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Chapitre 1Introdution GénéraleL'état de l'életron exité d'un atome de Rydberg est dé�ni par une valeur du nombrequantique prinipal n élevée. De part l'éloignement important de l'életron, les atomes deRydberg sont aussi appelés 'atomes géants'. Leurs tailles varient en n2a0 . La physique desatomes de Rydberg est un domaine de reherhe très rihe. Ils onstituent des systèmesphysiques simples, de hoix, pour la mise en pratique des théories physiques omplexes.Soumis à des hamps externes réalisables, ils reproduisent, de manière exaerbée, le om-portement des atomes dans les états fondamentaux suivant une loi d'éhelle. Ils ont aussiété largement employés pour leurs propriétés de ollisions. Les états de Rydberg atomiquessont onnus de longue date pour être des systèmes privilégiés dans l'étude des interationsbinaires. Ils présentent en e�et des setions e�aes de ollision très importantes ave unpartenaire atomique ou moléulaire [Beigman and Lebedev, 1995℄. Ce manusrit portesur l'étude expérimentale des interations életrostatiques mises en jeu lors de ollisionsinélastiques entre deux atomes de Rydberg en régime froid.Cette introdution générale, non exhaustive, a pour objetif de dérire la rihesse de laphysique des atomes de Rydberg, ouvrant de larges gammes en température et o�rantégalement de nombreuses appliations possibles à l'interfae d'autres disiplines.À partir des années 1970, et du développement des tehnologies laser, notamment e-lui du laser à olorant quasi-monohromatique, la spetrosopie des états de Rydberg desatomes alalins a joué un r�le majeur pour une ompréhension plus �ne des théories dephysique atomique. Ces expérienes ont permis des tests expérimentaux de préision desthéories de la méanique quantique [Vaidyanathan et al., 1982, Liang et al., 1986, Goyet al., 1986℄. Ils ont tenu une plae importante en physique atomique théorique pour lessystèmes atomes - hamps [Littman et al., 1976℄, ils onstituent un prototype pour l'étudedes système omplexes et de leurs interations ave des hamps externes intenses. Les ni-veaux d'énergie et les fontions d'onde des atomes de Rydberg en présene de hampsexternes intenses pouvant être omplètement déterminés par des onsidérations de bri-sure de symétrie [Penent et al., 1988℄. Par leur analogie semi-lassique forte, les étatsde Rydberg sont des systèmes de hoix pour l'étude du haos quantique, nous iteronsnotamment la loalisation dynamique, illustré lors du proessus d'ionisation lorsque l'éle-tron de Rydberg est dérit par une dynamique lassique instable [Bay�eld et al., 1989℄.En physique des plasmas, ils sont présents lors de nombreux proessus, par exemple lorsdes reombinaisons ions-életrons ave formation d'atomes de Rydberg [Bartsh et al.,1999℄. L'élargissement spetral de raies d'émissions, dans le domaine visible, lors de la7



Chapitre 1 - Introdution Généraledésexitation d'atomes de Rydberg dans un plasma est un indiateur de la densité d'ionset d'életrons dans le plasma [Griem, 1984℄. En astrophysique, la omposition de plasmasinterstellaires peut être déterminée par identi�ation de raies Rydberg dans le domainedes radiofréquenes [Sorohenko, 1989℄.À partir des années 1990, le développement des tehniques de ralentissement, de refroi-dissement et de piégeage ont permis l'étude des atomes de Rydberg et de leurs propriétésde ollisions à très basse énergie.Un des objetifs de l'expériene sur laquelle j'ai travaillé pendant ma thèse est la déé-lération Stark d'atomes de Rydberg. Nous ommenerons don par une brève revue dequelques tehniques permettant d'obtenir des éhantillons d'atomes et de moléules froids.Revue de quelques tehniques d'obtention d'atomes et de molé-ules froidesD'une manière générale, l'obtention d'éhantillons denses et froids d'atomes et de mo-léules est un enjeu tant sur le plan de la physique fondamentale que pour les nombreusesappliations possibles. Nous iterons, parmi elles-i, la spetrosopie de haute préision,le ontr�le des réations himiques, la véri�ation des symétries fondamentales, la simu-lation quantique, les étalons de fréquene et les horloges atomiques.Les tehniques de refroidissement laser et de piégeage magnétique permettent l'obten-tion d'éhantillons de plusieurs millions d'atomes, dans des volumes de l'ordre du mm3,à des températures de l'ordre du µK. Ce type de refroidissement repose sur le ralentisse-ment des atomes par éhange d'impulsions ave les photons d'un laser. Cela néessite demultiplier les proessus d'absorption et d'émission spontanée et requiert don des ylesde transitions fermées (sans fuite vers d'autres niveaux) [Cohen-Tannoudji, 1998, Phillips,1998℄. La limite basse en température atteinte orrespond à l'impulsion de reul du pho-ton. Pour desendre en dessous de ette limite, il faut ajouter une phase de refroidissementévaporatif, permettant d'atteindre au plus bas environ 100 pK. Ces tehniques ombinéesont permis l'observation de la ondensation de Bose-Einstein, par exemple pour les gazalalins, 87Rb [Anderson et al., 1995℄, 23Na [Davis et al., 1995℄, 85Rb [Cornish et al., 2000℄,
133Cs [Weber et al., 2003℄.La omplexité des niveaux d'énergie interne des moléules est telle, qu'à part quelquesas très spéi�ques - SrF [Shuman et al., 2010℄ - il n'existe pas de système de transi-tions fermées. L'obtention de moléules froides demandent des tehniques adaptées. Nousdistinguerons les tehniques diretes de formations de moléules froides, où il s'agit de ra-lentir et de piéger des moléules préexistantes à températures ambiantes, et les tehniquesindiretes où les moléules froides sont formées à partir d'atomes froids.Nous iterons les méthodes diretes suivantes :� Par formation de jets moléulaires supersoniques. Cette tehnique seule ne permetpas de desendre en dessous de ≈ 100 mK. Les moléules dans un jet supersoniqueont une vitesse longitudinale moyenne élevée, il est possible de les déélérer :8



Introdution Générale� Par déélération utilisant l'e�et Stark. L'utilisation d'un gradient spatial de hampéletrique non statique, permet d'appliquer une fore aux moléules polaires [Beth-lem et al., 1999, 2000, Crompvoets et al., 2001, Bethlem et al., 2002℄, et aux molé-ules dans un état de Rydberg [Hogan et al., 2009℄. Il s'agit de transférer l'énergieinétique des moléules en énergie potentielle.� Par déélération utilisant l'e�et Zeemann. Analogue à la déélération par hampéletrique, ette tehnique repose sur l'interation d'espèes paramagnétiques etd'un gradient de hamp magnétique. Le prinipe de e type de déélération a étédémontré pour H [Vanhaeke et al., 2007℄ (suivi d'un piégeage magnétique [Ho-gan et al., 2008℄) et D [Hogan et al., 2007℄. Pour les moléules, ette tehnique apermis de déélérer O2 de 380m/s à 80 m/s [Nareviius et al., 2008℄.� Par thermalisation ave un environnement ryogénique de nanogouttes d'hélium[Goyal et al., 1992℄.� Par ollisions élastiques ave un gaz tampon [Doyle et al., 1995, Kim et al., 1997℄.Cette tehnique, ombinée au piégeage magnétique, à permis d'obtenir en 1998 lepremier éhantillon de moléules froides piégées (CaH), de l'ordre du mK [Weinsteinet al., 1998℄.� Par ollision inélastique unique dans des jets moléulaires roisés. Cette tehniqueest basée sur des ollisions binaires où la vitesse de reul du partenaire moléulairedans le référentiel du entre de masse est égale en norme mais opposée à la vitessedu référentiel du entre de masse dans le référentiel du laboratoire [Elio� et al., 2003℄.Les méthodes diretes s'appliquent à une large gamme de moléules, ependant, estehniques ne permettent pas de desendre dans des régimes ultra-froids.Nous iterons les méthodes indiretes suivantes :� Par photoassoiation d'atomes froids. Lorsqu'un photon est absorbé par une paired'atomes dans leur état fondamental, ils forment un dimère, dit de grande élon-gation, dans un état vibrationnel d'un état életronique exité. Les ouplages versde faibles distanes interatomiques de la moléule exitée par photoassoiation per-mettent, à une partie des moléules, de se désexiter (par émission spontanée) versdes états vibrationnels de l'état életronique fondamental stable, par exemple pourles dimères alalins Cs2 [Fioretti et al., 1998℄, K2 [Nikolov et al., 1999℄. Les moléuleshétéronuléaires ont été plus di�iles à produire, par exemple RbCs [Kerman et al.,2004℄, KRb [Manini et al., 2004℄. Les moléules onservent les mêmes températuresde translation que les paires d'atomes initiales. Cependant, par ette seule teh-nique, la température assoiée au degré de vibration est élevée. Certaines avanéestehniques réentes ont permis d'obtenir des éhantillons denses de moléules dansdes états de vibration et de rotation déterminés [Danzl et al., 2008, Viteau et al.,2008, Deiglmayr et al., 2008℄.� Par magnétoassoiation. L'utilisation d'un hamp magnétique externe permet de9



Chapitre 1 - Introdution Généraleontr�ler la longueur de di�usion qui, pour des paires d'atomes, aratérise om-plètement les ollisions à basse énergie. Le hamp magnétique permet d'ajuster lesénergies d'un état de di�usion ave un état lié de la moléule diatomique. Cette si-tuation, nommée résonane de Feshbah, orrespond à une divergene de la longueurde di�usion, et est assoiée à une grande probabilité de présene des deux atomesen ollision à faible distane interatomique. Nous iterons, pour les dimères alalinshomonuléaires bosoniques 133Cs2 [Herbig et al., 2003℄, 23Na2 [Xu et al., 2003℄, 87Rb2[Dürr et al., 2004℄, et pour les dimères alalins homonuléaires fermioniques, 40K2[Cubizolles et al., 2003℄, 6Li2 [Regal et al., 2004℄. L'intérêt de ette tehnique estl'obtention de moléules très froides préparées dans un seul niveau hyper�n.Les tehniques indiretes d'obtention de moléules froides permettent d'atteindre des ré-gimes ultra-froids, mais sont limités aux dimères que l'on peut obtenir à partir d'atomesultra-froids, e qui restreint onsidérablement la gamme de moléules aessibles.Les ollisions entre espèes sont d'une grande importane dans le domaine des atomeset moléules froides. Nous allons voir que les propriétés de ollisions inélastiques desatomes de Rydberg o�rent un environnement d'étude très rihe révélant des situations etdes systèmes nouveaux.Les gaz de Rydberg froidsEn régime froid, les paramètres d'impat et les temps de ollisions sont très élevés, etles atomes peuvent être onsidérés omme gelés sur les temps aratéristiques des expé-rienes. Pour les atomes de Rydberg, les interations életrostatiques entre des partenairesde ollisions inélastiques, séparés d'une distane R, jouent un r�le prépondérant, parti-ulièrement, le terme dipolaire, nommé interation dip�le-dip�le ∝ C3

R3 et interation devan der Waals ∝ C6

R6 , étant l'interation dip�le-dip�le du deuxième ordre [Gallagher andPillet, 2008℄.Transferts résonants d'exitation Historiquement, Theodor Förster traita le om-portement quantique des moléules en solution lors de transfert d'énergie d'exitationéletronique entre deux moléules dû à l'interation dip�le-dip�le [Förster, 1946℄. Il dé�-nit les probabilités des onditions de résonane entre deux moléules qui sont modéliséesomme des osillateurs à large bande spetrale (un donneur, un aepteur). Les proba-bilités de transfert dépendent d'une distane intermoléulaire ritique qui aratérise letransfert d'énergie életronique. Si les deux espèes sont su�samment prohes l'une del'autre pour interagir par interation dip�le-dip�le, et que les spetres d'émission du don-neur et d'absorption de l'aepteur se reouvrent, une moléule 'donneur' étant exitéeà une ertaine longueur d'onde, se désexite à une longueur d'onde plus grande, et ettedésexitation est transférée à la moléule 'aepteur'. Il s'agit don d'un proessus nonradiatif. L'interprétation de leurs spetres d'absorption et de �uoresene résolus en tempsest alors une soure d'informations sur le milieu étudié. Le proédé FRET (Förster Re-sonane Energy Transfer) est ouramment utilisé en biohimie, biophysique, et permetl'étude des interations intra et inter-moléulaires.10



Introdution GénéraleLe terme résonane de Förster est alors largement utilisé pour des proessus d'éhanged'énergie d'exitation életronique entre deux espèes. Notamment en physique des Ryd-berg où il apparait des transferts résonants d'exitation életronique induit par l'intera-tion dip�le-dip�le entre des états de paire d'atomes en hamp életrique. D'une manièregénérale, lorsque les états de paire d'atomes ont la même énergie, pour ertaine valeur dehamp életrique, les transferts résonants sont du type :
n1l1 + n2l2 ↔ n3l3 + n4l4Les premiers e�ets spetrosopiques de l'interation dip�le-dip�le ont été observés pourl'exitation d'atomes de ésium dans un jet thermique dans [Raimond et al., 1981℄. Desélargissements 'anormaux' pour les puissanes laser utilisées sont mis en évidene lorsde l'exitation vers un état de Rydberg dans des gaz de haute densité. Le déplaementdes niveaux par l'interation de type Van der Waals est responsable de l'élargissementspetral des raies de transitions.Les transferts résonants à résonane de Förster ont été étudiés dans des jets thermiquessous forme de ollisions résonantes en fontion du hamp életrique statique appliqué[Sa�nya et al., 1981, Gallagher et al., 1982℄, ou enore sous forme de ollisions assistéesradiativement à l'aide de photons miro-onde [Pillet et al., 1987℄. Dans l'expériene [Sa�-nya et al., 1981℄, des atomes de sodium en jet thermique sont exités en hamp életriquevers un état de Rydberg. L'appliation d'un hamp életrique permet de faire varier lesénergies des niveaux életroniques par e�et Stark et ainsi de mettre en résonane les ni-veaux d'énergie interne. La �gure 1.1 représente les niveaux d'énergie des états mis en jeulors des ollisions résonantes en fontion du hamp életrique. La �gure 1.2 représente ladi�érene d'énergie entre les niveaux du sodium |ns, ns〉 et |np, (n− 1)p〉 en hamp éle-trique nul, en fontion du nombre quantique prinipal n. Cette di�érene d'énergie étantpositive pour tout n, et de l'ordre de 10 GHz, elle peut être ompensée par l'appliationd'un hamp életrique statique permettant d'atteindre les résonanes. Il existe don denombreuses situations où es résonanes ont lieu.Les jets thermiques assoiés aux tehniques de séletion en vitesse permettent d'obtenirdes résonanes de faible largeur (quelques MHz), il est possible de mettre en évidene lesohérenes entre les superpositions d'états de paire formés lors de ollisions résonantes sousforme de franges de Ramsey (dans une vision d'interférométrie atomique, ou osillationsde Stükelberg dans une vision ollisionnelle). Dans l'expériene [Renn and Gallagher,1991℄, partant d'un jet e�usif de potassium, et en utilisant un séleteur en vitesse, lestemps de ollisions sont de l'ordre de la miroseonde. La résonane étudiée est :

∣

∣29d3/2, 29s1/2
〉

→
∣

∣28p1/2, 29p1/2
〉L'observation des franges de Ramsey est possible en béné�iant des faibles moments dipo-laires életriques des états de paire du potassium à résonane : µ29d,29s ≈ −52 MHz/V/met µ28p,29p ≈ −22 MHz/V/m. Par appliation d'un hamp életrique statique, et d'unhamp radiofréquene ayant une période de l'ordre de la µs, les amplitudes de transitioninterfèrent onstrutivement ou destrutivement en fontion de la di�érene de phase a-umulée entre les deux hemins à travers la résonane.En jet thermique, les paramètres d'impat restent relativement faibles, dus aux vi-tesses moyennes élevées, les temps de ollisions sont de l'ordre de quelques ns [Gallagher11



Chapitre 1 - Introdution Générale

Figure 1.1 � Extrait de [Sa�nya et al., 1981℄. Ni-veaux d'énergie des états 19p, 20s et 20p. Lorsquel'énergie de l'état 20s est équidistant des énergiesde niveaux 20p et 19p, une résonane apparait.
Figure 1.2 � Extrait de [Saquet,2009℄. Di�érene d'énergie entre lesniveaux |ns, ns〉 et |np, (n− 1)p〉pour le sodium en hamp életriquenul, en fontion du nombre quan-tique prinipal n.et al., 1982, Veale et al., 1996℄. Il est possible d'augmenter les setions e�aes de olli-sions inélastiques pour des systèmes d'atomes de Rydberg dans des régimes plus froids.Les atomes de Rydberg en piège magnéto-optique permettent de desendre dans es ré-gimes de températures où à l'éhelle des expérienes, les atomes de Rydberg peuvent êtreonsidérés omme gelés (les temps de ollisions sont de l'ordre de 100 µs).Pour les régimes froids (≈ 100 µK), les études de l'exitation vers un état de Rydbergdu ésium et du rubidium, à partir d'un piège magnéto-optique, ont été réalisées à partirde 1998 [Mourahko et al., 1998, Anderson et al., 1998℄. Le prinipal résultat de es expé-rienes est représenté sur la �gure 1.4. Le transfert d'intérêt, représenté shématiquement,par la �gure 1.3, est :

∣

∣np3/2, |mj | = 1
2
, np3/2, |mj| = 1

2

〉

→ |ns, (n+ 1)s〉Ces expérienes onsistent à mesurer l'état produit de la réation ns en fontion duhamp életrique pour di�érentes valeur de densité du nuage froid d'atomes de Rydberg.Le modèle à deux orps en interation dip�le-dip�le, de paires isolées de leur environne-ment ne su�t pas à expliquer les grandes largeurs des résonanes en hamp életriqueobservées en fontion de la densité. Les e�ets à N orps sont présents, et la prise enompte des propriétés de migration des produits de la réation dans l'environnement despaires ainsi formées permet d'expliquer les largeurs observées. Ces éhanges sont du type :
ns + np ↔ np + ns

(n + 1)s + np ↔ np + (n+ 1)sLes migrations des produits de la réation (analogue au proessus de di�usions dans dessystèmes tels que les verres de spin) sont toujours résonantes, indépendamment du hamp12



Introdution Générale

Figure 1.3 � Shéma représentant le roisement évité entre les états de paire du transfertonsidéré en hamp életrique (énergies des états de paire en fontion du hamp éle-trique). En présene de l'interation dip�le-dip�le, les nouveaux états propres (mélangedes états de paire) sont notés |+〉, |−〉.

Figure 1.4 � Résonanes de ollisions extrait de [Mourahko et al., 1998℄. La produtiond'état 24s est mesurée en fontion du hamp életrique (représenté aussi en fontion dela fréquene, onnaissant la variation du niveau 23p3/2 par e�et Stark), pour di�érentesdensités du nuage d'atomes de Rydberg.életrique.Les expérienes présentées dans e manusrit s'insrivent partiulièrement dans le pro-longement des expérienes présentées préédemment. Les atomes de Rydberg étant formésau sein d'un jet supersonique, les expérienes menées ont permis l'étude des interationsentre deux atomes de Rydberg dans un régime de température intermédiaire situé entre13



Chapitre 1 - Introdution Généralele régime thermique et le régime froid. Nous traiterons du omportement adiabatique desétats de paire, autour d'une résonane de Förster, reposant sur l'étude d'un unique pas-sage adiabatique entre deux états de paire d'atomes de Rydberg ouplés par l'interationdip�le-dip�le, onstituant ainsi un système modèle.Bloage dipolaire Nous avons vu que l'interation dip�le-dip�le induit un roisementévité entre les états de paire onsidérés (omme représenté sur la �gure 1.3 à résonane).Les niveaux d'énergie des états de paire d'atomes de Rydberg se trouvent alors déplaés.Une onséquene des déplaements des niveaux de paire est le bloage dipolaire. Il peutêtre dé�ni omme une diminution de la probabilité d'exitation vers un état de Rydbergà partir de l'état fondamental pour des atomes dont l'interation dip�le-dip�le est signi-�ative. L'observation spetrosopique du bloage dipolaire dépend don de la largeurspetrale du laser utilisé. Les premiers e�ets spetrosopiques par diminution de la pro-babilité d'exitation ont été observés pour l'interation dip�le-dip�le du deuxième ordre(l'interation de Van der Waals) dans [Tong et al., 2004, Singer et al., 2004℄. À résonanede Förster, les e�ets spetrosopiques haute résolution d'une diminution signi�ative dela probabilité d'exitation ont été observés dans [Vogt et al., 2007, 2008℄, et longuementdétaillée dans les thèses [Vogt, 2006, Chotia, 2009℄ où les e�ets parasites des ions sontpris en ompte. Le bloage dipolaire peut être mis en évidene par des études statistiquesdu nombre d'atomes détetés dont la déviation par rapport à la statistique de Poissonaratérise l'interation dip�le-dip�le [Liebish et al., 2005℄. La spetrosopie miro-ondeentre des états de Rydberg voisins est aussi une tehnique permettant de rendre omptede l'interation dip�le-dip�le [Afrousheh et al., 2004℄.Toutes es résultats sont obtenus à partir de nuages d'atomes de Rydberg, ontenantenviron 105 atomes. Le bloage dipolaire ainsi mis en évidene résulte d'une moyenned'éhantillon de l'interation dip�le-dip�le. L'utilisation de systèmes d'atomes uniquespiégés au waist de deux faiseaux laser de forte intensité (pines optiques) est une teh-nique idéale pour l'observation de l'exitation olletive de deux atomes en régime debloage dipolaire fort. Dans l'expériene [Gaëtan et al., 2009℄, deux atomes de 87Rb sontpiégés dans deux pines optiques, permettant ainsi de faire varier préisément la distaneinteratomique. Ces expérienes sont basées sur la mesure des osillations de Rabi lorsde l'exitation à partir du niveau fondamental vers un état de Rydberg (judiieusementhoisi) en fontion de la distane interatomique. Le shéma de l'exitation vers un état deRydberg est représenté sur la �gure 1.5, et représente shématiquement le déalage desniveaux orrespondant à deux atomes de Rydberg exités séparés d'une distane interato-mique R. Ces expérienes démontrent le bloage de l'exitation des deux atomes lorsqu'ilssont su�samment prohes. Le résultat d'intérêt est représenté sur la �gure 1.6 : les arrésbleus représentent la probabilité d'exiter un atome sur les deux lorsque les deux atomessont distants de 3.6 µm en fontion du temps d'appliation du laser d'exitation. Lespoints rouges représentent les osillations de Rabi pour l'exitation d'un des deux atomeslorsque l'autre est absent. Le rapport des fréquenes de Rabi dans es deux situations vaut√
2, orrespondant à l'exitation de la superposition symétrique entre les deux atomes (a)et (b), noté |ψ+〉 = 1√

2

(

eik.ra |r, g〉+ eik.rb |g, r〉).Plus généralement, lorsque l'interation dip�le-dip�le est su�samment forte, l'exita-tion olletive d'un nuage d'atomes froids vers un état de Rydberg permet de réer l'état14



Introdution Générale

Figure 1.5 � Shéma de l'exitationvers un état de Rydberg, extrait de [Gaë-tan et al., 2009℄ et du déalage des ni-veaux orrespondant à deux atomes deRydberg exités séparés d'une distaneinteratomique R.
Figure 1.6 � Exitation olletive dedeux atomes séparés de 3.6 µm. Le rap-port des fréquenes met en évidene l'ex-itation olletive entre l'état de pairefondamental |g, g〉 et la superposition sy-métrique |ψ+〉.olletif où, dans une sphère dite de bloage, un seul atome est exité :

∣

∣ψN,1
〉

= 1√
N

∑N
i=1 e

i~k~ri |g0, g1, ...ri, ..., gn〉. Chaque atome de Rydberg isolé dans sa sphèrede bloage est aussi appelé superatome. Une revue omplète des expérienes d'exita-tion olletive de nuages denses en régime de bloage dipolaire peut être trouvée dans[Comparat and Pillet, 2010℄. Des expérienes telles que [Heidemann et al., 2007, Raitzshet al., 2008℄ mettent en évidene l'exitation olletive d'un ensemble d'atomes de Ryd-berg en forte interation par l'utilisation de la tehnique d'ého de photon. Nous iteronségalement les résultats expérimentaux de [Prithard et al., 2010℄, où la méthode de trans-parene életromagnétique induite est utilisé sur des gaz denses d'atomes de Rydberg per-mettant de mettre en évidene des états olletifs ave 3 atomes présents dans la sphèrede bloage. Ces états olletifs peuvent produire une ristallisation du nuage d'atomes deRydberg [Pohl et al., 2010℄. Dans [Cinti et al., 2010℄, les simulations numériques de essystèmes prédisent l'existene d'une phase dite supersolide pour un ensemble d'atomesdans le régime de bloage dipolaire soumis aux fores dipolaires répulsives résultant d'unarrangement sous forme de ristal de groupement d'atomes.Les atomes de Rydberg en régime de bloage dipolaire sont de très bons andidats dansle domaine de l'information quantique, pour la réalisation de portes quantiques logiques[Lukin et al., 2001℄. Il permettrait également de simuler des situations omplexes dans ledomaine de la matière ondensée dont les traitements numériques se révèlent extrêmementlourds. 15



Chapitre 1 - Introdution GénéraleSuperradiane Un autre exemple de phénomène olletif entre atomes de Rydbergest l'e�et de superradiane. La superradiane est un proessus olletif ohérent préditet observé lorsque les distanes interatomiques sont inférieures à la longueur d'onde duphoton de l'émission spontanée [Dike, 1954, Gross and Harohe, 1982, Pillet, 1982℄ (pourles atomes de Rydberg, la longueur d'onde λ du photon de l'émission spontanée se situedans le domaine miro-onde). Considérant alors un volume de l'ordre de λ3, il s'agit dedérire l'interation d'un ensemble de N atomes à deux niveaux (N dip�les atomiques)ave un mode du hamp életromagnétique, 'est à dire l'interation de haque dip�leave le hamp életromagnétique émis par tous les autres dip�les. Dans es systèmes, lasuperradiane orrespond à une forte diminution du temps de vie de l'état exité aveun temps aratéristique de 1
ΓN

, donnant lieu à un signal de �uoresene proportionnelà N2. Des e�ets de la superradiane, tels que la rédution du temps de vie des étatsexités et le transfert de populations vers des états voisins moins liés, ont pu être mesurésdans des gaz d'atomes de Rydberg [Gounand et al., 1979, Wang et al., 2007, Day et al.,2008℄. L'interation dip�le-dip�le se révélant être un fateur limitant aux e�ets de lasuperradiane dans es systèmes.Plasmas ultra-froids Un atome de Rydberg possède un életron très faiblement liéau oeur ionique, et peut être failement ionisé par absorption du rayonnement du orpsnoir, ou par les fores dipolaires attratives présentes entre atomes de Rydberg onduisantà l'ionisation Penning [Robiheaux, 2005℄. Les gaz denses et froids d'atomes de Rydbergs'avèrent être des systèmes où il est possible de former des plasmas dit ultra-froids.Les fores d'origine dipolaire ont été observées expérimentalement à travers l'asymétriedes pro�ls de transfert d'énergie résonant en hamp életrique [Fioretti et al., 1999℄, ouenore en étudiant la dynamique des atomes en interation dip�le-dip�le à résonane enfontion de la densité atomique [Westermann et al., 2006℄. Les ions ainsi formés peuventêtre des e�ets parasites dans ertaines expérienes. Cependant, lorsque e type d'ionisa-tion se poursuit jusqu'à e que la harge d'espae réées par l'exès d'ions soit su�santepour piéger les életrons par des proessus inverses à la reombinaison à trois orps, elaonduit spontanément à la formation d'un plasma ultra-froid [Robinson et al., 2000, Liet al., 2004, 2005, Morrison et al., 2008℄. Les plasmas ultra-froids sont des systèmes nou-veaux et peuvent être, d'une manière générale, formés à partir d'atomes ultra-froids suivid'une phase d'ionisation de es atomes. L'intérêt est de se rapproher du régime fortementorrélé où l'énergie potentielle de Coulomb domine largement l'énergie thermique. Le pre-mier plasma ultra-froid fut réalisé en 1999 par photoionisation d'atomes froids de xénonmétastable [Killian et al., 1999℄. La longueur d'onde du laser au dessus du seuil d'ionisa-tion permettrait de hoisir la température életronique du plasma, mais les proessus dereombinaison à trois orps limitent son refroidissement.Moléules de Rydberg En�n, nous allons voir que les propriétés des interations àtrès longues distanes entre les atomes de Rydberg ouvrent de nouvelles perspetives dansle domaine des moléules froides et ultra-froides. Nous distinguerons les termes 'états deRydberg moléulaire' et 'moléules de Rydberg', e dernier faisant référene aux as oùun atome de Rydberg se lie à très longue distane à un autre atome qu'il soit dans sonétat fondamental ou dans un état de Rydberg. 16



Introdution GénéraleLes états de Rydberg moléulaires sont analogues aux états de Rydberg atomiques.Un état de Rydberg moléulaire orrespond don à un seul életron exité 'orbitant' loindu oeur ionique moléulaire. La spetrosopie de haute préision des états de Rydbergmoléulaire est une soure d'information importante sur le oeur ionique, notamment surles onstantes de vibration et de rotation.Partant de deux atomes de Rydberg ultra-froids, de part la très grande taille de la fon-tion d'onde életronique de l'életron de Rydberg ∝ n2a0, et de la possibilité de ontr�lerl'interation dip�le-dip�le à l'aide de hamps életriques réalisables, il est possible de réerdes liaisons himiques de type van der Waals entre deux atomes de Rydberg à très longuesdistanes. La distane interatomique pouvant atteindre plusieurs µm, es moléules sontaussi appelées marodimères ou moléules géantes [Boisseau et al., 2002, Overstreet et al.,2009℄.Un nouveau type de liaison himique a été observé expérimentalement par photoas-soiation direte de nouvelles 'très grandes' moléules de Rydberg partant d'un ensembled'atomes de 87Rb dense et ultra-froid [Bendkowsky et al., 2009, Bendkowsky, 2010℄. Ils'agit d'une liaison entre l'életron d'un atome de Rydberg et un atome dans son étatfondamental. Pour es systèmes, les osillations de la densité de probabilité de l'életronde Rydberg donnent lieu à des potentiels moléulaires possédant de nombreux puits. Leplus profond de es puits est elui qui provient du dernier lobe de la fontion d'ondede l'életron de Rydberg. La taille de es moléules orrespond à la taille de la fontiond'onde de l'életron de Rydberg (≈ 100 nm). Dans la vision lassique, l'atome dans sonétat fondamental est polarisé par l'életron de Rydberg et se lie sur 'l'orbite' de l'éle-tron de Rydberg. En se basant sur les travaux de [Omont, 1977℄, qui alula le potentield'interation pour la di�usion atome-életron d'un életron de Rydberg et d'un atomedans son état fondamental, Greene alula les ourbes de potentiels moléulaires pour le
87Rb [Greene et al., 2000℄. Il prédit que les énergies de liaison dépendent de la valeur dumoment angulaire l de l'életron de Rydberg et sont de l'ordre de 10 MHz pour l=0, et del'ordre de 10 GHz pour l ≥3. Ces observations ouvrent la voie à de nombreuses expérieneset appliations, omme la di�usion atome-életron à très basse énergie, la manipulationd'ensemble d'atomes ultra-froids , les moléules de Rydberg polyatomiques [Rittenhouseand Sadeghpour, 2010, Bendkowsky et al., 2010℄.Ce travail de thèseLes expérienes présentées dans e manusrit s'insrivent dans le domaine de reherheatif de la physique des états de Rydberg. Les propriétés d'interation, ii l'interationdip�le-dip�le, des atomes de Rydberg sont abordées à travers du omportement adiaba-tique des états de paire soumis à un hamp életrique dépendant du temps autour d'unerésonane de Förster dans un régime froid et relativement peu dense.Le hapitre 2 dérit notre dispositif expérimental. Il s'agit d'un jet supersonique pulséd'atomes de Rydberg de sodium. La première partie de e hapitre est onsarée auxonsidérations théoriques générales des atomes de Rydberg. La seonde partie de e ha-pitre dérit le jet supersonique pulsé, dont la partiularité est l'ensemenement des atomesde sodium dans le gaz porteur. Nous dérivons également l'exitation laser des atomes17



Chapitre 1 - Introdution Générale

Figure 1.7 � Extrait de [Bend-kowsky, 2010℄. Représentationde la densité de présene del'életron de Rydberg engen-drant les puits des potentielsmoléulaires. Figure 1.8 � Extrait de [Bendkowsky, 2010℄.Shéma de photoassoiation direte pour laformation des moléules de Rydberg.de sodium dans l'état fondamental vers un état de Rydberg. Un point important est ladispersion du signal d'atomes de Rydberg due à la tehnique de prodution employée,dont nous tirons partie pour l'analyse des signaux expérimentaux.Le hapitre 3 est onsaré à la mise en évidene expérimentale d'un unique passageadiabatique pour des états de paire d'atomes de Rydberg. Nous aratériserons la probabi-lité de passage adiabatique, basé sur le modèle Landau-Zener, dans le as de l'interationdip�le-dip�le. Nous verrons que le régime de températures atteint par les atomes de Ryd-berg en jet supersonique est su�sant pour traiter le gaz d'atomes de Rydberg ommegelé pendant le temps de transition. Les transitions entre états de paire sont démontréespour n = 43, n = 48, et n = 53. Nous démontrons que la probabilité de transition suitla variation, prévue par le modèle Landau-Zener, en fontion de la dérivée temporelle duhamp életrique. La valeur de la dérivée temporelle du hamp életrique est le ontr�leexpérimental déterminant une distane interatomique 'de oupure' en dessous de laquelleles paires ont une forte probabilité de suivre les états adiabatiques du roisement évité, etau delà de laquelle, ette probabilité est très faible. Nous pouvons alors sonder l'environne-ment de haque atome que nous illustrerons, dans le hapitre suivant, par une appliationpour une mesure, préise et direte, de la densité du gaz d'atomes de Rydberg. De plus,e proessus à deux orps doit induire des atomes dans les états �naux de la transition,dans des états intriqués, qui sera détaillé dans le dernier hapitre.Le hapitre 4 est don une appliation pratique des transitions Landau-Zener autourd'une résonane de Förster. Une desription omplète des quatre roisements évités, dusà la struture des états np, met en évidene qu'un unique passage autour d'un seul roise-ment évité permet de sonder un volume anisotropique autour de haque atome. Un alulanalytique dans le as d'une interation à deux orps est développé pour la mesure del'e�aité du proessus de passage à travers des quatre résonanes. Nous tirons partie18



Introdution Généralede la dispersion du signal d'atomes de Rydberg initial permettant une mesure préise dela densité du gaz d'atome de Rydberg par l'ajustement d'un paramètre du modèle auxdonnées expérimentales. Ce paramètre représente le rapport entre la densité du gaz et unegrandeur expérimentale aratérisant le signal mesuré. Nous obtenons une préision surla détermination de la densité meilleure que 3%. De plus, une analyse de la �utuationde e paramètre permet une aratérisation omplète du système de détetion employé.Le hapitre 5 est une proposition de méthode permettant de démontrer l'intriationde deux atomes basée sur la mesure de la �utuation quantique dans un proessus d'os-illations de Rabi à deux photons entre des états de paire d'atome de Rydberg. Nousdémontrons expérimentalement la �utuation quantique dans le as d'osillations de Rabià un atome dans le gaz de Rydberg. La prodution d'atomes de Rydberg étant �utuante,ela a amené au développement d'un modèle �n reposant sur une analyse en fontion dusignal, a�n d'extraire des mesures, la �utuation quantique. La mesure de la �utuationquantique permet la alibration pour un ion unique, du système de détetion, sans avoirreours au régime de omptage. De plus, ette méthode est versatile et peut s'appliquer àtout système physique dans lequel il est possible d'induire des osillations de Rabi entredeux niveaux, ainsi qu'à tout type de déteteur. Dans l'état atuel du dispositif expé-rimental, l'appliation de ette méthode aux paires d'atomes semble di�ile, le fateurlimitant prinipal étant la faible e�aité de détetion du déteteur utilisé.
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Chapitre 2Jet supersonique d'atomes de Rydberg
IntrodutionCe hapitre est destiné à présenter le système utilisé pour toutes les expérienes déve-loppées dans e manusrit. Le système est un jet supersonique pulsé d'atomes de Rydbergdu sodium. L'objetif de e hapitre est don double : introduire les onsidérations théo-riques des atomes de Rydberg, puis présenter le montage utilisé pour l'étude expérimentalede es atomes.La première partie théorique a pour but d'introduire la théorie quantique et les mo-dèles théoriques onsidérés pour la desription des atomes de Rydberg alalins, que nousillustrerons dans le as du sodium. Les atomes de Rydberg sont des atomes très exités.Les atomes de Rydberg alalins, qui possèdent un unique életron de valene très exité,sont très bien représentés et dérit omme des atomes quasi-hydrogénoïdes. La théorie dudéfaut quantique permet de dérire les atomes de Rydberg alalins, et d'en déduire leurspropriétés et leurs aratéristiques, dérites dans la première partie de e hapitre. Leurspropriétés exaerbées, en omparaison ave l'état fondamental ou ave des états plus liés,ainsi que leurs fortes interations ave leur environnement en font leur prinipal intérêt.Dans une seonde partie, nous détaillerons le montage expérimental. Nous rappelle-rons les prinipes de l'expansion supersonique assoiée à la tehnique d'ablation laserdans le but d'obtenir un éhantillon froid d'atomes de sodium dans l'état fondamental.Puis, nous détaillerons les montages expérimentaux utilisés pour la aratérisation du jetsupersonique [Saquet, 2009℄ ainsi que pour l'exitation laser des atomes de sodium dansun état de Rydberg.
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Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydberg2.1.1 IntrodutionBalmer [Balmer, 1885℄ formula la loi empirique permettant de dérire les raies vi-sibles de l'atome d'hydrogène. Rydberg généralisa à toutes les raies spetrales de l'atomed'hydrogène [Rydberg, 1890℄ par la formule empirique où l'énergie de liaison E s'exprimepar :
E = −Ry

n2
(2.1)où Ry une une onstante et n un entier. Il faudra attendre le développement de lathéorie quantique au début du 20eme sièle, en partiulier le traitement omplet de l'atomed'hydrogène par la méanique quantique par Shrödinger en 1926 [Shrödinger, 1926℄ pourretrouver par la théorie la loi empirique de Rydberg et exprimer la onstante de Rydberg

Ry à l'aide des onstantes fondamentales. On retrouve ainsi les séries de Rydberg or-respondant aux états életroniques très exités, en introduisant un nombre quantiqueprinipal n élevé.Pour les atomes autres que l'hydrogène, le traitement par la théorie quantique desniveaux d'énergie et des fontions d'ondes est non soluble exatement s'agissant d'un pro-blème à N orps. En partiulier le potentiel d'interation des életrons entres eux et desorrélations életrons-életrons néessitent d'être approximés. Partiulièrement pour lesmétaux alalins, possédant un unique életron de valene, une bonne approximation per-mettant de retrouver les niveaux d'énergie et les fontions d'ondes életroniques onsiste àséparer l'életron de valene du reste de l'atome onstituant alors le oeur ionique. L'éle-tron de valene ressent alors un potentiel e�etif, déviant du potentiel oulombien, dû auxinterations életrostatiques des életrons du oeur et du noyau atomique. Il existe di�é-rentes méthodes pour exprimer e potentiel e�etif (nous pourrons onsulter les ouvragesde référene [Bransden and Joahain, 1983, Friedrih, 1991℄).Conernant les états de Rydberg atomiques, l'életron exité reste à longue distanedu noyau atomique et des autres életrons, il ressent essentiellement le potentiel oulom-bien en 1/r. Alors les états életroniques et les fontions d'ondes sont orretement déritsen utilisant la base sphérique. En partiulier pour les atomes lourds, a�n de prendre enompte les e�ets de oeur, les états peuvent être dérit dans le adre de la théorie dudéfaut quantique. L'utilisation des données expérimentales permet de déterminer omplè-tement la fontion d'onde des états de Rydberg. Pour les états de Rydberg des atomesalalins, l'approximation prinipale onsiste à ne onsidérer que la partie de la fontiond'onde à grande distane, l'approximation de Coulomb. Cette approximation est très utilepour le alul des moments dipolaires, appliqué au ouplage des atomes de Rydberg aveun hamp életrique, au alul des fores de transitions ou de la durée de vie de es atomes.Dans ette première partie destinée à présenter les aratéristiques des états de Ryd-berg des atomes alalins, nous rappellerons d'abord le prinipe du alul des fontionsd'ondes et des niveaux d'énergie du sodium : atome alalin d'intérêt pour les expérienesprésentées dans e manusrit. Puis nous présenterons les états de Rydberg des atomes22



2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydbergalalins, nous introduirons les prinipales idées de la théorie du défaut quantique. Puisnous rappellerons les méthodes de alul des éléments de matrie de l'opérateur dipolaireéletrique que nous appliquerons au alul des fores de transitions et des durées de viedes atomes de Rydberg. En�n, nous introduirons le alul du ouplage des atomes deRydberg ave un hamp életrique statique que nous illustrerons dans le as du sodium.2.1.2 Fontions d'ondes et premiers niveaux d'énergie du sodium2.1.2.1 Atome hydrogénoïdeEn première approximation, a�n de se ramener aux solutions analytiques du trai-tement quantique de l'atome d'hydrogène, haque életron est indépendant et ressentuniquement le potentiel oulombien du au oeur de harge Zeffe, omposé du noyau del'atome de harge +Ze et des autres életrons : V (r) = −Zeffe
2

r
. L'approximation de l'atomehydrogénoïde onsiste don à ne onsidérer qu'un seul életron de l'atome ainsi que l'ionatomique.Dans ette vision simple, l'équation de Shrödinger indépendante du temps s'érit, dansle référentiel du entre de masse :

[

−~
2∇2

~r

2µe
− Zeffe

2

r

]

ψ(~r) = Eψ(~r) (2.2)où µe =
memc

me+mc
est la masse réduite. La masse de l'életron me étant très petite devantla masse du oeur ionique mc, alors µe ≈ me.Cette équation admet une in�nité de solutions d'états propres liés dont les énergies propressont données par :

En =
−Zeffe

2

2aµen
2

(2.3)ave aµe =
a0me

µe
est le rayon de Bohr tenant ompte de la masse �ni du oeur ionique.Les états propres assoiés |nlm〉 onstituent une base de l'espae des états. Le nombrequantique l est assoié au moment inétique orbital de l'életron, et m à sa projetion surun axe de quanti�ation. Les fontions d'ondes ψnlm(~r) sont séparables vis-à-vis de leursoordonnées radiale et angulaire, usuellement :

ψnlm(~r) =
unl(r)

r
Ylm(θ, φ) (2.4)2.1.2.2 Le sodium : atome alalinLes atomes alalins sont les éléments de la première olonne du tableau de la lassi-�ation périodique des éléments de Mendeleiev. Dans l'ordre de remplissage des ouheséletroniques, les atomes alalins possèdent un unique életron de valene sur une ouhe

ns. Les autres életrons sont plus fortement liés et onstituent ave le noyau le oeur io-nique. En e sens les atomes alalins ressemblent à l'atome d'hydrogène et nous pouvonsappliquer la vision de l'atome hydrogénoïde où l'életron de valene ressent la harge +Zedu noyau érantée par les életrons plus fortement liés au oeur à travers un potentiele�etif Veff(r). Le potentiel e�etif ne possédant pas les mêmes symétries que le potentieloulombien, la dégénéresene des niveaux d'énergie en fontion du nombre quantique l23



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergest généralement levée. Le potentiel e�etif peut être déterminé par di�érentes méthodesd'approximation : le potentiel e�etif moyen d'Hartree et Slater, la théorie lassique deThomas-Fermi, la méthode variationnelle d'Hartree-Fok, ou enore la théorie de la fon-tionnelle de la densité [Messiah, 1959, Landau and Lifhitz, 1975, Friedrih, 1991℄. Uneméthode expérimentale onsiste à hoisir judiieusement une expression modèle du poten-tiel e�etif servant à reproduire les mesures expérimentales des niveaux d'énergie, ommepar exemple la forme suivante introduite par Klapish [Klapish, 1971℄ :
Veff(r) = −1 + (Z − 1)e−α1r − r(α3 + α4r)e−α2r

r
− αc

2r4

[

1− e−( r
rc

)6
]

−→
r→∞

1

r
(2.5)Les oe�ients αi peuvent dépendre du nombre quantique l a�n d'augmenter la pré-ision sur la détermination du potentiel e�etif. Notons que le terme en r−4 provient dudéveloppement multipolaire des interations életrostatiques et représente l'interation auseond ordre de l'életron de valene et du dip�le induit du oeur ionique polarisé. Cettee�et est quanti�é par le oe�ient αc appelé polarisabilité du oeur. Les oe�ients dee dévelopemment αi, αc et rc peuvent être trouver dans l'artile [Marinesu et al., 1994℄où es oe�ients sont ajustés à l'expériene.Quelque soit le potentiel e�etif utilisé, l'équation de Shrödinger indépendante dutemps s'érit :

[

−~
2∇2

~r

2µe
+ Veff(r)

]

ψ(~r) = Eψ(~r) (2.6)En général, les niveaux d'énergies propres peuvent être érits, eux, sous la forme ap-prohée :
E(n, l) =

−1

2aµe(n− δnl)2
(2.7)où δnl est appelé le défaut quantique (par analogie ave les défauts quantiques intro-duits dans la théorie du défaut quantique dérivant les niveaux életroniques des états deRydberg développé par Seaton [Seaton, 1983℄). Il est usuel d'exprimer les niveaux d'éner-gie par n∗ = n− δnl appelé nombre quantique prinipal e�etif.Pour dé�nir les niveaux d'énergie ave préision, il faut ajouter à l'équation 2.7 lesorretions de struture �ne et de struture hyper�ne. La struture �ne des niveaux ato-miques provient de l'interation spin-orbite représentant le ouplage entre le spin de l'éle-tron ~s et son mouvement de rotation autour du noyau, soit son moment inétique orbital

~l. Les niveaux d'énergie de struture �ne sont exprimés en fontion du nombre quantique
j orrespondant aux valeurs propres de l'opérateur moment inétique total ~j = ~l + ~s.La struture hyper�ne provient, elle, du ouplage entre le spin nuléaire ~i et du momentinétique total de l'életron ~j. De même, les niveaux d'énergie de struture hyper�ne sontreprésentés en fontion du nombre quantique f orrespondant aux valeurs propres del'opérateur moment inétique total ~f = ~j +~i.Le sodium possède un seul isotope stable à l'état naturel : 23

11Na (spin nuléaire ~i = 3
2
)ave 11 életrons dont l'életron de valene oupe l'orbitale 3s. Les �gures 2.1 et 2.224



2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydbergreprésentent les strutures életroniques des premiers niveaux du sodium mis en jeuxdans les deux transitions les plus intenses : 3s1/2 → 3p1/2 (�gure 2.1) nommée la raie D1et 3s1/2 → 3p3/2 (�gure 2.2) nommée la raie D2. Ces deux transitions ont pour longueursd'onde respetivement λ = 589.755 nm, et λ = 589.158 nm émettant dans le jaune.Ces transitions sont utilisées pour refroidir et piéger le sodium dans les pièges magnéto-optique [Raab et al., 1987℄. Les niveaux d'énergie sont extraits de la revue de Daniel A.Stek [Stek, 2008℄.

