiéres expériences ont eu lieu a Orsay avant I’implantation
du montage au BNM-INM en mars 03.

Le cristal employé, Nd :YLF, a permis d’obtenir les deux longueurs d’onde IR requises. Ce
matériau, pompé par une diode laser a 806 nm, posséde, outre la raie trés connue a 1047 nm, deux
bandes d’émission aux alentours de 1313 nm et 1322 nm [155]. L’opération monomode en a éeté
démontrée d’abord avec une cavité linéaire repliée, puis, pour 1312,0 nm, a I’aide d’une cavité
a mode hélicoidal [156]. Plus récemment, I’emploi d’une cavité en anneau a permis d’avoir plus
facilement un laser monomode, la puissance maximale étant pour I’instant 1,5 W a 1322,6 nm et
1,1 W a1312,0 nm, pour 12,8 W absorbé a 806 nm. De plus, le doublage intra-cavité a I’aide d’un
cristal de borate de lithium (LBO) a déja fourni 340 mW monomode a 656,0 nm et 440 mW a
661,3 nm [157]. Notons que dans ce cas, le cristal était pompé a 797 nm mais qu’il n’y avait pas de
coupleur de sortie pour le faisceau IR. La puissance dans le visible impliquerait une puissance IR
disponible a I’extérieur de 2 W environ si I’on introduisait un coupleur de sortie. Avec de simples
améliorations au montage, nous espérons obtenir 500 mW pour ces deux longueurs d’onde visibles,
puissance suffisante pour remplacer un laser a colorant.

Notons qu’un laser basé sur le Nd :YLF serait utile non seulement pour I’argent mais aussi
pour I’étude d’autre systemes [158]. D’abord, il y a la raie intercombinaison du Ca a 657 nm
(voir paragraphe 5.2.4). La longueur d’onde de 1312,6 nm permettrait d’exciter par spectroscopie
a deux photons la transition H(2S-3S). Une mesure de la fréquence de celle-ci aiderait d’une part a
améliorer la connaissance de la constante de Rydberg et servirait d’autre part a tester la cohérence
des mesures des fréquences 1S-2S et 1S-3S (voir les sections 2.3.1 et 2.3.3). Si I’on doublait deux
fois la fréquence de cette source, on disposerait du rayonnement nécessaire a I’excitation de la
transition He™ (2S-3S), actuellement étudiée a I’université de Sussex, Angleterre, avec un laser a
colorant [159].

6.1.8 Refroidissement laser de I’atome d’argent

Le refroidissement laser pose au premier vu un défi, du fait de la longueur d’onde (328 nm),
I”intensité de saturation (204 mW.cm~2) ainsi que la nécessité d’un second laser rempompeur. En
effet, le faible écart hyperfin (74 MHz) entre les niveaux F=2 et F=1 de I’état 4d1°5p 2P3/2 est
inférieur a 3 fois la largeur naturelle (23 MHz). Pour cette raison il serait souhaitable de disposer
de deux sources laser puissantes aux alentours de 328,1 nm. Dans leurs premieres expériences,
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I’équipe de Walther n’a piégé qu’une centaine d’atomes, faute de puissance laser a 328 nm [138].
Il s’agissait d’une diode laser a 656 nm doublée en fréquence pour fournir 5 mW, puissance éga-
lement répartie entre les faisceaux de refroidissement et de repompage. Par la suite, cette source
fut remplacée par le deuxieme harmonique d’un laser a colorant commercial pour avoir 40 mW a
328 nm, la diode laser doublée servant uniqguement pour le repompage. De cette maniére, ils ont
confiné plus de 10° atomes [118]. Ne disposant pas de source lasers supplémentaires, ils n’ont pu
effectuer des mesures de température par temps de vol. L’équipe a toutefois établi par une autre
méthode que la température dans le piége magnéto-optique etait inférieure a celle donnée par la
limite Doppler [137]. Dans tous les cas, le piege a été rempli a partir d’un jet thermique, mais des
essais avec une goutte d’argent sur une fil chauffé a proximité du piege ont été prometteurs.

