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1 . Introduction

Les mécanismes fondamentaux de la physique ne peuvent étre analysés
en détail que si on arrive a isoler le comportement de leurs constituants de
base. C'est pour cette raison, que depuis toujours on cherche a purifier les
échantillons, a les ramener a leurs composantes principales. La spectroscopie
atomique classique qui utilise des faisceaux de particules d'une vitesse assez
élevée doit tenir compte de 1'énergie cinétique des atomes ainsi que de leurs
interactions. Comparée a ces expériences, la possibilité de localiser un petit
nombre de particules, voire un atome unique, dans l'espace est un acquis
important. Avec l'arrivée de nouvelles sources lasers tres stables,
I'immobilisation (ou presque) d'atomes neutres dans l'espace a été rendue
possible, mais elle reste une expérience difficile et ne permet que de courtes
durées d'observation [CHUS5], [VAR92]. Par contre, la technique du piégeage de
particules chargées dans des champs magnétiques [PEN36] ou électriques
[PAU58] - connue maintenant depuis plus de quarante ans - permet la
localisation et le refroidissement d'un treés petit nombre d'ions pendant des
heures, voire des jours. L'observation des particules pendant des temps si
grands permet de réduire l'incertitude sur la mesure de la fréquence, donnée

par le principe de Heisenberg. Cette expérience est faite dans un



environnement tres bien controlé, ou les collisions et les interactions avec les

parois sont évitées.

Il y a quinze ans, 1'équipe de P.Toschek et de H.Dehmelt a 1'Université
de Heidelberg/R.F.A., a réussi pour la premiere fois a confiner un ion unique
dans un piege de Paul [NEUSO]. En 1986, des sauts quantiques entre les états
d'énergie d'un ion isolé ont pu étre observés [NAGS6]. Le refroidissement laser
des ions piégés permet d'atteindre des températures pour lesquelles
I'élargissement Doppler des transitions observées est supprimé, il rend ainsi
possible 1'acceés a la largeur naturelle [DIES9]. De telles expériences capables de
résoudre les manifestations des propriétés intrinseques d'un atome
permettent de valider les modéles de la mécanique quantique [WEIS9], de
chercher l'interaction faible entre des bosons [WIN91], d'observer le bruit
"quantique" des atomes lors de 1'absorption de la lumiére [ITA93A], et de réaliser

des horloges atomiques qui sont d'une précision inégalée [ITA87].

Le projet en cours au laboratoire vise a tester la faisabilité d'un étalon
de fréquence dans le domaine optique. Une horloge atomique possible
fonctionnerait par interrogation de la transition électrique quadripolaire 4S1/9-
3D5/9 d'un ion Ca* confiné dans un piege radiofréquence. L'asservissement
d'un oscillateur de référence sur la fréquence atomique permettra d'atteindre
des imprécisions inférieures a la largeur de la raie. Théoriquement, la stabilité
et la précision d'un tel "standard" peuvent dépasser les performances des
horloges atomiques actuelles de trois ordres de grandeur. Ceci est seulement
possible grace a l'utilisation de fréquences dans le domaine optique (> 1014 Hz)
et des transitions interdites dans l'approximation dipolaire. Le méme but est
poursuivi par des expériences effectuées sur d'autres ions dans plusieurs

laboratoires dans le monde.