Figure 2.1 � Shéma des premiers niveaux d'énergie de struture �ne du sodium pour latransition D1.2.1.3 États de Rydberg des atomes alalinsLes états életroniques atomiques dénommés états de Rydberg sont les états de nombrequantique prinipal n élevé. Dans le as des états de Rydberg des atomes alalins, l'ap-proximation de l'atome hydrogénoïde prend tout son sens. Un atome alalin peut êtreraisonnablement déomposé par un oeur ionique à ouhes fermées et un életron de va-lene. La orretion des fontions d'ondes et des niveaux d'énergie des atomes de Rydberg25
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Figure 2.2 � Shéma des premiers niveaux d'énergie de struture �ne du sodium pour latransition D2.alalins par rapport à eux de l'hydrogène dépendra essentiellement de l'état de l'életronde valene, partiulièrement de son nombre quantique orbital l.2.1.3.1 Vision lassiqueClassiquement, l'interation életrostatique entres deux harges est un problème deKepler (fore entrale onservative). L'életron interagissant ave le potentiel purementoulombien dérit des trajetoires elliptiques. Dans e as, le veteur moment inétique
~L et le veteur de Runge-Lenz ~A, dérivant l'exentriité de la trajetoire elliptique, sontdes onstantes du mouvement. Le module de ~A s'érit :

A =
√

m2
ee

4 + 2meEtotaleL2Par quanti�ation du moment inétique orbital L2 ≡ ~
2l (l + 1), on en déduit que lesmouvements, dans la vision lassique, assoiés aux petites valeurs de l sont très exentréset l'életron passe à proximité du entre attrateur. Au ontraire si l est grand, l'orbite26



2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydbergde l'életron est dans e as quasi-irulaire, et l'életron reste loin du oeur.Nous pouvons appliquer ette analogie lassique à l'életron de valene de l'atome alalindans un état de Rydberg. On note Zeff la harge életrique vu par l'életron de valene,onstituée du noyau atomique éranté par les életrons du oeur. Si l'életron est dansun état de grande valeur de moment inétique orbital l, la trajetoire lassique assoiéeest irulaire, alors l'életron ne ressent pas la struture du oeur ionique, et ressentprinipalement le potentiel oulombien. L'état életronique est dérit alors dans le adrede l'atome hydrogénoïde ave Zeff ≈ 1. En revanhe, si l'életron est dans un état de petitevaleur de moment inétique orbital, la trajetoire lassique assoiée est dite pénétrantear l'életron s'approhe près du oeur ionique, il peut alors pénétrer le oeur ionique etle polariser. La harge e�etive ressentie sera plus grande, l'énergie de liaison plus grande,et les énergies propres des états seront plus faibles que dans le as de l'approximation del'atome hydrogénoïde. Près du oeur ionique, le potentiel ressenti dévie alors du potentielpurement oulombien, le veteur de Runge-Lenz n'est plus une onstante du mouvementet tourne lentement dans le plan de l'orbite orrespondant à une lente préession.2.1.3.2 Théorie du défaut quantiqueDès le milieu du 20eme, les théories analytiques onernant les problèmes de di�usionont onnu un développement très rapide [Ross and Shaw, 1960, 1961℄. Suite au dévelop-pement de es théories dans le as de la di�usion d'un életron par un ion positif, Seatongénéralisa la théorie du défaut quantique [Seaton, 1983℄ introduite par Ham d'après [Rossand Shaw, 1955℄ en physique du solide. L'hypothèse de base de la théorie du défaut quan-tique est la séparation de l'espae en deux régions à une ertaine distane r0 de l'ordrede grandeur de la taille du oeur. La région dé�nit par r ≤ r0 représente la région oùl'életron de valene et le reste de l'atome interagissent. Les interations mises en jeuxdans ette région sont exprimées à travers un seul paramètre : le défaut quantique µlqui dépend du moment inétique orbital et qui varie très peu ave l'énergie, 'est à direave le nombre quantique prinipal n. Au delà de ette région r > r0, le potentiel vu parl'életron est purement oulombien. La fontion d'onde de l'életron est fatorisable parune partie radiale et une harmonique sphérique dans le adre d'un potentiel à symétriesphérique : ψ(~r) = u(r)
r
Y m
l (θ, φ).La partie radiale de l'équation de Shrödinger indépendante du temps s'érit (en u.a.) :

[

d2

dr2
+ 2 (E − V (r))

]

u(r) = 0 (2.8)où V (r) = −1
r
+ l(l+1)

2r2
.Cette équation di�érentielle du seond ordre est appelée équation de Coulomb et possèdedeux solutions analytiques indépendantes appelées fontions de Coulomb [Abramowitzand Stegun, 1968℄. Ces fontions sont dites régulière, noté f(E, r), et irrégulière, noté

g(E, r). Pour E > 0 et E < 0, à l'origine, es fontions se omportent omme :
f(E, r, l) −→

r≈0
rl+1 (2.9)

g(E, r, l) −→
r≈0

r−l (2.10)27



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de RydbergPour les états liés de l'életron, dans la partie de l'espae où le potentiel est purementoulombien, la fontion d'onde radiale doit être érite omme une ombinaison linéairedes deux solutions indépendantes de l'équation de Coulomb :
u(r) = f(E, r, l) cos(πµl)− g(E, r, l) sin(πµl) (2.11)Les oe�ient de la ombinaison linéaire, cos(πµl) et sin(πµl), dépendent des ondi-tions aux limites en r = r0. µl est le défaut quantique et πµl représente la phase relativeentre les deux solutions indépendantes f(E, r) et g(E, r). Pour E < 0, en posant, E = −1

2ν2ave ν le nombre quantique prinipal e�etif, et onnaissant le omportement asympto-tique osillant des fontions de Coulomb, on obtient le omportement asymptotique pour
u(r) suivant :

u(r) −→
r→∞

A(r, ν) sin [π (ν − l + µl)]−B(r, ν) cos [π (ν − l + µl)] (2.12)A�n de trouver les états liés, la fontion d'onde radiale doit s'annuler à l'in�ni :
lim
r→∞

u(r) = 0, soit :
sin [π (ν − l + µl)] = 0 ⇔ ν − l + µl = n entier (2.13)Puisque l est entier, l'énergie s'érit alors :

En = − 1

2ν2
= − 1

(n− µl)
2 (2.14)Nous pourrons trouver plus de détails dans les référenes [Seaton, 1983, Gallagher,1994, Jungen, 2009℄ en partiulier sur la généralisation de la théorie du défaut quantiquepour des potentiels autres que le potentiel Coulombien, ou enore lorsqu'il faut onsidérerdes atomes possédant plus qu'un életron de valene (la lasse des alalino-terreux), 'està dire en onsidérant les orrélations életroniques (théorie généralisée du défaut quan-tique multi-voies [Aymar et al., 1996℄).Les défauts quantiques peuvent être mesuré expérimentalement ave préision. Enprenant en ompte la struture �ne des états de Rydberg, le défaut quantique est exprimépar la formule de Ritz [Gallagher, 1994℄ :

µnlj = µ0(lj) +
µ2(lj)

(n− µ0(lj))2
+ ... (2.15)Les défauts quantiques des états de Rydberg du sodium sont bien onnus, ils ont étémesurés par di�érentes méthodes spetrosopiques : miro-onde [Fabre et al., 1978, Grayet al., 1988, Dyubko et al., 1995℄, Stark [Cioa et al., 1992, Baugh et al., 1998℄, ou enoreoptique [Duas and Zimmerman, 1977℄. Le tableau 2.1 réapitule les défauts quantiquespour les états de Rydberg du sodium pour les di�érents états de struture �ne.2.1.4 Éléments de matrie de l'opérateur moment dipolaire éle-triqueLe moment dipolaire életrique µ̂ = er̂ de l'életron intervient dans de nombreux pro-blèmes d'életrostatiques et d'életrodynamiques. En physique atomique, de nombreux28



2.1 Considérations générales sur les atomes de RydbergTable 2.1 � Table des défauts quantiques pour Na.
nlj µ0 µ2

ns1/2 1.3479692 0.599735
np1/2 0.85544502 0.11190
np3/2 0.8546261 0.11236
nd3/2 0.014909286 −0.042506
nd5/2 0.01492422 −0.042585
nf5/2 0.001632977 −0.0069906
nf7/2 0.001630875 −0.0069824
ng7/2 0.00043825 −0.00283
ng9/2 0.00043740 −0.00297observables font apparaitre l'opérateur moment dipolaire életrique µ̂ omme par exempledans le alul des probabilités de transitions et des durées de vie radiative, de l'e�et Starkou enore de l'interation dip�le-dip�le. Il s'agit alors de aluler l'élément de matrie deouplage dipolaire életrique entre les états |njmj〉 et ∣∣n′j′m′

j

〉, ave j un moment angu-laire quelonque. Soit l'élément de matrie 〈njmj | µ̂
∣

∣n′j′m′
j

〉 orrespondant à l'intégralede reouvrement des fontions d'ondes ave le moment dipolaire életrique.L'opérateur dipolaire életrique µ̂ est un opérateur vetoriel, soit un tenseur de rang 1,dont les omposantes µq dans la base des oordonnées sphériques (e+1, e0, e−1) s'expriment[Varshalovih et al., 1989℄ :
µ̂ = e









√
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(2.16)A�n de simpli�er le alul des éléments de matrie d'un tel opérateur, la méthodeonsiste à appliquer suessivement le théorème de Wigner-Ekart a�n de séparer omplè-tement la partie radiale du ouplage angulaire de l'opérateur pris entre les états quantiquesde struture �ne |n, l, j,mj〉.En e�et, d'une manière générale, les éléments de matrie de la omposante q d'un ten-seur irrédutible de rang k, T k, dans la base des fontions propres de l'opérateur momentangulaire, s'exprime à travers l'élément de matrie réduit du tenseur T k indépendant de
q,mj et m′

j , et du oe�ient 3j de Wigner (ouplage de deux moments inétiques) :
〈n, j,mj |T k

q

∣

∣n′, j′, m′
j

〉

= (−1)j−mj

(

j k j′

−mj q m′
j

)

(n, j‖ T k ‖n′, j′) (2.17)Dans le as de la omposante q de l'opérateur dipolaire életrique, les éléments dematrie, dans la base |nlm〉 se réduisent à, selon 2.17 :29



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg
〈n, l,ml|µq |n′, l′, m′

l〉 = (−1)l−ml

(

l 1 l′

−ml q m′
l

)

(n, l‖µ ‖n′, l′) (2.18)L'élément de matrie réduit est exprimé par l'élément de matrie radiale ave :
(n, l‖µ ‖n′, l′) = (−1)l

√

(2l + 1)(2l′ + 1)

(

l 1 l′

0 0 0

)

〈n, l| er |n′, l′〉 (2.19)En�n, l'élément de matrie radiale, orrespond au reouvrement des fontions d'ondesradiales et du moment dipolaire, pouvant être évalué numériquement [Zimmerman et al.,1979℄, s'érit :
〈nl| er |n′l′〉 =

∫

r2Rn,l(r)erRn′,l′(r)dr (2.20)2.1.4.1 Base de struture �neLorsque l'on prend en ompte l'interation spin-orbite VSO, l n'est plus un bon nombrequantique. La base propre de l'opérateur VSO est assoiée au moment angulaire j = l+ s.Cependant, l'opérateur dipolaire életrique n'agit que sur le moment orbital de l'életron
l. Les éléments de matrie réduits dans la base ouplée 〈nlj‖µ ‖n′l′j′〉 s'expriment enfontion des éléments de matrie réduit dans la base non ouplée 〈nl‖µ ‖n′l′〉 par [Stek,2008℄ :

(n, l, j‖µ ‖n′, l′, j′) = (−1)j
′+l+s+1

√

(2j + 1)(2j′ + 1)

{

l l′ 1
j′ j s

}

(nl‖µ ‖n′l′) (2.21)2.1.4.2 Fores de transition et durées de vie radiativeFore d'osillateur L'exitation optique des atomes alalins entre deux états non dégé-nérés |nlm〉 (1) et |n′l′m′〉 (2) peut être quanti�é par le oe�ient B(nlm, n′l′m′) d'Ein-stein. Il est relié au moment dipolaire életrique de transition, par exemple, pour unepolarisation du hamp életrique selon x, µ(x)
12 = e 〈nlm| x |n′l′m′〉 par :

B(x)(nlm, n′l′m′) =
2π2

3ǫ0h2
µ
(x)2

12 (2.22)Dans la pratique, il est possible d'utiliser une grandeur sans dimension, la fore d'osil-lateur, f(nlm, n′l′m′). Pour une polarisation selon x du hamp életrique, elle est donnéepar [Hilborn, 1982℄ :
f (x)(nlm, n′l′m′) =

4ǫ0mhν

e2
B(x)(nlm, n′l′m′) (2.23)On peut alors exprimer la fore d'osillateur moyenne, prenant en ompte les trois pola-risations de l'espae artésien. Après rédution de l'élément de matrie dipolaire életrique,la fore d'osillateur moyenne, f̄(nl, n′l′), indépendante de m, s'exprime par [Gallagher,1994℄ : 30



2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydberg
f̄(nl, n′l′) =

4π

3
νnl,n′l′

lmax

2l′ + 1
|〈nl| r |n′l′〉|2 (2.24)Cette expression dépend de l'intégrale radiale et de la fréquene de transition. Lapréision sur le alul des fores d'osillateur dépend don de la préision du alul del'intégrale radiale, soit de la détermination des fontions d'ondes à ourtes distanes.Pour l'exitation d'un état de Rydberg à partir d'un état plus fortement lié (e qui estgénéralement le as dans les expérienes), la fore d'osillateur ne dépend plus que del'élément de matrie radiale. Dans e as, l'élément de matrie radiale varie omme n∗− 3

2 .La fore d'osillateur et le oe�ient B(nlm, n′l′m′) d'Einstein pour l'exitation optiquevarient, eux, omme n∗−3 .Durées de vie radiative La désexitation radiative d'un état |n′l′〉 vers un état |nl〉par émission spontanée est donnée par le oe�ient A(nl, n′l′) d'Einstein, et est reliée àla fore d'osillateur moyenne par [Gallagher, 1994℄ :
A(nl, n′l′) = −

8π2e2ν2nl,n′l′

~c3
f̄(nl, n′l′) (2.25)La durée de vie radiative d'un état de Rydberg est donnée par toutes les ontributionspossibles de désexitation vers les états inférieurs. On dé�nit don la durée de vie radiative,

τn′l′, de l'état |n′l′〉 par :
1

τn′l′
=
∑

nl

A(nl, n′l′) (2.26)La désexitation radiative par émission spontanée d'un état de Rydberg se fait prin-ipalement vers les états les plus liés. Pour des états de petits l (sauf pour l = 0), ladépendane ave n de la durée de vie radiative est alors en n∗3 . Pour les états irulaires,
l = n − 1, la dépendane de la durée de vie radiative est en n∗5 ar la désexitation parémission spontanée se fait uniquement entre des états de Rydberg adjaents.La désexitation radiative par émission spontanée n'est pas le seul proessus à prendreen ompte dans la détermination des durées de vie radiative des atomes de Rydberg. Ene�et, les expérienes montrent que les durées de vie mesurées sont plus ourtes que ellesprévues par le alul du seul proessus d'émission spontanée [Gallagher and Cooke, 1979℄.Il faut alors prendre en ompte l'e�et du rayonnement du orps noir a�n de orriger lesdurées de vie radiatives :

1

τ totalnl

=
1

τnl
+

1

τ bbrnl

(2.27)L'absorption du rayonnement du orps noir a pour e�et de redistribuer les populationsatomiques des états de Rydberg entre états voisins, en e�et, les reouvrements des fon-tions d'ondes sont importants et les éléments de matrie dipolaire életrique de transitionsont grands. Le taux d'émission stimulé des populations atomiques par les photons ther-miques, à la température T (en degré Kelvin), est donné par le produit du oe�ient Anld'Einstein par le nombre moyen de photons à la fréquene ν, donné par la loi de Plank[Plank, 1901℄. La distribution de la densité d'énergie est maximale pour une ertainefréquene et déroit ave n∗ omme [Gallagher, 1994℄ :31



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg
1

τ bbrnl

≈ 4α3kBT

3n∗2 (2.28)où α est la onstante de struture �ne.Nous donnons dans le tableau 2.2 les durées de vie typique d'états de Rydberg dusodium extrait de [Beterov et al., 2009℄.Table 2.2 � Durée de vie typique d'états de Rydberg de Na (en µs).
n 20 30 50 80
l s p d s p d s p d s p d
τ 8.9 81 7.5 32.4 292 25.4 159 1474 115 671 6567 470
τ bbr 23 28 37 48 59 69 130 154 175 331 386 412
τ total 6.4 21 6.3 19.3 48.7 18.6 72 140 70 222 364 220

2.1.5 E�et Stark pour les atomes alalinsLes atomes de Rydberg ont des propriétés exaerbées par leur fort ouplage à leurenvironnement. En partiulier, et d'intérêt pour la suite de e manusrit, nous introduisonsl'interation entre un atome de Rydberg et un hamp életrique statique. En e�et, unhamp életrique statique ouple les états atomiques et lève la dégénéresene des niveaux.Ce ouplage est apellé e�et Stark. L'e�et Stark sur les états de Rydberg des atomes alalinsa été étudié en détail théoriquement, numériquement et expérimentalement dans l'artilede référene [Zimmerman et al., 1979℄.2.1.5.1 Hamiltonien StarkD'une manière générale, le hamiltonien d'un atome plongé dans un hamp életriquestatique ~F , dirigé selon l'axe du laboratoire (Oz), s'érit, en prenant ompte du ouplagespin-orbite (en u.a.) :
H = −1

2
∇2 + Vpot +HSO + Fz (2.29)Le terme d'interation spin-orbite est supposé indépendant du hamp életrique, d'après[Zimmerman et al., 1979℄, ette approximation est orrete dans le adre de l'e�et Starksur les états de Rydberg des atomes alalins.2.1.5.2 Cas de l'hydrogèneDans le as de l'hydrogène, le potentiel Vpot est purement oulombien. L'interationave un hamp életrique statique est résolu analytiquement par la théorie des pertur-bations en utilisant le système des oordonnées paraboliques, imposé par la symétrie duproblème. Le nombre quantique l n'étant plus un bon nombre quantique dans e systèmede oordonnées, les états sont représentés par les nombres quantiques (n, n1, n2, m) quisont reliés entres eux par la relation : n = n1+n2+ |m|+1 (ave n1 et n2 entiers positifs).32



2.1 Considérations générales sur les atomes de RydbergJusqu'au deuxième ordre de la théorie des perturbations, les énergies propres sont donnéespar la relation [Gallagher, 1994℄ :
E = − 1

2n2
+

3

2
n (n1 − n2)F +

n4

16

[

17n2 − 3 (n1 − n2)
2 − 9m2 + 19

]

F 2 (2.30)Au premier ordre, la variation des énergies est linéaire ave le hamp életrique. Auseond ordre, la dégénéresene n'est levée qu'en fontion de |m|, e qui est attendu pourun problème à symétrie ylindrique, et expliqué par le veteur hamp életrique qui estun veteur polaire. Pour un état n donné en hamp nul, il apparait une multipliité de
n(n+1)

2
états repérés par le nombre n1 − n2, omme représenté sur la �gure 2.3.

Figure 2.3 � Diagramme Stark de l'atome d'hydrogène de n = 13 à n = 16 pour |m| = 0en fontion du hamp életrique statique F . Les états des di�érentes multipliités seroisent et l'e�et Stark est majoritairement linéaire.Les états de n1 − n2 < 0 diminuent leur énergie ave le hamp életrique et sontappelés états rouges. Les états de n1 − n2 > 0 augmentent leur énergie ave le hampéletrique et sont appelés états bleus. Pour l'hydrogène, e qui n'est pas le as pour lesatomes alalins autre que l'hydrogène, les états de multipliités di�érentes se roisent,il n'y a pas de ouplage entre eux, du à la symétrie sphérique du potentiel oulombien.Le hamp életrique pour lequel l'état bleu de la multipliité n roise l'état rouge de lamultipliité n+ 1 est le hamp d'Inglis-Teller, et vaut : FIT = 1
3n5 .2.1.5.3 Cas du sodiumComme nous l'avons vu dans la partie 2.1.3, le potentiel d'interation entre l'életronde valene et le oeur atomique, Vpot, intervenant dans le hamiltonien 2.29 n'est pas pu-rement oulombien. Le problème de l'e�et Stark sur les atomes alalins n'est pas résoluanalytiquement. La méthode générale onsiste à aluler numériquement les éléments de33



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergmatrie de le hamiltonien 2.29, puis à diagonaliser le hamiltonien. Les éléments de matriede la partie de ouplage ave le hamp életrique statique s'érivent, dans la base sphé-rique 〈n, l, j,mj |Fr cos(θ)
∣

∣n′, l′, j′, m′
j

〉. En utilisant la rédution des éléments de matriedipolaire présentée dans la partie 2.1.4, les éléments de matrie sont séparables en unepartie angulaire et une partie radiale. La partie angulaire s'exprime analytiquement parles harmoniques sphériques donnant les règles de séletion : ∆l = ±1 et ∆mj = 0. Lapartie radiale est alulée numériquement par résolution de l'équation de Shrödinger ra-diale dans le adre de la théorie du défaut quantique (méthode de Numerov [Zimmermanet al., 1979, Gallagher, 1994℄).Cette méthode de alul est utilisée par un programme Fortran77 (développé au la-boratoire par J.M Leomte, A. Bleton et L. Pruvost), permettant de aluler les niveauxd'énergie en hamp életrique, ainsi que les moments dipolaires de transition entre étatséletroniques pour les atomes alalins dans le adre de la théorie du défaut quantique.Les niveaux d'énergie de Rydberg du sodium en fontion du hamp életrique F sontreprésentés sur la �gure 2.4. Sur ette �gure, sont représentées les multipliités n = 46,47 et 48. Dus aux valeurs signi�atives des défauts quantiques des états ns et np (voirla table 2.1), ils sont séparés de leur multipliité et les états ns s'interalent entre lesmultipliités n − 1 et n − 2. Les valeurs des défauts quantiques pour les états nd, nf et
ng étant prohes de zéro, es états sont très peu éloignés de leur multipliité en hampnul. Pour les états non dégénérés en hamp nul, ns, np et nd, l'e�et Stark, pour deshamps életriques relativement faibles, est don quadratique, et devient linéaire pour deshamps életriques plus intenses par ouplage ave les états de la multipliité. Les états
nd se ouplent rapidement aux états rouges de la multipliité n, les états ns se ouplentaux états rouges de la multipliité n − 1 et les états np se ouplent aux états bleus dela multipliité n − 1. Comme pour l'hydrogène, pour les états de la multipliité et lesétats quasi-dégénérés en hamp nul, l'e�et Stark est prinipalement linéaire. Au hampd'Inglis-Teller, dé�ni omme pour l'hydrogène, les états des multipliités se repoussent etil apparait des séries de roisement évités. Cei est du à la brisure de symétrie par le oeurionique (les nombres quantiques n1 et n2 ne sont plus bons).2.1.5.4 Polarisabilité statiquePour les états non dégénérés en hamp életrique nul, en appliquant la théorie desperturbations jusqu'au seond ordre, soit pour des hamps életriques statiques faibles, ledéalage en énergie est prinipalement quadratique ave le hamp életrique. Il s'érit :

∆E(2) =
1

2
αF 2 (2.31)où α est la polarisabilité statique. Pour un état |nljmj〉, la polarisabilité statique estdon dé�nie par :

α =
∑

n′,l′,j′ 6=n,l,j

|〈nljmj | µ̂ |n′l′j′mj〉|2
En′l′j′ − Enlj

(2.32)Le moment dipolaire életrique de transition µ̂ varie omme n∗2 . L'éart en énergie desétats de Rydberg En′l′j′ − Enlj varie omme n∗−3 . Alors, la polarisabilité α varie ave le34



2.1 Considérations générales sur les atomes de Rydberg

Figure 2.4 � Diagramme Stark du sodium pour |mj | = 1
2.nombre quantique prinipal e�etif omme : α ∝ n∗7 . Les états de Rydberg sont dontrès sensibles au hamp életrique, e qui en fait des systèmes privilégiés pour l'étudede l'interation des états atomiques ave un hamp életrique statique, en partiulier, lesétats de Rydberg atomiques peuvent être utilisés omme sonde pour de petits hampséletriques de l'ordre de quelques V/m (préision de ≈ 20 µV/m) [Osterwalder andMerkt, 1999℄.2.1.6 Détetion par ionisation lassique par hamp életriqueLes états de Rydberg sont des états életroniques faiblement liés. Dans le as desatomes alalins, l'appliation d'un relativement petit hamp életrique su�t à extrairel'életron de valene, et ainsi à ioniser l'atome de Rydberg. Bien que ette méthode soitdestrutive, elle possède l'avantage d'être (semi-)séletive ave l'état interne de l'atomede Rydberg, 'est à dire en fontion de l'énergie de liaison.Considérons l'atome d'hydrogène soumis à un hamp életrique statique ~F dirigé selon(Oz). L'énergie potentielle de l'életron s'érit :

Vpot(r, z) = −1

r
+ Fz (2.33)Comme le montre la �gure 2.5, l'appliation d'un hamp életrique statique externe apour e�et d'abaisser la barrière de potentielle. Vpot présente alors un maximum le long del'axe (Oz) à Vmax(F ) = −2

√
F . L'életron est don éjeté lorsque son énergie de liaison eststritement supérieure à Vmax(F ). Nous pouvons alors dé�nir le seuil de hamp életriqued'ionisation lassique Fc pour un état quantique donné :35
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Figure 2.5 � Représentation de l'énergie potentielle de l'életron interagissant ave lehamp oulombien réé par le noyau atomique (en pointillés) auquel se superpose unhamp életrique statique externe dirigé selon (Oz) (en trait plein).
Fc =

1

16n4
(2.34)Cette détermination lassique ne prend don pas en ompte la variation des niveauxd'énergie par e�et Stark, ni de la façon dont est appliqué le hamp életrique statiqueexterne. Si l'on prend en ompte l'e�et Stark linéaire de l'état le plus rouge d'une mul-tipliité, alors le seuil de hamp életrique pour l'ionisation vaut F = 1

9n4 . Pour les étatsbleus, il n'y a pas d'expression simple permettant d'estimer le seuil d'ionisation en hampéletrique. Le seuil d'ionisation de es états est en général environ deux fois plus grand quepour les états rouges (pour un même n). Notamment, pour les atomes alalins autres quel'atome d'hydrogène, il existe un proessus d'ionisation rapide, omparable à l'autoionisa-tion. En e�et, en hamp életrique, le nombre quantique parabolique n1 n'est plus bon, lesétats bleus sont ouplés, au niveaux du oeur ionique, aux états rouges, qui peuvent êtrelibres. Ainsi les états bleus sont ionisés par ouplage ave le ontinuum des états rouges[Gallagher, 1994℄.Comme nous l'avons vu dans la partie 2.1.5.3, les états de Rydberg des atomes alalinsen hamp életrique présentent des roisements évités dus au ouplage entres es états.La manière dont est appliqué le hamp életrique statique, et partiulièrement son tempsde montée, va don déterminer si les états életroniques en hamp életrique seront suivisplut�t diabatiquement ou plut�t adiabatiquement. En suivant un modèle Landau-Zenerde passage adiabatique au travers un roisement évité (que nous étudierons plus en détaildans le hapitre 3 dans le adre des états életroniques de paire d'atomes de Rydberg), si
dE
dt
< ∆E2, alors le passage à travers le roisement évité sera plut�t adiabatique, sinon lepassage sera plut�t diabatique. Dans nos expérienes, des temps de montée de l'ordre dela µs permettent des passages adiabatiques à travers la série de roisements évités.2.1.7 Loi d'éhelle de quelques propriétés des atomes de Rydberget onlusionLe tableau 2.3 résume quelques propriétés des états de Rydberg atomique pour desétats de petit l. Une des propriétés remarquable des états de Rydberg est leur très grand36



2.1 Considérations générales sur les atomes de RydbergTable 2.3 � Loi d'éhelle des propriétés des états de Rydberg [Gallagher, 1994℄.PropriétésEnergie de liaison n∗−2Rayon orbital n∗2Di�érene d'énergie entres 2 niveaux adjaents n∗−3Moment dipolaire életrique n∗2rayon orbital, soit des moments dipolaires életriques importants. Les setions e�aesde ollisions sont alors très grandes, faisant des états de Rydberg des systèmes privilégiéspour l'étude des interations à longues distanes [Sa�nya et al., 1981, Gallagher et al.,1982℄. De plus, ils possèdent des temps de vie relativement long, et sont don de très bonsandidats pour de futures appliations en information quantique [Sa�man et al., 2010,Brion et al., 2007℄.Dans ette partie, nous avons don rappelé les prinipales onsidérations théoriques desatomes de Rydberg alalins. Nous allons maintenant, dans la seonde partie de e hapitre,dérire le dispositif expérimental permettant d'obtenir un éhantillon froid d'atomes deRydberg de sodium.
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Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de so-dium froid dans un état de Rydberg2.2.1 IntrodutionLa partie suivante dérit le montage expérimental utilisé pour la prodution d'un jetsupersonique pulsé d'atomes de sodium dans leur état fondamental et de leur exitationvers un état de Rydberg. Le montage expérimental omporte la soure atomique : le jetsupersonique, il est onstitué de deux eneintes. La première eneinte est destinée à l'ex-pansion supersonique du gaz atomique en présene d'un gaz porteur. L'autre est onsaréeà l'expériene et ontient la zone de détetion. L'exitation laser des atomes de sodiumdans leur état fondamental est obtenue à l'aide de deux lasers aordables en fréquenequi seront dérits dans ette partie. Il s'agit alors de réaliser une impulsion de jet superso-nique, onstituant un gaz froid et rapide en translation, ontenant des atomes de sodiumdans leur état fondamental, obtenus par un proessus d'ablation laser, et qui seront exi-tés dans un état de Rydberg. La détetion est basée sur la tehnique d'ionisation séletivepar hamp életrique pulsé des atomes de Rydberg. Di�érentes études seront menées aveles états de Rydberg atomiques du sodium : la mise en évidene de transitions Landau-Zener autour d'une résonane de Förster détaillée au hapitre 3 ; la mesure préise dela densité du nuage d'atomes de Rydberg basée sur le transfert adiabatique entres desétats de paire, que nous détaillerons au hapitre 4 ; en�n e même dispositif expérimentalsera utilisé pour la mesure de la �utuation quantique lors d'osillations de Rabi à deuxphotons, détaillée au hapitre 5.Dans ette partie, nous introduirons les prinipes de l'expansion supersonique et de l'abla-tion laser, ainsi que les améliorations apportées au dispositif expérimental. Puis nousdérirons le montage expérimental et les aratéristiques du jet supersonique d'atomesde sodium (mesure des températures et in�uene des paramètres expérimentaux aes-sibles). En�n nous détaillerons le shéma d'exitation laser des atomes de sodium de l'étatfondamental vers un état de Rydberg.2.2.2 Prinipe de l'expansion supersoniqueL'expansion supersonique est une tehnique de refroidissement souvent utilisée dansdi�érents domaines de la physique, de la himie-physique, ou de la himie. Elle permetl'obtention d'éhantillons d'atomes froids et de moléules froides pour leurs degrés delibertés externes et internes (de rotation et de vibration dans les états életroniques fon-damentaux ou exités [Miller, 1984℄). Ces systèmes ont permis la spetrosopie laser dehaute préision de es espèes, l'étude des di�érents hemins de réations en jets roisés[Baluani et al., 2005℄, ou plus généralement des interations entre des espèes neutresdans leurs états fondamentaux [Koperski, 2003℄.La littérature onernant l'expansion supersonique est rihe. La théorie des jets super-soniques d'un gaz pur monoatomique a été introduite par [Kantrowitz and Grey, 1951℄,puis développée prinipalement par [Toennis and Winkelmann, 1977℄, et par [Beijerinkand Verster, 1981℄, étendue notamment dans le as d'un mélange de deux gaz purs mo-noatomiques. La théorie permet d'évaluer, par résolution numérique, la température lon-gitudinale �nale d'un jet supersonique en traitant, par di�érents modèles, les ollisions38



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydbergentres les espèes présentes qui sont responsables du refroidissement longitudinal. Dansette partie, nous ne dérirons pas les di�érents modèles utilisés pour prendre en ompteles ollisions lors de l'expansion supersonique, nous rappellerons seulement les équationsde bases de l'éoulement hydrodynamique lors de la formation d'un jet supersonique.2.2.2.1 GénéralitésPour réaliser l'expansion supersonique d'un gaz, on onsidère un réservoir de gaz soushaute-pression p0, à la température T0, l'eneinte est pourvue d'un ori�e de diamètre Dpar lequel les espèes gazeuses peuvent s'éhapper du réservoir dans un environnementvide de pression p1, omme représenté sur la �gure 2.6. Si D est bien inférieur au libreparours moyen du gaz, les espèes s'éhappent sans entrer en ollision les unes aveles autres, alors la distribution en sortie orrespond alors à la distribution de Maxwell-Boltzmann des vitesses à l'intérieur du réservoir, et le jet est dit e�usif. Si, au ontraire,
D est beauoup plus grand que le libre parours moyen du gaz, les espèes entrent en ol-lisions lorsqu'elles s'éhappent du réservoir et ressentent une fore moyenne qui les poussevers l'extérieur de l'ori�e. Le gaz s'expand alors librement dans le vide, e qui permetun abaissement de l'énergie interne du gaz. En e�et, une partie de l'énergie thermiquede la soure est transférée dans l'expansion par ollisions qui onvertissent une partie del'enthalpie interne en énergie inétique du jet. Lorsque la vitesse moyenne du jet variejusqu'à atteindre une vitesse égale à la vitesse du son dans le milieu, on parle de régimesupersonique.

Figure 2.6 � Expansion adiabatique dans le vide d'un gaz sous pression au travers unori�e de diamètre D. La distribution des vitesses du jet supersonique est très étroite etpossède une valeur moyenne très élevée dans le référentiel du laboratoire.Dans le régime supersonique, en sortie du réservoir, la densité du gaz est enore impor-tante et les ollisions assurent un équilibre ontinu permettant de dérire omplètementl'état du gaz en équilibre thermodynamique. On onsidère les paramètres n, p, et T ommeétant respetivement la densité loale de partiule, la pression et la température d'un gaz39



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergparfait ompressible. Un proessus isentropique est un proessus adiabatique sans éhangede haleur ave l'extérieur, et le gaz ompressible s'expand au travers un ori�e dont lasurfae roit légèrement ave l'axe du jet z. La onservation de l'énergie totale s'érit :
Ec0 + U0 + p0V0 = Ec1 + U1 (2.35)où Ec est l'énergie inétique du gaz que l'on peut déomposer en deux termes : l'énergieinétique du entre de masse et l'énergie inétique des partiules dans le entre de masse.

U est l'énergie interne des partiules et pV leur énergie potentielle. L'indie 0 réfère augrandeurs thermodynamiques dans le réservoir, et l'indie 1 réfère aux grandeurs dans lejet. On a onsidéré de plus que la pression dans le jet est beauoup plus petite que lapression dans le réservoir.On peut réérire la loi de onservation de l'énergie en fontion de l'enthalpie du gaz
H = U + pV :

H0 = H1 +
1

2
mv̄1

2 (2.36)Dans l'absolu, toute l'énergie disponible est onvertie en vitesse moyenne de translation,ave une température de translation nulle dans le repère du entre de masse du gaz.Cei est impossible en réalité ar les espèes du jet peuvent rentrer en ollision et ainsiréhau�er le gaz.En ajoutant l'équation de ontinuité du milieu et la onservation de l'impulsion, il estpossible de onnaître les paramètres de et éoulement tout le long de son axe en fontiondu nombre de Mah. Le nombre de Mah est, en un point donné, dé�ni omme le rapportde la vitesse moyenne du jet, en e point, sur la vitesse du son dans le milieu :
Meff =

veff
vson

(2.37)ave :
vson =

√

γ
p

n
(2.38)où γ est le rapport des apaités massiques à pression onstante Cp, et à volumeonstant Cv : γ = Cp

Cv
.2.2.2.2 CaratéristiquesSoit une position dans le jet zeff après la vanne, par une analyse de la partie ontinuede l'éoulement, Ashkenas et Sherman, ont déduit que le nombre de Mah augmente avela distane zeff , suivant la loi [Ashkenas and Sherman, 1966℄ :

Meff = 3.26(
zeff
D

)0.67 (2.39)Il est possible d'érire la température longitudinale Teff et la densité e�etive neff enfontion de Meff :
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2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydberg
Pour un gaz monoatomique (γ = 5

3
), la densité diminue ave la distane z au réser-voir omme z−2. Il est possible de dé�nir une distane zm orrespondant à une distanemoyenne où se produit la dernière ollision, où la distribution en vitesse se �ge. Après

zm, le jet entre dans le régime moléulaire : régime sans ollisions. C'est à partir de làque l'on séletionne la partie axiale du jet ave un éoreur (skimmer en anglais). Lespropriétés du jet après l'éoreur dépendent de l'éoulement en régime hydrodynamiqueentre la sortie du réservoir et zm. Après zm, on peut estimer la vitesse moyenne �nale dujet et la température �nale dans la limite où le nombre de Mah est in�ni (dans la limiteoù toute l'enthalpie a été onvertie en énergie inétique). Pour un gaz monoatomique :
v∞ =

√

5kT0
m

(2.42)
T∞ =

3T0
M2

∞
(2.43)La desription préédente onerne la partie entrale du jet. Le jet global est aratérisépar la formation d'un système d'ondes de ho permanent (�gure 2.7) omportant uneonde de ho latérale et partiulièrement une onde frontale appelée disque de Mah dontla distane zmax à la vanne est donnée par [Ashkenas and Sherman, 1966℄ :

zmax = 0.67D

√

p0
p1

(2.44)Au niveau de es ondes de ho, la densité des partiules est beauoup plus grande quela densité du jet, les partiules entrent alors en ollision ave les partiules environnantes.En aval du disque de Mah, le régime devient subsonique.