En ce qui concerne notre stratégie au BNM-INM, nous souhaiterions disposer d’au moins deux
sources de 100 mW a 328 nm. Ceci permettrait de confiner plus d’atomes (volume de capture plus
important), de mieux les refroidir (désaccorder les fréquences en phase mélasse apres coupure du
piége magnéto-optique) ainsi que de mesurer par temps de vol la distribution de vitesses. Bien que
le doublage de fréquence des nos lasers a colorant soit un point de départ envisageable, nos résultats
obtenus avec des lasers solides sont trés encourageants (section 6.1.7). Nous espérons donc réaliser
a terme un montage employant uniquement des lasers de ce type [160]. Mentionnons toutefois
qu’une source a 548 nm pour toujours demeurer utile, non pas pour détecter la transition d’horloge
mais pour fermer la transition de refroidissement, une fuite (10~7) vers le niveau métastable ayant
été mise en évidence par I’équipe de Garching [118].

6.1.9 Un condensat de Bose Einstein, un réseau optique ou une fontaine ?

Les deux isotopes stables 107 Ag et 109Ag étant des bosons, il est naturel de penser a la réalisa-
tion d’un condensat de Bose Einstein. Il n’est pas question d’utiliser comme étalon de fréquence un
condensat d’atomes, car leur intéraction mutuelle déplace et élargit la fréquence de transition par
raprort & celle d’un atome libre. La réalisation d’un condensat pourrait s’avérer utile pour le rem-
plissage complet d’un réseau optique, comme I’a fait I’équipe de Hansch dans le cas du Rb [161].
En revanche, il n’est forcément avantageux d’avoir un réseau totalement rempli si I’on souhaite
éviter des interactions entre les atomes. Rappelons que I’emploi d’un réseau est une stratégie pour
éviter des collisions entre atomes et les déplacements fréquenciels qui y sont associés [114]. Préci-
sons que dans les cas proposés, les isotopes concernés (Sr et Yb) sont des fermions confinés dans
un réseau rempli a partir des atomes froids mais pas d’un condensat. Il ne serait toutefois pas simple
d’adapter cette méthode a la transition d’horloge de I’atome d’argent. Contrairement aux cas du Sr
et de I’Yb, la transition en question n’est pas J = 0 — J’ = 0, et le déplacement lumineux induit par
le réseau (typiguement 10-20 kHz) serait donc fonction de la polarisation du laser. Il serait alors
nécessaire de contrdler la polarisation & 10~ prés pour maitriser le déplacement de fréquence au
niveau du hertz. Notons également que la réalisation d’un condensat est intimement liée aux pro-
priétés collisionnelles des atomes froids. Pour I’instant, peu de choses sont connues concernant les
collisions entre atomes froids d’argent. Il y a donc un double intérét pour étudier des collisions
entre atomes d’argent refroidis : d’une part, pour voir dans quelle mesure elles perturberaient la
fréquence d’une horloge optique et d’autre part, pour étudier la faisabilité d’un condensat afin des
les éviter ! Signalons que suite a une suggestion de W.D. Phillips, nous avons sollicité I’aide de
C. Williams du méme institut (NIST, Gaithersburg) pour calculer les déplacements collisionnels
pour des horloges a Ag et a Sr.
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Un autre scénario, plus réaliste pour profiter de la largeur naturelle de la transition 4d5s 281/2
— 4d® 5s% 2Ds 5, serait de construire a terme une fontaine atomique. L’idée a déja été proposée
pour I’étude de la transition 1S-2S dans I’hydrogéne [162]. Comme nous I’avons souligné, cette
démarche serait plus facile avec I’argent. Afin de minimiser d’une part le déplacement collisionnel
et d’autre part le bruit dd a I’effet Dick [163] rencontrés dans le cas des fontaines pulsées [71],
une possibilité serait d’employer une fontaine continue [164, 165]. Une collaboration a ce sujet est
d’ailleurs envisagée.