Un des projets les plus avancés dans le domaine optique est le travail de
I'équipe du NIST, Boulder, Colorado, qui se fait sur une transition électrique
quadripolaire de 1'ion 199Hg+ a 282 nm (~1-1015 Hz). Des largeurs de raies Av
inférieures a 100 Hz ont pu étre observées [WIN92A], ce qui correspond a un
facteur de qualité Q = j de 1013, cent fois plus petit que la valeur imposée
par la largeur naturelle de la raie. Actuellement, la résolution de cette
observation spectroscopique est limitée seulement par la stabilité des cavités
de référence des lasers utilisés. Des expériences de tres haute résolution ont
également été effectuées en utilisant 1'ion Ba+. La transition interdite 62Syy -
52D5/9 & 1,76 pym a été observée par 1'équipe de H.Dehmelt [NAG90] avec une
largeur de 13 kHz, tandis que la transition magnétique dipolaire 52Dg/y -
52D5/9 & 12,48 pm qui lie les deux niveaux métastables montre une incertitude
en fréquence de 11 kHz [MAD93]. D'autres ions ont été proposés pour une
utilisation en standard de fréquence dans le domaine optique [THO093A]. Des
travaux exploratoires sur des transitions interdites des ions de l'indium
[PEI94], de l'ytterbium [BEL92], [TAM94], du strontium [MAD90A], [BAR93] et du
calcium [URA93], [ARB94A], [KN0O94], sont en cours. Les longueurs d'onde des
transitions d'horloge impliquées vont de l'ultraviolet (In*, 236,5 nm), en
passant par le bleu (Yb*, 435 nm) au rouge (Sr*, 674 nm; Ca*, 729 nm). Ces
expériences ne sont devenues possibles qu'avec le développement des lasers
ayant des fréquences appropriées et des techniques de stabilisation de
fréquence tres puissantes qui permettent d'atteindre des largeurs de raies

inférieures a quelques Hertz [HAL91].

Cette these décrit le dispositif expérimental qui a été mis en place et les
premiers résultats obtenus a Marseille sur l'ion Cat. Au cours de ce travail un
dispositif de confinement d'ions a été dessiné, réalisé et mis en service. Les
propriétés des ions confinés évoluant sous l'influence d'un gaz tampon léger

ont été étudiées par des méthodes de détection purement électroniques. La
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dynamique du nuage d'ions sous l'influence de la charge d'espace a été
observée. Les parametres de piégeage et de création d'ions ont été optimisés.
Le montage expérimental a ensuite été adapté a 1'étude spectroscopique des
particules confinées. La premiere étape utilisant la détection optique a été
l'observation de la fluorescence des ions sur la raie de résonance; d'abord avec
un gaz tampon, puis en double-résonance optique-optique. L'interrogation
directe de la transition interdite 4S;/9-3D5/9 @ 729 nm sur un nuage d'ions non
refroidis nous a permis de mettre en ceuvre une méthode originale de
peuplement des niveaux métastables. Elle a été utilisée pour des mesures de
la durée de vie des états 3D, de méme que pour l'étude des phénomenes de
relaxation collisionnelle vers 1'état fondamental ("quenching") et de mélange
collisionnel des niveaux de structure fine ("j-mixing"). Les constantes de
réaction pour ces deux processus ont été mesurées au cours de ce travail. Pour
le quenching, la variation de la durée de vie effective en fonction des pressions
de gaz tampon de nature différente a été observée. La méthode de fluorescence
sensibilisée ainsi qu'une étude dynamique du peuplement des niveaux nous
ont permis de quantifier les constantes de temps pour le mélange des niveaux

de structure fine.

L'évaluation de l'influence des collisions entre les ions confinés et des
atomes d'un gaz rare est particulierement intéressante pour l'astrophysique.
Grace a leur grande finesse, les transitions interdites du Call sont utilisées
comme raies d'étalonnage dans des spectres stellaires [HOBS8S]. La connaissance
précise des durées de vie naturelles et des taux de réactions décrivant les
collisions inélastiques entre cet ion et les gaz rares est indispensable pour
déterminer les températures et les densités électroniques dans des étoiles et
des nébuleuses gazeuses MiB4, En outre, une application en étalon de

fréquence demande un parfait contréle de tous les parametres de 1'expérience.



La connaissance des taux de désexcitation des niveaux métastables causée par

des collisions avec les particules du gaz résiduel en fait partie.