Figure 2.7 � Struture d'un jet supersonique [Soles, 1988℄.41



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg2.2.2.3 Distribution en vitesse des atomes dans un jet supersonique :Un jet supersonique est don un gaz froid possédant une vitesse importante dans leréférentiel du laboratoire. La température de e gaz froid le long de l'axe du jet aratérisela distribution des vitesses suivant son axe. Nous allons rappeler les équations dérivantla distribution des vitesses parallèles dans le as d'un jet supersonique monoatomique.Dans le adre de nos expérienes, les atomes de sodium sont ensemenés et thermalisésà la température du gaz porteur. Les équations suivantes dérivent la distributions desvitesses longitudinales du gaz porteur, on peut alors supposer que la température de l'es-pèe ensemenée soit égale ou supérieure à elle des atomes du gaz porteur. En e�et, letraitement d'une espèe lourde ensemené dans un gaz porteur léger montre que les tem-pératures longitudinales �nales obtenues sont di�érentes pour les deux espèes (itons parexemple les travaux [Anderson, 1967, Raghuraman and Anderson, 1977℄). Notamment, latempérature longitudinale �nale des espèes ensemenées est toujours plus grande queelle du gaz porteur.Dans le régime moléulaire, lorsque les grandeurs thermodynamiques sont gelées, la tem-pérature parallèle est donnée par :
1

2
kBT// =

1

2
mδv2// (2.45)La densité de probabilité de la distribution des vitesses longitudinales est donnée par[Haberland et al., 1985℄ :

P (v) ∝ v2e
−(

v−v//∞
v//∞

)2S2
//∞ (2.46)où S//∞ est le rapport de la vitesse longitudinale �nale sur la dispersion �nale des vitesseslongitudinales, et v//∞ la vitesse moyenne dans le référentiel du laboratoire.Dans la théorie de la dynamique des �uides, le paramètre S aratérise la distributiondes vitesses du jet supersonique. Des modèles théoriques (sphères dures, potentiel inter-atomique ou inter-moléulaire) permettent de aluler e paramètre. Il est exprimé dansla littérature [Toennis and Winkelmann, 1977℄ sous la forme :

S//∞ = A
[

n0D(C6/kBT0)
1/3
]δ (2.47)où C6 est le oe�ient de Van der Waals et A et δ deux paramètres de simulation dé-pendant du modèle utilisé. Expérimentalement, le rapport des vitesses S//∞, dépend desonditions expérimentales de l'expansion supersonique et peuvent varier de plusieurs en-taines [Campargue, 1984℄ à mille [Wang et al., 2007℄.Dans ette partie, nous avons don dérit les prinipes de base de l'expansion super-sonique en régime ontinu (ou stationnaire). Nous utilisons, dans notre expériene, un jetsupersonique pulsé dont les pulses de gaz sont su�samment long pour être dérit par leséquations de l'expansion supersonique en régime stationnaire. Cei étant bien véri�é dansla partie entrale du pulse de gaz.2.2.3 Ablation laser d'une ible solide de sodiumAprès avoir brièvement introduit les prinipes généraux de formation d'un jet superso-nique, nous allons aborder sa réalisation, il s'agit de réaliser un jet supersonique pulsé de42



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydberggaz rare ensemené par l'atome alalin de sodium. La prodution des atomes de sodiumest réalisée par ablation laser. Dans ette partie nous dérirons en détail le dispositif expé-rimental qui s'est avéré être un élément lé pour la réussite des expérienes, en partiulierpour l'obtention de onditions expérimentales stables pour la prise de données. Après unebrève introdution de quelques généralités du proessus d'ablation laser, nous dérironsles améliorations apportées au dispositif expérimental. Au début de ette thèse, le jetsupersonique d'atomes de sodium avait déjà fontionné, et les améliorations ont permisl'obtention d'un signal d'atomes de sodium plus intense et relativement stable.2.2.3.1 GénéralitésL'ablation laser est une tehnique onsistant à extraire une ertaine quantité de ma-tière d'une ible solide lors du ouplage ave un laser. Cette tehnique est utilisée ommeméthode pour réaliser des dép�ts en ouhes mines sur un substrat [Chrisey and Hubler,1994℄ (�lms superonduteurs [Dijkkamp et al., 1987℄, nano-ristaux, nano-tubes [Guoet al., 1995℄). L'ablation laser est aussi utilisée pour aratériser des matériaux [Wine-fordner et al., 2004℄, ou enore pour la miro-struturation (guides d'onde, mirostrutu-ration en 3D [Heyl et al., 2001℄). Elle fait partie d'un domaine de reherhe fondamentaleatif possédant de nombreuses appliations. Les méanismes fondamentaux � interationslaser-solide-gaz et formation de plasmas � sont bien onnus mais restent omplexes àmodéliser. Dans le domaine de la physique des jets moléulaires et atomiques, elle estutilisée pour l'obtention d'espèes synthétisées (réation entre l'espèe ablatée et le gazporteur), ou enore pour la formation d'agrégats qui sont formés par ondensation de lamatière évaporée et peuvent roître très rapidement. Le ontr�le des aratéristiques del'ablation permet de ontr�ler la distribution de la taille des agrégats. C'est le groupe duDr. Smalley, à l'université de Rie en 1981, qui employa la première fois l'ablation laserpour la formation d'agrégats dans un jet supersonique [Dietz et al., 1981℄.Les résultats obtenus lors d'une ablation laser dépendent en grande partie de la duréede l'impulsion laser [Chihkov et al., 1996℄. En e�et, lors de l'interation laser ave uneible solide métallique, l'énergie laser est d'abord absorbée par les életrons de ondution.Ensuite, ette énergie est transférée aux életrons liés, à la struture ristalline, ou en-ore perdue par des phénomènes de transports. Ces phénomènes n'ont pas tous les mêmesonstantes de temps. Pour des durées d'impulsion de l'ordre de la femtoseonde, l'ablationlaser est onsidérée omme une transition direte solide-vapeur ou solide-plasma, dans eas, la struture ristalline n'est hau�ée que sur des éhelles de temps de la pioseondequi a pour e�et la réation de vapeur et d'un plasma qui s'expand rapidement. Alors quepour des durées d'impulsion de l'ordre de la pioseonde, des phénomènes de ondutionde haleur apparaissent aompagnés de formation de zone de phase liquide à l'intérieurdu matériau. En�n, pour des durées d'impulsion laser longues (nanoseonde), il y a assezde temps pour que l'énergie absorbée hau�e le matériau jusqu'à la température de fusionpuis juqu'à la température de vaporisation. Dans e as, on parle de proessus thermique(équation de di�usion de la haleur), e qui est généralement le as pour des lasers dansle domaine spetral du visible à l'infrarouge. Pour une durée d'impulsion laser τ = 10 nsfoalisé sur la surfae d'une taille de r = 0.1 à 1 mm, la longueur de di�usion thermiqueest donnée par : δth =
√
χτ , où χ est la di�usivité thermique. Dans le as du sodium, χ =1.41 104 J/m3/K, et δth = 10−2 m. Le sodium est un relativement mauvais onduteur43



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergthermique, pour es durées d'impulsion laser, l'énergie absorbée ne se dissipe pas dansle matériau et reste onentrée dans un petit volume, l'ablation laser s'en trouve alorsfailitée.2.2.3.2 Mise en oeuvre expérimentaleBarreau de sodium pour l'ablation laser Dans la pratique, nous partons de sodiumsolide pur. Puis nous façonnons un barreau en forme de ylindre reux, sous atmosphèrede gaz rare, pour le monter sur une tige, représentée en rose sur la �gure 2.8. Ce ylindrede sodium fait environ 2 m de long. Un façonnage �n à la main à l'aide d'un salpelest indispensable a�n d'obtenir un ylindre régulier en translation et en rotation. Le dia-mètre extérieur du ylindre doit s'adapter à son logement dans la hambre d'ablation.Nous avons pu onstater que plus le diamètre extérieur est important, plus la quantité desodium ablatée est importante, e qui nous a amené à agrandir le diamètre du logementdu barreau de sodium, qui subit un mouvement hélioïdal autour de l'axe vertial de lahambre d'ablation.Conernant la stabilité du mouvement hélioïdal, nous avons pu observer qu'en boutde haîne, moteur � ardan � tige �letée, la tige solidaire du barreau de sodium préessaitautour de l'axe de rotation, e qui avait des réperutions sur la stabilité du signal d'atomesde sodium observé dans les expérienes. Pour éviter ette préession, nous avons ajoutéun fourreau de guidage, représenté en bleu sur la �gure 2.8, servant à ontraindre le boutde la tige solidaire du barreau de sodium autour de l'axe de rotation.En�n, la translation de la tige �letée est ontr�lée par un dispositif d'életroniqueanalogique grâe à des miro-interrupteurs �xés sur le trajet d'un disque se situant aubout du ardan. Le disque, représenté en vert sur la �gure 2.8 est une pièe reliant leardan à la tige �letée. Le disque est aussi soumis à un mouvement de préession, etpeut touher deux fois le même interrupteur (haut ou bas). La logique implémentée estreprésentée sur la �gure 2.9.Laser d'ablation pour l'ensemenement d'un gaz porteur Le laser d'ablation estun laser pulsé Nd :YAG doublé en fréquene délivrant une puissane de 2 mJ/pulse à 1064nm et 1 mJ/pulse à 532 nm, de marque Ekspla, de modèle NL-208. La durée des pulseslaser est de 9 ns. Le faiseau laser est foalisé sur le barreau de sodium par une lentilleonvergente de foale 30 m située à l'extérieur de l'eneinte. Nous utilisons l'émission à532 nm pour ablater le sodium. La synhronisation du moteur pas à pas sur le pulse dulaser d'ablation à un taux de répétition de 10 Hz (pouvant atteindre 1 kHz) n'a auune�et, ar aux temps aratéristiques où se produisent les méanismes de l'ablation, le bar-reau peut être onsidéré omme �xe. Le tir du laser est de plus synhronisé sur l'arrivéedu pulse de gaz porteur.En onlusion de ette partie, nous représentons sur la �gure 2.10, sous forme d'histo-gramme de la quantité de signal mesurée à haque expériene, les distributions typiquesdu jet d'atomes de sodium produit par l'ablation laser. La distribution en noir représenteune distribution typique du signal d'atomes de sodium sans les améliorations que j'ai44



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydberg

Figure 2.8 � Système méanique permettant la rotation du barreau de sodium autourde l'axe de la hambre d'ablation. La hambre d'ablation se trouve au entre de la pièereprésentée en gris en transparene. De haut en bas : le ardan (relié au moteur nonreprésenté sur la �gure), le disque (en vert), la tige �letée (en rouge), le porte barreau(en rose), en�n le fourreau, solidaire de la hambre d'ablation, servant à ontraindre larotation autour de l'axe (en bleu).
Figure 2.9 � Logique de ontr�le de la diretion du moteur pas à pas en fontion dudélenhement des miro-interrupteurs haut et bas.
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Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergdérites dans ette partie. Les distributions en rose (faible puissane du laser d'exita-tion) et violet représente les distributions de signal obtenues après améliorations (tailledu barreau, stabilité de rotation) pour un barreau de sodium réent. Au fur et à mesurede l'utilisation du barreau, les distributions en rose et violet tendent vers la distributionen noir.
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403020100
 Signal total de Rydberg (Vs)Figure 2.10 � Distributions typiques du signal d'atomes de sodium produit par ablationlaser d'un barreau de sodium solide en rotation. En noir est représentée une distributiontypique sans les améliorations présentées dans ette partie. En violet et en rose sont repré-sentées les distributions typiques du signal après les améliorations dérites préédemment,pour des puissanes du laser d'exitation (laser infrarouge) de respetivement 700 mW et1.5 W.2.2.4 Dispositif expérimental du jet supersonique2.2.4.1 DesriptionLe dispositif expérimental est onstitué de deux eneintes à vide onçues et réaliséesau laboratoire en 2006-2007. Les eneintes sont en aier 316L amagnétique. Les deuxhambres aolées forment un dispositif de longueur 84 m. Elles ne ommuniquent entreelles que par l'éoreur de diamètre 800 µm. L'eneinte ontenant la vanne, dédiée àla prodution du jet supersonique, est soumise en fontionnement à une harge de gazimportante, le système de pompage est don onstitué au plus près de l'eneinte d'unepompe turbo-moléulaire Pfei�er de débit 2000 L/s, suivi d'une pompe sèhe Bush dedébit 30 m3/h assurant un vide primaire. L'eneinte où se déroule la manipulation desatomes de sodium, moins hargée en gaz lors du fontionnement de la vanne, est pompéeau plus près de l'eneinte par une pompe turbo-moléulaire Pfei�er de débit 1200 L/s,suivi d'une pompe sèhe de débit 18 m3/h. L'isolation du vide est réalisée par des joints46



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydbergtoriques et permet d'atteindre un vide su�sant pour ette expériene : sans harge degaz, la pression atteinte est de quelques 10−8 mbar.Chambre soure La hambre de prodution du jet supersonique ontient la vanne,la hambre d'ablation et l'éoreur. Elle omprend aussi de nombreux aès optiques etdes onnexions életriques. La vanne est de marque Parker - General Valve, de modèlesérie 9. Une modi�ation a été apportée à la vanne, lors de la oneption du dispositifexpérimental, a�n de pouvoir ontr�ler la longueur de la ourse lors de son ouverture etde sa fermeture. Le ontr�leur de la vanne est un ontr�leur IOTA one, permettant dedélivrer des pulses de longueurs variables : de 10 µs à 1 s, et pouvant atteindre un tauxde répétition de 250 Hz. De plus, ette vanne est adaptée à un système de refroidissementà l'azote liquide.Chambre expériene Après l'éoreur, le jet atomique rentre dans la hambre expé-riene. Cette hambre est dédiée à la manipulation des atomes de sodium du jet et àleur détetion. En e�et, dans un premier temps, ette hambre ontenait deux systèmesd'optiques de olletions (miroirs, lentilles, photo-diodes) détetant la �uoresene desatomes de sodium soumis à une radiation laser à 589 nm (résonnant pour la transition
3S-3P ). Ce premier dispositif a permis la aratérisation du jet supersonique d'atomes desodium : in�uenes du gaz porteur, de l'énergie d'ablation, ainsi que la détermination destempératures transverse et longitudinale [Saquet, 2009℄.2.2.4.2 CaratérisationNous rappellerons ii brièvement les prinipaux résultats de la aratérisation du jetsupersonique en fontion des di�érents paramètres aessibles dans l'expériene [Saquet,2009℄. Cette étude a été menée ave le système de détetion de �uoresene induite parlaser sur la transition 3S1/2 − 3P3/2 du sodium représenté sur la �gure 2.11.Le dispositif expérimental est à symétrie ylindrique, de fait le jet supersonique éga-lement. Nous dé�nissons l'axe du jet omme axe longitudinal (Oz), ainsi que le planperpendiulaire au jet (Oxy). Toutes les diretions transverses sont équivalentes, et nousséletionnons une diretion transverse d'étude ave l'axe du laser d'exitation. Le jetsupersonique peut don être aratérisé par une vitesse moyenne et une température lon-gitudinale, ainsi que par une vitesse moyenne (a priori nulle ar le jet ne dévie pas) et unetempérature transverse.Le laser d'exitation émettant à 589 nm est de marque Tekhnosan, de modèle DYE-SF-077. Il s'agit d'un laser à olorant ontinu pompé par un laser Millenia émettant à 532nm et délivrant une puissane de 6 W. Nous l'utilisons dans sa on�guration de avité enanneau. Dans ette on�guration, la largeur spetrale du laser est de 100 kHz, la fréqueneest balayable sur 20 GHz, et la polarisation en sortie de la avité est retiligne horizontale.Le olorant utilisé est un mélange de Rhodamine 610 (83%) et de Rhodamine 590 (17%)dissout dans de l'éthylène glyol. Le laser est asservi sur le signal d'absorption saturéed'une ellule de sodium à ≈ 400 K. L'életronique d'asservissement (détetion synhroneet génération du signal d'erreur) a été développée par le servie életronique du laboratoire.47



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg

Figure 2.11 � Shéma dérivant le dispositif expérimental pour la prodution d'un jetsupersonique de sodium (ontenu dans la hambre soure) : la vanne pulsée, la hambred'ablation ontenant le barreau de sodium solide en rotation. Les atomes de sodium sontdétetés dans la deuxième partie de l'expériene (hambre expériene) par �uoreseneinduite par laser dans deux zones de détetion séparées de 15 m. Á la �n, dans l'axedu jet, nous avons représenté les galettes de miro-anaux qui détetent les ions et lespartiules neutres su�samment énergétiques.Détermination de la température longitudinale La température longitudinale estdéterminée par une méthode de temps de vol. La hambre d'expériene présente deuxaès optiques et permet d'obtenir deux zones d'interation entres les atomes de sodiumet le laser à 589 nm (laser non foalisé de taille ≈ 1.5 mm). Connaissant la distane entrees deux zones d'interation et l'éoreur (à partir du régime moléulaire), on mesure unedistribution en temps d'arrivée des atomes de sodium, diretement reliée à la distributiondes vitesses longitudinales du jet [Soles, 1988℄. Une étude préédente a montré qu'iln'est pas néessaire de onvoluer la distribution en temps d'arrivée ave la distributioninitiale en position des atomes de sodium (extension initiale du nuage d'atomes) ar ettedistribution est trop �ne pour ontribuer à élargir le temps de vol. Les temps de volobtenus sont dominés par la distribution initiale des vitesses longitudinales. Nous verronsque dans nos onditions expérimentales, le paramètres S2 est de l'ordre de 4, et nousne pouvons pas omettre le fateur v2 dans l'expression de la distribution des vitesseslongitudinales donnée par la formule 2.48. Nous exprimons ette expression en fontionde la largeur en vitesse de la distribution δv :
P (v) ∝ v2e−(

v−v∞)2

2δv2 (2.48)48



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de RydbergOn peut également exprimer la distribution en temps d'arrivée par rapport à un temps
t0 :

P (t) ∝ e−
(t−t0)

2

2δv2t2

t2
(2.49)La �gure 2.12 représente les temps de vol expérimentaux obtenus par �uoresene desatomes de sodium dans la première zone d'interation (soit 6 m après l'éoreur) pourdi�érents gaz porteurs : l'hélium, le néon, et l'argon pour une pression de 3 bars. Onajuste alors la fontion P (t) de l'équation 2.49, on en déduit la vitesse moyenne du nuageainsi que la largeur de la distribution des vitesses longitudinales δv. On trouve : 7.3± 1.5K pour l'hélium, 4.3± 0.5 K pour le néon, et 5± 0.5 K pour l'argon.

Figure 2.12 � Temps de vol d'atomes de sodium hargés dans di�érents gaz porteurspour une pression de 3 bars : en rouge l'hélium, en rose le néon, en bleu l'argon.Détermination de la température transverse La mesure du pro�l Doppler desvitesses transverses du jet atomique permet de déterminer la température transverse desatomes de sodium du jet. En e�et, le faiseau laser roise perpendiulairement le jet desodium, nous sondons don les projetions des veteurs vitesses des atomes sur l'axe depropagation du laser, soit une omposante transverse. Nous disposons du laser asservi surune transition atomique de la raie D2 du sodium (par la tehnique d'absorption saturée) :
32S1/2, F = 2 - 32P3/2, F

′ de notre hoix (ainsi que les ross-over). Nous disposons donde plusieurs valeurs de référene absolue en fréquene, nous permettant de désaorderpréisément la fréquene sur quelques points ouvrant une gamme de quelques dizainesde MHz autour de la résonane. Un laser dont la fréquene est désaordée par rapportà la fréquene de transition exitera les atomes d'une lasse de vitesse transverse nonnulle. Nous mesurons la �uoresene pour di�érentes valeurs du désaord en fréquene.En première approximation, on néglige la struture hyper�ne de l'état 32P3/2 ontenuedans le pro�l Doppler. Le pro�l Doppler est alors dominé par la dispersion des vitessestransverses. Le pro�l de raie mesuré est gaussien entré sur la transition 32S1/2 - 32P3/249



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergde fréquene ν0 et s'érit en fontion de la température transverse Tt :
g(ν0, Tt) ∝ e

− (ν−ν0)
2

ν2
0

kTt
mc2 (2.50)La �gure 2.13 représente les points expérimentaux (points bleus) et l'ajustement gaus-sien des points expérimentaux (ourbe rouge). Cet ajustement donne une températuretransverse Tt = 1.8 K. Si l'on prend en ompte la struture hyper�ne, représentée dansl'enadré en haut à gauhe de la �gure 2.13 en onvoluant le pro�l gaussien par les pro�lsde Voigt de haque transition hyper�ne, l'ajustement du pro�l Doppler donne Tt = 0.9 K.

Figure 2.13 � Pro�l Doppler transverse et son ajustement gaussien dans les onditionsexpérimentales suivantes : argon à 6 bars et puissane du laser d'ablation de 0.6 mJ/pulse.Dans l'enadré en haut à gauhe, on représente les raies hyper�nes ontribuant au signal.In�uene du gaz porteur Il s'agit ii d'optimiser la température longitudinale dujet atomique en fontion de la pression du gaz porteur dans le réservoir à 300 K. Pourtrois gaz porteurs di�érents (hélium, néon, argon), nous mesurons la vitesse longitudinalemoyenne, et la température longitudinale, pour di�érentes pressions dans le réservoir.Cette étude est résumée sur la �gure 2.14.Les ourbes de gauhe représentent la vitesse moyenne du jet normalisée à la vitessethéorique du jet supersonique (lorsque toute l'énergie disponible a été onvertie en énergieinétique) pour les trois gaz porteurs di�érents. Les trois ourbes n'ont pas le mêmeomportement aux basses pressions, ependant elles semblent onverger vers la mêmevitesse moyenne �nale, elle même supérieure à la vitesse théorique attendue.Les ourbes de droite représentent la température longitudinale �nale pour es mêmesgaz porteurs en fontion de la pression dans le réservoir. La température longitudinale ale même omportement pour les trois gaz : diminution ave la pression jusqu'à atteindreune valeur de saturation. Cette pression de saturation vaut environ 10 bars pour l'héliumet 5 bars pour le néon et l'argon. De plus, la température longitudinale la plus basseaessible est plus élevée dans l'hélium que pour le néon et l'argon. En e�et, le néon etl'argon sont des éléments plus massifs, la onversion d'énergie par ollisions est alors pluse�ae. Cependant, nous avons pu onstater que l'ensemenement des atomes de sodiumdans des gaz porteurs lourds est moins e�ae, il s'agit don d'un ompromis à trouver.50



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydberg

Figure 2.14 � In�uene de la pression du gaz porteur sur la vitesse moyenne du jet(à gauhe) et sur la température longitudinale (à droite) pour di�érents gaz porteurs.L'énergie du laser d'ablation est de 0.6 mJ/pulse.In�uene de l'énergie d'ablation Nous avons vu au paragraphe préédent que lesvitesses moyennes mesurées pour les di�érents gaz porteurs sont supérieures aux valeursthéoriques. Il en est de même pour les températures longitudinales. Nous attribuons eréhau�ement à l'énergie apportée lors du proessus d'ablation. Pour quanti�er plus pré-isément et e�et, nous mesurons la vitesse moyenne du jet ainsi que la températurelongitudinale pour les trois gaz porteurs omme préédemment, en fontion de la puis-sane du laser d'ablation. Les résultats sont résumés sur la �gure 2.15. Conernant lavitesse moyenne et la température longitudinale, les tendanes sont similaires : une aug-mentation de es grandeurs ave l'énergie du laser d'ablation. En e�et, les atomes desodium emportent plus d'énergie lors du proessus d'ablation, il y alors plus d'énergieà onvertir lors de l'expansion supersonique. Sans le proessus d'ablation, nous mesure-rions la même vitesse moyenne et la même température si le réservoir de gaz était plushaud. En onlusion, l'énergie apportée par le laser d'ablation partiipe à réhau�er le jetatomique ainsi qu'à l'aélérer, mais et e�et reste raisonnable. À puissane maximale dulaser d'ablation, la vitesse moyenne �nale est environ 10% supérieure à la vitesse moyenne�nale théorique, et la température longitudinale a augmenté d'environ 10 K.

Figure 2.15 � In�uene de l'énergie du laser d'ablation sur la vitesse moyenne du jet(à gauhe) et sur la température longitudinale (à droite) pour di�érents gaz porteurs depression 6 bars dans le réservoir. 51



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydberg2.2.5 Exitation laser des atomes de sodium vers un état de Ryd-bergNous dérivons dans ette partie l'exitation des atomes de sodium vers un état deRydberg. Le shéma d'exitation hoisi est une exitation simple à deux photons représen-tée sur la �gure 2.16. Nous dérirons les deux étapes du shéma d'exitation. Le premierétage est réalisé par un laser pulsé à ≈ 330 nm pour la transition 32S1/2 → 42P3/2. Leseond étage, vers un état de Rydberg, est réalisé par un laser ontinu à ≈ 900 nm pourla transition 42P3/2 → ns1/2.

Figure 2.16 � Shéma d'exitation des atomes de sodium dans l'état fondamental 3s1/2vers un état de Rydberg nl par absorption de deux photons : un photon UV pour latransition 3S1/2 − 4P3/2 et un photon IR pour la transition 4P3/2 − nl.2.2.5.1 Exitation pulsée 3S-4PLe laser utilisé pour ette transition est un laser à olorant Continuum ND6000 doubléen fréquene par un ristal doubleur. Le olorant utilisé est du DCM. Le laser de pompe estun laser Nd :YAG (Continuum Powerlite Preision 8050) doublé en fréquene délivrant desimpulsions de durée 9 ns, de puissane 160 mJ/pulse et de largeur spetrale ≈ 1 m−1,à un taux de répétition de 10 Hz. On obtient une radiation à ≈ 660 nm de puissane
≈ 1.4 mJ/pulse qui est foalisée, en un seul passage, dans un ristal BBO de type I. Lerendement du doublage est de l'ordre de 10%, et on obtient une radiation à ≈ 330 nmde puissane ≈ 150 µJ/pulse. Nous disposons d'une puissane su�sante pour aratériserla transition du niveau fondamental vers les états de la struture �ne de l'état 4P parphotoionisation par l'intermédiaire du niveau 4P résonnant ave le laser à 330 nm. Leshéma de photoionisation est représenté sur la �gure 2.17.Setions e�aes de photoionisation Il est usuel de dérire les phénomènes d'ab-sorption de la lumière par les atomes par leurs setions e�aes. Le taux de photoioni-sation ΓPI(n, l,m, ν) s'exprime en fontion de la setion e�ae de photoionisation d'un52



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydbergétat |n, l,m〉, σPI(n, l,m, ν) et du �ux de photons Φ de fréquene ν :
ΓPI(n, l,m, ν) = σPI(n, l,m, ν)Φ (2.51)Dans le as d'une radiation de polarisation linéaire, la setion e�ae de photoio-nisation s'érit, ave ϕ(ǫ, l′, m) l'état du ontinuum d'énergie ǫ au dessus de la limited'ionisation [Friedrih, 1991℄ :

σPI(n, l,m, ν) = 4π2αhν |〈ϕ(n, l,m)| ẑ |ϕ(ǫ, l′, m)〉|2 (2.52)où α est la onstante de struture �ne.Sans prendre en ompte la sous-struture en m, le alul des setions e�aes dephotoionisation se ramène aux aluls des intégrales radiales des fontions d'ondes d'unétat lié et d'un état du ontinuum (ii un état d). Dans le as de la photoionisation del'état 4P du sodium, pour la longueur d'onde du laser pulsé (λUV ≈ 330 nm), on trouve
σPI ≈ 6 × 10−22 m2. Le �ux de photons Φ = PUVλUV

π(d/2)2hc
est évalué pour une puissanemoyennée dans le temps PUV = 1.5 mW et un diamètre de faiseau de 5 mm. On trouvealors, ave l'expression 2.51, ΓPI = 0.3 s−1. Pour un taux de répétition de 10 Hz, elasigni�e que 3% des atomes sont photoionisés à haque expériene. Cette photoionisationà partir de l'état 4P peut don être une soure importante d'ions dans le nuage atomique.Spetre de l'état 4P par photoionisation Nous balayons la fréquene du laser UV,et mesurons le signal d'ions provenant de la photoionisation de l'état 4P ave les galettesde miroanaux situées dans l'axe du jet. Le spetre obtenu est représenté sur la �gure2.18. Nous résolvons bien la struture �ne de l'état 4P . La largeur des raies est dominéepar la largeur spetrale du laser UV, elle est d'environ 40 GHz.

Figure 2.17 � Shéma de photoionisa-tion par absorption de deux photons à330 nm résonnant ave l'état 4P . Figure 2.18 � Spetre de la struture�ne de l'état 4P obtenu par photoioni-sation.2.2.5.2 Exitation ontinue 4P-nsLe deuxième étage de l'exitation est la transition 42P3/2 → ns, vers un état de Ryd-berg. Pour ela, nous disposons d'un laser Titane : Saphir ontinu et monomode. Il s'agitd'un laser 'tout solide' Coherent MBR-110 qui possède une grande aordabilité (ou-vrant de 700 à 1000 nm ave seulement trois jeux d'optiques de avité) et une très bonne53



Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergstabilité. Il possède une largeur spetrale inférieure à 75 kHz, et délivre une puissanede 1.5 W dans la gamme de 900 nm. Le ristal Ti : Sa est pompé par un laser VerdiSingle FAP Diode-Pumped laser de marque Coherent. Il s'agit d'un ristal NeodymiumVanadate pompé par une diode laser et doublé en fréquene. Il délivre une puissane de9.5 W.Chaîne d'asservissement Dans le adre des expérienes présentées dans e manus-rit, il est indispensable d'asservir le laser Ti : Sa pour l'exitation des atomes de sodiumvers un état de Rydberg. La haîne d'asservissement hoisie est dérite i-après. Notreréférene absolue est une transition entre les premiers niveaux életroniques de l'atomede ésium. Pour ela, une diode laser est asservie sur la transition atomique en utilisantles méthodes d'absorption saturée par des vapeurs atomiques. Puis nous asservissons lalongueur d'une avité Fabry-Pérot sur la référene préédente. Une fois la avité Fabry-Pérot asservie, nous pouvons alors asservir la fréquene du laser Ti : Sa sur une résonanedu Fabry-Pérot (mesurée en transmission). Nous voulons ompenser les dérives lentes dulaser Ti : Sa, nous hoisissons alors deux asservissements par di�érene au niveau d'un�an d'un pi de résonane du Fabry-Pérot. Le shéma omplet de l'asservissement estreprésenté sur la �gure 2.19.

Figure 2.19 � Montage expérimental de la haîne d'asservissement du laser Ti : Sa.La diode laser Moglabs est asservie sur une raie d'absorption saturée du ésium. Laphotodiode PD1 enregistre la transmission du signal de la diode laser à travers le Fabry-Pérot. La photodiode PD2 enregistre la transmission du signal du Ti : Sa à travers leFabry-Pérot.Absorption saturée La spetrosopie par absorption saturée repose sur l'utilisationde deux faiseaux ontra-propageants : un faiseau pompe et un faiseau sonde se reou-54



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydbergvrant spatialement dans une vapeur atomique, ii du ésium, et permet de s'a�ranhir del'e�et Doppler présent dans un gaz à température ambiante. En e�et, pour des atomes delasse de vitesse v, la probabilité d'absorption est une lorentzienne de largeur Γ entréeen ω0 + klaserv dû à l'e�et Doppler. À la température de 300 K, la vitesse quadratiquemoyenne vaut √〈v2〉 =
√

3kBT/m ≈ 200 m.s−1 et klaser√〈v2〉 ≈ 1.5 GHz. La forme deraie d'absorption orrespond à la onvolution de la raie d'absorption pour haque lassede vitesse et de la distribution des vitesses dans la vapeur atomique. Le pro�l obtenuest un pro�l de Voigt, largement dominé par la distribution de Maxwell-Boltzmann desvitesses. La largeur de e pro�l est don de l'ordre de klaser√〈v2〉 >> Γ. Dans le adredu shéma d'absorption saturée présenté, un premier faiseau (pompe) a pour r�le desaturer la transition 6S1/2−6P3/2 (raie D2 à ≈ 852 nm) pour les atomes initialement dansl'état fondamental 6S1/2, F = 3, 4 sans résoudre la struture hyper�ne (e�et Doppler).Un deuxième faiseau (sonde), d'intensité inférieure à l'intensité de saturation des transi-tions hyper�nes, sert à sonder les niveaux hyper�ns des atomes dont la lasse de vitesseest résonnante ave le faiseau pompe. Pour es transitions, l'absorption de la sonde estdiminuée et on observe un trou dans le pro�l d'absorption dont la largeur est égale à lalargeur naturelle de la transition. Pour des atomes à deux niveaux, seuls eux de lasse devitesse nulle seront résonnant à la fois ave le faiseau pompe et le faiseau sonde ar esdeux faiseaux ont la même longueur d'onde et sont ontra-propageants. Dans le as oùil y a plusieurs transitions possibles, prenons par exemple deux transitions de fréquene
ω1 et ω2, un pi d'absorption saturée apparait pour haque transition (lasse de vitessenulle), mais il est aussi possible qu'une lasse de vitesse soit résonnante pour les deuxtransitions, une ave la pompe et l'autre ave la sonde. Alors :

ω1 = ωlaser − klaserv (2.53)
ω2 = ωlaser + klaserv (2.54)On observera également un trou dans le pro�l d'absorption pour : ωlaser = (ω1+ω2)/2. Cespis sont appelés rossover. La �gure 2.20 représente un spetre expérimental d'absorptionsaturée pour la transition 6S1/2−6P3/2 du ésium, nous allons utiliser es pis pour asservirla première partie de la haîne d'asservissement : une diode laser.
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Figure 2.20 � Spetre d'absorption saturée de la diode laser à 852 nm à partir du niveaufondamental hyper�n 6S1/2, F = 4 vers les états 6P3/2, F
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Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de Rydbergdue et asservie en température. La diode délivre une puissane maximum de 100 mW, etpossède une largeur spetrale de 150 kHz. Elle est balayable au maximum sur une largeurde 15 GHz. Nous disposons d'une ellule de vapeur de ésium dont les niveaux atomiquessont modulés par e�et Zeeman grâe à un système de bobines externes.Asservissement de la avité Fabry-Pérot Nous voulons maintenir la longueurde la avité Fabry-Pérot �xe en rétroagissant sur un ristal piézoéletrique donnant laposition d'un miroir de la avité. Nous voulons ompenser les dérives lentes, pour elanous onstruisons un iruit proportionnel-intégrateur permettant de s'asservir au niveaud'un �an d'un pi de résonane en transmission de la diode laser asservie sur le signald'absorption saturée. Le signal de orretion est renvoyé au ristal piézoéletrique parl'intermédiaire d'un ampli�ateur haute-tension.Asservissement du Ti : Sa sur la avité Fabry-Pérot La avité Ti : Sa possèdeson propre asservissement pour les dérives rapides mais ne possède pas de référene. Nousvoulons don ompenser les dérives lentes. Nous onstruisons alors un deuxième iruitproportionnel-intégrateur a�n d'asservir la fréquene du laser Ti : Sa sur un �an d'unpi de résonane en transmission du laser Ti : Sa dans la avité Fabry-Pérot maintenue�xe. Connaissant l'intervalle spetral libre de la avité Fabry-Pérot (750 MHz) et sa �nesse(F = 24), nous pouvons quanti�er l'exursion en fréquene du signal de orretion renvoyéau ontr�le de la fréquene du laser Ti : Sa : elle est de ≈ 200 mV.MHz−1 au niveau de laplus grande pente d'un pi de transmission. Le montage réalisé, nous pouvons quanti�erle bruit en fréquene du laser Ti : Sa asservi omme dérit préédemment. Nous estimonsle bruit (ou "jitter") à ∆νT i:Sa =500 kHz2.2.5.3 Pro�l Doppler de l'état 48sA�n de réaliser expérimentalement l'exitation laser des atomes de sodium vers unétat de Rydberg, nous devons ontr�ler préisément le hamp életrique ressenti par lesatomes de sodium lors de l'exitation laser. Pour ela, le dispositif expérimental de lahambre expériene a été modi�é. Le système de détetion par �uoresene induite parlaser a été remplaé par un système de quatre plaques de 200 µm d'épaisseur, peréesen leurs entres d'un trou de 3 mm de diamètre. Les plaques sont séparées les unes deautres de 10 mm. Ce système permet d'exiter les atomes de sodium en hamp életriqueontr�lé, mais aussi de les faire évoluer en hamp életrique lors de leur vol (par exemplepour réaliser l'ionisation des états de Rydberg par hamp életrique pulsé). Le nouveaudispositif expérimental est représenté sur la �gure 2.21Pour la mesure du pro�l Doppler de l'état 48s, nous balayons la fréquene du laserd'exitation en hamp nul pour di�érentes puissanes du laser d'exitation. Nous utilisonsla tehnique d'ionisation par hamp életrique pulsé pour ioniser l'état 48s. Nous mesuronsle signal des galettes de miroanaux. Les spetres sont représentés sur la �gure 2.22. Auxtempératures typiques d'un jet supersonique, les raies mesurées sont dominées par lalargeur Doppler. Nous ajustons alors les raies mesurées par une gaussienne. La largeur àmi-hauteur est une mesure de la température transverse. Pour une puissane de 0.75 W et1 W, on trouve une largeur spetrale de 59.7±0.5 MHz, orrespondant à une température56



2.2 Prodution d'un jet supersonique d'atomes de sodium froiddans un état de Rydberg

Figure 2.21 � Dispositif expérimental destiné à ontr�ler les hamps életriques ressentispar les atomes de sodium lors de l'exitation dans un état de Rydberg et tout au long duvol des atomes de Rydberg dans le jet supersonique.de 2 K. Pour une puissane de 1.24 W, la largeur spetrale mesurée est de 66.7±0.6 MHz,orrespondant à un élargissement du pro�l Doppler par puissane.
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Figure 2.22 � Pro�l Doppler de l'état 48s en hamp életrique nul pour di�érentespuissane du laser Ti : Sa : 0.75 W, 1 W, 1.24 W. Le gaz porteur est de l'hélium à 6 bar.L'énergie du laser d'ablation est d'environ 0.6 mJ/pulse.
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Chapitre 2 - Jet supersonique d'atomes de RydbergConlusionsLes onlusions de e hapitre portent sur le dispositif expérimental. Pour la suite desexpérienes, nous disposons don d'un jet supersonique pulsé d'atomes de sodium dansun état de Rydberg, dont les températures, pour les atomes de sodium dans l'état fonda-mental, ont été déterminées expérimentalement. Nous obtenons 10 K pour la températurelongitudinale et 1 K pour la température transverse. Les in�uenes des di�érents para-mètres aessibles expérimentalement ont été aratérisées, notamment l'e�et de hau�ageapporté par le proessus d'ablation laser d'une ible solide de sodium pour l'ensemene-ment des atomes de sodium dans le jet supersonique de gaz porteur. Nous avons puonstater que l'expérimentateur a peu de ontr�le sur le proessus d'ablation laser. De efait, le faonnage du barreau de sodium, étant la soure du signal, sa taille, ainsi que lesystème méanique de rotation de e barreau sont des éléments lés si l'on souhaite obte-nir un signal intense et relativement stable. Nous ne pouvons malheureusement pas éviterl'altération de la surfae du barreau de sodium par les tirs répétés du laser d'ablation, luionférant une durée de vie �ni.
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Chapitre 3Transitions Landau-Zener dans despaires d'atomes de Rydberg froids
IntrodutionLa première expériene présentée dans e manusrit a pour objetif la mise en évideneexpérimentale de passage adiabatique basé sur le modèle de transition Landau-Zener, entredes états életroniques de paire d'atomes de Rydberg en hamp életrique (autour d'unerésonane de Förster) ouplés par l'interation dip�le-dip�le.Les états de Rydberg atomiques sont onnus de longue date pour être des sytèmes pri-vilégiés dans l'étude des interations binaires [Sa�nya et al., 1981, Gallagher et al., 1982,Gallagher, 1994℄. Les atomes de Rydberg présentent en e�et des setions e�aes de ol-lision très importantes ave un partenaire atomique [MLaughlin and Duquette, 1994℄ oumoléulaire. Cei est généralement attribué à la très grande taille d'un atome de Rydbergdont l'életron est dans un état de nombre quantique prinipal élevé. Cependant, les se-tions e�aes du transfert d'énergie entre atomes de Rydberg par ollisions résonantessont beauoup plus larges que les setions e�aes géométriques. Cela est dû à la trèslongue portée des interations mises en jeu dans es ollisions inélastiques, l'interationdip�le-dip�le. Ces systèmes de Rydberg en interation à très longue portée reçoivent de-puis quelques années un intérêt aru, en partiulier à ause des perspetives importantesqu'ils o�rent en information quantique, par exemple [Mestayer et al., 2008℄.Nous proposons dans e hapitre, la mise en évidene de l'interation dip�le-dip�leentres deux atomes de Rydberg froids, dans un jet supersonique, à travers l'étude destransitions Landau-Zener dans des sytèmes de paires de Rydberg, induites par l'applia-tion d'un hamp életrique homogène dépendant du temps. L'adiabatiité de la transitiondépend de la distane entre les atomes de la paire, ainsi que de la vitesse de balayagedu hamp életrique. Nous verrons que la réalisation expérimentale de passage adiaba-tique entre des états de paire d'atomes de Rydberg autour d'une résonane de Försterest possible ar les atomes de Rydberg peuvent être onsidérés gelés le temps que dure latransition.Dans une première partie, nous introduirons les éléments théoriques utiles a�n deformuler la probabilité de passage adiabatique, dans le modèle Landau-Zener, à traversun roisement évité entre les états de paire d'atomes de Rydberg en hamp életrique.59