6.1.10 Etat actuel de I’expérience et des perspectives

Un deroulement possible de I’expérience serait I’observation de la transition a deux photons de
576 nm sur jet (voir Epilogue) suivie de celle de 661 nm. La prochaine étape serait de développer
des sources a 328 nm, idéalement avec des lasers solides, et de refroidir ainsi des atomes d’argent.
Il serait judicieux de remplacer également le laser a colorant par un laser solide pour générer
661 nm avec une trés haute pureté spectrale. En tout cas, il faudra réduire a tout prix le nombre de
lasers a colorant, de préférence a zéro. Notons que méme le laser sonde a 547,7 nm ne sera plus
indispensable si I’on parvient a détecter la transition avec des atomes froids par la méthode des
sauts quantiques. Il pourrait servir pourtant comme laser repompeur dans le cas ou I’on souhaite
interroger la transition a deux photons a une échelle de temps inférieure a la durée de vie naturelle
(0,2 s). Cette approche est déja employée dans le cas de I’atome de Ca.
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Chapitre 7

Conclusion

Ce document a présenté un résume de 17 ans de recherche sur plusieurs themes différents, dont
la plupart étudiés a travers des expériences de tres longue haleine. Des points communs entres ses
projets incluent le rapport signal sur bruit, souvent faible, ainsi que le défi de maitriser les gran-
deurs d’influence. Les travaux de these suivis de six ans de séjours post-doctoraux m’ont permis
d’acquérir des connaissances en physique atomique et ses applications a la physique fondamentale
notamment dans I’étude de I’atome d’hydrogeéne et la violation de la parité dans le césium. Du
point de vue expérimental, j’ai eu I’occasion de me familiariser avec, entre autres, la réalisation
des jets atomiques et les techniques de spectroscopie laser. Les deux ans passés sur le projet Cs
m’ont beaucoup appris concernant le dépistage des effets systématiques. Enfin, le début de mon
séjour au Cnam a permis une introduction au monde des atomes froids.

C’est ainsi qu’en septembre 1996, muni de cette expérience et grace au soutien du BNM, j’ai pu
prendre la responsabilité d’un projet d’envergure effectué par I’équipe longueurs du BNM-INM.
Il s’agit du développement d’une horloge optique basee sur une transition tres étroite de I’argent
atomique. Les travaux de trois theses et d’un mémoire d’ingénieur Cnam ont permis des progres
sensibles : le calcul du taux de transition, la détection des atomes métastables, I’amélioration de
la connaissance de la fréquence de la transition, I’affinement spectral du laser excitateur, ainsi que
la réalisation des sources lasers solides. Néanmoins, il nous reste a franchir des étapes cruciales,
notamment I’observation de la transition d’horloge et le refroidissement et le piégeage des atomes
d’argent, sans parler de la stabilisation au niveau du hertz de la fréquence du laser d’horloge. La
mesure a terme de la fréquence de la transition d’horloge se ferait logiquement en collaboration
avec le BNM-SYRTE.

En ce qui concerne la validité du projet a la lumiére de I’expérience déja acquise, on peut
toujours affirmer que, parmi les atomes possédant des transitions a deux photons de faible largeur
naturelle, I’argent semblerait plus facile a étudier qu I’hydrogéne avec un échantillon d’atomes
froids. Les effets systématiques sont différents de ceux rencontrés dans le cas d’une transition
a un photon, dans les alcalino-terreux, par exemple. Concretement, la seul facon de chiffrer le
déplacement collisionnel de la fréquence de la transition d’horloge serait de réaliser une horloge et
étudier I’influence de la densité atomique et de la température. Pour I’instant, bien que la réalisation
d’une horloge a atomes froids soit techniquement plus difficile que pour le Ca ou le Sr (température
d’évaporation du metal plus élevée, sources laser moins commodes), I’argent mérite autant de
considération que d’autres atomes.
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Epilogue : observation d’une transition a deux photons dans I’Ag

Suite a la remise du manuscrit aux rapporteurs, mais avant la soutenance, notre équipe a observé
pour la premiére fois la transition 4d*°5s 2S;,, — 4d%s? D3, & deux photons de 576 nm dans
I’Ag. Les premiers résultats ont été présentés lors de la soutenance et un spectre est inclus ici
(Fig. 7.1).
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Annexe : Principales Publications

Cette annexe regroupe les principaux articles correspondant au travail présenté dans les cha-
pitres 2,3 et 6 de cette syntheése.
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