Ce mémoire est organisé de facon suivante. Dans le chapitre 2 est
exposée la théorie de l'expérience. Les éléments nécessaires pour situer le
sujet, la présentation de l'ion calcium et le principe du fonctionnement du
piege y sont réunis. Il s'y ajoute une description sommaire de la théorie des
collisions appliquée a 1'étude du doublet métastable du Call. Les difficultés de
la recherche des conditions permettant de faire de la spectroscopie de haute
résolution et les réponses éventuelles terminent ce chapitre. Le montage
expérimental et les lasers utilisés sont présentés au chapitre 3. Les
expériences effectuées pour tester le dispositif de confinement et la dynamique
du nuage d'ions sont décrites dans ce méme chapitre, suivies par la
présentation des premiéres expériences optiques. Les résultats
expérimentaux, obtenus au cours de l'étude spectroscopique du doublet
métastable 3D sont rapportés au chapitre 4. Les mesures de la durée de vie
naturelle, la désexcitation collisionnelle due aux processus de quenching et de
mélange de structure fine, y sont exposées et discutées. Le dernier chapitre

résume le travail effectué au cours de cette theése et donne les perspectives.






2. Théorie de l'expérience

Le travail que j'ai effectué au cours de ma these fait intervenir un grand
nombre d'aspects divers. Il se situe dans le projet d'étude de la faisabilité d'un
étalon de fréquence basé sur l'interrogation spectroscopique de 1'ion Ca* confiné
dans un piege de Paul et refroidi par laser. Dans ce but, nous avons entrepris
une étude du doublet métastable 3D de cet ion. Des mesures des durées de vie
naturelles des deux niveaux nous permettent de quantifier la précision ultime
atteinte par la transition d'horloge. Des taux de réaction pour la désexcitation
collisionnelle ont été déterminés par un examen systématique de l'influence de

différents gaz neutres sur les états du doublet 3D.

Pour une meilleure compréhension de ce travail, je vais d'abord présenter
brievement les étalons de fréquence et l'intérét de l'ion Ca*. Les propriétés de
l'ion choisi et la description du dispositif de confinement (le piege de Paul) seront
données dans les sous-chapitres 2.2 et 2.3. L'influence des collisions élastiques
sur l'énergie cinétique de la particule, et les phénomenes de désexcitation dus
aux collisions inélastiques jouent un grand rdole dans notre étude du doublet
métastable. Les interactions de l'ion stocké par des collisions avec un gaz neutre
sont traitées en 2.4. Le dernier paragraphe (2.5) montre les diverses causes

d'élargissement d'une transition atomique et les facons dont elles peuvent étre



éliminées. Lors d'une application en spectroscopie de haute résolution et pour la

poursuite du travail sur Call, ces phénomenes deviendront préoccupants.



2.1. Les étalons de fréquence

La définition de la seconde est un des piliers du "systeme d'unités
international” (SI). Par l'intermédiaire de cette unité de base, d'autres unités
fondamentales, comme le meétre (relié a 1'unité de temps par la valeur constante
de la vitesse de la lumiére c = 299792458 ms-1), sont définies. Un étalon de
fréquence doit satisfaire a plusieurs conditions: l'oscillateur de référence doit étre

exact, stable et reproductible.

L'exactitude est définie par l'incertitude relative dans la détermination de
la valeur de la fréquence de l'oscillateur. C'est 1'écart entre la fréquence de
I'atome non-perturbée et celle qui est fournie par 1'étalon. Pour atteindre une
grande exactitude, il est nécessaire d'éviter des erreurs systématiques, les

conditions de fonctionnement doivent étre connues avec précision OHT9I

La stabilité d'un étalon est régit par les fluctuations temporelles de sa
fréquence. Pour qu'un étalon soit stable, sa période doit étre constante. Les
conditions d'observation ne doivent pas avoir d'influences sur la fréquence émise,
il faut que la performance de 1'étalon soit indépendante du temps. La stabilité est
une fonction du temps d'observation, pour de courtes durées d'observation, elle
est limitée par la largeur naturelle de la transition d'horloge. La réduction de
l'influence des parametres externes (champs magnétiques, électriques etc.; voir §

2.5) est essentielle pour la stabilité de I'étalon a long terme.