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froidsLa dégénéresene étant levée par l'interation dip�le-dip�le. Nous aratériserons donl'interation dip�le-dip�le dans le développement multipolaire des interations életrosta-tiques entre deux atomes de Rydberg alalins. Puis nous traiterons le as de la transition
ns ns - np (n − 1)p (pour n = 48) pour les régimes de températures et de densités ty-piques du jet supersonique d'atomes de sodium dans un état de Rydberg. Nous verronsque, pour es régimes de températures et de densités, le gaz d'atomes de Rydberg peutêtre onsidéré omme gelé sur le temps que dure une transition Landau-Zener, permettantde négliger les degrés de liberté externes des atomes de Rydberg dans le modèle proposé.Pour la détetion des états atomiques de Rydberg, nous dérirons la séquene de pulsede hamp életrique utilisée a�n de ioniser les atomes de Rydberg nous permettant dedistinguer en temps d'arrivée les états de Rydberg ns et np. Cei nous permet de nor-maliser la prodution d'atomes dans l'état np lors d'un passage adiabatique. En�n, nousprésenterons les résultats expérimentaux des passages adiabatiques pour n = 43, 48 et 53.Les résultats obtenus étant en aord ave le modèle Landau-Zener.
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3.1 Supports Théoriques3.1 Supports ThéoriquesDans ette partie, nous rappellerons les aspets théoriques utilisés dans les expérienesprésentées dans e hapitre. Nous allons expérimentalement mettre en évidene le prinipede passage adiabatique lors d'un roisement évité entre deux niveaux de paire d'atomesde sodium dans un état de Rydberg ouplés par l'interation dip�le-dip�le. L'appliationd'un hamp életrique statique permet, par e�et Stark, de faire varier les énergies desétats de Rydberg et permet don de ontr�ler la di�érene en énergie entres es états.Nous aborderons, dans une première partie, le traitement général d'un système à deuxniveaux ouplés par une interation. Puis nous développerons le modèle Landau-Zenerpour le passage adiabatique. En�n, nous préiserons le ouplage entre les niveaux depaire d'atomes omme étant l'interation entres les dip�les atomiques.3.1.1 Le système à deux niveauxDans ette partie, nous rappellerons les résultats du alul d'un système à deux niveauxouplés par une interation W . Ce onept de base en méanique quantique peut êtretrouvé dans de nombreux ouvrages de référene, par exemple [Cohen-Tannoudji et al.,2000, Messiah, 1959℄.On onsidère un système dont l'espae des états est de dimension 2 {|i〉 , |f〉} : étatspropres du hamiltonien H0 de valeurs propres Ei, Ef . Soit W le ouplage entre es états(W réel), le hamiltonien H = H0+W s'érit dans ette base :
(

Ei W
W Ef

)La diagonalisation de ette matrie 2×2 donne les états propres et énergies propres dusystème :
E+ =

Ei + Ef

2
+
√
∆2 +W 2 (3.1)

E− =
Ei + Ef

2
−

√
∆2 +W 2 (3.2)Où l'on a posé ∆ =

Ef−Ei

2
omme étant l'éart en énergie.Les états propres, ou états adiabatiques sont :
|+〉 = cos

θ

2
|i〉+ sin

θ

2
|f〉 (3.3)

|−〉 = − sin
θ

2
|i〉+ cos

θ

2
|f〉 (3.4)ave : sin θ = W√

∆2+W 2 et cos θ = − ∆√
∆2+W 2

θ est appelé angle de mélange et donne les omposantes des états propres dans la base :
{|i〉 , |f〉}.La �gure 3.1 représente le roisement évité (en rouge) dans la base adiabatique pourun système à deux niveaux ouplés par l'interation W . L'éart en énergie ∆ représente61



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids

Figure 3.1 � Croisement évité dans le as d'un système à deux niveaux ouplés par uneinteration W . Dans la base diabatique, les énergies des états sont représentées en noir(pointillés), les énergies des états adiabatiques sont représentées en rouge. Les énergiessont représentées en fontion de la di�érene en énergie ∆.l'éart entres les 2 niveaux, et doit être omparé au ouplage W . Ces états peuvent êtremis en résonane, par exemple, par l'appliation d'un hamp laser, ou par e�et Stark surles atomes de Rydberg (très polarisables). En l'absene de ouplage W , les niveaux seroisent (états diabatiques). Sous l'e�et du ouplage non diagonal W , les deux niveauxs'antiroisent (états adiabatiques). Le roisement est d'autant plus prononé que le ou-plage est fort, et lorsque l'éart |∆| devient très grand devant le ouplage, les énergiesadiabatiques deviennent égales aux énergie diabatiques.L'angle de mélange θ peut varier en fontion du temps par exemple en appliquant unhirp laser, ou un hamp életrique dépendant du temps lorsque l'on onsidère des atomesexités dans des états de Rydberg. Alors, l'évolution est adiabatique lorsque le systèmephysique reste dans un état propre à tout instant de son évolution. M. Born et V. Foksont à l'origine de e théorème [Born and Fok, Marh 1928℄.Le théorème adiabatique, [Bohm, 1951, Messiah, 1959℄, exprime que pour un systèmedont le hamiltonien est hermitique et varie lentement ave le temps, la fontion d'onde dusystème orrespond aux états propres instantanés du système. Pour réaliser une évolutionadiabatique, il faut que la variation de l'interation, donnée par ~
∂θ
∂t

soit faible devantl'éart d'énergie W (t) : ~∂θ
∂t

≪ W (t). L'angle de mélange θ peut dépendre du temps àtravers ∆.Dans les expérienes qui seront présentées dans e hapitre, haque niveau onsidéré estun état de paire d'atomes de Rydberg en hamp életrique ouplés par l'interation dip�le-dip�le.3.1.2 Modèle Landau-ZenerL'appliation d'un hamp externe dépendant du temps pour un système à deux ni-veaux présentant un roisement évité est un as général, largement utilisé, et présent dansde nombreuses situations : lors de ollisions atomiques ou moléulaires, de résonanes ma-gnétiques, ainsi qu'en physique de la matière ondensée. En 1932, Landau [Landau, 1932℄62



3.1 Supports Théoriqueset Zener [Zener, 1932℄ formulèrent, indépendamment, une expression analytique de laprobabilité de passage adiabatique dans le as d'une ollision atomique, en traitant demanière lassique le mouvement des noyaux. La même année, Stükelberg [Stükelberg,1932℄ prêta une attention partiulière à la phase aumulée pour la probabilité de transi-tion lors d'un double passage. La forme analytique de la probabilité d'un simple passageadiabatique est appelée modèle Landau-Zener, pour les hypothèses suivantes : la variationde la di�érene des énergies est une fontion linéaire du temps ; autour du roisement,la transition a lieu dans un petit intervalle de temps où le ouplage est onstant. Ceshypothèses sont satisfaites dans de nombreux as, et le modèle Landau-Zener permet debonnes préditions. Nous pourrons onsulter les artiles [Vitanov and Garraway, 1996,Wittig, 2005, Giaomo and Nikitin, 2005℄.Les observations expérimentales des osillations de Stükelberg ont été réalisées dans dif-férents systèmes : dans des états internes de moléules ultrafroides [Mark et al., 2007℄,dans des paires d'atomes de Rydberg en interation dip�le-dip�le [van Ditzhuijzen et al.,2009℄, ainsi que lors d'e�ets tunnels dans des systèmes de ondensats de Bose-Einsteindans des réseaux optiques [Zenesini et al., 2010℄.Dans le modèle Landau-Zener, pour t → ∞, la probabilité de passage adiabatiques'érit, de manière générale :
Pad = 1− exp
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 (3.5)Nous onsidérons que, dans e hapitre, les niveaux d'énergie Ei, et Ef sont des étatsde Rydberg en hamp életrique, noté F . Dû à leur très grande taille, ∝ n2a0, un atomede Rydberg étant fortement polarisable, il possède un fort moment dipolaire, noté respe-tivement µi(F ) et µf(F ). L'appliation d'un hamp életrique permet de faire varier ladi�érene des énergies entre es niveaux, soit :
d(Ei −Ef )

dt
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dF

dt

(

dEi

dF
− dEf

dF

) (3.6)Dans notre as, on onsidère une variation linéaire en hamp életrique, et l'on note
Fr le hamp életrique où les ourbes des états diabatiques se roisent. On a alors :

d(Ei − Ef )

dt
=
dF

dt
(µi(Fr)− µf(Fr)) =

dF

dt
∆µ(Fr) (3.7)3.1.3 Interation dip�le-dip�le entre atomes de RydbergNous introduisons dans ette partie l'interation de type dip�le-dip�le par un al-ul d'életrostatique lassique, dérivant l'interation de deux dip�les [Cohen-Tannoudjiet al., 2000℄, puis par une généralisation, en présentant les résultats du développementmultipolaire életrique de deux systèmes atomiques hydrogénoïdes [Dalgarno and Davi-son, 1966℄, [Bussery and Aubert-Fréon, 1985℄, [Spelsberg et al., 1993℄. Il ne s'agit ii qued'une introdution, un traitement omplet du terme d'interation dip�le-dip�le dans leas spéi�que des états de paire étudiés sera présenté dans le hapitre 4 se basant sur ledéveloppement multipolaire pour deux systèmes hydrogénoïdes présenté en annexe de emanusrit. 63



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids3.1.3.1 Calul lassique de l'interation életrostatique entres deux atomesd'hydrogèneOn onsidère deux atomes d'hydrogène (soit deux dip�les) séparés d'une distane R,soit ~R le veteur interatomiqueLes moments dipolaires des deux atomes s'érivent : ~dA = e ~rA et ~dB = e ~rBOn suppose que : R >> | ~rA| , | ~rB|, de sorte que les életrons de haque atomes soit séparés.Le potentiel életronique V (~R) réé par ~dA en ~R s'érit : V (~R) =∑
i

e
4πǫ0

1

|~R−~ri|Pour R >> | ~rA| ⇒ un développement limité donne : V (~R) = 1
4πǫ0

~dA. ~R
R3 .Le hamp életrique assoié est : (ave ~n =

~R

|~R|)
~E =

−e
4πǫ0R3

( ~rA − 3( ~rA.~n)~n) (3.8)L'interation entre le dip�le B et le hamp réé par le dip�le A s'érit :
Wdd = −~E. ~dB =

e2

4πǫ0R3
[ ~rA. ~rB − 3( ~rA.~n)( ~rB.~n)] (3.9)3.1.3.2 Généralisation : développement multipolaireOn onsidère 2 systèmes atomiques hydrogénoïdes, su�samment éloignés l'un de l'autrepour que les fontions d'ondes életroniques ne se reouvrent pas. Le hamiltonien du sys-tème s'érit : H = H0(A) + H0(B) + Vint ave H0(A/B) représentant le hamiltonien del'atome isolé A/B.

Vint peut être représenté par un développement multipolaire en puissane de 1
R
:

Vint =

∞
∑

i=0

∞
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j=0

Vij(AB)

Ri+j+1
(3.10)

Vij représente l'interation entre le 2i-p�le de l'atome A et le 2j-p�le de l'atome B.Dans le as d'un atome alalin où l'on onsidère un seul életron externe en ~r orbitantautour d'un oeur pontuel de harge +e, on a :
Vij = (−1)j
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−m(B) (3.11)ave : dm(i, j) = (i+ j)! [(i−m)!(i+m)!(j +m)!(j −m)!]−

1
2 ,et : Ql
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4π
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erlY m
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m(A) représente la omposante irrédutible dutenseur moment 2l polaire, de rang l de l'atome A.Ainsi, quelque soit la répartition de harges, ette forme ontient toutes les interations"en regroupant les harges par 2" :� harge-harge en 1
R� harge-dip�le en 1
R2� harge quadrup�le et dip�le-dip�le en 1

R3 64



3.1 Supports Théoriques� harge otup�le et dip�le-quadrup�le en 1
R4 et...Dans le as de l'interation entre deux atomes neutres, le premier terme non-nul est leterme d'interation dip�le-dip�le dans le développement multipolaire életrique présenté(pour i = j = 1). Il s'agit de e terme que nous prendrons en ompte dans les simulationsde deux atomes de sodium en interation dip�le-dip�le. Le développement multipolairepermet de retrouver l'expression de l'interation dip�le-dip�le 3.9 alulée dans le adrede l'életrostatique lassique. Dans la suite du hapitre, nous exprimerons l'interationdip�le-dip�le sous ette forme lassique. Nous détaillerons l'interation dip�le-dip�le dudéveloppement multipolaire pour notre système atomique dans le hapitre 4.Le traitement de l'interation dip�le-dip�le par la théorie des perturbations donne, aupremier ordre, la orretion en énergie (pour un état non dégénéré) donnée par la valeurmoyenne de l'opérateur d'interation. Le premier ordre de la théorie des perturbationtraduit alors le déplaement des niveaux d'énergie. Cette orretion s'érit :

V
(1)
dd = 〈ϕ1ϕ2|Vdd |ϕ1ϕ2〉 (3.12)ave ϕ1/2 : état propre de l'atome 1/2.Les opérateurs positions sont impaires, Vdd ouple alors des états de moments iné-tiques orbitals l di�érents. On peut, par exemple, appliquer un hamp életrique qui lève ladégénéresene des niveaux atomiques en induisant un ouplage entre les états de la basesphérique |n, l,m〉 (e�et Stark). ϕ1/2 s'exprime omme une superposition d'états |n, l,m〉.Si V (1)

dd = 0, il faut alors reourir à la orretion en énergie au deuxième ordre de la théoriedes perturbations (interation de Van der Waals).3.1.4 Probabilité de passage adiabatique en fontion de la dis-tane interatomiqueEn première approhe, nous exprimons l'interationW , présenté dans le modèle Landau-Zener (3.1.2) omme étant l'interation dip�le-dip�le s'érivant, formule 3.9 :
W ≈ 〈n1l1m1| µ̂ |n3l3m3〉 〈 n2l2m2| µ̂ |n4l4m4〉

4πǫ0R3
(3.13)où R est la distane interatomique.Nous pouvons réérire Pad en fontion de la variable R et d'un paramètre R0 omme suit :

Pad = 1− exp(−(
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)−6) (3.14)ave :
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6 (3.15)La �gure 3.2 représente la probabilité de passage adiabatique Pad en fontion de ladistane interatomique R pour un R0 arbitraire (5 µm). Nous pouvons voir que la oupureentre Pad ≈ 1 et Pad ≈ 0 est assez franhe. Pour se donner une image physique, on peut65



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids
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Figure 3.2 � Probabilité de passage adiabatique en fontion de la distane interato-mique R dans le as d'un roisement évité de deux niveaux de paire d'atomes ouplés parl'interation dip�le-dip�le.approximer la probabilité de passage adiabatique par une marhe. Autrement dit, pour un
R0 donné, lors d'un passage adiabatique, une paire d'atomes ayant une distane interato-mique inférieure à R0 aura une évolution adiabatique à travers le roisement évité ; et unepaire ayant une distane interatomique supérieure à R0 aura une évolution diabatique.Nous voyons que la distane de oupure R0 dépend de plusieurs paramètres :� des éléments de matrie de ouplage dipolaire à 1 atome (érit ii dans le as desétats purs labélisés nlm)� de la di�érene des moments dipolaires des états de paire au roisement (di�érenedes pentes)� de la vitesse de passage à travers la résonane, ie de la dérivée temporelle du hampéletrique.En onlusion, le système à onsidérer doit satisfaire aux ritères préédents dans les li-mites expérimentales aessibles. Préisons ii que le mouvement relatif des atomes (traitéde manière lassique) doit être négligeable par rapport à la distane interatomique a�nde pouvoir onsidérer les atomes �xes dans l'espae.3.2 Expérienes et résultats expérimentauxAprès avoir rappelé les régimes de température et de densité atteints dans l'expérienepour les atomes de sodium dans un état de Rydberg, nous présenterons la probabilité depassage adiabatique (pour le modèle Landau-Zener) dans le as de la transition ns ns - np(n− 1)p pour n = 48. Cette représentation de la probabilité de passage adiabatique nousrenseigne sur la gamme de variation du hamp életrique utile pour les atomes de Ryd-berg dans n = 48, et de e fait sur les distanes interatomiques permettant le hangementd'état életronique des atomes de la paire. Une autre ondition essentielle à la réalisationd'un passage adiabatique est la onservation du même "partenaire d'interation" lors dutemps de transition. Nous verrons que le régime de température du jet supersonique nouspermet de satisfaire à ette ondition. Puis nous détaillerons le montage expérimentalet les améliorations e�etuées dans le but de ontr�ler préisément le hamp életriqueressenti par les atomes de Rydberg : homogénéité du hamp életrique, génération dupulse de hamp életrique induisant le passage adiabatique. Nous détaillerons alors les66



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxseuils d'ionisation expérimentaux par hamp életrique pulsé des états initiaux et �nauxonernés lors de la transition Landau-Zener. En�n, nous présenterons les résultats expé-rimentaux. Nous avons réalisé expérimentalement e passage adiabatique pour di�érentsnombres quantiques prinipals n, en mettant en évidene, pour n = 48, la dépendane dela probabilité de passage adiabatique ave la dérivée du hamp életrique, dans le modèleLandau-Zener. En�n, nous disuterons de la validité des résultats obtenus.3.2.1 Régime de fontionnement du jet supersoniqueLa première étape de l'expériene onsiste à la formation d'un jet supersonique d'ungaz rare (l'hélium est ii utilisé pour l'e�aité d'ensemenement des atomes de sodium).La tehnique d'ablation laser permet d'extraire des atomes de sodium d'une ible solide.L'ensemenement des atomes de sodium par les atomes du gaz porteur permet l'obtentiond'un jet supersonique d'atomes de sodium dans l'état fondamental.3.2.1.1 TempératuresLa tehnique de formation d'un jet supersonique au travers un éoreur est une teh-nique direte de formation d'un gaz froid. La température des atomes de sodium dansl'état fondamental atteinte dans le sens de propagation du jet est de l'ordre de 10 K (aveune vitesse moyenne de 1800 m.s−1 dans l'hélium et 350 m.s−1 dans le xénon). Dans unplan perpendiulaire à l'axe de propagation (axe du laser d'exitation), la températuredu gaz est de l'ordre de 1K. La température longitudinale est mesurée préisément enutilisant la tehnique de temps de vol. La température transverse est déterminée par e�etDoppler en désaordant le laser d'exitation par rapport à la résonane atomique. Unrésultat important est la mesure de la température transverse (réalisé sur les atomes desodium dans l'état fondamental), de 0.9 K, orrespondant à une dispersion des vitessesdes atomes de sodium dans l'état fondamental de ∆v = 18 m.s−1.En e qui onerne les atomes de sodium dans un état de Rydberg, les propriétés des deuxlasers pour l'exitation vers un état de Rydberg permettent, en plus, une séletion en lassede vitesses suivant l'axe de propagation des lasers (même axe et ontrapropageants) ainsique suivant l'axe du jet.� Le premier étage de l'exitation Rydberg : 3S1/2 → 4P3/2 se fait à l'aide d'un laserpulsé. La taille du faiseau ayant une extension �nie, l'exitation laser séletionneles atomes de sodium en lasse de vitesses longitudinales (e�et hopper). Si la tailledu faiseau vaut ∆l = 1 mm, et la distane entre la zone de prodution et la zoned'exitation vaut l = 20 m, alors pour une vitesse moyenne de 1800 m.s−1, ontrouve une dispersion des vitesses séletionnées ∆v = 18 m.s−1, orrespondant à
TL ≈ 500 mK.� La avité T i : Sa est très stable en fréquene et possède une haute �nesse spetrale
∆ν ≈ 100 kHz dans la gamme des fréquenes aessibles par le laser. Le laser d'ex-itation opère alors une séletion en lasse de vitesses suivant l'axe de propagationdu laser (transverse au jet) à l'intérieur du pro�l Doppler du jet supersonique. Ladispersion en vitesse séletionnée est alors : ∆v =

(

νL−ν0
νL

)

c =
(

∆ν
νL

)

c, on trouve
∆v ≈1 m.s−1, soit Tt ≈ 3 mK. 67



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids3.2.1.2 DensitéL'ablation laser utilisée est une tehnique où l'expérimentateur a peu de ontr�le surla quantité de signal produite, l'e�aité du proessus est soumise a une forte instabilitédépendant de la qualité ou enore de l'anienneté du barreau de sodium. L'ablation laserdonne une large gamme de signal produit, soit une large gamme de densité. De plus, desmesures préliminaires de �uoresene sur les atomes de sodium dans l'état fondamentalestiment la densité du nuage d'environ 108 m−3. Nous dérirons, dans le hapitre 4,une méthode a�n de mesurer préisement la densité du gaz d'atomes de Rydberg parl'utilisation de transition Landau-Zener (détaillée dans e hapitre) entre des états depaires d'atomes de Rydberg, tirant ainsi parti d'un proessus à deux orps, dépendant dela densité du gaz atomique. L'estimation de la densité, par mesure de �uoresene induitesur les atomes de sodium dans l'état fondamental sera détaillée dans la partie 4.4.1 duhapitre 4.3.2.2 Simulation : transition ns ns − np (n− 1)p3.2.2.1 Dépendane ave le hamp életriqueDans ette partie, nous approximerons l'interation dip�le-dip�le et nous ne tiendronspas ompte de la struture �ne des états de paire onsidérés. Nous nous intéresseronsplus partiulièrement à la dépendane de la probabilité Landau-Zener ave le hamp éle-trique. Plus partiulièrement, il s'agit de la dérivée temporelle du hamp életrique auhamp de résonane qui est signi�ative dans la probabilité de passage adiabatique à tra-vers le roisement évité. On onsidère la probabilité de passage adiabatique en fontiondu paramètre distane interatomique R, donnée par les équations 3.14 et 3.15.Le paramètre R0 du modèle, qui peut-être vu omme une distane interatomique de ou-pure pour la probabilité de passage adiabatique (dans l'approximation marhe), ontientla dérivée temporelle du hamp életrique. La valeur de la dérivée du hamp életriqueest un ontr�le expérimental du paramètre R0.Les moments dipolaires de transition à 1 atome peuvent être approximés par la formulesuivante [Gallagher et al., 1982℄ :
µns,np ≈ µns,(n−1)p ≈ 0.6n∗2 (3.16)où n∗

s est le nombre quantique prinipal e�etif des états s (pour le sodium n∗
s = n−1.35).Considérons les états életroniques de n = 48, pour la transition : |ns0, ns0〉−|np0, (n− 1)p0〉.On peut alors représenter la probabilité de passage adiabatique PLZ , voir �gure 3.3, enfontion de la distane interatomique et de la dérivée du hamp életrique au hamp derésonane.Cette représentation nous renseigne sur la gamme de variation en hamp életrique, etde fait, sur les distanes interatomiques mis en jeu lors d'un passage adiabatique pour lesystème de paire d'atomes de Rydberg ouplés par l'interation dip�le-dip�le. Nous avonsestimé la densité d'atomes de Rydberg de l'ordre de 108 m−3. À ette densité, les distanesinteratomiques sont de quelques miromètres. Nous pouvons onlure que nous devonsappliquer des taux de variation de hamp életrique de l'ordre de quelques V.m−1.µs−1a�n de pouvoir observer un passage adiabatique entre les états de paire atomiques. Ces68
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Figure 3.3 � Probabilité de passage adiabatique en fontion de la distane interatomiqueet de la dérivée du hamp életrique au roisement dans le as de paire d'atomes de sodiumpour n = 48 et dans l'approximation de la formule 3.16.paramètres semblent aessibles, pour le ontr�le de la variation temporelle du hampéletrique, ainsi qu'aux densités du gaz d'atomes de Rydberg dans notre expériene.3.2.2.2 Temps de transitionTout omme il est utile de onnaitre la probabilité de transition adiabatique, il esttout aussi important de onnaitre le temps de transition, 'est à dire le temps pendantlequel la transition a lieu [Vitanov, 1999℄. Dans le modèle Landau-Zener, la transitionse produit dans un petit intervalle de temps autour du roisement a�n de satisfaire auxonditions suivantes : la di�érene des énergies varie linéairement ave le temps et le ou-plage est onsidéré onstant autour du roisement. Ce temps de transition est important,par exemple dans le as de roisements évités multiples, a�n de savoir si il est liite detraiter les di�érents roisements évités séparément. On dé�nit alors le temps de transition,omme le temps pour lequel la probabilité de transition a atteint sa valeur asymptotique :
P (t → ∞). Il est possible de dé�nir le temps de transition dans la base adiabatique :
τLZ ≈ |H12|2

|∆E12| où H12 est l'interation entre les états de paire et ∆E12 est la variationtemporelle de la di�érene des énergies. On peut reformuler le temps de transition avedes quantités utiles dans notre as, la distane interatomique et la dérivée temporelle duhamp életrique : 69



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids
τLZ ≈ (0.6µat)

2n∗4

4πǫ0R3
∣

∣µ1/2(Fr) || dF
dt

∣

∣

(3.17)En onsidérant les onditions suivantes : R = 5 µm, n = 48 et dF
dt

= 108 V.m−1.s−1, ontrouve τLZ ≈ 5 ns. La onnaissane du temps de transition est ruiale ii. Etant donné lerégime de température du jet supersonique des atomes de Rydberg, nous voulons onnaitrela variation de la distane interatomique pendant le temps de transition, a�n de savoir sil'on peut onsidérer les atomes "gelés" durant la transition.La température la plus haude du jet est elle où il ne s'opère auune séletion en lassede vitesses par les lasers d'exitation, don dans le plan transverse au jet, et transverseà la diretion de propagation des lasers. Si Tz = 1 K, alors ∆vrel ≈ 20 m.s−1. Pendant letemps de transition Landau-Zener, les atomes d'une paire se seront déplaés l'un de l'autred'une distane :∆RLZ = ∆vrelτLZ ≈ 100 nm. Il faut omparer ette distane aux distanesinteratomiques typiques du jet supersonique. La distane interatomique moyenne peut-être estimée par le rayon de Wigner-Seitz. Le rayon de Wigner-Seitz aη est le rayon d'unesphère dont le volume est le volume par partiule du système, ie l'inverse de la densité
η. Il est dé�ni par : 4π

3
a3η = η−1. Nous trouvons une distane interatomique moyenne deplusieurs µm pour les densités aessibles dans l'expériene. On a bien ∆RLZ négligeablepar rapport aux distanes interatomiques typiques : ∆RLZ ≪ aη. Nous pouvons dononlure que l'on peut onsidérer le gaz de Rydberg gelé au ours du passage adiabatiqueonsidérant l'interation dip�le-dip�le entre deux atomes de Rydberg pour es onditions.En d'autres termes, un atome onservera son "partenaire d'interation" lors du passageadiabatique à travers le roisement évité.3.2.2.3 Passage adiabatique à R onstantEn reprenant les énergies adiabatiques 3.1 et 3.2, on peut représenter les deux surfaesen fontion du paramètre distane interatomique et du paramètre hamp életrique, voir�gure 3.4.

Figure 3.4 � �États adiabatiques de paire d'atomes de Rydberg ouplés par l'interationdip�le-dip�le en fontion du hamp életrique et de la distane interatomique.La di�érene en énergie entre les deux surfaes adiabatiques peut don être ontr�lée70



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxpar la valeur du hamp életrique, et nous avons vu dans la setion préédente (3.2.2.1)que le mouvement relatif des atomes, représenté par le traé noir en fontion de la dis-tane interatomique, est négligeable par rapport aux distanes interatomiques des pairesd'atomes pendant le temps de transition. De plus, il est important de onserver l'étatdiabatique de la paire après le passage adiabatique. Cei peut être réalisé en éteignantrapidement le hamp életrique ressenti par les atomes, avant leur détetion. En éteignantle hamp életrique, les états de paire vont alors roiser une deuxième fois le hamp derésonane, si la redesente en hamp életrique est su�sament rapide, le deuxième passageest diabatique, l'état diabatique de paire est onservé.3.2.3 Montage ExpérimentalPartant du jet supersonique d'atomes de sodium dans l'état fondamental (détailléau hapitre 2), le dispositif expérimental est onstitué de quatre plaques ylindriquesen uivre (P1-P4) espaées de 10.0 mm l'une de l'autre, possédant une ouverture de 3mm en leurs entres, au travers desquels les atomes de sodium passent. Les atomes desodium sont alors exités dans un état de Rydberg, bien dé�ni, par une exitation laserrésonnante à deux photons : 3S1/2 → 4P3/2 → ns1/2. Entre P2 et P3, le jet atomiquetraverse à angle droit le laser UV et le laser infrarouge (lasers ontrapropageants). Lesplaques P2 et P3 sont aussi utilisées pour appliquer un hamp életrique aux atomesde Rydberg, éventuellement dépendant du temps, pendant ou juste après l'exitation.Ensuite, les plaques P3 et P4 sont dédiées à l'ionisation des atomes de Rydberg parla tehnique d'ionisation par hamp életrique pulsé. Les ions ainsi formés, sont alorsaélérés en diretion des galettes de miroanaux (MCP) qui se situent 8 m après P4.3.2.3.1 Champ életrique homogèneLe hamp életrique nous permet de ontr�ler la di�érene en énergie entre les deuxétats de paire. Le nuage d'atomes possédant une extension transverse, il est don im-pératif de onnaitre l'allure du hamp le long de l'axe de propagation du jet, ainsi quesuivant l'axe transverse, a�n d'évaluer les inhomogénéités de hamp életrique ressentiespar les di�érents atomes du nuage. À l'aide du logiiel Simion, nous pouvons modéliser lemontage expérimental onstitué des quatre plaques et ainsi aluler le hamp életriqueressenti e�etivement par les atomes tout au long de leurs vols à travers du dispositif. Lesystème possédant la symétrie ylindrique, nous représentons le hamp életrique dans ledemi-plan (Ozx). (Oz) est la diretion de propagation du jet et (Ox) est un axe transverseau jet. La �gure 3.5 représente l'amplitude du hamp életrique en fontion des dimen-sions z et x pour un potentiel de 2 V sur P2 (ordre de grandeur des potentiels utiles pourl'expériene), et ave P1, P3 et P4 au potentiel nul.E�etivement, au passage de P2 (situé à z = 0 mm), le hamp életrique s'annulepuisque le veteur hamp életrique hange de sens. Nous pouvons estimer que de partet d'autres de haque plaque, sur une extension de 2mm, l'inhomogénéité de hamp éle-trique est supérieure à 10%. Par ontre, au milieu de deux plaques, sur une extensionde 6 mm, le hamp életrique est bien dé�ni et l'inhomogénéité n'est plus que de 0.6%.Due à la géométrie du dispositif, le hamp életrique n'est pas purement longitudinalmais possède une omposante transverse. Cette omposante est bien nulle exatement au71



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids

Figure 3.5 � Module du hamp életrique, en V/m, dans le demi-plan (Ozx) pour unpotentiel de 2 V sur P2, et P1, P3, P4 au potentiel nul. On représente la région entre P1et P3 entrée sur P2 (z = 0 mm).milieu de deux plaques et tout le long de l'axe transverse. La situation empire au niveaudu trou des plaques où la omposante transverse atteint environ 10% du hamp total, à2 mm seulement du entre du trou. Ces inhomogénéités de hamp életrique peuvent êtreréduites en réduisant de moitié la taille du trou des plaques (sans réduire trop fortementl'intensité du signal).3.2.3.2 Erantage des MCPUn autre problème renontré onerne le haut potentiel életrique appliqué aux bornesdu déteteur (MCP). En e�et, les MCP se trouvent non loin du dispositif des 4 plaques,à environ 8 m dans l'axe. La tension appliquée sur la fae avant des MCP est ompriseentre -2 kV et -3 kV, et nous voulons ontr�ler le hamp életrique entre les plaques aveune préision de ≈ 10 mV). Il est possible de modéliser sous Simion le dispositif des 4plaques, un élément de support (l'hélie), ainsi que la fae avant des MCP. Les MCP sontentourées d'un ylindre servant à éranter les di�érents étages des MCP.Pour un potentiel de -3 kV sur la fae avant des MCP, il s'avère que le hamp éle-trique généré par les MCP pénètre aux milieux des plaques, sur le trajet des atomes lorsde l'appliation des hamps életriques. Ce hamp életrique de biais est de quelques 10mV.m−1 entre les plaques et atteint plusieurs 100 mV.m−1 autour du dispositif. Pouréviter ela, une struture supplémentaire ylindrique a été ajoutée a�n d'éranter les MCPet d'éviter tout hamp életrique de biais dans le dispositif. Cette struture supplémen-taire est onstituée d'un disque métallique venant s'insérer dans l'hélie, et d'un ylindre,s'adaptant au disque métallique. Le dispositif omplet : les quatre plaques, le ylindre, lesMCP et les éléments de support, est représenté sur la �gure 3.6. L'ajout de ette struture72



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxa permis la non pénétration des lignes de hamp életrique au entre du dispositif expéri-mental, dans le but de ontr�ler �nement le hamp életrique ressenti par les atomes lorsde leurs passages entre les plaques.

Figure 3.6 � Représentation du dispositif expérimental ontenu dans la hambre expé-riene. Il est onstitué, dans le sens du jet, des quatre plaques (en gris), d'un ylindrepermettant d'éranter les MCP (représenté en transparene, en violet). En�n, les MCPsont montées sur l'hélie de fond.
3.2.3.3 Pulse Landau-ZenerLa gamme de variation en hamp életrique devant être appliquée pour pouvoir aom-plir un hangement d'état de paire (transition Landau-Zener) est de quelques V.m−1.µs−1.Les atomes de Rydberg doivent ressentir une rampe de hamp életrique pour es taux devariation. Pour e faire, nous utilisons un pulse droit (un TTL généré par un générateurde délai de marque Standford, modèle DG 535) dont le niveaux haut est ontr�lé au mV,suivi d'un iruit RC.La partie gauhe de la �gure 3.7 représente le roisement évité dans le as n = 48(à distane interatomique onstante, ie à ouplage onstant). On note F48 le hamp derésonane, 'est à dire le hamp életrique pour lequel les ourbes diabatiques se roisent.La partie droite de la �gure 3.7 représente l'allure du pulse de hamp életrique en fontiondu temps, plus préisément en fontion du délai après l'exitation des atomes dans unétat de Rydberg. Ce hamp életrique dépendant du temps est appliqué entre P2 et P3.La valeur �nale du pulse de hamp életrique est supérieure ou égale au hamp életriquede résonane dans les as (b) et (). La dépendane temporelle du hamp életrique étantanalytique, la dérivée au hamp de roisement est onnu en fontion de la valeur de larésistane du iruit RC et de la valeur �nale de l'exponentiel. Nous pouvons alors fairevarier le temps d'appliation du pulse et la valeur du hamp életrique �nal.73



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids

Figure 3.7 � À gauhe : roisement évité entre les états de paire 48s,48s et 47p,48pouplés par l'interation dip�le-dip�le en fontion du hamp életrique. On note F48 lehamp életrique de résonane, au point de roisement des ourbes diabatiques. À droite :dépendane en temps du hamp életrique appliqué entre P2 et P3 (pulse Landau-Zener)après l'exitation des atomes dans un état de Rydberg. On distingue trois as : (a) lehamp életrique �nal atteint est inférieur à Fr, (b) le hamp életrique �nal est supérieurà Fr, () le hamp életrique �nal est égale à Fr3.2.3.4 Ionisation par hamp életrique pulséComme mentionné préédemment, la tehnique d'ablation laser pour la formation dujet supersonique d'atomes de sodium dans leur état fondamental, ne permet pas de ontr�-ler la stabilité et la quantité de la prodution d'atomes. Au oup à oup de l'ablation, laquantité d'atomes dans l'état initial ns �utue beauoup. Il est don important de pouvoirnormaliser le signal de l'état �nal de la transition au oup à oup. Pour ela, la détetiondoit permettre de déteter l'état np séparément de l'état ns. C'est le but de ette étudesur les seuils d'ionisation des états intervenant dans la transition 48s 48s - 48p 47p.Nous employons la tehnique usuelle pour la détetion des atomes de Rydberg : l'ionisa-tion par hamp életrique pulsé (PFI), dérite dans la partie 2.1.6 du hapitre 2. Les ionsainsi formés sont ensuite aélérés en diretion du déteteur, les MCP. Nous devons alorsonnaitre préisément les hamps életriques pour lesquels les états mis en jeu lors de latransition s'ionisent.Pour ela, nous utilisons un swith haute-tension (Behlke) dont la onstante de temps estde l'ordre de 100 ns, dans es onditions, 'est à dire pour une variation très rapide duhamp életrique, les roisements évités (entres états életroniques à 1 atome) présents surle hemin d'ionisation seront traversés diabatiquement. Alors, les valeurs de hamp éle-trique pour lesquelles les états sont ionisés suivent la loi lassique d'ionisation par hampéletrique Fc = 1

16n∗4 (orrespondant au point selle du potentiel oulombien abaissé parun hamp életrique statique mais ne tenant pas ompte de la variation des états életro-niques en hamp életrique), et dépendent de la projetion de l'état de départ dans la baseStark (ie du m onsidéré, base sphérique nlm projeté sur la base parabolique nn1n2m).Dans e as, les états s, p du sodium possèdent un seuil d'ionisation bien dé�ni ar ils nesont pas dégénérés en hamp nul, ontrairement aux états des multipliités.Or, pour des pulses dont les temps de montée sont de l'ordre de la µs, la variation duhamp életrique étant plus lente, les roisements évités renontrés sur le hemin de l'io-nisation seront traversés plut�t adiabatiquement. Les états s,p et d suivent alors les états74



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxStark jusqu'au point de roisement ave les multipliités (hamps d'Inglis-Teller). Ils ren-ontreront alors de nombreux roisements évités, et ils onserveront un niveau d'énergierelativement onstant. Ils s'ioniseront alors à un hamp prohe du hamp d'ionisationlassique. C'est ette dépendane en temps de l'ionisation des états de Rydberg que nousvoulons appliquer dans l'expériene. Pour ela, nous rajoutons un iruit RC en sortiedu swith haute-tension, dont la onstante de temps est de l'ordre de la µs. La valeur dehamp életrique �nale pour laquelle les atomes de Rydberg s'ionisent dépend fortementde la variation du hamp életrique don des onditions expérimentales (hamp életriquede biais, inhomogénéités). La �gure 3.8 représente les seuils d'ionisation expérimentaux dequelques états ns. Il est lairement possible de dé�nir un seuil d'ionisation pour haun dees états, et d'ioniser séletivement es di�érents états. Pour répondre à la problématiquede pouvoir déteter l'état �nal et l'état initial lors d'une transition Landau-Zener, nousmesurons les seuils expérimentaux de l'état 48p et de l'état 48s. Partant de l'état 4P3/2,nous exitons en hamp életrique l'état relié adiabatiquement à l'état 48p en hampéletrique nul et nous appliquons le pulse d'ionisation. La �gure 3.9 représente les seuilsd'ionisation expérimentaux de l'état 48s et 48p. On peut alors dé�nir les seuils expéri-mentaux d'ionisation adiabatique : l'état 48p s'ionise à 75 V.m−1 et l'état 48s s'ionise à80 V.m−1. Malheureusement, nous ne pouvons déteter qu'un seul des deux états �nauxde la paire, l'état 47p s'ionise, lui, environ au même hamp életrique que l'état 48s.
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Figure 3.8 � Seuils d'ionisation expérimentaux par ionisation par hamp életrique pulsépour les états : 47s, 48s, 49s et 50s.Le pulse PFI est appliqué entre les plaques P3 et P4. L'idée est d'utiliser un potentielappliqué sur P4 pour ompenser le potentiel appliqué sur P3. Ainsi, le hamp életriqued'ionisation entre P3 et P4 présente un plateau, se situant entre les 2 seuils d'ionisation desétats 48p et 48s, permettant d'ioniser les atomes de Rydberg de l'état 48p plus t�t que lesatomes de l'état 48s, et de pouvoir séparer en temps d'arrivée, au niveau du déteteur, lesdeux paquets d'ions provenant des es deux états. En ajustant les onstantes de temps desdeux pulses, les tensions �nales et le temps d'appliation du pulse sur P4, il est possibled'obtenir un hamp életrique entre P3 et P4 représenté en vert sur la �gure 3.10. Lespulses appliqués sur P3 et P4 de la �gure 3.10 ont été mesurés diretement sur les plaquesdu dispositif expérimental. 75
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Figure 3.9 � Seuils d'ionisation expérimentaux par ionisation par hamp életrique pulsépour les états : 48s et 48p.
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Figure 3.10 � Potentiels dépendant du temps appliqués sur P3 et sur P4. Les plaquesétant séparées de 1 m, la di�érene de potentiel P3-P4 représente le hamp életrique,en V/m, entre es plaques.3.2.4 Résultats3.2.4.1 Séquene expérimentaleL'exitation optique des atomes de sodium dans un état de Rydberg est réalisée enhamp nul au milieu de P2-P3. Puis, toujours dans ette zone, où le hamp életriqueest bien dé�ni, nous appliquons pendant un temps tp, un hamp életrique homogènedépendant du temps entre les plaques P2 et P3. Ce pulse de hamp életrique est appliqué600 ns après l'exitation optique a�n de s'assurer que le nuage d'atomes de Rydberg nese trouve plus dans la zone d'exitation laser. En e�et, deux iris intersetent les deuxfaiseaux laser a�n de ne séletionner que la partie entrale du mode transverse et depouvoir ajuster la taille de la zone d'exitation qui orrespond à un ylindre de diamètre≈
1mm. Le nuage d'atomes de Rydberg est su�samment lent pour que les atomes ressentent76



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxà la fois la montée et la redesente en hamp nul du pulse qui varie exponentiellementave une onstante de temps τ . Puis lorsque les atomes se trouvent entre les plaques P3et P4, nous appliquons la séquene temporelle d'ionisation par hamp életrique pulsédérite préédemment. Les deux signaux d'ions distints sont intégrés dans le temps,et permettent alors de normaliser le signal de 48p déteté. La �gure 3.11 représente uneséquene expérimentale typique pour observer une prodution d'état 48p, partant de l'état
48s, par passage adiabatique à travers la résonane.