Une bonne reproductibilité ( = précision et stabilité identiques dans des
expériences identiques) est nécessaire pour la multiplication des étalons de

fréquence en vue de leur utilisation dans la recherche et la haute-technologie.

Notons encore que la plupart des étalons que nous allons citer - y compris
le Ca* - sont des étalons de fréquence de type passif n'émettant pas de signal: un
oscillateur (en général un oscillateur a quartz) doit étre asservi a la fréquence de
I'étalon. Seul les masers peuvent fonctionner en étalon actif. Si on utilise un
étalon de fréquence en continu, il devient un étalon de temps ou encore une

horloge de référence [CHR91].

La mesure du temps a toujours été d'une grande importance, et, au cours
des siecles, différentes définitions de l'unité de temps ont été utilisées. Jusqu'en
1967 on se servait des phénomeénes astronomiques observables, par exemple de la
rotation de la terre autour du soleil ou autour de son propre axe. De telles
"horloges" ne sont pas optimales car d'un coté, ces phénomeénes de rotation ne
sont pas vraiment uniformes, et de l'autre, il faut un temps d'observation tres

grand; le temps de référence n'est connu que longtemps aprées la mesure.

Pour une meilleure performance des horloges utilisées, il devient
nécessaire de travailler avec des phénoménes fondamentaux invariants dans le
temps [CHRI1]. Les propriétés d'un atome peuvent fournir un échelle de temps

uniforme: la quantification des échanges d'énergies atomiques en est a 1'origine.

Une transition entre deux niveaux d'énergies E; et Ef d'un atome se fait

toujours avec la méme fréquence v, qui est définie par

h-v, = E¢- E; (2.1)
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En fait, 'atome émet des photons dans un petit domaine de fréquence Av autour
de la fréquence centrale v(. L'intervalle de fréquence dans lequel I'atome rayonne
est appelé incertitude de la fréquence. Elle dépend de la nature de la transition
observée (c'est sa largeur naturelle), ainsi que des parameétres externes comme
I'énergie cinétique de la particule, les champs électriques et magnétiques
présents (élargissements par les effets Doppler, Zeeman et Stark), ou de l'effet
des collisions réduisant la durée de vie du niveau atomique (effet de pression). Le
controle des conditions expérimentales assure la stabilité de I'horloge atomique.
En 1967, la 13¢ Conférence Génerale des Poids et Mesures a pris la décision
d'utiliser une transition atomique comme référence de temps/fréquence. Il a été
adopté la transition hyperfine F=4, mp=0 vers F=3, mp=0 du 133Cs, observée par
la méthode des champs oscillants séparés dans un jet de césium. La fréquence de
cette transition est de 9192 MHz, donc dans le domaine des micro-ondes.

L'exactitude des meilleures horloges atomiques de ce type est de 1'ordre de 1014,

Une plus grande stabilité a court terme est obtenue par le maser a
hydrogene. Ce dispositif - dont la fréquence de résonance est de 1420 MHz
(F=1, mp=0 — F=0, mp=0) avec une largeur d'environ 1 Hz - a un facteur de

A%
qualité Q = —3 de 109. Les précisions qui sont actuellement atteintes par les

A
masers a hydrogéne sont de l'ordre de 1015. Leur principal défaut est leur
manque de stabilité a long terme: pour des temps supérieurs a 24 heures,

I'horloge a césium est plus stable.

Notons encore l'existence de l'horloge a rubidium qui est couramment
utilisée, bien que sa précision et sa stabilité n'atteignent pas celles de I'horloge
atomique a jet de césium. Grace a ses dimensions réduites et son faible prix,
cette horloge est actuellement commercialisée (tout comme I'horloge a césium).