Figure 3.11 � Séquene expérimentale des hamps életriques dépendant du temps ap-pliqués sur le trajet des atomes de Rydberg à travers du dispositif onstitué des quatreplaques. Entres P2 et P3, le pulse de hamp életrique est appliqué pour induire le pas-sage adiabatique. Entres P3 et P4, la séquene d'ionisation par hamp életrique pulséest appliquée a�n de séparer en temps l'ionisation des états 48s et 48p.3.2.4.2 Résonane pour n = 43, 48, 53Pour les onditions expérimentales suivantes : tp = 1.2 µs, et τ = 220 ns, nous mesuronsle signal normalisé d'ions provenant de l'état np en fontion de la valeur �nale du pulsede hamp életrique. La �gure 3.12 représente le signal normalisé d'ions provenant del'état np pour une exitation dans l'état de Rydberg (a) : n = 43, (b) : n = 48 et () :
n = 53. Chaque point représenté résulte de 1000 réalisations d'une expériene, et lesbarres d'erreur ont été déterminées en e�etuant 10 fois une même mesure. Nous pouvonsobserver, en fontion du hamp életrique �nal, trois régimes distints :� si le hamp életrique appliqué F est inférieur au hamp de résonane Fr, nousobservons un fond de prodution d'atomes dans l'état np. Nous attribuons etteprodution à l'absorption du rayonnement du orps noir des atomes dans l'état ns.Cette prodution est bien indépendante de la valeur du hamp életrique. Sur la�gure 3.12, nous avons retranhé aux points expérimentaux e signal de produtionpar absorption du rayonnement du orps noir.77



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids� si le hamp appliqué est égal au hamp de résonane, soit F = Fr, nous pouvonsobserver un pi de prodution d'atomes dans l'état np, dû aux ollisions résonnantesentre deux atomes dans l'état ns. En e�et, dans la gamme de température du jetsupersonique, les atomes de Rydberg sont mobiles pendant le temps où ils ressententle hamp de résonane, hamp életrique pour lequel l'énergie de l'état de paire
|ns, ns〉 est égale à l'énergie de l'état de paire |np, (n− 1)p〉. Le taux de ollisionsrésonnantes étant important, on observe don un pi de résonane pour ette valeurde hamp életrique. De plus, en prenant en ompte la struture �ne des états np et
(n− 1)p, il existe en fait quatre roisements évités, que nous ne résolvons pas dansnotre expériene pour es gammes de températures et d'énergies. En e�et, dans unevision "sphères dures", on peut dé�nir un temps de ollision [Gallagher, 1994℄ :

tc =
n2

v
3
2

(3.18)Pour n = 48 et v ≈ 20 m/s, on trouve tc ≈ 2 µs. On attend alors des résonanesde quelques MHz de largeur. Or, onnaissant les moments dipolaires életriques desétats de Rydberg mis en jeu, nous mesurons une seule résonane de ≈ 100 MHz delarge. Nous attribuons et élargissement inhomogène aux inhomogénéités de hampéletrique.� si le hamp életrique appliqué est supérieur au hamp de résonane Fr, les atomesde Rydberg dans l'état ns ressentent un hamp életrique dépendant du temps quitraverse le hamp pour lequel les états ns ns - np (n−1)p sont dégénérés en énergie.Alors, dans e as, nous observons une prodution signi�ative d'atomes dans l'état
np, et ela indépendamment de la valeur �nale du pulse de hamp életrique.Uniquement lorsque le hamp életrique appliqué est supérieur ou égal au hamp dedégénéresene, nous observons une prodution de l'état np. Ce résultat est en faveurd'un passage adiabatique au travers le hamp de résonane pour des valeurs de hampséletriques supérieures à Fr.3.2.4.3 Indépendane du temps d'appliation du hamp életriquePour se onvainre des observations préédentes, nous mesurons la prodution d'atomesdans l'état np en fontion du temps pendant lequel les atomes, initialement dans l'état ns,ont ressenti le hamp életrique �nal appliqué. Pour n = 48 et τ = 220 ns, nous faisonsdon varier le temps d'appliation tp. La �gure 3.13 représente la dépendane du signald'ions normalisé, provenant des atomes dans l'état 48p, en fontion du temps d'appliationdu pulse de hamp életrique pour les trois valeurs �nales di�érentes de hamp életriqueorrespondant aux trois as dérit préédemment.Nous observons que :� si le hamp életrique est inférieur au hamp életrique de résonane Fr (ourbenoire : 1.1 V/m), les atomes dans l'état 48p sont uniquement produit par l'absorp-tion du rayonnement du orps noir des atomes dans l'état 48s, la prodution estbien indépendante du temps d'appliation du pulse de hamp életrique.� si le hamp életrique appliqué est égal au hamp életrique de résonane (ourberouge : 1.8 V/m), alors on peut observer que la prodution d'atomes dans l'état78



3.2 Expérienes et résultats expérimentaux

Figure 3.12 � Signal d'ions normalisé provenant de l'ionisation de l'état np, après ex-itation laser de l'état ns, en fontion de la valeur �nale du pulse de hamp életriquedépendant du temps pour : (a) n = 53, (b) n = 48, () n = 43. L'enadré en haut à droitereprésente le hemins suivis pour la prodution de l'état de paire np+ (n− 1)p.

Figure 3.13 � Signal d'ions normalisé provenant de l'ionisation des atomes dans l'état np(pour n = 48) en fontion du temps d'appliation du pulse tp pour les trois as observés :(a) F < Fr, (b) F = Fr, () F > Fr.
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Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids
48p varie linéairement ave le temps d'appliation du pulse, e qui est attendu dansle as de ollisions résonnantes.� si le hamp életrique est supérieur à Fr (ourbe verte : 2.3 V/m), nous observonsune prodution de signal onstante ave le temps d'appliation du pulse.Dans e dernier as, elui d'intérêt, nous pouvons onlure que la prodution d'atomesdans l'état 48p n'est pas due à des ollisions résonnantes mais uniquement au passageadiabatique à travers la résonane.3.2.4.4 Dérivée du hamp életriqueReprenons les formules du modèle Landau-Zener 3.14 et 3.15. Nous avons vu que letaux de variation du hamp életrique au hamp de résonane est un paramètre importantdu modèle. Alors, nous faisons varier la onstante de temps τ du pulse de hamp életriquequi est appliqué juste après l'exitation des atomes dans l'état de Rydberg 48s. La valeur�nale du pulse de hamp est maintenue onstante à 2.3 V/m, 'est à dire 0.5 V/mau dessus du hamp de résonane. Les autres paramètres étant les mêmes que dans lesexpérienes présentées préédemment. Il est aisé de véri�er que, pour une valeur �nale dehamp �xé et un hamp de résonane �xé, la dérivée temporelle du pulse (exponentielleroissante) de hamp életrique au hamp de résonane est proportionnelle à τ−1.

Figure 3.14 � Les points expérimentaux orrespondent au signal d'ions normalisé pro-venant de l'ionisation des atomes dans l'état np en fontion de la onstante de temps τdu pulse de hamp életrique. La ourbe en pointillé représente l'ajustement en τ 1/2 despoints expérimentaux.Les résultats expérimentaux sont reportés sur la �gure 3.14. Nous avons représenté lesignal d'ions normalisé provenant de l'ionisation des atomes dans l'état 48p en fontion dela onstante de temps du pulse de hamp életrique τ . Sahant que le paramètreR0 varie en
(

dF
dt

)− 1
6 , R0 varie en τ 1

6 . De plus, la fration d'atomes ayant un plus prohe voisin à moinsde R0 varie en R3
0. La prodution d'atomes dans l'état 48p dû à un passage adiabatique80



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxvarie alors en τ 1
2 . Cette loi est très bien reproduite expérimentalement, omme le montrel'ajustement des points expérimentaux par la méthode des moindres arrés, représentéen traits pointillés sur la �gure 3.14. Suivant le modèle Landau-Zener, nous avons bienreproduit la dépendane de la probabilité de passage adiabatique à travers le roisementévité ave la dépendane en temps du hamp életrique, soit ave la vitesse de passage àtravers le roisement évité.3.2.4.5 Expériene omplémentaireLa génération du pulse Landau-Zener, dérite préédemment, est expérimentalementsimple et pratique. Pour de faibles valeurs de tensions, et pour la gamme de variationtemporelle utile, il est possible d'utiliser un générateur de fontion arbitraire (TektronixAFG3022). La partie gauhe de la �gure 3.15 représente le type de pulse que nous générons.Nous pouvons ontr�ler dV

dt
et le garder onstant en faisant varier la tension maximumVMAX. À droite de la �gure 3.15, nous représentons la prodution d'atomes dans l'état 48pen fontion du hamp életrique ressenti par les atomes de Rydberg (donné par VMAX).Nous observons un seuil à partir du hamp életrique de résonane Fr. Ave e type depulse, nous évitons d'observer un pi de résonane dû aux ollisions résonantes qui ont lieulorsque les atomes de Rydberg ressentent le hamp életrique de résonane pendant untemps su�sament long. De plus, nous assurons un unique passage adiabatique appliquéaux états de paire d'atomes.

Figure 3.15 � À gauhe : type de pulse de tension généré, permettant de réaliser unpassage adiabatique à travers la résonane en hamp életrique Fr. À droite : produtiond'atomes dans l'état 48p en fontion du hamp életrique.3.2.5 Disussions3.2.5.1 Sur le double passageLorsque le pulse de hamp életrique permettant le passage adiabatique est générépar un TTL, il faut aussi prendre en ompte la redesente en hamp életrique nul.Le hamp életrique roise don deux fois le hamp de résonane. Pour les expérienesprésentées préédemment, sauf pour 3.2.4.5, sahant que le temps d'appliation du pulse81



Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froidsest de l'ordre de la µs, et ompte tenu de la température la plus haude du jet, entre les2 passages adiabatiques, deux atomes onstituant une paire se seront déplaés de ≈ 20
µm. Pour une paire d'atomes, si les atomes étaient trop loin l'un de l'autre au premierpassage, la transition est diabatique, puis au seond passage, ils se seront rapprohéset l'interation est alors su�samment importante a�n qu'ils aomplissent un passageadiabatique. À l'inverse, si les atomes d'une paire étaient su�samment prohe l'un del'autre pour pouvoir aomplir un passage adiabatique lors du premier passage, ils seseront éloignés su�samment lors du seond passage, et pour ette même paire, le seondpassage sera diabatique. Dans une bonne approximation, le signal de prodution d'atomesdans l'état np est quasiment doublé pour e type de pulse de hamp életrique. Cependant,les paires d'atomes possèdent une distribution vetorielle de vitesses relatives, il est alorspossible que ertaines d'entres elles aomplissent deux fois un passage adiabatique. Auxdensités typiques du jet, une simulation Monte-Carlo permet de montrer que seulement0.1% du nombre total de paires aompliront deux fois un passage adiabatique lors de lamontée et de la redesente du hamp életrique. Cette proportion est lairement hors deportée de notre détetion.3.2.5.2 Sur le taux de onversion par passage adiabatiqueEn reprenant les paramètres typiques des expérienes préédentes pour n = 48 et
τ = 200 ns, la formule 3.15 donne R0 ≈ 5 µm. Alors, toutes les paires d'atomes dansl'état ns ayant une distane interatomique à moins de 5µm aompliront un hangementd'état interne : ns ns - 48p 47p. Pour les densités typiques du jet d'atomes de sodium, ilest possible d'évaluer failement (simulation par tirage aléatoire) que la fration d'atomesde Rydberg ayant un plus prohe voisin à moins de 5 µm est de 5%. Sahant que l'on nedétete qu'un état sur les deux produits, ela onduit don à une prodution d'atomesdans l'état 48p par passage adiabatique à travers le roisement évité de 2.5% de l'étatinitial 48s. De plus, nous savons que dû au pulse de hamp életrique généré, permettant lepassage adiabatique, e taux est doublé. Nous attendons don une prodution de 5% pourette expériene. Cette proportion est bien reproduite expérimentalement, voir �gure 3.14.Pour n = 48, e taux est de 5%. Pour n = 53, e taux est de ≈ 8%, l'interation dip�le-dip�le étant plus importante que pour n = 48, dans e as la distane interatomique deoupure, R0, est plus grande, et, dans le nuage, plus de paires d'atomes pourront aomplirun passage adiabatique à travers le roisement évité.3.2.5.3 Sur la struture �ne des états np et (n− 1)p� Reprenons la formule 3.17 qui évalue le temps de transition lors d'un passage adia-batique à travers un roisement évité. Il vaut τLZ = 5 ns. Considérons le temps demontée le plus rapide utilisé dans les expérienes, soit τ = 220 ns. Nous pouvonsdon évaluer l'équivalent du temps de transition en hamp életrique, on trouve

∆FLZ = 75 mV/m. Sahant que deux roisements évités adjaents sont séparésd'environ 100 mV/m, on peut don bien traiter indépendamment, ave un modèleLandau-Zener, les di�érents roisements évités de la struture �ne des états 47p et
48p.� De plus, pour n = 48, onnaissant le temps de montée du pulse et les températuresdes atomes de Rydberg, entre deux roisements évités adjaents, les atomes d'une82



3.2 Expérienes et résultats expérimentauxpaire se seront déplaés de 500 nm l'un de l'autre. Alors, dans une bonne approxi-mation, seulement le premier roisement évité joue un r�le dans les observationse�etuées. Rapellons que notre détetion par hamp életrique pulsé ne permet pasde disriminer les états de ml di�érents pour un même l.
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Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froidsConlusionsNous avons mis expérimentalement en évidene le passage adiabatique entre des étatsde paire d'atomes de Rydberg pour des atomes de Rydberg en interation dip�le-dip�ledans un jet supersonique.La tehnique d'ablation laser pour ensemener les atomes de sodium dans le jet su-personique d'hélium, ne permet pas d'obtenir de haute densité. Cependant, il est possiblede trouver un système où l'interation dip�le-dip�le entre les états de Rydberg hoisisn'est pas négligeable et peut être mesurée expérimentalement, ii au moyen de passageadiabatique entre des états de paires d'atomes de Rydberg en hamp életrique dont ladégénéresene est levée par l'interation dip�le-dip�le. Connaissant les densités typiquesdes atomes de Rydberg et les états életroniques hoisis, nous assurons alors que la seuleinteration prépondérante est une interation à deux orps. Cei est on�rmé par l'aordentre les résultats expérimentaux et le modèle Landau-Zener qui exprime la probabilitéde passage adiabatique en prenant en ompte uniquement un ouplage à deux orps. Ilest, de plus, possible de trouver une gamme de variation temporelle du hamp életriquepour le système hoisi, a�n d'utiliser le modèle analytique Landau-Zener pour exprimer laprobabilité de passage adiabatique à travers le roisement évité. Il est aussi important deonsidérer les régimes de températures des atomes de Rydberg a�n de s'assurer que durantle temps aratéristique d'un passage adiabatique, les atomes de Rydberg peuvent êtreonsidérés omme gelés, don que les distanes interatomiques entre les paires d'atomesde Rydberg sont quasi-onstantes pendant e temps de passage.La �utuation du signal atomique, inhérente au dispositif expérimental, nous a onduita développer une séquene de détetion permettant la détetion séletive d'un des états�naux de la paire et de l'état initial de la transition. Cette �utuation peut, au premierabord, être une di�ulté expérimentale, mais ombinée à la normalisation du signal, elles'avère être très avantageuse, et permet d'e�etuer des mesures à di�érentes densités sansavoir à ajuster le système expérimental. Nous verrons que les expérienes présentées dansles hapitres suivants, hapitre 4 et hapitre 5, sont de très bons exemples d'analyse d'unsignal expérimental �utuant.La formulation de la probabilité de passage adiabatique en fontion de la distaneinteratomique fait intervenir une distane interatomique de oupure, orrespondant auparamètre R0 dans le modèle Landau-Zener développé ii. La distane interatomique deoupure dépend de la dérivée dF
dt

du hamp életrique au roisement des états de paire. Lavaleur de la variation ave le temps du hamp életrique permet un ontr�le expérimentalde la distane interatomique (par valeur supérieure) des paires séletionnées qui aurontune probabilité de 1, dans une bonne approximation, d'e�etuer un passage adiabatiquelorsque le hamp életrique est balayé à travers le roisement évité. Nous asssurons quepour les valeurs de densités du gaz d'atomes de Rydberg, haque atome n'a qu'un seulplus prohe voisin aux distanes interatomiques sondées. En mesurant l'e�aité de pro-dution d'un des états �naux de la transition, nous possédons don un aès expérimentalà la distribution de plus prohe voisin du gaz d'atomes de Rydberg. Nous illustrerons eprinipe, en pratique, par la mesure absolue de la densité du gaz d'atome de Rydbergdans le hapitre 4. 84



3.2 Expérienes et résultats expérimentaux
De plus, de part le proessus ommun utilisé pour la prodution de paires de deuxatomes de Rydberg dans les états �naux de la transition, les atomes d'une telle pairedoivent être intriqués. Le hapitre 5 est une proposition théorique pour démontrer l'intri-ation des deux atomes, dans le adre de la prodution de paire d'atomes par transitionLandau-Zener, basé sur la mesure du bruit de projetion quantique lors d'un ouplageave un hamp életrique miro-onde résonant.
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Chapitre 3 - Transitions Landau-Zener dans des pairesd'atomes de Rydberg froids
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Chapitre 4Mesure absolue de la densité d'un gazd'atomes de Rydberg via un proessusnon ollisionnel à deux orps
IntrodutionLorsque l'on onsidère des interations à longue portée entre deux ou plusieurs parti-ules dépendantes de leurs distanes et/ou de leurs orientations, la onnaissane préisede grandeurs marosopiques omme la densité et la distribution spatiale du milieu est es-sentielle mais sou�re de grandes inertitudes expérimentales. En physique des plasmas, laonnaissane de l'évolution de la densité et de la fontion de distribution spatiale est unepartie des outils qui permettent de dérire les aratéristiques du système, en partiulierdans le as de l'évolution en plasma froid d'un gaz froid et dense d'atome de Rydberg [Liet al., 2004, Morrison et al., 2008℄. Plus généralement en physique atomique, la mesuredirete de la distribution aux plus prohes voisins dans un gaz froid et des orrélationsspatiales entre les atomes est une donnée importante lors d'expérienes sur les atomes deRydberg en régime de bloage dipolaire, [Robiheaux and Hernàndez, 2005℄, dans le asoù les atomes dans l'état fondamental sont aléatoirement distribués dans le volume [Vogtet al., 2007, 2008℄, ou enore lorsque un ou deux atomes sont adressés uniquement [Ur-ban et al., 2009, Gaëtan et al., 2009℄, ainsi que dans les expérienes d'anti-bloage [Ateset al., 2007, Amthor et al., 2010℄, ou d'ého [Raitzsh et al., 2008, Cooper Younge andRaithel, 2009℄. En e�et, nous avons vu dans le hapitre 3 que le proessus de transitionLandau-Zener dans des paires d'atomes de Rydberg est un moyen de sonder diretementl'environnement des atomes et permettrait ainsi de séletionner les paires d'atomes deRydberg en fontion de leurs distanes interatomiques.En physique instrumentale, la onnaissane de la valeur préise de la densité ombi-née à la simulation du système de détetion (optique ionique, alibration du déteteur)permet une détermination préise et absolue de l'e�aité de détetion expérimentale.En e�et, la détermination absolue de l'e�aité de détetion d'un déteteur (les galettesmiro-anaux ou les hanneltrons sont ouramment utilisés) pour des espèes neutres ouioniques est un domaine atif de reherhe. L'e�aité de détetion absolue est dé�nieomme : 87



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps
ǫabs =

nombre d'évènements enregistrésnombre d'évènements émis par la soureLa mesure de l'e�aité absolue de détetion est don une tâhe di�ile, il est plusfaile de déterminer l'e�aité de détetion relative (ou intrinsèque) dé�nie par :
ǫrel =

nombre d'évènements enregistrésnombre d'évènements parvenant au déteteurLa aratérisation absolue d'un déteteur permet la détermination des setions ef-�aes absolues, ou enore des rapports de branhement. Les méthodes généralementutilisées sont basées sur la détetion et la mesure de oïnidenes entre fragments pro-venant d'évènements de photo-ionisation [Brehm et al., 1995, Oberheide et al., 1997℄, ouenore de proessus de dissoiation [Barat et al., 2000℄. Ces mesures sont indispensablesdans le but du développement de méthodes et de tehniques permettant l'obtention desystèmes de détetion �dèles pour des appliations futures en information quantique ouen spetrosopie de préision [Henkel et al., 2010℄.Les méthodes standard pour déterminer la densité d'un gaz atomique sont des méthodesindiretes, optiques et basés sur l'interation entre une vapeur atomique et de la lumièrerésonante [Wu et al., 1986℄. Cela détermine don un nombre de partiule basé sur uneinteration à un orps. Les méthodes de �uoresene induite par laser sont ourammentutilisées en physique des plasmas pour mesurer les densités atomiques dans l'état fonda-mental ave de très bonnes résolutions spatiales et temporelles [Niemi et al., Kryhowiaket al., 2008℄. Dans e hapitre, nous proposons une méthode expérimentale originale per-mettant de déterminer préisément (à 3% près) la densité d'un gaz d'atomes de Rydbergindépendamment des onditions expérimentales (intensité du laser d'exitation, volumed'exitation, alibration du déteteur, e�aité de détetion). La densité peut être dire-tement déterminée en exploitant une interation à deux orps. Les atomes étant onsidérésimmobiles tout le temps où ils interagissent (justi�é par le régime de température sub-kelvin du jet supersonique d'atomes de Rydberg, détaillé dans la partie 3.2.2.3), nouspouvons alors traiter lassiquement les degrés de libertés externes des atomes, permettantde onsidérer seulement l'interation dip�le-dip�le entre les atomes de Rydberg. Cettedétermination direte est possible par le ontr�le expérimental de l'e�aité des tran-sitions adiabatiques entre états de paire d'atomes de Rydberg induites par l'interationdip�le-dip�le. La méthode employée est la suivante : nous alulons l'e�aité du pro-essus en aratérisant l'interation entre les états életroniques impliqués. L'e�aité duproessus dans un modèle d'interation aux plus prohes voisins dans un gaz homogène estdépendante de la densité atomique. En mesurant la quantité de signal d'états initiaux etd'états "produits" dans un large gamme de signal, nous aédons au oe�ient de onver-sion entre une grandeur mesurable expérimentalement et la densité du gaz. Nous verronsqu'au delà de la détermination préise de la densité du gaz, le modèle nous permettraitd'avoir aès à la distribution de plus prohes voisins du gaz d'atomes de Rydberg gelésà l'éhelle de l'expériene. Cela parait en fait ompliqué à réaliser expérimentalement. Ladétermination de la densité n'est alors qu'une aratéristique de la distribution aux plusprohes voisins.Dans la première partie, nous aratériserons l'interation dip�le-dip�le dans le as dela transition ns ns - (n− 1)p np à résonane de Förster. Nous aratériserons le modèle88



Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomes de Rydbergvia un proessus non ollisionnel à deux orpsde transition Landau-Zener en inluant la multipliité des états életroniques de momentoribtal l = 1. Dans une seonde partie, nous présenterons le modèle analytique utilisé,basé sur une interation aux plus prohes voisins entre atomes de Rydberg, ainsi que lelien vers les grandeurs expérimentales mesurables. Dans une troisième partie, nous présen-terons les résultats expérimentaux et les résultats de l'ajustement du modèle aux donnéesexpérimentales. Nous analyserons la distribution statistique du signal nous permettantde omplètement aratériser notre haine de détetion, puis nous disuterons de la pré-ision sur la détermination de la densité due au fait que nous étudions un éhantillon�ni d'atomes. Ensuite, nous omparerons notre détermination de la densité du gaz deRydberg ave une détermination indirete mais standard onsistant à onnaitre le volumeexpérimental et le nombre d'atomes de Rydberg présents dans le volume expérimental.En�n, nous disuterons la gamme de validité du modèle d'un gaz d'atomes en interationà deux orps au travers les possibles erreurs systématiques et le r�le d'un troisième orps.
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Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps4.1 Probabilités Landau-Zener pour une paire d'atomesde Rydberg - traitement omplet4.1.1 Interation dip�le-dip�le : as de la transition nsns-(n−1)pnpLe spin de l'életron de valene n'intervenant pas dans les proessus physiques pré-sentés ii, nous labéliserons les états onsidérés exprimés dans la base sphérique par lesnombres quantiques n, l,m.4.1.1.1 Expression du ouplage dip�le-dip�le en base sphériqueLe terme d'interation dip�le-dip�le déoule du développement multipolaire dans labase des harmoniques sphériques (introduit au hapitre 3 pour i = j = 1), de l'interationde Coulomb entre les harges de deux atomes (notés 1 et 2) et s'exprime simplement dansle référentiel mobile. L'opérateur de l'interation dip�le-dip�le dans le développementmultipolaire s'exprime par la omposante 0 sur l'axe interatomique du produit tensorieldes deux veteurs ~r1 et ~r2, voir �gure 4.1 :
Hdd = −

√
6

R3
{~r1 ⊗ ~r2}20,mobile (4.1)Nous voulons exprimer le terme d'interation dip�le-dip�le entre états de Rydbergsoumis à un hamp életrique, nous prenons l'axe du hamp életrique omme axe dequanti�ation, m est le nombre quantique magnétique, orrespondant à la projetion dumoment inétique sur l'axe du hamp életrique. Dans e référentiel, l'axe interatomiqueest dé�ni par les angles des oordonnées sphériques : ~R(θ, φ).

Figure 4.1 � Représentation des angles θ et φ des oordonnées sphériques de l'axe in-teratomique. Le hamp életrique est orienté suivant l'axe (Oz). ~r1 (resp. ~r2) dé�nit leveteur dérivant la position de l'életron de valene dans l'atome 1 (resp. atome 2).Après deux appliations du théorème de Wigner-Ekart, nous obtenons l'expressionsuivante pour le alul des éléments de matrie de ouplage dip�le-dip�le entre les états90



4.1 Probabilités Landau-Zener pour une paire d'atomes deRydberg - traitement ompletde la base sphérique dans le référentiel du laboratoire (les détails sur le développementmultipolaire permettant d'exprimer les élements de matrie sont donnés en annexe de esmanusript) :
〈n1l1m1, n2l2m2|Hdd |n3l3m3, n4l4m4〉 = −

√
6

R3
〈n1l1‖ ~µ1 ‖n3l3〉 〈n2l2‖ ~µ2 ‖n4l4〉

× 1√
2l3 + 1

1√
2l4 + 1

×
0,±1
∑

α,β

C l3m3
l1m11α

C2,α+β
1,α,1,βC

l4,m4

l2,m2,1,β
D2

α+β,0(φ, θ, 0)L'élément 〈n′l′‖ ~µi ‖nl〉 s'exprime diretement en fontion de l'intégrale radiale par :
〈n′l′‖ ~µi ‖nl〉 =

√
2l + 1C l′0

l010 〈n′l′| eri |nl〉 (4.2)Le hangement de repère entre l'axe interatomique et le référentiel du laboratoiredé�ni par l'axe de hamp életrique, fait apparaitre la fontion D de Wigner (dé�nie parles angles d'Euler) pour les angles des oordonnées sphérique θ et φ. Les éléments de
Hdd en base sphérique ontiennent un oe�ient dépendant de θ, ainsi qu'un terme dephase dépendant de φ en fontion des nombres quantiques m des états onsidérés. Pourla transition ns0 + ns0 − np0 + (n − 1)p0, on retrouve ave 4.2, la dépendane en θ del'interation dip�le-dip�le lassique :

〈ns0, ns0|Hdd |np0, (n− 1) p0〉 = −1

3

µ1µ2(1− 3 cos2(θ))

R3
(4.3)où les éléments de matrie réduits sont notés : µ1 = 〈ns‖µ ‖np〉 pour l'atome 1 et

µ2 = 〈ns‖µ ‖(n− 1) p〉 pour l'atome 2.En�n, nous utilisons les oe�ients de transformations entre la base sphérique et labase parabolique (base Stark) pour exprimer le ouplage dip�le-dip�le en hamp éle-trique, ie dans la base parabolique [Gallagher, 1994℄ (équation 6.18).4.1.1.2 R�le de la multipliité des états de moment orbital l = 1Considérons plus partiulièrement la transition ns0, ns0−(n−1)pm, npm′. La multipli-ité des états �naux np fait apparaitre quatre roisements évités. Nous devons onsidérerles états formant le sous-espae suivant :
{|ns, 0− ns, 0〉 , |np, 0− (n− 1)p, 0〉 , |np, 0− (n− 1)p, 1〉 , |np, 0− (n− 1)p,−1〉 ,
|np, 1− (n− 1)p, 0〉 , |np,−1− (n− 1)p, 0〉 , |np, 1− (n− 1)p, 1〉 , |np,−1− (n− 1)p, 1〉 ,
|np, 1− (n− 1)p,−1〉 , |np,−1− (n− 1)p,−1〉 ,
|(n− 1)p, 0− np, 0〉 , |(n− 1)p, 0− np, 1〉 , |(n− 1)p, 0− np,−1〉 ,
|(n− 1)p, 1− np, 0〉 , |(n− 1)p,−1− np, 0〉 , |(n− 1)p, 1− np, 1〉 , |(n− 1)p,−1− np, 1〉 ,
|(n− 1)p, 1− np,−1〉 , |(n− 1)p,−1− np,−1〉}Nous onstruisons alors les superpositions symétriques et antisymétriques par rapportà l'éhange des deux atomes. Les superpositions antisymétriques étant non ouplées, ilreste neuf états symétriques ouplés notés :

|mp, mp′〉 =
1√
2
(|np,mp − (n− 1)p,mp′〉+ |(n− 1)p,mp′ − np,mp〉) (4.4)91



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsAlors, nous onsidérons la base suivante :
{|ns, 0− ns, 0〉 , |0, 0〉 , |1, 0〉 , |−1, 0〉 , |0, 1〉 , |0,−1〉 , |1, 1〉 , |−1, 1〉 , |1,−1〉 , |−1,−1〉}Les éléments de ouplage dip�le-dip�le exprimé dans ette base 10×10 sont hors-diagonaux.La matrie de ouplage dans ette base s'érit :
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Il apparait alors neuf termes de ouplage dépendant de θ. Nous les notons fi (θ), oùl'indie i réfère aux di�érents roisements dans l'ordre des états (à partir de l'état |0, 0〉)ayant servi à onstruire la matrie 10×10, voir la matrie 4.5. Nous les réapitulons dansle tableau 4.1.Table 4.1 � Tableau réapitulatif des fateurs intervenant dans la matrie de ouplagedip�le-dip�le 4.5.
f1 (θ)

[

1/3
(

1− 3 cos (θ)2
)]

1
3

f2 (θ)
[

cos (θ) sin (θ) /
√
2
]

1
3

f3 (θ)
[

− cos (θ) sin (θ) /
√
2
]

1
3

f4 (θ)
[

cos (θ) sin (θ) /
√
2
]

1
3

f5 (θ)
[

− cos (θ) sin (θ) /
√
2
]

1
3

f6 (θ)
[

−1/2 sin (θ)2
]

1
3

f7 (θ)
[

1/6
(

1− 3 cos (θ)2
)]

1
3

f8 (θ)
[

1/6
(

1− 3 cos (θ)2
)]

1
3

f9 (θ)
[

−1/2 sin (θ)2
]

1
3Dans e sous-espae, la diagonalisation de la matrie d'interation Hdd donne les éner-gies propres et états propres du système en fontion du hamp életrique. En fontiondu hamp életrique, l'interation dip�le-dip�le induit quatre roisements évités dont les92



4.1 Probabilités Landau-Zener pour une paire d'atomes deRydberg - traitement ompletouplages sont dépendants de θ. La �gure 4.2 représente la série de roisements évitéspour la transition 48s0 + 48s0 - 47pm+ 48pm′ pour θ=0. Nous observons alors que dansette base, il existe des états ouplés et non ouplés à l'état |ns, 0− ns, 0〉.
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Figure 4.2 � Série des roisements évités dans la base formée par les états des multipliitésdes états 47p,48p : 47pm, 48pm′ pour θ = 0.Nous traitons les quatre résonanes séparément a�n de faire apparaitre les superposi-tions d'états ouplées et non ouplées à l'état |ns, 0− ns, 0〉.� Au niveau du premier roisement, l'état est non dégénéré : |0, 0〉1.� Le deuxième roisement est dégénéré deux fois : |1, 0〉 et |−1, 0〉.� la superposition |+〉2 = 1√
2
(eiφ |1, 0〉+e−iφ |−1, 0〉) est non ouplée ave |ns0, ns0〉.� la superposition |−〉2 = 1√
2
(eiφ |1, 0〉 − e−iφ |−1, 0〉) est ouplée.� Le troisième roisement est dégénéré deux fois : |0, 1〉 et |0,−1〉� la superposition |+〉3 = 1√

2
(eiφ |0, 1〉+e−iφ |0,−1〉) est non ouplée ave |ns0, ns0〉.� la superposition |−〉3 = 1√
2
(eiφ |0, 1〉 − e−iφ |0,−1〉) est ouplée.� Le quatrième roisement est dégénéré quatre fois : |1, 1〉, |−1,−1〉, |1,−1〉 et |−1, 1〉� la superposition

|−〉4 =
1

A

[

(− sin2(θ))
1√
2

(

e2iφ |1, 1〉 + e−2iφ |−1,−1〉
)

− −(−1 + 3 cos2(θ))

3

1√
2
(|1,−1〉+ |−1, 1〉)

]est non ouplée ave |ns0, ns0〉.93



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps� la superposition
|+〉4 =

1

A

[

(− sin2(θ))
1√
2

(

e2iφ |1, 1〉 + e−2iφ |−1,−1〉
)

+
−(−1 + 3 cos2(θ))

3

1√
2
(|1,−1〉+ |−1, 1〉)

]est ouplée.ave A le fateur de normalisation du veteur d'état :
A2 =

1

9

∣

∣1− 3 cos2(θ)
∣

∣

2
+ |sin(θ)|4 (4.6)À partir des neuf superpositions symétriques, on peut former les quatre états oupléset quatre états noirs qui dépendent de l'angle φ. Les éléments de ouplage dépendenteux de θ. Dans le sous espae : {|ns0ns0〉 , |00〉1 , |−〉2 , |−〉3 , |+〉4}, la matrie de ouplagedip�le-dip�le s'érit :
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2µ1µ2
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−(1+3 cos(2θ))2

36
− sin(θ)4
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/
(√
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Dans e sous-espae, nous faisons apparaitre les états ouplés. La diagonalisation de lamatrie d'interation Hdd, dans e sous espae donne les énergies propres et états propresdu système en fontion du hamp életrique. La �gure 4.3 représente la série de roisementsévités pour la transition 48s0 + 48s0 - 47pm+ 48pm′ pour θ = π
4
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Figure 4.3 � Croisements évités dans la base des quatre états ouplés pour θ = π
4
.4.1.2 Expression de la probabilité Landau-ZenerL'inlusion de la multipliité des états np et (n−1)p fait apparaitre quatre roisementsévités. Nous avons vu que nous pouvons traiter haque roisement évité séparément parun modèle de passage adiabatique. Expérimentalement, nous les roisons tous.94



4.1 Probabilités Landau-Zener pour une paire d'atomes deRydberg - traitement omplet4.1.2.1 Cas simple d'un roisement évité entre états de ml di�érentsNous reformulons la probabilité de passage adiabatique pour un roisement évité met-tant en jeu les états de la multipliité des états np et (n− 1)p :
Pad = 1− exp(−(

r

r0(
dF
dt
, θ)

)−6) (4.7)ave :
r0(

dF

dt
, θ) =

[2π
∣

∣〈ns‖µ‖np〉〈ns‖µ‖(n− 1)p〉f(θ)3
∣

∣

2

(4πǫ0)2~ |∆µ| |dFdt |
]1/6

= r0(
dF

dt
)f(θ)Cette expression fait bien apparaitre les éléments de matrie réduits 〈n′

1l
′
1‖µ ‖n1l1〉pour l'atome 1, 〈n′

2l
′
2‖µ ‖n2l2〉 pour l'atome 2, et également le paramètre f(θ) qui ontientla dépendane en θ onsidérant les nombres quantiques m des états de paires. Commenous l'avons vu au hapitre 3, le paramètre r0(dFdt ) du modèle de passage adiabatique dé-veloppé est une distane interatomique de oupure. En inluant la multipliité des états

np, le paramètre r0(dFdt , θ) possède don une dépendane ave θ au travers un fateurde forme f(θ). La distane interatomique de oupure est don anisotrope, et dé�nit lorsd'une transition Landau-Zener, un volume sondé anisotrope dépendant des états de lamultipliité onsidérés.Pour la transition ns0+ns0−(n−1)p0+np0 en reprenant la formule 4.3, le fateur deforme dans e as vaut : f(θ) = ((−1 + 3 cos2(θ))/3)
1
3 . La �gure 4.4 représente, en fontiondes oordonnées (r, θ), la probabilité de passage adiabatique donnée par la formule 4.7,pour dF

dt
= 1.0 V.m−1.µs−1.
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Figure 4.4 � Probabilité de passage adiabatique en fontion de (r, θ) pour la transition
48s0 + 48s0 - 48p0 + 47p0 et pour dF

dt
= 1.0 V.m−1.µs−1.4.1.2.2 Cas d'une série de roisements indépendants entre états de di�é-rents mlLes roisements évités d'une série étant supposés indépendants, nous sommons lesprobabilités onditionnelles de passage adiabatique assoié à haque roisement. Nous95



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsnotons Pad,i la probabilité de passage adibatique assoié au roisement évité i, et P ad,i laprobabilité de passage diabatique au travers le roisement évité i. Nous balayons le hampéletrique au travers des quatre résonanes et :
Pad,total = Pad,1+(P ad,1×Pad,2)+((P ad,1×P ad,2)×Pad,3)+((P ad,1×P ad,2×P ad,3)×Pad,4)(4.8)Finalement, la probabilité de passage adiabatique au travers la série de roisements évi-tés des états de la multipliité, Pad,total, s'érit par la formule 4.7 ave le paramètre
r0,total(

dF
dt
, θ) suivant :

r0,total(
dF

dt
, θ) = r0(

dF

dt
)

[

∑

i

fi(θ)
6

]
1
6 (4.9)En terme de volume sondé, la puissane sixième des fateurs de forme de haque roise-ment évité entre états de la multipliité s'ajoutent, voir tableau 4.1. Pour une distaneinteratomique de oupure donnée, les volumes anisotropes s'ajoutent. La �gure 4.5 re-présente les fateurs de formes fi(θ)3 des di�érents roisements évités en fontion desoordonnées polaires (r, θ).Dans la vision où r0(dFdt , θ) est une distane interatomique de oupure anisotrope onte-nant la somme des fateurs de formes fi(θ), le volume sondé total lorsque la série deroisement évité est traversée, orrespond à un volume sphérique. En e�et, la somme dela formule 4.9 est onstante et ne dépend plus de θ lorsque toute la série de roisementsévités est traversée, et :

9
∑

i=1

fi(θ)
6 =

2

3
(4.10)Alors, lorsque toute la série de roisements est traversée, le volume total sondé sphé-rique orrespond à ≈ 93 % du volume d'une sphère de rayon r0(dFdt ).4.2 Modèle d'un ensemble d'atomes en interation dip�le-dip�le dans le as d'une transition Landau-Zener4.2.1 Modèle d'Erlang pour l'interation à deux orpsLa vision de deux atomes isolés en interation est un as idéal et peu réaliste dansnotre expériene. Nous onsidérons don un éhantillon de N atomes dans l'espae, où Nest très grand, typiquement quelques milliers d'atomes. Nous faisons l'hypothèse que lesatomes ne peuvent interagir seulement par l'interation dip�le-dip�le, e qui est réalistepour les atomes de Rydberg en phase gazeuse dans nos expérienes. Il est don liitede traiter le problème de manière probabiliste en utilisant la probabilité ontinue PLZ(théorème Central Limite). Soit ~r le veteur des oordonnées sphériques dans l'espaeà trois dimensions : ~r(r, θ, φ) représentant le veteur interatomique. Expérimentalement,nous mesurons l'e�aité du proessus de passage adiabatique, PLZ , moyennée sur toutl'éhantillon, 'est à dire moyennée sur toutes les distanes interatomiques de l'éhan-tillon. Nous devons don onsidérer la distribution des distanes interatomiques du nuage96



4.2 Modèle d'un ensemble d'atomes en interationdip�le-dip�le dans le as d'une transition Landau-Zener
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distance interatomique rFigure 4.5 � Représentation dans le plan dé�ni par φ=0, de la dépendane ave l'angle θdes fateurs de forme fi(θ)3. En bleu, il s'agit de la dépendane en 1+3 cos(θ)
3

, orrespondant
∆mpaire = 0 ; en marron, la dépendane en cos(θ) sin(θ)√

2
pour |∆mpaire| = 1 ; en vert, ladépendane en sin2(θ)

2
pour |∆mpaire| = 2. Seule la dépendane en θ est représentée, etorrespond à un fateur multipliatif près (ontenant le paramètre r0(dFdt )), au volumesondé onsidérant les états de la multipliité d'un roisement évité.d'atomes.Hertz, en 1909, fut le premier à onsidérer la distribution aux plus prohes voisins dans leas d'une distribution aléatoire de partiules. Ce problème fut repris en 1943 par Chan-drasekhar dans l'artile [Chandrasekhar, 1943℄. Dans le as d'un milieu homogène (pourla distribution à un orps), on dé�nit une distane interatomique 'moyenne' Rd, reliée àla densité η par : Rd =
(

4
3
πη
)− 1

3 . Pour haque atome, la densité de probabilité dP (r),de trouver un plus prohe voisin entre la distane r et r + dr autour de l'atome suit ladistribution d'Erlang fErlg(r) :
dP (r) = 4πr2fErlg(r)dr = 4πr2ηe−

4
3
πr3ηdr (4.11)Les distanes interatomiques ont pour densité de probabilité fErlg(r). Nous pouvons alorsdé�nir l'espérane de r (ou valeur moyenne de r 〈r〉), notée E(r) :

E(r) =

∫ ∞

0

rdP (r) (4.12)Pour η = 5× 107 m−3, on trouve E(r) ≈ 15 µm.4.2.2 Calul analytique de l'e�aité du proessus Landau-ZenerDe la même manière que nous avons dé�ni l'espérane de la distane interatomique4.12, nous pouvons dé�nir l'espérane de la probabilité Landau-Zener, PLZ , moyennée surtoutes les distanes interatomiques sous la forme :
E(PLZ) dF

dt
,η =

∫ ∞

0

∫ π

0

∫ 2π

0

fErlg(r)PLZ(
dF

dt
, r, θ)r2 sin(θ)drdθdφ (4.13)97



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsLa dépendane du paramètre r0 du modèle ave l'angle des oordonées sphériques θ ap-parait expliitement, ar nous avons vu que l'interation dip�le-dip�le est fortement ani-sotrope. Cette forme intégrale, peu pratique à évaluer, peut être exprimée sous formeanalytique grâe à la fontion spéiale G de Meijer [Je�rey and Zwillinger, 2000℄ résultantde l'intégration sur la variable r. Finalement, lorsque tous les roisements évités sont tra-versés, nous sommons les quatre probabilités de passage adiabatique orrespondant auxquatre roisements évités lorsque que le hamp életrique est balayé, et on a :
E(PLZ) dF

dt
,η = 1− 1

2
√
π

∫ π

0

sin(θ)dθ G3 0
0 3

(1

4

(

a−3
η r0(

dF

dt
)3
[

∑

i

fi(θ)
6
]1/2
)2∣
∣

∣

−

0 1
2
1

) (4.14)où aη est le rayon de Wigner-Seitz dé�nit par : 4π
3
a3η = η−1.L'expression analytique 4.14 représente en fontion de la densité η, l'e�aité de pro-dution de paires d'atomes dans l'état (n − 1)p + np à partir de paires d'atomes dansl'état ns+ ns par le proessus de passage adiabatique.En faisant l'hypothèse que la réponse du système de détetion (signal intégré en V.s)est linéaire ave le nombre d'atomes détetés pour un volume d'exitation onstant, nousintroduisons un fateur de onversion, noté g. Le fateur g relie alors le signal d'ions totalintégré dans le temps ST à la densité du gaz d'atomes de Rydberg η : η = gST . Pour latransition ns, ns− (n−1)p, np, nous noterons l'espérane de la probabilité Landau-Zener,moyennée sur toutes les distanes interatomique du gaz atomique, de la formule 4.14 par :

〈ns, ns→ (n− 1) p, np〉η, dF
dt
.Soit, en onsidérant un volume expérimental V , pour une densité d'atomes de Rydberget pour une valeur de dF

dt
�xées, l'espérane d'obtenir un nombre d'atomes Nnp dans l'état

np produit par transition Landau-Zener s'érit :
Nnp(η,

dF

dt
) =

1

2
ηV 〈ns, ns→ (n− 1) p, np〉η, dF

dt
(4.15)Le fateur 1

2
vient du fait que nous ne détetons qu'un atome de la paire, nous disriminonsl'état np du reste et que le nombre d'atomes est onservé.Nous devons alors déteter ave la même e�aité tous les atomes de Rydberg dans lesétats (n−1)p, np et ns mis en jeu, a�n de pouvoir relier analytiquement le signal des ionsprovenant de l'ionisation des états np au signal d'ions total ST provenant de l'ionisationdes états (n− 1)p, np et ns. Ave l'aide de l'équation 4.14 :

Snp =
1

2
ST 〈ns, ns→ (n− 1)p, np〉g,ST , dF

dt
(4.16)Nous voyons don que la relation 4.16 laisse omme seul paramètre libre, le fateurde onversion g. ST est une variable inhérente à l'expériene et orrespond à la produ-tion d'atomes de sodium dans l'état de Rydberg ns. Le paramètre dF

dt
est aessible etontr�lable expérimentalement. 98



4.3 Expérienes et Résultats du modèle ajusté4.3 Expérienes et Résultats du modèle ajusté4.3.1 Mise en oeuvre expérimentale4.3.1.1 DétetionNous avons vu dans la partie 4.2.2 que nous devons satisfaire à deux onditions ex-périmentales sur la détetion a�n de pouvoir appliquer le modèle présenté. D'une part,nous devons déteter ave la même e�aité les deux paquets d'ions provenant des étatsde Rydberg 48p, et 48s, 47p. D'autre part, nous avons supposé la réponse du déteteurlinéaire ave le nombre d'atomes (soit ave la densité à volume onstant).Pour la détetion des partiules hargées tels que les ions de sodium, nous utilisons unassemblage de deux galettes de miroanaux (MCP) de marque Hamamatsu de modèleF1551-21S montées en hevron. Les galettes de miroanaux furent utilisées omme déte-teur pour la première fois en 1979 par Wiza [Wiza, 1979℄. Depuis, elles sont ourammentutilisées en physique atomique et moléulaire pour la détetion de di�érents types departiules (ions, neutres, photons, életrons) à ondition que les partiules possèdent suf-�samment d'énergie pour éjeter un életron seondaire (de l'ordre de 100 eV pour desatomes neutres). Comme le montre la �gure 4.6, une galette est une matrie de anauxélémentaires en struture de nid d'abeilles. Le diamètre d'un anal peut varier de 5 àtypiquement 100 µm. Chaque anal se omporte omme un ampli�ateur élémentaire.Lorsqu'une partiule arrive dans un anal de la fae d'entrée des MCP, elle engendreune gerbe d'életrons ave un gain de l'ordre de 106 à 107 életrons par partiule. Lasurfae interne d'un anal est onstituée d'un matériau hautement résistif optimisé pourl'émission d'életrons seondaires. Une di�érene de potentiels appliquée aux bornes de lagalette sert à aélérer le ou les premiers életrons arrahés dus à l'impat d'une partiuledans un anal ainsi qu'à aélérer les életrons seondaires. Ce type de déteteur possèdeertains avantages omme un faible temps de réponse et une bonne résolution spatiale.

Figure 4.6 � À gauhe, représentation en oupe d'une galette de miro-anaux. À droite,représentation d'un anal omme ampli�ateur élémentaire.Cependant, à partir d'une ertaine valeur de tension aux bornes des MCP, le gain di-minue ave la tension. Ce phénomène est appelé e�et de saturation. Deux proessus sontà l'origine de l'e�et de saturation. Lorsque l'avalanhe életronique devient trop impor-tante, la répulsion életronique s'oppose au hamp életrique dans les MCP (saturationpar harge d'espae). Le deuxième proessus est la saturation par harge des parois. Ene�et, lorsqu'un ourant a parouru les MCP, les surfaes des anaux se trouvant près de99



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsla athode de sortie sont hargées positivement à ause du grand nombre d'életrons se-ondaires émis. Ce phénomène a pour e�et, d'une part, de perturber l'intensité du hampéletrique induisant une diminution du gain ar les életrons sont freinés empêhant leproessus d'émission d'életrons seondaires. D'autre part, le ourant parourant la sur-fae des MCP (appelé strip urrent) dé�ni par : IS = VMCP/RMCP, vaut typiquement,pour notre type de MCP, 10µA. Le strip urrent a pour e�et de neutraliser les surfaesdes anaux hargés. Dû aux faibles valeurs du strip urrent, e proessus demande dutemps. Ce temps néessaire est appelé temps mort.Le temps mort pour un anal peut être estimé en modélisant simplement un analpar une apaité omposée de deux plaques parallèles [Wiza, 1979℄, e modèle donne untemps mort pour haque anal de ≈10 ms. Or, une MCP possède ≈106 anaux plus oumoins indépendants les uns des autres, on peut alors dé�nir un temps mort e�etif pourl'ensemble des anaux de l'ordre de 10−8 s. Cei est valable à ondition qu'un anal ne soitpas solliité plus d'une fois toutes les environ 10 ms. Dans le adre de nos expérienes, noussimulons par un tirage aléatoire (106 anaux et 104 partiules par paquet) les deux paquetsd'ions provenant de l'ionisation des états de Rydberg 47p et 48s, 48p. Nous trouvons que0.2% des partiules du deuxième paquet exiteront un anal préédemment exité par lepremier paquet de partiules.Conernant l'e�et de saturation des MCP, nous présentons sur la �gure 4.7 une étude desniveaux des signaux mesurés en fontion de la tension appliquée au bornes des MCP :les photo-ions, les ions provenant de l'ionisation de l'état 48p et les ions provenant del'ionisation des états 48s et 47p (dans l'ordre des temps d'arrivée sur le déteteur).
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4.3 Expérienes et Résultats du modèle ajusté4.3.1.2 Nuages de pointsMunis du système de détetion présenté préédemment, nous enregistrons l'aire dessignaux des ions provenant de l'ionisation des atomes dans l'état 47p et eux provenant del'ionisation des atomes dans l'état 48p et 48s. La �gure 4.8 représente les nuages de pointsobtenus lorsqu'on applique ou non le proessus de formation des paires 47p − 48p parpassage adiabatique au travers la résonane à deux orps. Lorsqu'auun hamp életriquedépendant du temps n'est appliqué, on observe une prodution d'état 48p linéaire ave lenombre total d'atomes de Rydberg. Une prodution linéaire est la signature d'un proessusà un orps. Nous attribuons ette prodution à l'absorption du rayonnement du orps noir.Lorsque nous produisons des paires 48p− 47p par proessus Landau-Zener, le régime estdi�érent. Les nuages de points de la prodution d'état 48p en fontion du nombre totald'atomes de Rydberg orrigés de la prodution due au orps noir, sont non-linéaires. Nousles avons représenté sur la �gure 4.9 pour deux vitesses de passage au travers la résonane.
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4.3.2 Détermination du paramètre g du modèleNous voulons reproduire expérimentalement le modèle présenté. Les deux paramètresdu modèle sont : le signal total d'ions ST provenant de l'ionisation des états 48s, 48p et
47p, ainsi que la variation temporelle du hamp életrique dF

dt
lors du passage adiabatique.La gamme de signal total aessible ST est inhérente au dispositif expérimental, elle dé-pend de l'e�aité d'ensemenement des atomes de sodium par le proessus d'ablationlaser, ainsi que du bruit en fréquene du laser pulsé UV pour l'exitation des atomes de101



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpssodium dans l'état 48s. La variation temporelle du hamp életrique dF
dt

à travers la réso-nane est ontr�lée par un synthetiser Tektronix AFG3022. La �gure 4.10 représente plusde 75000 points expérimentaux au oup à oup (un point bleu représente une expériene).Les points expérimentaux orrespondent don au signal d'ions provenant de l'état 48p enfontion du signal total ST et de la variation temporelle du hamp életrique dF
dt
. Pourhaque valeur de dF

dt
, les nuages de points ont été orrigés de la prodution d'état 48p parabsorption du rayonnement du orps noir.Nous ajustons les points expérimentaux ave les équations 4.16 et 4.14. Il s'agit d'un ajus-tement à deux variables (ST et dF

dt
) et un seul paramètre libre g. Un ajustement par laméthode des moindres arrés donne le meilleur ajustement pour g = 4.15× 1015 m−3/Vsainsi qu'une déviation standard de 4× 1012 m−3/Vs. Nous obtenons par et ajustementla valeur du χ2 réduit de 0.023 (nVs)2 orrespondant à une estimation du bruit expéri-mental de 0.15 nVs, reproduisant bien la dispersion du signal de prodution d'état 48p,

S48p. La surfae représentée sur la �gure 4.10 orrespond au modèle ajusté. Les donnéesexpérimentales reproduisent très orretement le modèle théorique dans toute la gammede variation du hamp életrique, en e�et la déviation standard sur la détermination duparamètre g est très faible.Ii, la préision relative sur la détermination du paramètre g est inférieur à ≈0.1%. Ils'agit de la barre d'erreur sur la détermination de g ou de la densité η. Cependant labarre d'erreur expérimentale sur la détermination de la densité est dominée par la �u-tuation de la réponse du déteteur, soit la �utuation de l'e�aité de détetion ainsi quepar le fait que nous étudions un éhantillon �ni d'atomes (typiquement 10 000 atomes),nous disuterons de la barre d'erreur dans les parties suivantes 4.3.3, 4.3.4.4.3.3 Analyse �utuation gLe paramètre g déterminé préédemment représente la valeur moyenne du rapport η
ST .Cependant, le paramètre g peut �utuer à haque oup d'expériene autour de la valeurmoyenne déterminée due à la �utuation de l'e�aité de détetion au oup à oup. Dansette partie, nous présentons une analyse de la dispersion du signal S48p des points expé-rimentaux de la �gure 4.10.Rappelons que le signal total résulte de la somme de l'intégration de deux signaux mesurés

S48p et S48s+47p, les deux signaux étant séparés d'environ 1 µs. Les bruits de détetionrespetifs sont don di�érents pour les deux signaux. Notons g48p et g48s,47p les fateursde onversion entre respetivement les signaux mesurés et la densité, es quantités étantreliées aux e�aités de détetion oup à oup. g48p et g48s,47p sont don des variablesaléatoires indépendantes dont la raine arrée de la moyenne quadratique est notée, res-petivement, δg48p et δg48s,47p. On a don, par di�érentiation du signal S48p omme unefontion des variables ST , g48p et g47p,48s :
dS48p =

∂S48p

∂g47p,48s
dg47p,48s +

∂S48p

∂g48p
dg48p +

∂S48p

∂ST
dST (4.17)Sous les hypothèses suivantes : 102



4.3 Expérienes et Résultats du modèle ajusté

Figure 4.10 � Chaque point représente une expériene de prodution du signal d'état
48p, S48p, en fontion du signal total d'ions intégré du gaz de Rydberg ST et en fontion del'inverse de la dérivée en temps du hamp életrique appliqué,(dF

dt
)−1. La surfae représentele meilleur ajustement du modèle donné par l'équation 4.16� les variables aléatoires g48p et g48s,47p sont indépendantes et suivent la loi :

δg48p ∝
1√
S48p

(4.18)
δg48s,47p ∝

1√
S48s,47p

(4.19)� les variables aléatoires g48p et g48s,47p ont même valeur moyenne : 〈g48p〉 = 〈g48s,47p〉Pour dST → 0, on peut exprimer la variation dS48p en fontion de δg48p, ou δg47p,48s,soit en posant :
S47p,48s = ST − S48p (4.20)

gT × ST = g47p,48s × S47p,48s + g48p × S48p (4.21)Nous obtenons les relations suivantes :103



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps
δS48p = δg48p

[

(

∂S48p

∂g48p
+
S48p

ST

∂S48p

∂gT

)2

+
S48p

S47p,48s

(

S47p,48s

ST

∂S48p

∂gT

)2
]

1
2 (4.22)

δS48p = δg47p,48s

[

(

∂S48p

∂g48p
+
S48p

ST

∂S48p

∂gT

)2(
S47p,48s

S48p

)

+

(

S47p,48s

S48p

∂S48p

∂gT

)2
]

1
2 (4.23)Les équations 4.22 et 4.23 relient les �utuations δg48p et δg47p,48s aux dérivées par-tielles du signal S48p : ∂S48p

∂g48p
, ∂S48p

∂gT
. Le modèle théorique présenté dans la partie 4.2 permetd'exprimer es dérivées partielles à l'aide de l'équation exprimant l'espérane de la proba-bilité 4.14 en remplaçant η par gT × ST . On peut alors érire l'équation 4.16 en fontionde gT , g48p et ST sous la forme :

S48p =
1

2

gT
g48p

ST 〈48s48s→ 47p48p〉g,ST , dF
dt

(4.24)Il reste alors deux inonnues dans les équations 4.22 et 4.23 : δS48p et de S48p. Uneanalyse des données expérimentales sur une tranhe δStotal → 0 permet en�n d'exprimerles valeurs numériques de la moyenne du signal S48p sur une tranhe notée 〈S48p〉tranche etde la variane du signal expérimental δS48p, omme représentée sur la �gure 4.11.
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Figure 4.11 � Nuage de points expérimentaux typique de prodution de signal d'état 48pen fontion du signal total pour l'analyse de la moyenne et de la variane de S48p pour
δST → 0Nous représentons sur la �gure 4.12 les �utuations relatives des fateurs g : δg48p

g48p
enfontion de S48p et δg47p,48s

g47p,48s
en fontion de S47p,48s. Nous reproduisons bien la loi en inversede la raine arrée du signal et un ajustement en α√

Signal
permet de déterminer la valeurnumérique pour α. En prenant en ompte les deux �utuations d'e�aité de détetion(à bas signal en fontion de S48p, et à haut signal en fontion de S47p,48s), on trouve

α = 0.161 (Vs) 1
2 . 104



4.3 Expérienes et Résultats du modèle ajusté

Figure 4.12 � Flutuations relatives des fateurs g pour les deux gammes de signauxmesurés.L'analyse de la �utuation du signal d'un proessus non linéaire a don permis deomplètement aratériser le déteteur. L'analyse de la �utuation du signal permet deonnaitre le bruit relatif sur la détermination du fateur g dominé par le bruit de l'e�aitéde détetion en fontion de la gamme de signal mesuré. Pour les gammes de signaux utiles,le bruit au oup à oup du paramètre g (représentant le rapport moyen entre le signalmesuré et la densité du nuage d'atomes de Rydberg) est inférieur à 10%. Ce résultatnumérique est une information quantitative sur la dispersion de la valeur de la densitédéterminée dans une gamme de signal ST .4.3.4 Préision sur la détermination de gNous avons présenté le modèle théorique en utilisant la probabilité ontinue PLZ(~r),justi�ée par le théorème Central Limite dans le as où notre éhantillon ontient un trèsgrand nombre d'atomes. Nous avons alors exprimé que la moyenne d'éhantillon de laprobabilité Landau-Zener tend vers son espérane (loi des grands nombres). Cependant,dans la vision où l'éhantillon est �ni et ontient N atomes, il s'agit d'une approximationet le théorème Central Limite permet de onnaitre la préision de ette approximation.Pour haque paire d'atomes, une transition Landau-Zener est un proessus à valeursdisrètes. Le signal atomique mesuré aratérisant l'état 48p, provient de la somme desontributions de toutes les paires dont la distane interatomique est notée ~Ri :
S48p =

1

2

gT
g48p

(

P ( ~Ri)
)

ST (4.25)où P ( ~Ri) est la moyenne empirique de l'éhantillon :
P ( ~Ri) =

1

N

∑

i

P ( ~Ri) (4.26)105



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpset P ( ~Ri) aratérise le proessus à valeurs disrètes.Pour ~Ri = ~r, la ontribution d'une paire, P |~R = ~r, vaut 0 ave la probabilité PLZ (~r)et la ontribution d'une paire vaut 1 ave la probabilité 1 − PLZ (~r). Don pour haquepaire d'atomes, l'espérane du proessus de transfert (par transition Landau-Zener entreétats de paires d'atomes ouplés par l'interation dip�le-dip�le) vaut :
E[P |~R = ~r] = PLZ (~r) (4.27)et la variane vaut :

σ2[P |~R = ~r] = PLZ (~r) (1− PLZ (~r)) (4.28)Soit la variable entrée réduite :
YN =

√
N

σ

[

P ( ~Ri)− E[PLZ (~r)]
] (4.29)La loi de YN onverge, pour N grand, vers la loi normale N (0, 1) (loi des grandsnombres). D'après le théorème Central Limite, alors la moyenne empirique P ( ~Ri) vaut(très probablement) E[PLZ (~r)] ave une préision donnée par :

[

P ( ~Ri)− E[PLZ (~r)
]

∈
[

−3σ[P |~R = ~r]√
N

,+
3σ[P |~R = ~r]√

N

] (4.30)Don, d'après la formule 4.28, nous pouvons onnaitre la borne supérieure de la va-riane du proessus à valeurs disrètes : σ2[P |~R = ~r] ≤ 0.25.Typiquement pour N = 104, nous trouvons alors une préision sur la détermination duparamètre g (= 〈 η
ST

〉) meilleure que 3%.4.4 Disussions4.4.1 Autre méthode de détermination de la densité d'un gazd'atomes de RydbergLes méthodes onventionnelles optiques permettent de déterminer le nombre d'atomesen présene dans le gaz, Nf . Si la distribution des atomes est homogène dans le volume
V oupé par le gaz, on dé�nit la densité du gaz nf , omme le rapport de es deuxquantités. Préisons que la détermination du nombre d'atomes en présene est basée surdes proessus à un orps interagissant ave de la lumière. Le nombre d'atomes peut êtredéterminé par �uoresene induite par laser pour des atomes dans l'état fondamentalou dans des états de longue durée de vie tant que l'on peut déteter e�aement lesphotons de �uoresene induite. Par ette méthode, nous voulons onnaitre la densitéd'atomes de Rydberg résultant d'une exitation laser résonante à deux photons à partirde l'état fondamental. Nous présenterons alors un modèle d'équations de taux régissantles populations des trois niveaux mis en jeu lors de l'exitation laser. Ce modèle permetalors de onnaître la fration d'atomes de Rydberg dans l'état 48s partant d'atomes dansl'état fondamental : N48s = αNf . 106



4.4 Disussions4.4.1.1 Détermination standard de la densité d'un gaz d'atomes dans l'étatfondamental par �uoresene induite par laserLe nombre d'atomes de sodium dans l'état fondamental Nf est déterminé expérimen-talement par la �uoresene induite par laser ζ (donnée en W=J/s) pour la transition
32S1/2 − 32P3/2 à λ ≈ 589 nm.

Nf =
ζ

ηchνΓ
(4.31)où ηc est l'e�aité de olletion des photons, hν = 3.37× 10−19 J est l'énergie d'un pho-ton à λ = 589 nm et Γ = 60 ± 0.6 MHz est la largeur inhomogène due à la températuredu gaz pour les atomes de sodium dans l'état 3P3/2.Évaluons l'e�aité de olletion ηc qui dépend du dispositif expérimental. Il est onsti-tué de deux lentilles de même foale f = 50 mm. Les atomes de sodium se trouvent auxalentours du point foal de la première lentille. La première lentille ollimate les photonsde �uoresene. Le faiseau ollimaté traverse ensuite un hublot de diamètre D = 45mm. En�n les photons sont foalisés par la deuxième lentille vers une photodiode à l'ex-térieur de l'eneinte. De plus, l'ajout d'un miroir sphérique du oté opposé à la lentillepermet de 'presque' doubler l'e�aité de olletion. On estime alors à 30% l'inertitudesur l'e�aité de olletion du système présenté. ηc s'érit :

ηc =
D2

8f 2
= 0.10± 0.03 (4.32)Connaissant le taux de onversion de la puissane lumineuse en ourant életrique spé-i�que à la photodiode (Thorlabs - DET100/A) à la longueur d'onde λ = 589 nm (0.25A.W−1), on mesure un maximum de �uoresene d'atomes de sodium dans l'état fonda-mental de ζ = 60 µW. On trouve alors : Nf = 3.0 ± 0.9 × 107 atomes pour un volumed'exitation estimé à 0.050±0.015 m3. La densité d'atomes de sodium dans l'état fonda-mental est estimé à : nf = 5.9± 3.5× 108 m−3.4.4.1.2 Détermination de la fration d'atomes exités dans un état de Ryd-berg par une exitation laser résonante à deux photonsLa fration d'atomes de sodium exités dans un état de Rydberg est déterminée parla solution stationnaire des équations de taux dérivant notre exitation laser à deux pho-tons. On onsidère un système fermé à trois niveaux omme représenté sur la �gure 4.13 :le premier niveau (1) est l'état fondamental du sodium 3S1/2. Le niveau relais (2) est l'étatexité 4P3/2. L'état �nal (3) est l'état de Rydberg 48s. Soit les oe�ients d'Einstein Aijpour l'émission spontanée, Bij pour l'absorption et l'émission induite. On note Wij lestaux d'absorption et d'émission induite.Soit une transition dipolaire életrique de fréquene νij et de moment dipolaire de tran-sition µij. Le oe�ient d'Einstein pour l'émission spontanée Aij est relié au momentdipolaire de transition par la relation [Hilborn, 1982℄ :

Aij =
2(2π)3ν3ijµ

2
ij

3ǫ0hc3
(4.33)107



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsLes oe�ients d'Einstein Aij et Bij sont reliés par la relation [Hilborn, 1982℄ :
Aij =

8πhν3ij
c3

Bij (4.34)Les oe�ients d'absorption et d'émission induite B sont dé�nis omme les oe�ients deproportionnalité entre les taux d'absorption et d'émission induite et la densité d'énergiepar unité de fréquene, u(ν) (en J.Hz−1.m−3) pour une radiation dipolaire életrique defréquene ν.Dans le as général d'une radiation non monohromatique de densité spetrale d'énergie
u(ν), la densité d'énergie dans l'intervalle spetral [ν, ν + dν] est u(ν)dν. On a don :
∫ +∞
0

u(ν)dν = 1
2
ǫ0E

2 omme étant la densité d'énergie par unité de volume. Pour uneonde progressive (par exemple un faiseau laser), on a : ∫ +∞
0

u(ν)dν = I
c
où I est l'intensitéde l'onde progressive. Les taux d'absorption et d'émission induite s'érivent dans le asgénéral :

Wij = Bij

∫ +∞

0

u(ν)g(ν − νij)dν (4.35)où g(ν − νij) est la forme de raie atomique normalisée (intrinsèque ou due à un élargisse-ment inhomogène) a�n de prendre en ompte la réponse atomique. Ainsi ∫ +∞
0

g(ν)dν = 1.Il est possible de distinguer alors deux as :� Dans le as d'une onde quasi-monohromatique de fréquene νl dont la largeurspetrale est beauoup plus petite que la largeur de raie atomique, on pose : u(ν) =
δννl

I
c
, et les taux d'absorption et d'émission induite s'érivent alors :

Wij = Bij
I

c
g(νL − νij) (4.36)� Dans le as où au ontraire l'onde n'est plus quasi-monohromatique, de largeurspetrale beauoup plus grande que la largeur de raie atomique, on pose : g(ν−νij) =

δννij , et les taux d'absorption et d'émission induite s'érivent alors :
Wij = Biju(νij) (4.37)Exitation pulsée 3S-4P Munis des fontions d'onde des états liés labélisés |3S〉,

|4P 〉 du sodium, nous alulons le moment dipolaire de transition, soit l'intégrale radiale :
〈3S| er |4P 〉. Ainsi, nous avons aès au taux d'émission spontanée : A21 = 3.67×106 s−1,ainsi qu'au oe�ient d'Einstein B12 = B21 = 7.94 × 1018 m3.J−1.Hz. Cette transition, à
λ12 = 330.3 nm, est réalisée par un laser pulsé. La largeur spetrale du laser UV (≈ 40GHz), de pro�l L(ν) normalisé, est beauoup plus grande que le pro�l Doppler transversedes atomes de sodium dans l'état 3S1/2 (≈ 60MHz). Connaissant la puissane instantanéedu laser : Pinst = 1.5 × 104 W, pour un volume d'exitation ylindrique de surfae S (derayon r=1 mm), on en déduit la densité d'énergie dans e volume par unité de fréquene :
uuv(ν) =

Pinst

Sc
L(ν). Les taux d'émission et d'absorption induite s'érivent dans notre as,équation 4.37 : W12 = W21 = B12

Pinst

Sc
L(ν12), et valent : W12 =W21 = 1.261× 109s−1.108



4.4 Disussions

Figure 4.13 � Shéma du système à trois niveaux dérivant l'exitation laser à deux pho-tons vers un état de Rydberg à partir du niveau fondamental du sodium. Les populationsatomiques sont dérites par les équations de taux.Exitation ontinue 4P-48s Pour le moment dipolaire de transition 〈4P | er |48s〉,nous extrapolons les taux d'émission spontanée A4p−ns, alulés dans la littérature [Lind-gard and Nielsen, June 1977℄ de n = 8 à 12, suivant la loi (n − δs)
−3, où δs est le défautquantique des états de Rydberg de moment orbital l = 0, pour le sodium δs = 1.35. Ontrouve pour n = 48 : A32 = 1.42 × 103 s−1, et B23 = B32 = 6.42 × 1016 m3.J−1.Hz. Deplus, le laser ontinu à λ23 = 899.4 nm de puissane PIR = 1.5 W, est très �n spetra-lement par rapport au pro�l Doppler transverse des atomes de sodium dans l'état 4P ,noté g(ν) (le laser UV n'opérant auune séletion en vitesse transverse des atomes dansl'état fondamental). Les taux d'absorption et d'émission induite s'érivent alors, équation4.36 : W23 = W32 = B23

IIR
c
g(ν23), où IIR = PIR

S
ave S la surfae du volume d'exitationylindrique. On trouve : W23 = W32 = 1.01× 106 s−1.4.4.1.3 ConlusionLes solutions des populations atomiques sont représentées sur la �gure 4.14. Nousavons pris en ompte la dépendane en temps de l'exitation laser ar les atomes neroisent qu'un temps �ni les deux faiseaux ontrapropageants. Cette dépendane entemps est représentée shématiquement sur la �gure 4.15. La solution stationnaire donneune fration d'atomes dans l'état 48s : N48s = 0.075 ± 0.01 × Nf . L'inertitude sur lafration �nale représente une inertitude de 10% sur le rayon du volume d'exitationylindrique. Par ette méthode, nous estimons la densité d'atomes dans l'état 48s de :

n48s = 4.4 ± 2.4 × 107 m−3. Cette mesure indirete de la densité du gaz d'atomes deRydberg onforte la méthode présentée dans e hapitre basée sur l'interation a deuxorps. Le résultat numérique que nous déduisons (étant aussi plus préis) est ontenu dansla barre d'erreur de la détermination de la densité par la méthode standard.4.4.2 Erreurs systématiquesUne mesure expérimentale est soumise à plusieurs soures d'erreurs. Parmi es souresd'erreurs, on trouve les inertitudes aléatoires expérimentales inhérentes aux appareils109



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps
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Figure 4.14 � Solutions dépendantesdu temps des équations de taux régis-sant les populations atomiques du ni-veau 3S1/2 (niveau fondamental du so-dium) en bleu, du niveau 4P3/2 en rose,et de l'état de Rydberg 48s en vert.
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TempsHsLFigure 4.15 � Dépendane en temps del'exitation laser dans le référentiel desatomes. En bleu, le pulse d'exitation dulaser UV dure 9 ns. En rouge, la duréed'exitation du laser ontinu IR est don-née par le temps de vol des atomes dansle faiseau.de mesure. L'étude des inertitudes expérimentales a été présentée dans la partie 4.3.3.Une autre lasse d'erreurs moins évidente à mettre en évidene, pour laquelle en généralune étude statistique est inutile, ontient les erreurs systématiques. Ces erreurs peuventêtre estimées par une analyse des onditions expérimentales et des tehniques employées.Dans le adre de notre expériene, nous soulevons deux soures d'erreurs systématiquespossibles. Premièrement, le phénomène mis en évidene provient d'une interation à deuxorps (l'interation dip�le-dip�le), la probabilité de passage adiabatique moyennée surtout le volume d'atome de Rydberg est dépendante de la densité à travers la distributiondes distanes au premier plus prohe voisin. Dans le modèle théorique présenté dansla partie 4.2.2, nous avons onsidéré une densité homogène sur tout le volume, e quin'est en réalité pas le as. Dans le as d'une distribution non homogène en densité, lefateur g du modèle déterminé par les données expérimentales, relie le signal mesuré STet la densité moyenne de la distribution 〈η〉 = gST . Nous traiterons alors l'ajustementdes données expérimentales en prenant en ompte une distribution en densité dans levolume d'exitation. La deuxième soure d'erreur systématique soulevée dans ette partieonerne la mesure des signaux. Les signaux du déteteur orrespondant à la produtiond'état 48p et 47p, 48s, sont intégrés séparément dans le temps. Nous allons alors prendreen ompte un petit reouvrement en temps des deux signaux dans le modèle pour ajusterles données expérimentales, 'est-à-dire si une partie d'un signal a été intégrée par erreurdans l'autre.4.4.2.1 Distribution spatiale de la densitéEn supposant que les atomes de sodium dans l'état fondamental sont répartis de façonhomogène dans le pulse de gaz, la densité d'atomes de Rydberg, elle, n'est pas homogènesur tout le volume d'exitation laser du au pro�l d'intensité transverse des lasers (en par-tiulier du laser IR). A�n d'assurer la meilleure homogénéité spatiale possible, d'une part,les puissanes laser utilisées sont su�santes pour saturer les deux transitions atomiques,e qui réduit la dépendane spatiale de la densité sur le volume d'exitation. D'autre part,deux iris intersetent à angle droit les deux faiseaux lasers a�n de ne onserver que la110



4.4 Disussionspartie entrale transverse intense des faiseaux (qui ne sont pas foalisés). De plus, le jetatomique de sodium dans l'état fondamental traverse les plaques du dispositif expérimen-tal au travers un trou de 1.5 mm de diamètre, de sorte à ne séletionner que la partie laplus intense du jet supersonique.Si la densité n'est pas homogène sur tout le volume d'exitation, nous onsidérons alors unvolume loal dτ . Loalement, le nombre d'atomes dans l'état 48p produits par le proessusde passage adiabatique s'érit :
dN48p =

1

2
ηlocaldτ 〈48s48s→ 47p48p〉ηlocal, dFdt (4.38)Nous noterons dans la suite, pour plus de larté dans les expressions :

〈48s48s→ 47p48p〉ηlocal, dFdt = F(η)Sur tout le volume d'exitation, le nombre total d'atomes produits dans l'état 48p s'érit :
N48p =

∫

V

dN48p =
V

2
〈ηF(η)〉 (4.39)Le nombre total d'atomes de Rydberg dans les états 48p, 47p et 48s s'érit :

NT =

∫

V

ηlocaldτ = 〈η〉V (4.40)On suppose raisonnablement que les deux signaux S48p et ST sont proportionels auxnombres d'atomes, respetivement N48p et NT , ave le même fateur de proportionalité,alors :
S48p =

ST

2

〈ηF(η)〉
〈η〉 (4.41)Par un développement de Taylor au seond ordre de la fontion ηF(η), on montreque :

S48p =
ST

2

[

F(〈η〉) + 1

2
∆η2

(

d2F(η)

dη2

∣

∣

∣

〈η〉
+

2

〈η〉
dF(η)

dη

∣

∣

∣

〈η〉

)] (4.42)où ∆η est le moment d'ordre 2 de la distribution de la densité. L'expression 4.42onstitue la nouvelle fontion a�n d'ajuster les données expérimentales. Il s'agit alorsd'un ajustement à deux paramètres (g,∆η). g étant toujours le fateur de onversionentre le signal mesuré ST et la densité moyenne de la distribution : 〈η〉 = gST . Dans eas, un ajustement par la méthode des moindres arrés donne le meilleur ajustement pourles paramètres : (g = 4.16×1015 m−3/V, ∆η=3.9×10−4 m−3). La déviation standard surle paramètre g de 7.5×1013 m−3/V. En revanhe, le paramètre ∆η est très mal déterminépar l'ajustement, la déviation standard vaut 470 m−3. Nous pouvons don en onlureque les données expérimentales ne sont pas sensibles à une distribution non homogène dela densité et que l'ajout d'un paramètre tel que le deuxième moment de la distributionde la densité n'est pas pertinent pour l'exatitude de nos données expérimentales. Ladétermination de la densité η au travers le paramètre g est don sans biais par rapport àune distribution non homogène de la densité sur tout le volume d'atomes de Rydberg.111



Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orps4.4.2.2 Séparation des signaux S48p et S47p,48sUne séparation parfaite des deux signaux d'ions provenant des états 48p et 47p, 48sest néessaire. En e�et, une erreur dans l'intégration du signal pour la mesure entraine-rait une sous ou sur-évaluation d'un signal par rapport à l'autre, induisant une erreursystématique sur la détermination de la densité du gaz au travers le paramètre g du mo-dèle. Comme nous l'avons présenté au hapitre 3 dans la partie 3.2.3.4, notre séquene dedétetion, par hamp életrique pulsé, permet de omplètement séparer en temps d'arri-vée, au niveau du déteteur, les deux paquets d'ions provenant des états 48p et 47p, 48s.Les deux signaux sont alors séparés de plus d'une miroseonde. Nous assurons alors queauune portion d'un signal n'est malenontreusement intégré ave l'autre signal. Nous levéri�ons expérimentalement en produisant diretement des états 48p en hamp életrique.Si par hypothèse nous faisons une erreur ǫ sur l'intégration du signal, 'est à dire qu'unepartie du signal est intégré dans la mauvaise boite (nous prenons le même pourentaged'erreur assoié aux deux signaux), le problème se trouve simpli�é par les deux pointssuivants :� Le modèle relie le signal de prodution d'état 48p, S48p, en fontion du signal total.Le signal total n'étant pas soumis à ette erreur systématique, ette erreur d'inté-gration du signal n'est don présente que pour la valeur du signal de produtiond'état 48p, on note S48p∗ le signal de 48p mesuré ontenant l'erreur d'intégration :
S48p∗ = (1− ǫ)S48p + ǫS47p+48s (4.43)� La prodution linéaire par absorption du rayonnement du orps noir par les atomesdans l'état 48s, S48p, est soumise à la même erreur systématique. La orretion desdonnées expérimentales par ette prodution orrige une partie de l'erreur systéma-tique : intégration d'un pourentage du signal S47p+48s dans le signal S48p∗. En e�et,le signal de prodution d'état 48p du au proessus de transition Landau-Zener S48p

LZ ,ainsi qu'au proessus d'absorption du rayonnement du orps noir S48p
BBR, ontenantl'erreur d'intégration s'érit :

S48p∗
LZ+BBR = (1− ǫ)

(

S48p
LZ + S48p

BBR

)

+ ǫS47p,48s (4.44)Le signal de prodution d'état 48p du au seul proessus d'absorption du rayonnementdu orps noir S48p
BBR, ontenant l'erreur d'intégration s'érit :

S48p∗
BBR = (1− ǫ)S48p

BBR + ǫS47p,48s (4.45)La orretion de S48p∗
LZ+BBR par S48p∗

BBR orrige du terme systématique ǫS47p,48s.Il reste au �nal : S48p∗ = (1− ǫ)S48p. Cette légère perte du signal d'état 48p a don poure�et de sous-évaluer la prodution d'état 48p. La sous-évaluation du signal est légèrear elle n'a�ete que le signal S48p, e signal étant environ un ordre de grandeur pluspetit que S47p+48s. Si le signal n'était pas orrigé de la prodution due à l'absorption durayonnement du orp noir, alors une légère erreur d'intégration du signal aurait de pluslourdes onséquenes sur l'analyse des données expérimentales.112



4.4 DisussionsA�n de quanti�er, d'après les données expérimentales, si es dernières sont soumisesà une erreur systématique d'intégration du signal mesuré, nous ajustons les données ex-périmentales ave un modèle tenant ompte de l'erreur :
S48p = (1− ǫ)

1

2
ST 〈48s48s→ 47p48p〉g,ST , dF

dt
(4.46)Il s'agit d'un ajustement à deux paramètres (g,ǫ). Dans e as, un ajustement par laméthode des moindres arrés donne le meilleur ajustement pour les paramètres : (g =

4.15 × 1015 m−3/V, ǫ = 5.9 × 10−13). La déviation standard sur le paramètre g de7.4×1013 m−3/V. La déviation standard sur le paramètre ǫ vaut 0.015. Nous trouvonsdon une valeur ompatible ave zéro pour l'erreur d'intégration du signal. Nous pouvonsen onlure que les données expérimentales ne sont pas soumises à l'erreur systématiqued'intégration du signal pour la mesure. Le modèle présenté dans la partie 4.2.2 reste donun bon modèle pour interpréter les données expérimentales.4.4.3 R�le d'un troisième orpsLe modèle présenté dans e hapitre repose sur l'hypothèse d'une interation à deuxorps dans un modèle au plus prohe voisin. A�n de veri�er la validité de ette hypothèseoutre par l'ajustement du modèle théorique des données expérimentales, nous voulonsestimer la proportion d'atomes de Rydberg dont la distane ave le deuxième plus prohevoisin serait omparable à la longueur de l'interation. D'une manière générale, pour unatome, la distribution d'Erlang f(r, k) représente la densité de probabilité de présene,
4πr2f(r, k), d'un k-ième plus prohe voisin à une distane r, et s'érit :

f(r, k) =
3

4πk!

(r3)k−1

(a3η)
k
e
−( r

aη
)3 (4.47)Soit pour la densité maximale aessible dans notre expériene ηmax = 8×107 m−3, eten utilisant la distane interatomique de oupure notée r0 dans le modèle, la plus grandeaessible expérimentalement, r0,max = 8 µm, on trouve que 1.3% des atomes ont un seondplus prohe voisin à moins de r0,max. Seulement pour ette fration d'atomes, un modèled'interation à deux orps n'est plus su�sant et l'e�aité de transition dans le modèleLandau-Zener sera a�eté par les interations à trois orps. Pour une densité typiquedans notre expériene η = 5×107 m−3, ette fration d'atome hute en dessous de 0.5%.Les phénomènes à trois orps in�uenent la détermination de la densité par la méthodeprésentée dans e hapitre, ependant, la détetion de la proportion d'atomes onernéeest inaessible due aux inertitudes expérimentales représentant la barre d'erreur sur ladétermination expérimentale de la densité.
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Chapitre 4 - Mesure absolue de la densité d'un gaz d'atomesde Rydberg via un proessus non ollisionnel à deux orpsConlusionsLa méthode présentée dans e hapitre a pour but la mesure préise de la densitéd'un gaz d'atomes de Rydberg basée sur le passage adiabatique au travers un roisementévité dont les états de paire sont ouplés par l'interation dip�le-dip�le. Nos données ex-périmentales reproduisent très bien le modèle d'interation à deux orps présenté danstoute la gamme des distanes interatomiques sondées. La mesure d'une prodution nonlinéaire d'atomes dans l'état �nal d'une transition, en fontion du signal total d'atomes deRydberg est un moyen simple et pratique pour estimer ou mesurer préisément la densitédu gaz d'atomes de Rydberg. Dans e modèle, seulement la onnaissane de l'interationdip�le-dip�le entre es états, soit des moments dipolaires de transitions des états de Ryd-berg mis en jeu, ainsi que le ontr�le expérimental de la variation du hamp életrique sontnéessaires pour estimer ou mesurer préisément la densité du gaz d'atomes de Rydberg.Étant donné la omplexité des états életroniques des atomes et des moléules dansdes états de Rydberg, es systèmes présentent de nombreux roisements évités en hampéletrique pour autant que les interations à longues distanes soient signi�atives. Laméthode présentée dans e hapitre est don appliable à de nombreux systèmes. Cetteméthode est appliable à des gaz de Rydberg de plus basse densité dans le but de sonderdes distanes inter-atomiques plus grandes. Cei peut être mis en oeuvre en exitant desétats de Rydberg de plus grand n ou alors en appliquant une variation de hamp életriqueplus lente, tant que les atomes d'une paire peuvent être onsidérés omme gelés durant letemps de transition adiabatique. Cette méthode peut permettre également de sonder desdistanes interatomiques plus petites que nous l'avons fait, dans des gaz de Rydberg deplus haute densité tant que le modèle d'interation à deux orps reste valable. Il s'agit parexemple, d'un outil de diagnostique pratique pour mesurer préisément la densité dans leas de l'évolution d'un gaz d'atomes ou de moléules de Rydberg froid vers un plasmas[Morrison et al., 2008℄. De plus, la déviation par rapport au modèle à deux orps peutêtre une signature de phénomènes à trois orps.De plus, ette méthode donne un aès expérimental à la distribution aux plus prohesvoisins du gaz de Rydberg. Dans le as d'atomes de Rydberg en régime de bloage di-polaire, ette méthode est une preuve direte de l'isolation d'un atome dans sa sphèrede bloage [Gaëtan et al., 2009, Urban et al., 2009℄. Notre modèle tient ompte d'uneéventuelle distribution au plus prohe voisin anisotropique, e qui est le as lorsque l'onisole un roisement évité dont la probabilité de transition est anisotropique. Dans le asd'atomes de Rydberg en régime de bloage dipolaire induit par une interation dip�le-dip�le anisotropique, la diretion du hamp életrique induisant le passage adiabatique àtravers le roisement évité permet alors de sonder la distribution au plus prohe voisin enfontion de son orientation.
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Chapitre 5Mesure du bruit de projetionquantique
IntrodutionLes développements des tehniques de piégeages d'ions (les pièges de Penning et dePaul) ombinés aux tehniques de refroidissement (par ollision ave un gaz tampon etrefroidissement Doppler ou par bandes latérales) ont permis d'atteindre des températuresde l'ordre du mK et des on�nements de 1 à environ un million d'ions sur de très grandesdurées (supérieures à une seonde). Ces systèmes d'ion unique sont des systèmes idéauxen physique atomique et quantique. Les méthodes d'ampli�ateur quantique (ou eletron-shelving) et de 'saut quantique' ont permis par exemple des mesures de transitions très�nes ou enore du moment du quadrup�le életrique d'un ion unique, revues en détailsdans l'artile [Wineland et al., 1995℄. De nos jours, es mesures peuvent atteindre un ni-veau de préision meilleur que 10−14.En partiulier, les premières mesures de bruit de projetion quantique (ou �utuationquantique) ont été réalisées sur un système d'ion unique 199Hg+ et d'un groupe d'ions
9Be+ [Itano et al., 1993℄. Dans es systèmes, il n'y a pas de �utuation du nombre d'ionset en utilisant la méthode d'ampli�ateur quantique, il est possible de rendre négligeablela �utuation statistique du système de détetion, rendant le bruit de projetion quan-tique aessible. Pour des ensembles d'ions ou d'atomes non orrélés, il s'agit d'un bruitfondamental limitant les mesures de spetrosopie.Les systèmes d'ions et d'atomes préparés dans des états olletifs [Turhette et al., 1998℄(dénommés 'squeezed spin states') o�rent de nombreuses appliations d'intérêt dans lesdomaines de l'information quantique [Shor, 1997, Braunstein and van Look, 2005℄, de laryptographie [Bennett and Brassard, 1984℄ et des référenes de temps, permettant desmesures spetrosopiques en dessous de la limite quantique standard [Wineland et al.,1994, Blatt and Wineland, 2008, Appel et al., 2009℄. Depuis la disussion sur la non lo-alité de la méanique quantique dans l'artile historique d'Einstein de Podolsky et deRosen [Einstein et al., 1935℄, la première démonstration expérimentale sur des états depolarisation de paire de photons intriqués a eu lieu au début des années 1980 [Aspetet al., 1982℄. Dans le as d'atomes de Rydberg, la démonstration expérimentale de l'in-triation de deux atomes de 87Rb, lors de l'exitation dans un état de Rydberg à partirde l'état fondamental, a été réalisée en 2009 à l'aide du bloage dipolaire [Gaëtan et al.,115



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantique2009, Wilk et al., 2010℄.Ce hapitre est onsaré à la mesure expérimentale du bruit de projetion quantique pourdes superpositions ohérentes entre les états de Rydberg (du sodium) 47p3/2 et 48p3/2préparées à l'aide d'une transition à deux photons dans le domaine des fréquenes miro-ondes. Dans une première partie, nous expliiterons le bruit de projetion quantique pourun ensemble d'atomes non orrélés, pour un as pur et dans le as d'un mélange statis-tique, en introduisant le formalisme de la matrie densité. Pour un proessus d'osillationsde Rabi lors d'une transition à deux photons, nous simulerons le bruit de projetion quan-tique par le proessus de mesure. Dans une seonde partie, nous modéliserons l'expérienea�n de prendre en ompte la �utuation du signal de notre dispositif expérimental, le jetsupersonique. Nous verrons que le bruit de projetion quantique expérimental peut êtreextrait par une analyse en fontion du signal, du nombre d'atomes. Les résultats expé-rimentaux sont en aord ave le modèle proposé. La dernière partie de e hapitre estonsarée à la démonstration théorique de l'appliation de la mesure du bruit de proje-tion quantique lors d'une transition à deux photons entre les états de paire d'atomes deRydberg, omme preuve de l'intriation des atomes d'une paire lors d'un proessus depassage adiabatique autour d'une résonane de Förster (transition Landau-Zener).
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5.1 Proessus de mesure en méanique quantique5.1 Proessus de mesure en méanique quantique5.1.1 GénéralitésL'interprétation des théories de la méanique quantique par l'expériene repose sur lamesure des systèmes quantiques. La relation entre la mesure expérimentale et la théoriequantique a toujours sou�ert de problèmes d'interprétation depuis son développement audébut du 20ème sièle jusqu'à nos jours, illustrée par l'expériene de pensée du hat deShrödinger. La méanique quantique dérit les systèmes physiques isolés par un veteurd'état dont l'évolution est régie par l'équation de Shrödinger, ette évolution unitaire etréversible, est omplètement déterministe. Cependant, la méanique quantique ne préditpas le résultat d'une expériene mais la probabilité d'observer un résultat, soit la proba-bilité de mesurer un évènement. Une des di�ultés majeures de la théorie quantique estde dérire la dynamique du système 'système quantique - appareil de mesure'. Ce pro-blème a été expliité pour la première fois par [von Neumann, 1955℄, il dérit les appareilsde mesure omme étant des systèmes quantiques dont les états sont orrélés aux étatspropres de l'observable mesurée lors des proessus d'interation entre le système étudiéet l'appareil de mesure. Cette desription ne dérit pas le omportement lassique desappareils de mesure et sou�re d'ambiguïté. L'interprétation rendant ompte de nombreuxrésultats expérimentaux est l'interprétation de Copenhague, ommunément admise. Dansette approhe, les appareils de mesure sont des systèmes lassiques, et après une mesure,le système se retrouve dans l'état orrespondant à la valeur propre de l'observable mesurée(omme le montre entre autres l'expériene historique de Stern et Gerlah [Gerlah andStern, 1922℄). Dans ette interprétation, le veteur d'état orrespond à une desriptionomplète du système et la mesure perturbe le système quantique qui subit une soudainemodi�ation, inontr�lable, dont le résultat ne peut pas être prédit, dénommée dans lalittérature rédution du paquet d'onde. Il s'agit alors d'une projetion sur l'état orres-pondant à la valeur mesurée, ette projetion est non unitaire et irréversible.Dans la théorie de la méanique quantique, ela se traduit en terme de moyennequantique qui est une moyenne d'ensemble. Si l'on prépare un système quantique dans unétat |ψ〉, que l'on mesure une observable A et que l'on répète un nombre in�ni de fois ettemesure ave le système quantique toujours préparé dans le même état, alors la moyennede es mesures s'érit :
〈A〉 = 〈ψ|A |ψ〉

〈ψ|ψ〉 (5.1)Nous obtenons la même moyenne quantique si l'on prépare un nombre in�ni de sys-tèmes quantiques identiques dans le même état |ψ〉 (sans orrélations entre eux). Le résul-tat de la mesure de l'observable A sur haque élément de et ensemble est une moyenned'ensemble donné par 5.1. Alors, la moyenne d'ensemble orrespond à la probabilité Pad'obtenir le résultat a orrespondant à une valeur propre de l'observable A lorsque l'onmesure l'ensemble des systèmes tous préparés dans l'état |ψ〉. Pour un état |ψ〉 normalisé(ie 〈ψ|ψ〉 = 1 ), la probabilité Pa s'érit :
Pa = 〈ψ|A |ψ〉 = |〈a|ψ〉|2 (5.2)La théorie de la mesure a été traitée en détail dans les ouvrages de référenes de von117



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiqueNeumann [von Neumann, 1955℄ et Bohm [Bohm, 1951℄ et a été revue par exemple dansles artiles [Balian, 1989℄ et [Peres, 1986℄.5.1.2 Bruit de projetion quantiqueL'exemple le plus basique est la mesure de population des états d'un système à deuxniveaux {|g〉 , |e〉}, le système étant préparé dans une superposition ohérente |ψ〉 =
cg |g〉+ce |e〉. Si un des deux oe�ients cg ou ce est nul, le résultat d'une mesure sur l'étatdu système est onnu ave ertitude. Dans le as ontraire, le résultat de la mesure n'estonnu que de manière probabiliste, 'est à dire que |cg|2 ≡ pg et |ce|2 ≡ pe représententrespetivement les probabilités de trouver le système dans l'état |g〉 ou |e〉 (pour un ve-teur d'état normalisé). L'indétermination sur la mesure est une aratéristique profondede la méanique quantique (reliée au prinipe d'inertitude d'Heisenberg). La projetiondu veteur d'état lors d'une mesure est don aléatoire et est une soure de �utuationsnommé bruit de projetion quantique.Pour un atome à deux niveaux, on peut failement exprimer la variane de l'observable
Pe ≡ |e〉 〈e| (dé�ni omme un projeteur véri�ant P 2

e = Pe) orrespondant à la mesure detrouver l'atome dans l'état |e〉 :
(∆Pe)

2 =
〈

(Pe − 〈Pe〉)2
〉 (5.3)

=
〈

P 2
e

〉

− 〈Pe〉2

= 〈Pe〉 (1− 〈Pe〉)
= pe (1− pe) (5.4)Dans le as d'une assemblée de N atomes (non orrélés entre eux), les probabilitésde mesurer les populations dans l'état |g〉 noté Ng et dans l'état |e〉 noté Ne (ave don

Ng + Ne = N) s'érivent mathématiquement par la distribution binomiale. En e�et,pour haque atome formant l'ensemble des N atomes tous préparés dans le même étatquantique, la mesure de la probabilité pe de mesurer l'état |e〉 orrespond à une épreuve deBernoulli. La somme de variables aléatoires, dite de Bernoulli, est régie par la loi binomialeet la probabilité de mesurer Ne atomes dans l'état |e〉 s'érit [Taupin, 1988℄ :
P (Ne, N, pe) =

N !

Ne! (N −Ne)!
(pe)

Ne (1− pe)
N−Ne (5.5)Dans le as de la mesure sur une assemblée de N atomes non orrélés entre eux, lavariane de la distribution binomiale s'érit [Taupin, 1988℄ :

σ2
QPN = Npe(1− pe) (5.6)La variane de la distribution binomiale orrespond au bruit de projetion quantique,elle vaut 0 pour pe = 0 ou pe = 1 'est à dire lorsque le résultat de la mesure est onnuave ertitude et est maximale pour pe = 0.5, elle vaut dans e as N

4
. Dans e assimple, la valeur de la �utuation quantique se déduit diretement de la probabilité pe. La�utuation quantique est un bruit fondamental sur les mesures de populations atomiques.118



5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deux états deRydberg5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deuxétats de RydbergA�n de préparer les atomes dans une superposition ohérente du type |ψ〉 = cg |g〉 +
ce |e〉, un moyen simple et bien onnu est le ouplage dipolaire életrique entre les états |g〉et |e〉 par un hamp életromagnétique. Dans les expérienes présentées dans e hapitre,nous utiliserons un ouplage à deux photons dans la gamme des fréquenes miro-ondeentre les états de Rydberg du sodium 47p3/2 et 48p3/2. Dans ette partie, nous introduironsles résultats théoriques pour le traitement d'un système à trois niveaux ouplés par deuxphotons. Nous introduirons le formalisme de la matrie densité a�n d'exprimer la varianede la mesure d'une population dans le as d'un mélange statistique ou simplement d'unas pur. Nous utiliserons également le formalisme de la matrie densité pour résoudrenumériquement l'évolution au ours du temps des populations du système à trois niveaux.Nous simulerons le bruit de projetion quantique pour e proessus d'osillation de Rabià deux photons.5.2.1 Interation atome à deux niveaux - hamp lassiqueLe traitement d'un système à deux niveaux soumis à une interation a dejà été traitédans la setion 3.1.1 du hapitre 3. Nous le redéveloppons ii en traitant l'interation aveun hamp életrique lassique osillant. La théorie semi-lassique traite don de l'inter-ation d'un atome à deux niveaux ave un hamp osillant lassique, les deux systèmesétant ouplés par l'interation dipolaire életrique. Ce problème basique est traité dansles ouvrages de référene de méanique quantique. Nous aborderons dans ette partie lesrésultats théoriques prinipaux, notamment sur la dynamique et l'évolution du systèmeà deux niveaux ouplés à un hamp életrique osillant (traité en 1937 par Rabi [Rabi,1937℄).5.2.1.1 Hamiltonien semi-lassique dans l'approximation de l'onde tournanteSoit un atome onstituant un système à deux niveaux dé�ni par la base {|e〉 , |g〉} dontla fréquene de transition est notée w0. L'atome interagit par ouplage dipolaire életriqueave un hamp lassique noté : E (t) = E0 cos (wt+ φ) réel 1.Le hamiltonien de l'atome isolé s'érit :

H0 =
~w0

2
(|e〉 〈e| − |g〉 〈g|) (5.7)Dans la base {|e〉 , |g〉}, le hamiltonien de l'atome isolé s'érit :

H0 =
~w0

2
σz (5.8)en ayant utilisé les matries de Pauli dont les expressions sont données par :

σx =

(

0 1
1 0

)

, σy =

(

0 −i
i 0

)

, σz =

(

1 0
0 −1

)1. Nous ne tenons pas ompte de la dépendane ave les oordonnées spatiales ar nous ne traitonspas les degrés de libertés externes de l'atome onsidéré omme �xe.119



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiqueLe hamiltonien de ouplage dipolaire életrique entre l'atome et le hamp életriquelassique s'érit :
V̂ = −d̂.E(t) (5.9)où d̂ est l'opérateur dip�le életrique : d̂ = er̂. On note l'élément de matrie 〈e| d̂ |g〉 =deg. Ave deg réel, en posant degE0 = −~Ω (où Ω est la fréquene de Rabi lassique) eten introduisant les opérateurs σ− = |g〉 〈e| et σ+ = |e〉 〈g|, l'expression 5.9 s'érit :

V̂ = ~Ωcos(wt+ φ) [σ+ + σ−] (5.10)Finalement, le hamiltonien dérivant l'atome et son interation ave le hamp éle-trique lassique s'érit :
H = H0 + V =

~w0

2
σz + ~Ωcos(wt+ φ) [σ+ + σ−] (5.11)En se plaçant dans le référentiel tournant à la fréquene du hamp életrique w 'està dire en appliquant une rotation dérite par l'opérateur R(t) = e

iwt
2

σz et en appliquantl'approximation de l'onde tournante onsistant à ne garder que les termes onstants,l'évolution de ψ′ = R(t)ψ est donnée par le hamiltonien :
H ′ =

~δ

2
σz +

~Ω

2

(

e−iφσ+ + eiφσ−
) (5.12)où δ = w − w0 est le désaord. En posant : Ω′ =

√
Ω2 + δ2 et

~u =





cos(θ) cos(φ)
sin(θ) sin(φ)

sin(θ)



 (5.13)ave tan(θ) = Ω
δ
, le hamiltonien 5.12 peut se mettre sous la forme :

H ′ =
~Ω′

2
~u.~σ (5.14)5.2.1.2 Solutions stationnairesLes veteurs propres de l'opérateur ~u.~σ ontenu dans le hamiltonien 5.14 s'érivent :

|+〉u = cos(θ/2)e−iφ
2 |e〉+ sin(θ/2)ei

φ
2 |g〉 (5.15)

|−〉u = − sin(θ/2)e−iφ
2 |e〉+ cos(θ/2)ei

φ
2 |g〉 (5.16)Les valeurs propres assoiées sont :

E+ =
~Ω′

2
(5.17)

E− = −~Ω′

2
(5.18)120



5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deux états deRydberg5.2.1.3 Osillations de RabiPrenons, pour simpli�er les notations, la phase du hamp életrique lassique nulle :
φ = 0. Dans e as, si l'état initial est l'état |g〉, alors :

|ψ(t = 0)〉 = − sin(θ/2) |+〉u + cos(θ/2) |−〉u (5.19)Alors, à un instant t, on a :
|ψ(t)〉 = sin(θ/2)e−iΩ

′t
2 |+〉+ cos(θ/2)ei

Ω′t
2 |−〉 (5.20)Cette expression permet de aluler la probabilité de trouver à l'instant t le systèmedans l'état |e〉 :

Pe(t) =
∣

∣〈e |ψ(t)〉|2 (5.21)Soit :
Pe(t) = sin2(θ) sin2(

Ω′t

2
) =

Ω′2

Ω2
sin2(

Ω′t

2
) (5.22)L'expression 5.22, parfois appelée formule de Rabi dérit le phénomène des osillationsde Rabi et montre que Pe(t) osille dans le temps à la pulsation Ω′. La fréquene des os-illations augmente don ave le ouplage et ave le désaord. La valeur maximale de

Pe(t) vaut sin2(θ) qui vaut 1 lorsque δ = 0, et Ω′ = Ω.À résonane, pour δ = 0 :� si Ωt = 2π, l'état atomique est revenu dans son état initial. Pe(
2π
Ω
) = 0 et la �u-tuation quantique est minimale.� si Ωt = π, l'atome a absorbé un photon (ou quanta d'énergie) et la populationatomique est passé dans l'état exité |e〉. Pe(

π
Ω
) = 0 et la �utuation quantique estminimale.� si Ωt = π

2
, l'état de l'atome est une superposition ohérente de |e〉 et |g〉 ave lesmême oe�ients :

|ψ(Ωt = π/2)〉 = 1√
2
(|g〉 − i |e〉) (5.23)

Pe(
π
2Ω
) = 0.5, la �utuation quantique est maximale.5.2.2 Interation atome à 3 niveaux - deux photonsPour traiter et simuler l'évolution dans le temps des populations d'un système à troisniveaux, nous érirons le hamiltonien du système dans le as d'un atome à trois niveauxdont la transition entre l'état initial et l'état �nal est quasi-résonante ave l'énergie dedeux photons. Nous traiterons le hamiltonien du système dans le as d'un as pur, puisnous introduirons le formalisme de la matrie densité permettant de traiter un mélangestatistique. Nous exprimerons, en es termes, la variane d'une mesure de population surle système à trois niveaux. Les états de l'atome à trois niveaux sont notés {|i〉 , |a〉 , |f〉}.La fréquene du hamp életrique est prohe des résonanes de transitions pour |i〉 → |a〉et |a〉 → |f〉. 121



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantique5.2.2.1 Hamiltonien semi-lassique dans l'approximation de l'onde tournantePour l'atome à trois niveaux en présene du hamp életrique lassique, le hamiltoniens'érit :
H = H0 + V (5.24)Les interations entre les états de l'atome et le hamp életrique sont données par :

V = Via + Vaf = −d̂.E (t) (5.25)En utilisant les notations et le raisonnement employés dans la partie 5.2.1.1, les inter-ations entre les états atomiques et le hamp életrique peuvent être réérites en utilisantles opérateurs : |i〉 〈a| , |a〉 〈i| et |a〉 〈f | , |f〉 〈a| :
Via =

~Ωia

2

(

|i〉 〈a| e−iwt + |i〉 〈a| eiwt + |a〉 〈i| e−iwt + |a〉 〈i| eiwt
) (5.26)

Vaf =
~Ωaf

2

(

|a〉 〈f | e−iwt + |a〉 〈f | eiwt + |f〉 〈a| e−iwt + |f〉 〈a| eiwt
) (5.27)ave, en ayant hoisi dia et daf réels :

~Ωia = −dia.E0 (5.28)
~Ωaf = −daf .E0 (5.29)En e�etuant l'approximation de l'onde tournante, nous onservons seulement lestermes résonants des expressions 5.26 et 5.27 :

Via =
~Ωia

2

(

|i〉 〈a| eiwt + |a〉 〈i| e−iwt
) (5.30)

Vaf =
~Ωaf

2

(

|a〉 〈f | eiwt + |f〉 〈a| e−iwt
) (5.31)Alors, dans la base {|i〉 , |a〉 , |f〉}, le hamiltonien s'érit :

H =





~wi (~Ωia/2)e
iwt 0

(~Ωia/2)e
−iwt

~wa (~Ωaf/2)e
iwt

0 (~Ωaf/2)e
−iwt

~wf



 (5.32)5.2.2.2 Étude d'un as purDans ette partie, nous nous appuierons sur les résultats théoriques de l'artile deD. Kleppner [Gentile et al., 1989℄, présentant les résultats expérimentaux du proessusd'osillation de Rabi à deux photons dans la gamme des fréquenes miro-ondes, entre lesétats de Rydberg de l'atome de alium.À partir de la �gure 5.1, nous dé�nissons les pulsations : ωif = ωi−ωf , ωaf = ωa−ωfet ωia = ωi − ωa. Le désaord par rapport à l'état relais |a〉 est dé�ni par : ∆ = ω − ωia.Le désaord par rapport à la résonane à deux photons : δ = 2ω − ωif = ∆+ (ω − ωaf).122



5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deux états deRydberg

Figure 5.1 � Représentation des niveaux d'énergie pour une transition à deux photonsde fréquene w. ∆ est le désaord pour la résonane à un photon. δ est le désaord pourla résonane à deux photons.L'état du système est dérit par le veteur d'état :
|ψ(t)〉 = bi(t)e

−iωit |i〉+ ba(t)e
−iωat |a〉+ bf (t)e

−iωf t |f〉 (5.33)L'équation de Shrödinger dépendante du temps pour le hamiltonien 5.32, dans l'approxi-mation de l'onde tournante, permet d'érire les équations di�érentielles ouplées pour lesoe�ients bi, bf et ba.Pour le as général (δ 6= 0), sous les approximations suivantes : δ << ∆ et Ω2
ia,Ω

2
af , quiexpriment que la probabilité de transition à un photon entre l'état initial et l'état relaisdoit être négligeable, une formule analytique est obtenue par élimination adiabatique del'état relais. Si l'état initial du système est |i〉, alors la probabilité de trouver l'atome dansl'état �nal |f〉 à un instant t est donnée par :

|bf (t)|2 ≈
Ω2

R2

Ω2
2

sin2

(

1

2
Ω2t

) (5.34)ave :
ΩR2 =

ΩiaΩaf

2∆
Ω2

2 = Ω2
R2 + (δ − δ′if)

2 (5.35)
δ′if =

Ω2
af − Ω2

ia

4∆5.2.2.3 Mélange statistique de as purs : formalisme de la matrie densitéLa desription des états par l'opérateur densité est un outil permettant de dérirede nombreuses situations renontrées en physique lorsqu'un système n'est pas isolé de123



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiqueson environnement. Notamment lorsque le système étudié est une partie d'un plus grandensemble (isolé) : élément d'un ensemble statistique. Si l'évolution du système est gouvernépar un hamiltonienH , l'évolution temporelle de la matrie densité est régie par l'équationde Shrödinger 2 :
i~ρ̇ = [H, ρ] (5.36)� Pour un as pur, |ψk(t)〉 = b1(t) |i〉 + b2(t) |a〉 + b3(t) |f〉, la matrie densité pour lesystème à trois niveaux est dé�nie par ρk(t) = |ψk(t)〉 〈ψk(t)|.La moyenne d'un opérateur (ou d'une observable) A pour un as pur s'érit :

〈A〉k (t) ≡ Tr(ρk(t)A) (5.37)� Dans le as d'un mélange statistique, la matrie densité s'érit : ρ(t) =∑k pkρk(t),
pk étant le poids statistique de la matrie densité ρk(t) pour le as pur k.Par le formalisme de la matrie densité, la variane d'une mesure d'une observable
A d'un mélange statistique, s'érit :

∆A(t)2 =

(

∑

k

pk
〈

A2
〉

k
(t)

)

−
(

∑

k

pk 〈A〉k (t)
)2 (5.38)Sous ette forme, la variane d'une observable tient ompte de la dispersion 'lassique'liée à la préparation de l'ensemble (dispersion des valeurs moyennes de l'observable pourles di�érentes omposantes du mélange) ainsi que de l'inertitude fondamentale liée à lamesure quantique (bruit de projetion quantique ).5.2.2.4 Simulation de la varianeCette partie est redondante ave la partie théorique développée en 5.1.2, en e�et, laonnaissane de la probabilité de transfert permet de déduire diretement par la théoriela valeur de la variane. Nous justi�ons une simulation numérique de la probabilité detransfert ainsi que de la variane par les points suivants. Nous voulons véri�er d'une part,les gammes de paramètres de désaord par rapport à l'état relais∆ et de ouplage Ω pourlesquels l'état relais est très peu peuplé. Cei permet d'atteindre une probabilité de trans-fert vers l'état �nal d'environ 1, permettant d'observer aussi une osillation d'amplitudemaximale de la variane en fontion du temps d'appliation du ouplage Ω. D'autre part,nous voulons véri�er que l'osillation de la variane en fontion du temps d'appliationdu ouplage est toujours signi�ative lorsque nous tenons ompte d'un bruit statistiquede détetion. En�n, la maitrise de es simulations dans le as simple d'une transition àdeux photons appliquée à un atome sera utile dans le as des transitions à deux photonsappliqués aux systèmes plus ompliqués de paire d'atomes (partie 5.6) pour lesquels la�utuation quantique théorique n'est pas donnée.2. Les expressions 5.32 et 5.36 sont le point de départ pour dériver les équations de Bloh-optiquepour un système à trois niveaux en éhelle. 124



5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deux états deRydbergNous résolvons don numériquement l'équation de Shrödinger dépendant du temps,équation 5.36, en onsidérant le hamiltonien 5.32, pour les populations de haun destrois niveaux ('est à dire les éléments diagonaux de la matrie densité) pour un proes-sus d'absorption résonnant à deux photons (δ = 0). La �gure 5.2 représente l'évolutiondes populations des trois états atomiques pour e proessus à résonane où, à t = 0 tousles atomes sont dans l'état initial. Nous observons bien un transfert quasiment ompletentre l'état initial et l'état �nal, l'état intermédiaire étant faiblement peuplé. La fréquenede Rabi est en aord ave la fréquene de Rabi obtenue à partir des formules analytiques5.34 et 5.35.A�n de mettre en évidene le bruit de projetion quantique pour une transition à deuxphotons par l'intermédiaire d'un état relais, nous hoisissons de simuler le proessus demesure, permettant aussi de prendre en ompte un bruit statistique de détetion repré-senté par une loi normale entrée en 0 et d'éart type σN . La mesure onsiste à mesurerl'état �nal représentée par l'observable :
O1 = |f〉 〈f |Dans la base {|i〉 , |a〉 , |f〉}, l'observable mesurée est représentée par la matrie :

O1 =





0 0 0
0 0 0
0 0 1



 (5.39)Partant d'un as pur où les atomes sont préparés dans l'état initial, nous onnaissonsla probabilité de mesurer un atome dans l'état �nal, pf(t) à haque temps, �gure 5.2.Pour simuler la mesure de l'observable O1 d'une assemblée de N atomes, nous réalisons
N tirages aléatoires d'une épreuve de Bernoulli de probabilité pf(t), puis nous sommonses N réalisations (représentant le signal atomique). Nous e�etuons ette opération Nstatfois à haque pas de temps a�n d'aumuler de la statistique. Alors, pour haque pas detemps, soit pour haque valeur de probabilité de mesurer un atome dans l'état �nal pf (t),les Nstat varianes simulées orrespondent à Nstat expérienes de mesure sur une assembléede N atomes, donnée par 5.6. La variane du signal est représentée sur la �gure 5.3, iidans le as de l'évolution de l'état initial en fontion du temps pour σN=0.01 (en bleu),0.05 (en violet), 0.1 (en vert).Nous observons bien une variane plus grande autour de la valeur moyenne de la pro-babilité, lorsque la probabilité vaut 0.5, et une variane plus petite lorsque la probabilitévaut 0 et 1, omme attendue par la formule 5.6. Nous pouvons onlure qu'un bruit sta-tistique de détetion ajoute un terme onstant à la variane du signal de mesure de l'état�nal, mais l'osillation de la variane en fontion du temps reste signi�ative 3.5.2.3 Première mesure de la varianeLes détails expérimentaux de la génération et de l'appliation du hamp miro-ondedans la zone d'interation ave les atomes de Rydberg seront donnés dans la partie 5.4.3. Nous observons que la variane simulée n'atteind pas ≈ 0 (dans le as où σN=0.01) lorsque laprobabilité de transfert pour l'état �nal atteind 1, ela est du à la faible population de l'état relais. Lesosillations rapides, dues à la population de l'état relais, sont plus prononées lorsque la probabilité detransfert vers l'état �nal tend vers 1, que lorsqu'elle tend vers 0.125
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Figure 5.2 � Évolution des populations de l'état initial |i〉, de l'état intermédiaire |a〉et de l'état �nal |f〉 en fontion du temps dans le as d'une interation à deux photonsrésonnante pour : Ωia = Ωaf = 20 µs−1, ∆ = 200 µs−1 et δ = 0 µs−1.
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5.2 Osillations de Rabi à deux photons entre deux états deRydbergd'appliation du pulse. Nous obtenons alors les osillations de Rabi représentées en bleusur la �gure 5.4.De même, nous exitons les atomes dans l'état 48p0 en hamp életrique, puis nous appli-quons le pulse de hamp miro-onde, dont nous faisons varier le temps d'appliation. Lerésultat des osillations de Rabi en émission stimulée est représenté en rose sur la �gure5.4.
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Figure 5.4 � Osillation de Rabi pour un proessus d'absorption à deux photons enbleu (47p3/2 → 48p3/2) et pour un proessus d'émission stimulée à deux photons en rose(48p3/2 → 47p3/2). Nous représentons le signal d'ions provenant de l'ionisation de l'état
48p3/2 normalisé en fontion du temps d'appliation du hamp miro-onde. Les barresd'erreur des points représentent les éarts-types des mesures du signal de transfert (sur500 points) pour toute la dispersion de prodution du signal total.À haque pas de temps, nous e�etuons 500 réalisations d'une expériene. Pour uneexpériene, représentant une mesure sur un ensemble de N atomes, nous enregistrons lerapport du signal de prodution d'état 48p3/2 sur le signal total orrespondant aux états
47p3/2 et 48p3/2. Pour haque pas de temps, la probabilité de transfert représentée or-respond à la moyenne sur 500 réalisations du signal d'état 47p3/2 normalisé. Les barresd'erreur expérimentales des points représentées sur la �gure 5.4 orrespondent aux éartstypes de la statistique de mesure sur les 500 réalisations à haque pas de temps. Nous nedistinguons pas de tendane de la variation de l'éart-type en fontion de la probabilité detransfert. Nous pouvons don onlure que sur es 500 réalisations, le nombre d'atomes,soit le signal total �utue trop et l'éart-type de la statistique de mesure est dominé parla �utuation du nombre d'atomes La �utuation quantique est don 'noyée' dans la �u-tuation de la prodution des atomes du dispositif expérimental.Il est don néessaire de développer un modèle orrespondant à la mesure du signalde l'état �nal tenant ompte de la �utuation du nombre d'atomes dans la statistique demesure ainsi que des bruits satistiques du système de détetion. Ce modèle est développé127



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiquedans la partie suivante (5.3).5.3 Modélisation de l'expériene pour l'analyseA�n d'exploiter les résultats expérimentaux, nous devons tenir ompte des bruits sta-tistiques de détetion a�n de pouvoir di�érenier, dans l'analyse des signaux, les di�érentesnatures de bruits et ainsi extraire le bruit orrespondant au bruit de projetion quantique.Dans ette partie, nous ne donnerons pas les détails de alul, simplement la démarhesuivie ainsi que les résultats analytiques �naux permettant de simuler les résultats expé-rimentaux.Dans une expériene, nous onsidérons N atomes. Le nombre d'atomes transférés parle proessus d'osillation de Rabi à deux photons noté Nf , est une variable aléatoire quisuit don une loi binomiale de paramètres N et p où p est la probabilité pour un atome(élément de l'ensemble) d'être transféré dans l'état �nal. Nous introduisons 3 paramètresexpérimentaux :� le paramètre β étant le fateur entre le nombre d'atomes et le signal mesuré, ilest relié diretement au fateur g, pour un volume donné, que nous avons mesuréexpérimentalement dans l'analyse du proessus de transition Landau-Zener, voir lehapitre 4.� les variables aléatoires B1 et B2 représentent le bruit statistique de détetion pourles deux boîtes d'intégration du signal. Ces deux variables aléatoires suivent une loinormale entrée en 0 et d'éart type noté respetivement, σ1 et σ2. Nous rappelonsque notre séquene d'ionisation par hamp életrique pulsé permet de distinguer entemps d'arrivée les signaux provenant de l'ionisation des atomes dans les états 47pet 48p. Chaque signal est ainsi intégré séparement dans le temps dans e que nousappelons 'boîte d'intégration'.Dans le as d'une assemblée de N atomes, le bruit de projetion quantique est pro-portionnel à N = β × Stot. Nous allons don analyser les données expérimentales partranhes de signal total. Nous devons alors aluler la moyenne 〈Sf = y|Stot = x
〉 et lavariane du signal ∆2

(

Sf = y|Stot = x
) donnée par la densité de probabilité ondition-nelle P(Sf = y|Stot = x) de mesurer la valeur y pour le signal de transfert sahant que lesignal total a pour valeur x. Nous devons don aluler le premier moment et le deuxièmemoment de la distribution ayant pour densité de probabilité P(Sf = y|Stot = x) :

∫

yP(Sf = y|Stot = x)dy (5.40)
∫

y2P(Sf = y|Stot = x)dy (5.41)En tenant ompte des bruits de détetion, le signal total (somme des deux boîtesd'intégration) et le signal orrespondant au transfert de la population atomique par leproessus d'osillation de Rabi à deux photons, sahant que l'ensemble ontient N atomes,s'érivent : 128



5.3 Modélisation de l'expériene pour l'analyse
Stot = β−1N +B1 +B2 (5.42)
Sf = β−1Nf +B1 (5.43)Nous exprimons les densités de probabilités des lois de probabilité assoiées au signaltotal Stot et au signal transféré par le proessus d'osillation de Rabi à deux photons Sf :

P
(

Stot = x|N ∩ B1 = b1
)

= PDF
[

N
((

β−1N + b1
)

, σ2
)

, x
]

=
1

σ2
√
2π
e
−(

x−β−1N−b1)
2

2σ2
2 (5.44)

P
(

Sf = y|N ∩ B1 = b1
)

= PDF [B (N, p) ,E (β (y − b1))]

= (1− p)N−E(β(y−b1)) pE(β(y−b1))

(

N
E (β (y − b1))

)(5.45)où E (X) désigne la partie entière de la variable X et ( N
p

) est le nombre de om-binaisons de p éléments d'un ensemble de N éléments.Alors, la densité de probabilité d'obtenir dans l'expériene les signaux Sf et Stot s'érità partir des densités de probabilités 5.44 et 5.45 omme :
P
(

Stot = x ∩ Sf = y
)

=

∫

P (N) dN

∫

PB1 (b1) db1P
(

Stot = x|N ∩B1 = b1
)

P
(

Sf = y|N ∩B1 = b1
)(5.46)où PB1 représente la densité de probabilité de la loi de probabilité pour la variablealéatoire b1, soit :

PB1 = PDF [N (0, σ1) , b1] (5.47)et P (N) représente la densité de probabilité assoiée à la loi de probabilité dérivant laprodution du nombre d'atome dans une expériene. Il s'agit d'un paramètre expérimentaldont la loi de probabilité est di�ilement aessible. Pour obtenir les expressions dupremier moment et du deuxième moment, nous onsidérerons que la distribution P (N)est ontinue et uniforme, alors :
P (N) ≡

{

1 si N > 0
0 si N < 0

(5.48)La distribution uniforme, utilisée pour modéliser la distribution du nombre d'atomes
N dans une expériene, n'est bien sûr pas réaliste. Le nombre d'atomes produit par ex-périene atteint une valeur maximale.Après intégration sur la variable aléatoire b1, nous trouvons pour l'expression de
P
(

Stot = x ∩ Sf = y
) (formule 5.46) l'expression suivante :129
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P
(

Stot = x ∩ Sf = y
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dNP (N)
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(5.49)
N
∑

k=0

(1− p)N−k pk
(

N
k

)

[f(x,N, y, k + 1)− f(x,N, y, k)](5.51)ave : f(x,N, y, k) = Erf

[
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1+σ2
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2
√
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2

]En�n, pour exprimer P(Sf = y|Stot = x) nous utilisons l'expression de la probabilitéonditionnelle :
P(Sf = y|Stot = x) =

P(Sf = y ∩ Stot = x)

PStot(x)
(5.52)où PStot(x) est la probabilité que la variable Stot prenne la valeur x. Elle peut s'exprimerpar :

PStot(x) =

∫

dyP(Sf = y ∩ Stot = x) (5.53)En utilisant l'hypothèse d'une distribution ontinue et uniforme du signal, à partir de5.48, on trouve :
PStot(x) =

1

2
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1 + Erf
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2

)] (5.54)5.3.1 Moyenne du signal5.3.1.1 Expression généraleLa moyenne du signal de transfert par le proessus d'osillation de Rabi pour unevaleur donnée de Stot, 'est-à-dire, la valeur moyenne du signal Sf sahant que Stot = xs'érit par dé�nition :
〈

Sf = y|Stot = x
〉

=

∫

yP
(

Sf = y|Stot = x
)

dy
∫

P (Sf = y|Stot = x) dy
(5.55)Le premier moment s'exprime à partir des formules 5.49 et 5.53, en prenant une dis-tribution ontinue et uniforme pour Stot (formule 5.54), nous trouvons :
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5.3 Modélisation de l'expériene pour l'analyseAlors, la moyenne s'exprime à partie de 5.54 et 5.56 :
〈

Sf = y|Stot = x
〉
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Figure 5.5 � Valeur moyenne du signal de transfert Sf en fontion du signal total Stotpour di�érentes probabilités de transfert p = 0 ... 1 (pas de 0.05). Les paramètres utiliséssont les suivants : β = 110 et σ1 = σ2 = 0.1.La �gure 5.5 représente la moyenne du signal de transfert par le proessus d'osillationde Rabi à deux photons 〈Sf = y|Stot = x
〉, donné par la formule 5.57, en fontion du signaltotal Stot = x, pour les di�érentes probabilités de transfert : p = 0 ... 1 (tous les 0.05).Nous distinguons deux omportements :� à haut signal, la variation est a�ne en fontion du signal total, de pente p et lesdroites possèdent une ordonnée à l'origine.� à bas signal, omme représentée sur la �gure 5.6, la variation n'est plus linéaire.Les di�érentes ourbes orrespondantes à di�érents p ne onvergent pas vers 0. Lavaleur en Stot = 0 dépend de p, σ1, σ2 et β.5.3.1.2 Expression de la partie a�nePour l'ajustement des données expérimentales, nous nous intéresserons à la partiea�ne de la moyenne du signal de transfert dont la pente donne la valeur de la probabilitéde transfert pour le proessus d'osillation de Rabi à deux photons. En e�et à haut signal,ave :
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Figure 5.6 � Valeur moyenne du signal de transfert Sf en fontion du signal total Stot,à bas signal total, pour les mêmes onditions que pour la �gure 5.5.Alors, l'expression 5.57 se réduit à :
〈

Sf = y|Stot = x
〉

−→
x→∞

1

2β
+ px (5.59)Dans la partie linéaire de la valeur moyenne du signal de transfert (à haut signal total),la variation est a�ne ave le signal total de pente p, et l'ordonnée à l'origine ne dépendque du paramètre β.5.3.2 Variane du signal5.3.2.1 Expression généraleLa variane du signal de transfert par le proessus d'osillation de Rabi,∆2

(

Sf = y|Stot = x
),pour une valeur donnée de Stot, 'est-à-dire, la variane du signal Sf sahant que Stot = xs'érit par dé�nition :

∆2
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Sf = y|Stot = x
)

=
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)2
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−
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〉)2 (5.60)ave :
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y2P
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Stot = x|Sf = y
)

dy
∫

P (Stot = x|Sf = y)dy
(5.61)Le deuxième moment s'exprime à partir des formules 5.49 et 5.53 en prenant une distri-bution ontinue et uniforme pour Stot (formule 5.54), nous trouvons :132
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] (5.62)Alors le deuxième moment normalisé, expression 5.61, s'exprime à partir des formules 5.54et 5.62, nous trouvons :
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)) (5.63)La �gure 5.7 représente la variane du signal de transfert par le proessus d'osillationde Rabi à deux photons en fontion du signal total Stot = x, pour les di�érentes probabi-lités de transfert : p = 0 ... 1 (tous les 0.05). La variane ∆2
(

Sf = y|Stot = x
) est donnéepar la dé�nition 5.60, et par les expressions 5.63 et 5.57. Comme pour la moyenne dusignal, nous distinguons deux omportements :� à haut signal, la variation est linéaire en fontion du signal total et les droitespossèdent un o�set.� à bas signal, la variation n'est plus linéaire. Les di�érentes ourbes ont un ompor-tement qui dépend de σ1, σ2, p et β.5.3.2.2 Expression de la partie linéairePour l'ajustement des données expérimentales, nous nous intéresserons à la partie li-néaire de la variane du signal de transfert. En e�et, à haut signal, ave σ1

x
, σ2

x
<< 1 :133
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Figure 5.7 � Valeur de la variane du signal de transfert Sf en fontion du signal total
Stot pour di�érentes probabilités de transfert p = 0 ... 1 (pas de 0.05). Les paramètresutilisés sont les suivants : β = 133 et σ1 = σ2 = 0.08.
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+ β−1p (1− p)x (5.64)Nous pouvons onlure que, à haut signal, la variane du signal est linéaire en fontionde Stot et possède une ordonnée à l'origine dépendante de σ2

1 , σ2
2 et β. Soit, la variationde la dispersion des points en fontion du signal total est a�ne, la pente vaut :
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(5.66)Nous représentons sur la �gure 5.8, le oe�ient a en fontion de la probabilité p, ils'agit d'une parabole inversée dont le maximum est atteint pour p = 0.5.134
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Figure 5.8 � Représentation du oe�ient a en fontion de la probabilité de transfertpour les paramètres suivants : β = 133 et σ1 = σ2 = 0.08.Nous représentons sur la �gure 5.9, le oe�ient b en fontion de la probabilité p, ils'agit d'une parabole dont le minimum est atteint pour p = 0.5 dont la valeur dépend de
σ1, σ2 et β.
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Figure 5.9 � Représentation du oe�ient b en fontion de la probabilité de transfertpour les paramètres suivants : β = 133 et σ1 = σ2 = 0.08.5.3.3 Proédure pour l'analyse des données expérimentalesNous simulons le signal de prodution d'un état �nal dont la probabilité de mesurerl'atome dans l'état �nal vaut p = 0.7. Nous tenons ompte des bruits statistiques desboites d'intégration du signal. Nous obtenons bien une prodution linéaire d'état �nal enfontion du signal total, voir la �gure 5.10. Nous suivons alors la proédure suivante :� Un ajustement du signal de prodution en fontion du signal total par une droitea�ne (voir formule 5.59) permet d'extraire la valeur moyenne de la probabilité p.135



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantique
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Figure 5.10 � Simulation du signal de transfert Sf en fontion du signal total Stot pourun proessus binomial de probabilité p = 0.7.� Puis, a�n d'analyser la dispersion du signal, nous utilisons les résidus de e premierajustement. Nous représentons sur la �gure 5.11 les résidus pour l'ajustement dusignal de la �gure 5.10.
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Figure 5.11 � Résidus de l'ajustement du signal de transfert (�gure 5.10) par la fontion
Sf = p× Stot.Nous observons bien une variation en fontion du signal total. Nous relevons alorsla valeur de la variane des résidus par tranhe de signal total (une tranhe estreprésentée, par exemple, en rouge en transparene sur la �gure 5.10).� En�n, nous ajustons la variane des résidus en fontion du signal total par unedroite a�ne : a×Stot + b où a et b sont les oe�ients dé�nis dans la partie 5.3.2.2.136



5.4 Réalisation expérimentale5.4 Réalisation expérimentaleA�n de tester notre proédure de modélisation du bruit de projetion quantique, nousutilisons un proessus d'osillation de Rabi à deux photons miro-onde entre les états deRydberg 47p3/2 et 48p3/2 en hamp életrique nul. Nous représentons sur la �gure 5.12 lesétats 47p, 48p, 48s ainsi que les états des multipliités n = 46 et n = 47 en fontion duhamp életrique. Les �èhes représentent l'absorption de deux photons miro-onde pourla transition 47p→ 48p.
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Figure 5.12 � Niveaux d'énergie des états 47p, 48p, 48s, ainsi que des états des mul-tipliités n = 46 et n = 47 en fontion du hamp életrique. Les �èhes représententl'absorption de deux photons miro-onde pour la transition 47p→ 48p.Le temps d'appliation d'un pulse de hamp miro-onde permet de réer la superpo-sition ohérente de hoix entre les états (à un atome) 48p3/2 et 47p3/2, par exemple pourune transition par absorption de deux photons miro-onde 47p3/2 → 48p3/2 :
|ψ〉 = √

1− p
∣

∣47p3/2
〉

+ eiφ
√
p
∣

∣48p3/2
〉Nous pouvons don faire varier la probabilité p de déteter un atome dans l'état �nal(ii 48p3/2).5.4.1 Dispositif expérimentalNous utilisons le même dispositif expérimental lors des autres expérienes présentéesdans e manusrit, il s'agit don du dispositif onstitué de quatre plaques possédant untrou en leur entre, situées sur le trajet du jet supersonique d'atomes de Rydberg (partie2.2.5.3 du hapitre 2). L'espae entre les plaques P1 et P2 est dédié à l'exitation laserdans un état de Rydberg, ii 48p0 ou 47p0 en hamp életrique. L'espae entre les plaquesP2 et P3 est dédié à l'interation des atomes de Rydberg ave le hamp miro-onde.L'espae entre les plaques P3 et P4 est dédié à l'ionisation par hamp életrique pulsé137



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiquedes atomes dans les états de Rydberg 48p et 47p. Nous utilisons la même séquene deionisation par hamp életrique pulsé mise en oeuvre pour les expérienes présentées dansles hapitres 3 et 4, permettant de pouvoir distinguer par leurs temps d'arrivée les ionsprovenant de l'ionisation des atomes dans les états 48p ou 47p.5.4.2 Génération du pulse de hamp miro-ondeNous générons un pulse de hamp miro-onde à l'aide d'un générateur SynthesizedSignal Generator de marque Hewlett Pakard, de modèle 83731B 1-20 GHz. Il permet unontr�le �n et une haute stabilité de la fréquene miro-onde émise (résolution de 1kHz,taux de dérive de 10−8 par jour.), de la puissane émise (résolution de 0.01 dB, préi-sion de ±1.0 dB) et du temps d'appliation du pulse (résolution inférieure à 25 ns) ainsique de son délai (résolution inférieure à 100 ns). Le générateur est suivi d'un doubleur,d'un atténuateur, puis d'un ornet émettant le hamp miro-onde. Le ornet se trouve àl'extérieur de l'eneinte et irradie toute la zone des quatre plaques à travers un hublot.La �gure 5.13 représente shématiquement le dispositif de génération du pulse de hampmiro-onde.Nous n'utilisons pas de guide d'onde sur le trajet des atomes, e qui signi�e que la zonede hamp miro-onde dans le dispositif expérimental n'est pas bien dé�nie. Nous devonsalors véri�er à l'aide du signal de transfert que la puissane miro-onde est homogène surtoute la zone d'interation lors du vol des atomes de Rydberg du jet supersonique. Il estpossible de trouver une telle zone en ajustant la position du ornet miro-onde.

Figure 5.13 � Shéma représentant la génération du hamp miro-onde et le ornet per-mettant d'irradier la zone d'interation ave les atomes de Rydberg du jet supersonique.5.4.3 Raies de transitions à deux photons miro-ondeA�n d'identi�er les di�érentes raies de transitions à deux photons et d'estimer lapuissane néessaire, nous relevons les spetres des raies de transitions à deux photonspour trois puissanes du hamp miro-onde di�érentes.Nous exitons les atomes dans l'état 47p0 en hamp életrique, à 4.16 V/m (V0 = 4.16 Vsur la plaque P1 ave un potentiel nul sur la plaque P2), puis nous les ramenons enhamp életrique nul su�samment lentement en temps, pour assurer un suivi adiabatiquede l'état. L'état, en hamp életrique nul, est don l'état 47p3/2. Nous représentons surla �gure 5.14 l'allure du potentiel appliqué sur la plaque P2. Puis, en hamp életrique138



5.4 Réalisation expérimentalenul (entre P2 et P3), nous appliquons un pulse de hamp miro-onde su�samment longpour obtenir environ 50% de transfert vers les états 48p1/2 ou 48p3/2, et nous faisonsvarier la fréquene du hamp miro-onde. Les di�érents spetres orrespondants aux troispuissanes di�érentes sont représentés sur la �gure 5.15
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Figure 5.14 � Allure du potentiel appliqué sur la plaque P1 permettant d'exiter lesatomes dans l'état npj en hamp életrique.
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Figure 5.15 � Spetres des raies de transitions à deux photons à partir de l'état ini-tial 47p3/2 pour trois puissanes relatives. Nous représentons le signal en fontion de lafréquene du hamp miro-onde à la sortie du doubleur.Nous observons bien un élargissement par puissane des raies de transitions à deuxphotons. A�n d'identi�er les raies de transitions observées, nous utilisons les aluls théo-riques des niveaux d'énergie des états de Rydberg (ii en hamp életrique nul), noustrouvons :
473/2 → 48p1/2 : ∆ν47p3/2→48p1/2 = 64.793 GHz
47p3/2 → 48p3/2 : ∆ν47p3/2→48p3/2 = 64.844 GHzExpérimentalement, nous identi�ons orretement les raies de transitions miro-ondesà deux photons. De plus, à désaord nul par rapport à l'état �nal pour une transition à139



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiquedeux photons, le désaord pour la transition à un photon miro-onde par rapport à l'étatintermédiaire 48s1/2 est de 955 MHz.5.5 Résultats Expérimentaux5.5.1 Nuages de PointsNous utilisons la transition 47p3/2 → 48p3/2 par absorption de deux photons dans unjeu de désaord par rapport à la résonane et de puissane orretement hoisi. Pourhaque valeur de durée d'appliation du hamp miro-onde, nous obtenons don une pro-dution linéaire d'état 48p3/2 en fontion du signal total. Du à la dispersion de la produ-tion d'atomes dans le dispositif expérimental, nous représentons la prodution d'atomesdans l'état 48p3/2 sous la forme de nuages de points expérimentaux, omme représentésur la �gure 5.16 pour les temps d'appliation du hamp miro-onde suivant : t(mw)= 0ns, t(mw)= 125 ns et t(mw)= 275 ns.
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Figure 5.16 � Nuages de points expérimentaux représentant la prodution linéaire dusignal d'ions provenant de l'ionisation de l'état 48p3/2 en fontion du signal total pourdi�érents temps d'appliation du hamp miro-onde : t(mw)= 0 ns, t(mw)= 125 ns ett(mw)= 275 ns.Ces nuages de points sont utilisés pour appliquer la proédure dérite dans la partie5.3.3 pour l'analyse de la variation de la dispersion du signal de prodution en fontiondu signal total. Nous utilisons les points expérimentaux pour le signal total ompris dansla gamme suivante : 2 à 15 (u.a.), là où la densité de points expérimentaux est su�sante.L'analyse en tranhe se fait par groupe de 100 points expérimentaux.Les résultats expérimentaux du premier ajustement, donnant la probabilité p de transfertpar e proessus d'absorption à deux photons, sont représentés sur la �gure 5.17. Nous140



5.5 Résultats Expérimentauxobtenons un maximum de transfert d'environ 74% pour t(mw) = 275 ns. Nous pouvonsobserver une osillation presque omplète, en e�et le signal de transfert retombe à seule-ment environ 20% à t(mw) = 525 ns.
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Figure 5.17 � Osillation de Rabi utilisée pour la suite de l'analyse, représentée par laprobabilité p (provenant du premier ajustement des nuages de points dans la proédured'analyse) en fontion du temps d'appliation du hamp miro-onde.5.5.2 Dépendane de la variane expérimentaleDe l'analyse de la variation de la dispersion, nous extrayons les valeurs expérimentalesdes oe�ients a et b pour haque valeur de durée d'appliation du hamp miro-onde,soit pour haque valeur de probabilité de transfert vers l'état �nal p. Rappelons que leoe�ient a du modèle utilisé est diretement proportionnel au bruit de projetion quan-tique σ2
QPN = p(1 − p). Le oe�ient b du modèle, représentant l'ordonnée à l'origine dela variation de la variane du signal en fontion du signal total, varie ave p ar nousn'utilisons que la variane du signal de transfert à haut signal total (partie linéaire).� Le oe�ient a expérimental est représenté sur la �gure 5.18 en fontion de la pro-babilité de transfert p. Comme attendu, le bruit de projetion quantique σ2

QPN estmaximal lorsque la probabilité de transfert p vaut 0.5, 'est-à-dire lorsque l'atomeest dans une superposition ohérente de deux de ses états életroniques, à poidségaux. Le bruit de projetion quantique diminue lorsque la probabilité de transfertapprohe 0 ou 1.De plus, d'après la formule 5.64, a =
σ2
QPN

β
, où β est dé�ni par : N = β × Stot(nous assurons que nous ne saturons pas le déteteur, galettes de miro-annaux,et que le signal mesuré est linéaire en fontion du nombre d'atomes.). Alors, unsimple ajustement du oe�ient a en fontion de p, permet de déterminer ave unebonne préision le oe�ient β 4. Nous trouvons, pour notre expériene, β−1

exp = 6.774. Cet ajustement tient ompte de tous les points expérimentaux, orrespondant aux di�érents temps141



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiquepVs.ion−1, ave une déviation standard : σβ−1
exp

= 0.16 pVs.ion−1.
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Figure 5.18 � Représentation du oe�ient a expérimental en fontion de la probabilitéde transfert p, en bleu. Les barres d'erreurs représentent la déviation standard de l'ajuste-ment, du oe�ient a, de la variation de la variane du signal en fontion du signal total.En traits noirs pointillés, nous avons représenté la fontion a =
σ2
QPN

βexp
.� Le oe�ient b expérimental est représenté sur la �gure 5.19 en fontion de la pro-babilité de transfert p. Comme attendu, la variation ave la probabilité de transfert

p est bien reproduite selon la formule 5.64. Cette variation dépend des bruits sta-tistiques de mesure.5.5.3 Conlusion partielleUn modèle adapté pour une analyse en fontion du nombre d'atomes a permis demettre en évidene le bruit de projetion quantique pour une mesure de population lorsd'une transition à deux photons entres deux états de Rydberg. Ce modèle �n permetde alibrer le système de détetion pour un ion unique, sans le reours au régime deomptage. Pour notre système expérimental, nous avons alibré le système de détetionen régime de omptage, nous trouvons ≈ 8 pVs.ion−1. Le résultat de la alibration dudéteteur pour un ion unique par la méthode dérite préédemment est don tout à faiten aord ave les mesures de alibration standard. Cette méthode est don appliable àde nombreux systèmes, par exemple dans des jets moléulaires où les moléules présententdes transitions dans la gamme des fréquenes miro-onde (OH [Hudson et al., 2006℄).d'appliation du pulse de hamp miro-onde. Cei est disutable en fontion de la génération du pulse,notamment aux temps ourts mais ne hange rien pour la méthode présentée.142



5.6 Appliation pour l'intriation d'atomes de Rydberg
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Figure 5.19 � Représentation du oe�ient b expérimental en fontion de la probabilitéde transfert p, en bleu. Les barres d'erreurs représentent la déviation standard de l'ajus-tement, du oe�ient b, de la variation de la variane du signal en fontion du signaltotal.5.6 Appliation pour l'intriation d'atomes de RydbergDans ette dernière partie, nous voulons appliquer le prinipe de la mesure du bruitde projetion quantique pour des paires d'atomes de Rydberg intriqués omme preuve deleur intriation.Nous proposons don une méthode pour mettre en évidene l'intriation des atomes d'unepaire lorsqu'il n'est pas possible d'observer des osillations de Rabi. La mesure du bruitde projetion quantique lors d'un proessus d'osillation de Rabi et sa variation au oursdu temps d'appliation du hamp externe, soit ave la probabilité de transfert par absorp-tion ou émission de deux photons miro-onde est une signature de la prodution d'unesuperposition ohérente d'états de paire d'atomes.5.6.1 Prodution de paires d'atomes de Rydberg intriqués partransition Landau-ZenerNous onsidérons les paires d'atomes de Rydberg dans l'état : npml - (n−1)pm′
l rééespar transition Landau-Zener en hamp életrique (autour d'une résonane de Förster).Pour ela, nous posons les hypothèses suivantes : nous pouvons isoler un des quatreroisements évités 5 et la probabilité de passage adiabatique au travers e roisementévité vaut 1. Nous faisons don l'hypothèse que nous pouvons transférer toutes les pairesd'atomes de Rydberg de l'état ns0 - ns0 vers un état donné npml - (n − 1)pml'. Nousonsidérons alors la superposition ohérente produite suivante :5. Nous rappelons que la struture des états np et (n − 1)p fait apparaitre quatre resonanes entresles états de paire en hamp életrique. 143



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantique
|0, 0〉 = 1√

2
(|np0, (n− 1)p0〉+ |(n− 1)p0, np0〉)réée par passage adiabatique à travers le premier roisement évité lorsque l'état initialest l'état de paire |ns0, ns0〉 et que la dérivée temporelle du hamp életrique est positive,omme le montre shématiquement la �gure 5.20.
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Figure 5.20 � Shéma représentant le roisement évité entre les états de paire ns0 - ns0et np0 - (n− 1)p0 en fontion du hamp életrique.Après passage adiabatique à travers le premier roisement évité, les états de pairessont amenés de nouveau en hamp életrique nul su�samment rapidement pour onserverl'état diabatique de la paire d'atomes. Les atomes se trouvent alors dans la superpositionohérente d'état de paire, en hamp életrique nul :
1√
2

(∣

∣np3/2, (n− 1)p3/2
〉

+
∣

∣(n− 1)p3/2, np3/2
〉) (5.67)Si nous appliquons une transition à deux photons miro-onde pour un atome de lapaire de la superposition ohérente 5.67, par exemple : (n− 1)p3/2 → np3/2 (par absorp-tion de deux photons miro-onde), d'après les formules analytiques 5.35 (dans la gammedes hypothèses posées), les osillations de Rabi observées ont pour pulsation : 3

2
Ω2 (où

Ω2 est la pulsation de Rabi pour une transition à deux photons (n − 1)p3/2 → np3/2).Cependant, ette transition est aussi résonnante pour l'autre atome de la paire de la su-perposition ohérente 5.67, soit pour la transition : np3/2 → (n− 1)p3/2 (par émission dedeux photons miro-onde) ave la même fréquene d'osillation de Rabi. Alors, les popu-lations atomiques des états np3/2 et (n−1)p3/2, restent inhangées au ours du temps lorsde l'appliation d'un pulse de hamp életrique miro-onde. Les transitions miro-onde àdeux photons entre les états de paire atomique sont représentées shématiquement sur la�gure 5.21 6.6. par soui de larté, nous ne faisons pas apparaitre l'état ∣∣ns1/2, ns1/2〉 qui, nous verrons, ne serapas peuplé lors des transitions à deux photons 144



5.6 Appliation pour l'intriation d'atomes de Rydberg

Figure 5.21 � Shéma représentant les états de paires onsidérés pour une transitionà deux photons partant de la superposition ohérente produite par passage adiabatiqueentre les états de paires ns0− ns0 et np0− (n− 1)p0 en hamp életrique.5.6.2 Modèle simpli�éNous onsidérons deux atomes à trois niveaux {∣∣(n− 1)p3/2
〉

,
∣

∣ns1/2
〉

,
∣

∣np3/2
〉}. Nousne modélisons pas le proessus à deux photons (nous avons véri�é dans la partie 5.2.2.4 quel'état intermédiaire n'est que très faiblement peuplé), nous supposons don les transitionsdiretes (n− 1)p3/2 ↔ np3/2 représentées par un 'ouplage' de pulsation de Rabi Ω2.Les états de paire antisymétriques ne sont pas ouplés par l'interation dip�le-dip�le àl'état ∣∣ns1/2, ns1/2〉, nous onsidérons alors l'espae des états suivant 7 :

{

|(n− 1)p, (n− 1)p〉 , |ns,(n−1)p〉+|(n−1)p,ns〉√
2

, |np,(n−1)p〉+|(n−1)p,np〉√
2

, |np,ns〉+|ns,np〉√
2

, |np, np〉
}Le hamiltonien d'interation, dans le référentiel tournant et après l'approximation del'onde tournante, dans ette base s'érit :
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(5.68)La mesure onsiste à déteter l'état |np〉 représenté par l'observable :
O2 = |np〉 〈np| ⊗ I+ I⊗ |np〉 〈np| (5.69)L'observable O2 s'exprime dans la base dé�nie i-dessus, par la matrie :7. Pour ne pas alourdir les notations, nous omettons la valeur du nombre quantique j.145



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantique
O2 =
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Nous pouvons alors représenter, �gure 5.22, en fontion du temps la variane d'une me-sure, représentée par l'observable O2, donnée par l'expression 5.38 8 pour :� un as pur, en bleu, représenté par l'opérateur densité :
ρ(t = 0) =

|np, (n− 1)p〉+ |(n− 1)p, np〉√
2

〈np, (n− 1)p|+ 〈(n− 1)p, np|√
2

(5.70)Cet opérateur orrespond bien à la préparation de la superposition ohérente d'in-térêt.� un mélange statistique des états np et (n− 1)p, en rose, représenté par l'opérateurdensité :
ρ(t = 0) =

1

2

( |np, ns〉+ |ns, np〉√
2

〈np, ns|+ 〈ns, np|√
2

) (5.71)
+

1

2

( |(n− 1)p, ns〉+ |ns, (n− 1)p〉√
2

〈(n− 1)p, ns|+ 〈ns, (n− 1)p|√
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Figure 5.22 � Résolution numérique de la variane donnée par la formule 5.22 en fontiondu temps, pour le as pur 5.70 en bleu, et pour le mélange statistique 5.71 en rose.5.6.3 Simulation de la varianeNous onsidérons les états de paire d'atomes de Rydberg, représentés sur la �gure 5.23en fontion du hamp életrique, formés par la base des états à un atome :8. Par le formalisme de la matrie densité, la variane d'une mesure d'une observable A d'un mélangestatistique, s'érit :
∆A(t)2 =
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5.6 Appliation pour l'intriation d'atomes de Rydberg
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Figure 5.23 � Energies des états de paire formés par la base des états (à un atome)
{∣

∣48p3/2
〉

,
∣

∣48s1/2
〉

,
∣

∣47p3/2
〉} en fontion du hamp életrique. Les paires d'atomes sontréées, dans l'état 1√

2
(|48p0, 47p0〉+ |47p0, 48p0〉), à la résonane de Förster (1.68 V/m).Nous posons, F0 l'amplitude du hamp életrique miro-onde, et :

Ω− = Ω47p↔48s = e 〈48s| r |47p〉F0/~

Ω+ = Ω48p↔48s = e 〈48s| r |48p〉F0/~ (5.72)Dans la base formée par les états représentés sur la �gure 5.23, dans le sens desénergies roissantes (en hamp életrique statique nul), le hamiltonien d'interation pourles deux transitions à deux photons, s'érit (dans le référentiel tournant et en e�etuantl'approximation de l'onde tournante) :
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(5.73)
Nous onsidérons la mesure de l'observable O2 donnée dans la partie 5.6.2 (expression5.69) dans la base onsidérée pour n = 48.147
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Nous proédons de la même manière que dans la partie 5.2.2.4, en utilisant les valeurspropres de l'observable O′
2 pour simuler le proessus de mesure. Nous véri�ons de plusque les états intermédiaires des transitions à deux photons ainsi que l'état ∣∣48s1/2, 48s1/2〉ne sont que très faiblement peuplés.La �gure 5.24 représente le résultat de la simulation du signal de mesure de la popu-lation dans l'état 48p3/2, orrespondant à l'observable O′

2, sous forme d'histogramme endensité pour un as pur représenté par la matrie densité 5.70. La valeur moyenne de lapopulation des atomes dans l'état 48p3/2 est don onstante en fontion du temps d'ap-pliation du hamp életrique miro-onde. Nous retrouvons bien les résultats du modèlesimpli�é (setion 5.6.2), nous observons une dispersion autour de la valeur moyenne quiosille en fontion du temps d'appliation et à la même fréquene que l'évolution de l'état
∣

∣48p3/2, 48p3/2
〉. Nous avons représenté en rouge l'évolution en fontion du temps de lamesure de la population de l'état ∣∣48p3/2, 48p3/2〉 (orrespondant également à l'évolutionde la population de l'état ∣∣47p3/2, 47p3/2〉).La �gure 5.25 représente le résultat de la simulation du signal de mesure de la popu-lation dans l'état 48p3/2, orrespondant à l'observable O′

2, sous forme d'histogramme endensité pour un mélange statistique représenté par la matrie densité 5.71. Nous retrou-vons bien les résultats du modèle simpli�é, la dispersion des points autour de la valeurmoyenne est indépendante du temps d'appliation du hamp miro-onde et vaut N×0.25.Sur ette �gure, nous avons représenté en orange l'évolution en fontion du temps de lamesure de la population de l'état 1√
2
(
∣

∣48p3/2, 48s1/2
〉

+
∣

∣48s1/2, 48p3/2
〉

).5.6.4 Expériene préliminaireLa première expériene réalisée est l'appliation du hamp miro-onde, résonant avela transition 47p3/2 ↔ 48p3/2, aux paires d'atomes de Rydberg intriqués par transitionLandau-Zener. Du à la struture des états 47p et 48p, il existe en fait quatre résonanes auxroisements des états de paires |48s0, 48s0〉 et |48pm, 47pm′〉 en hamp életrique. Ave ledispositif expérimental utilisé nous ne résolvons pas en hamp életrique les quatre réso-nanes entres les états de paire onsidérés, nous les roisons don toutes lors d'un passageadiabatique. Or, nous savons que pour la plus petite variation temporelle de hamp éle-trique aessible expérimentalement (dF
dt

= 0.57 V.m−1.µs), nous transférons 43% despaires d'atomes, dont seulement 8.6% se retrouvent dans la superposition ohérente (enhamp életrique nul) : 1√
2
(|48p0, 47p0〉+ |47p0, 48p0〉).La séquene expérimentale appliquée est représentée shématiquement sur la �gure5.26. Nous appliquons don une rampe de hamp életrique autour du hamp de réso-nane (1.68 V/m), puis nous appliquons un pulse de hamp miro-onde et nous faisons148
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Figure 5.24 � Histogramme en densité du nombre d'atomes mesuré pour le as pur 5.70.Les paramètres de simulation sont les suivants : F0 = 1.7 V/m, N = 30, Nstat = 300et σN = 0.01. L'évolution en fontion du temps de la mesure de la population de l'état
∣

∣48p3/2, 48p3/2
〉 est représentée en rouge.
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Figure 5.25 � Histogramme en densité du nombre d'atomes mesuré pour le mélangestatistique 5.71. Les paramètres de simulation sont les suivants : F0 = 1.7 V/m, N = 30,
Nstat = 300 et σN = 0.01. L'évolution en fontion du temps de la mesure de la populationde l'état 1√

2

(∣

∣48p3/2, 48s1/2
〉

+
∣

∣48s1/2, 48p3/2
〉) est représentée en orange.varier le temps d'appliation du pulse. Les résultats expérimentaux sont représentés sur149



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiquela �gure 5.27 en bleu. L'e�aité de prodution d'états 48p a été normalisée à l'e�-aité de prodution de paires d'atomes 47p, 48p lorsque le pulse de hamp miro-onden'est pas appliqué. Nous observons que la prodution d'atomes dans l'état 48p par tran-sition Landau-Zener est onstante en fontion du temps d'appliation du pulse de hampmiro-onde. Nous avons représenté en violet l'osillation de Rabi obtenue ave les mêmesonditions expérimentales de hamp miro-onde pour la transition 47p3/2 → 48p3/2.

Figure 5.26 � Shéma de la séquene expérimentale appliquée pour l'appliation d'unpulse de hamp miro-onde résonant aux paires d'atomes de Rydberg intriqués par tran-sition Landau-Zener. La plaque P2 est au potentiel nul.
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Figure 5.27 � En bleu, nous avons représenté l'e�aité de prodution d'états 48p (nor-malisée à l'e�aité de prodution de paires d'atomes 47p, 48p lorsque le pulse de hampmiro-onde n'est pas appliqué) en fontion du temps d'appliation du pulse de hampmiro-onde. En violet, nous avons représenté l'osillation de Rabi obtenue ave les mêmesonditions expérimentales de hamp miro-onde pour la transition 47p3/2 → 48p3/2.150



5.6 Appliation pour l'intriation d'atomes de Rydberg5.6.5 DisussionsLa seule expériene présentée dans ette partie, �gure 5.27 nous renseigne sur les popu-lations des atomes dans les états 47p et 48p. Nous pouvons onlure que nous produisons,par transition Landau-Zener, des atomes dans les états 47p et 48p en même quantité,e qui est ompatible ave la prodution de paire d'atomes. Cette seule expériene neprouve évidemment pas l'intriation des atomes au sein des paires réées par transitionLandau-Zener.Des tentatives de mesure de la �utuation du signal ont été réalisées sur les nuages depoints non linéaire mais n'ont pas permis de prouver l'intriation des atomes de Rydbergpar transition Landau-Zener selon la méthode dérite dans ette dernière partie. Nousévoquons les raisons suivantes. Pour un nombre initial d'atomes de Rydberg donné, laprodution des états de paire (par passage adiabatique autour d'une résonane de Förster)peut aussi �utuer ar il y a un nombre �ni d'atomes de Rydberg dans l'état initial.Néanmoins, les autres états de paire produits par le passage adiabatique n'introduisent pasde �utuation du signal supplémentaire. Nous avons véri�é numériquement qu'ils ne sontpas impliqués dans les transitions à deux photons résonants pour l'état de paire d'intérêt
∣

∣47p3/248p3/2
〉. De plus, il faut éviter toute inhomogénéité de hamp életrique et dehamp miro-onde. Pour s'en a�ranhir, il serait possible de mettre en plae un dispositifexpérimental permettant de ontr�ler préisément le hamp életrique (au mV/m) etpermettant également d'insérer un guide d'onde de hamp miro-onde sur le trajet desatomes de Rydberg. Les ions présents dans le nuage d'atomes de Rydberg sont aussi unesoure d'inhomogénéité de hamp életrique. Ces ions sont formés par di�érents proessus :lors de l'ablation laser du barreau de sodium, par photoionisation par l'intermédiairede l'état relais (4P3/2) lors de l'exitation laser vers un état de Rydberg, ou enore parabsorption du rayonnement du orps noir par les atomes de Rydberg. En�n, la plus grossedi�ulté expérimentale pour e type de mesure, reste la faible e�aité du système dedétetion utilisé. Grâe à la onnaissane de la densité d'atomes de Rydberg dans lenuage expérimental (présenté au hapitre 4), ainsi que de la alibration du système dedétetion pour un ion unique, nous pouvons déterminer que l'e�aité de détetion pournotre système de détetion est ≈ 1%. Cette très faible e�aité de détetion est due à laontrainte que nous nous sommes imposée pour rester dans un régime où la réponse dudéteteur est linéaire, 'est à dire à très faible gain des galettes de miroanaux. Alors,la probabilité d'observer les deux atomes d'une paire dans l'état ∣∣48p3/2, 48p3/2〉 lors del'osillation de Rabi à deux photons est don extrêmement faible. Ce sont préisémentes évènements de détetion qui permettraient de mettre en évidene l'osillation de lavariane lors de l'appliation du hamp miro-onde.

151



Chapitre 5 - Mesure du bruit de projetion quantiqueConlusionsDans la première partie de e hapitre, nous avons expérimentalement mis en évidenele bruit de projetion quantique lors d'un proessus de mesure des di�érentes probabilitésde transfert de l'état (à un atome) 47p3/2 vers l'état 48p3/2. Nous avons utilisé les osilla-tions de Rabi d'une transition à deux photons miro-ondes : 47p3/2 → 48p3/2.Le bruit de projetion quantique ou �utuation quantique est fondamentalement relié auproessus de la mesure. Extraire le bruit de projetion quantique à partir de donnéesexpérimentales est une tâhe di�ile. Dans les données expérimentales, le bruit de naturequantique est en général noyé dans de nombreux bruits statistiques inhérents à tous lesdispositifs expérimentaux et systèmes de détetion. Ce type de mesure demande don uneonnaissane préise du dispositif expérimental, notamment de tous les bruits de naturestatistique pouvant a�eter les données.Dans les systèmes d'ions piégés, le nombre d'ions étudiés est onnu ave préision. Il n'y adon pas de bruit engendré par la �utuation du signal, et l'étude se 'restreint' aux bruitsstatistiques des systèmes de détetion (en général, pour les systèmes de détetion de �uo-resene). Dans le as de notre dispositif expérimental, nous avons vu que la �utuationdu nombre d'atomes de Rydberg à haque expériene est assez importante. Cela nous adon amené à développer un modèle permettant de simuler le signal mesuré en tenantompte des aratéristiques expérimentales onnues : la �utuation du nombre d'atomesde Rydberg initial, ainsi que le bruit statistique de détetion. Nous avons don pu simulerla dispersion du signal 'mesuré', et ainsi en déduire une proédure permettant d'extrairele bruit de �utuation quantique au travers la variation de la variane du signal de pro-dution en fontion du signal total d'atomes de Rydberg. De plus ette méthode permetune alibration préise du système de détetion pour un ion unique sans la néessité dese plaer expérimentalement en régime de omptage.Dans la deuxième partie de e hapitre, nous avons proposé une méthode basée surla mesure du bruit de projetion quantique, permettant de montrer l'intriation de deuxatomes. Cette méthode peut être utile par exemple lorsqu'il n'est pas possible d'observerdes osillations de Rabi, telles que les osillations observées par [Gaëtan et al., 2009℄.Nous avons démontré e prinipe par une simulation appliquée à la mesure de la �utua-tion quantique dans notre as, 'est-à-dire pour les paires d'atomes de Rydberg forméespar passage adiabatique autour de la résonane : 48s 48s - 48p 47p. Dans les onditionsatuelles du dispositif expérimental, la réalisation expérimentale de e type de mesuress'est révélée impossible, bien que paradoxalement la génération des atomes intriqués soit,elle, expérimentalement très simple (par un hamp életrique dépendant du temps). Ce-pendant, une étude préliminaire de la mesure de la �utuation quantique a été réaliséeen utilisant les osillations de Rabi d'une transition à deux photons entre deux états deRydberg à un atome.Des sytèmes atomiques idéaux pour e type de mesure sont des systèmes où il est possiblede dé�nir ave préision le nombre d'atomes étudiés, omme dans les pines optiques ouenore dans les réseaux optiques.
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Chapitre 6Conlusion GénéraleLes atomes de Rydberg en jet supersonique (outre la possibilité de les déélérer pare�et Stark [Vliegen et al., 2004, 2007℄) onstituent des systèmes favorables pour l'étude del'interation dip�le-dip�le entre deux atomes de Rydberg. La gamme de températures at-teintes lors de la formation d'un jet supersonique se situe dans un régime de températureintermédiaire entre elles obtenues dans les jets thermiques et les régimes froids atteintsdans les pièges magnéto-optique. Ce sont de plus, des environnements relativement peudenses. Les atomes de Rydberg en jet supersonique onstituent don des systèmes idéauxpour des études portant sur des interations uniquement à deux orps dans le régimede température intermédiaire ≈ 100 mK. Une aratéristique de ette expériene est laprodution d'atomes de sodium par ablation laser d'une ible solide de sodium et del'ensemenement des atomes dans leur état fondamental. Ces proessus sont hors de por-tée d'un ont�le expérimental �n, et engendre une soure atomique très �utuante. Nousavons vu au long des expérienes présentées dans e manusrit, que nous avons su tirerparti de ette �utuation grâe à des études statistiques �nes.Les interations dip�le-dip�le entre deux atomes de Rydberg ont été illustrées par lamise en évidene expérimentale d'un unique passage adiabatique pour des états de paired'atomes de Rydberg en interation dip�le-dip�le. Les probabilités de passages sont baséessur un modèle Landau-Zener et les résultats expérimentaux sont en très bon aord ave lemodèle théorique. En e�et, pendant le temps de la transition, les atomes de Rydberg sontquasi-immobiles et nous pouvons appliquer la vision d'un gaz d'atomes de Rydberg gelésen interation. Dans notre modèle, l'adiabatiité est ontr�lée par la variation temporelledu hamp életrique. Le hamp életrique permet une séletion des distanes interato-miques (par valeur supérieure) des atomes dans l'état de paire produit lors d'un passageadiabatique. Il s'agit alors de sonder le plus prohe voisin dans l'environnement de haqueatome.Dans un milieu homogène, la distribution de plus prohe voisin dépend uniquementde la densité. Les passages adiabatiques entre des états de paire d'atomes de Rydberg eninteration dip�le-dip�le ont ensuite été appliqués à une mesure préise de la densité dunuage d'atomes de Rydberg. Nous obtenons une détermination meilleure que 3%. Pourun unique roisement évité, l'appliation d'un passage adiabatique permet de sonder unvolume autour de haque atome et d'en déduire la présene ou non d'un seond atomedans e volume. La détermination de la densité qui en résulte se révèle partiulièrement153



Chapitre 6 - Conlusion Généralepréise, bien plus préise que les méthodes standard de mesure de densité dans un milieudilué. Cette méthode peut s'appliquer aux paires de moléules dans un état de Rydbergprésentant des interations fortes à longue portée (de l'ordre du µm) ; par exemple, dansle as de l'évolution d'un gaz de moléules dans un état de Rydberg vers un plasmaultra-froid [Morrison et al., 2008℄. Il serait tout aussi intéressant d'appliquer un passageadiabatique pour des atomes de Rydberg en régime de bloage dipolaire. Cela permettraitde démontrer l'isolement d'un atome de Rydberg dans sa sphère de bloage. La diretiondu hamp életrique induisant le passage adiabatique au travers le roisement évité per-met alors de sonder la distribution au plus prohe voisin en fontion de son orientationet ainsi mettre en évidene le aratère anisotrope de l'interation dip�le-dip�le.De tels passages adiabatiques pour des états de paire doivent onduire à l'intriationdes atomes de la paire produite. La dernière partie de e manusrit porte sur la propo-sition d'une méthode permettant de démontrer l'intriation de deux atomes basée sur lamesure de la �utuation quantique. Le prinipe de ette méthode a été démontrée par lasimulation de transitions à deux photons entre des états de paire, dont l'état initial est unétat de paire dont les atomes sont intriqués. Il n'a ependant pas été possible d'en fairela démonstration expérimentale.Nous avons mesuré expérimentalement la �utuation quantique dans le as des osilla-tions de Rabi à un atome entre les états (n−1)p et np. Le développement d'un modèle �nreposant sur une analyse en fontion du signal a permis de plus la alibration du systèmede détetion pour un ion unique, sans avoir reours au régime de omptage. Cette mé-thode est versatile et peut s'appliquer à tout système physique dans lequel il est possibled'induire des osillations de Rabi entre deux niveaux, ainsi qu'à tout type de déteteur.Ce manusrit porte sur l'étude du omportement adiabatique de deux atomes de Ryd-berg en interation dip�le-dip�le au sein d'un jet supersonique. Un des objetifs du dis-positif expérimental utilisé pour réaliser les expérienes présentées dans e manusrit, estla déélération Stark d'atomes de Rydberg par l'utilisation de hamps életriques inho-mogènes et dépendant du temps. Les déélérateurs Stark-Rydberg sont optimisés pour unétat életronique donné à travers la dépendane temporelle du hamp életrique appliqué.Lorsque l'atome de Rydberg hange d'état interne, la déélération est alors moins 'e�a-e', et l'atome peut être perdu pour le proessus de déélération. Les ollisions inélastiquesentre atomes et les passages adiabatiques entre les états de paire d'atomes en interationsont don des proessus limitants à prendre en onsidération lors de la déélération desatomes de Rydberg par e�et Stark.Le ontr�le des passages adiabatiques entre des paires d'atomes de Rydberg peut égale-ment permettre de préparer des éhantillons d'atomes dont les distanes interatomiquesentre les atomes sont ontr�lées, omme par exemple dans des expérienes à deux atomespiégés dans deux pines optiques.Nous pourrions aussi envisager d'étendre l'appliation des passages adiabatiques entre desétats de 3, 4 ... N atomes de Rydberg en interation olletive permettant un ontr�lequantique de es systèmes. L'appliation d'un hamp életrique bien ontr�lé et dépen-dant du temps est un outil relativement simple qui pourrait trouver de larges appliationsdans le domaine de la physique des Rydberg à quelques orps ou à de nombreux orps,domaine en plein essor atuellement [Han, 2010, Viteau et al., 2011, Gurian et al., 2011℄.154
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