La transition d'horloge est une transition hyperfine F=1—F=2 de 'état

11



fondamental du 87Rb, sa fréquence de résonance est de 6835 MHz environ

[CHRI1].

A long terme, les étalons de fréquence basés sur la spectroscopie des ions
confinés sont les plus précis puisqu'ils permettent les plus grandes durées
d'observation ainsi qu'un tres bon controle de l'environnement. Les travaux les
plus avancés ont été effectués sur la transition F=0—F=1 (40,5 GHz) du niveau
fondamental 2S1,; du 199Hg+ dans un piege de Paul. Pour des durées
d'observation de 1'ordre d'une dizaine de jours (1 = 106s), un nuage d'ions 199Hg+,
confiné dans un piege radiofréquence, donne 1'étalon le plus stable [CUT87]. La
fréquence de la transition d'horloge du 199Hg+ a été mesurée avec une résolution
de 17 mHz dans un piege linéaire [PRE93]. Un maser a hydrogéne asservie sur la
transition d'horloge de 1'ion mercure d'une largeur de 37 mHz, a permis d'obtenir
une stabilité de 1:101° pour un temps de mesure de 10000 secondes. Cette

précision n'est limitée que par les instabilités du maser.

La figure 2.1. compare les performances des différentes horloges
atomiques existantes. L'évolution de la variance d'Allan [ALL66] est un indicateur
de la stabilité de 1'horloge atomique au cours du temps. Dans le cas, ot un bruit

blanc limite la stabilité de 1'étalon, la variance d'Allan peut étre approché par

Cayv(T) = (VA S. ﬁ)-l

Av N (2.2)

ou S/N est le rapport signal sur bruit et t le temps d'observation. Sur la figure
2.1., la courbe indiquant la performance de lion Ca* est la limite inférieure
obtenue a l'aide de 1'équation (2.2) en supposant une résolution compléte de la
largeur naturelle de la transition interdite 4S1/2-3D5/9. Le rapport N 2 été posé

egal a 1.
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Figure 2.1. Variance d'Allan pour différents étalons de fréquence (d'apres [PRE92]).

Bien que les horloges atomiques existantes servant d'étalons de fréquence
soient de tres bonne exactitude et stabilité, elles ne sont pas suffisamment
performantes pour l'étude d'un certain nombre de phénomenes. La découverte de
nouveaux pulsars (par exemple le PSR 1937+21, voir figure 2.1) pose le probleme
de la mesure des périodes ultra-stables, dépassant les performances de 1'horloge
a jet de césium. Cette recherche qui pourrait mettre en évidence 1'existence des
ondes gravitationnelles ne peut étre menée qu'avec une précision nettement
supérieure a celle disponible aujourdhui. La vérification expérimentale des
phénomenes relativistes peut aussi se faire par comparaison de deux horloges
atomiques ultra-stables, dont une sur terre et I'autre embarquée sur un vaisseau

spatial [VANS9].

En radioastronomie, la résolution temporelle des systemes performants

comme le VLBI (Very Long Baseline Interferometer) dépend directement de la

13



qualité de 1'horloge utilisée. La comparaison des signaux issus de deux télescopes
- localisés dans l'espace et trés éloignés - ne peut se faire avec une trés grande
précision que si l'instant d'enregistrement des signaux est exactement connu

[ITA93B].

A coté des utilisations dans la recherche fondamentale, les étalons de
fréquence tres stables ont des applications surtout en navigation, mais aussi en
communication. Le positionnement des engins spatiaux dans l'espace mais aussi
de mobiles (navires par exemple) sur terre demande un oscillateur de référence
de grande exactitude. Dans ce domaine, plusieurs systémes sont projetés ou déja
fonctionnants (LORAN C, DECCA, VLF...). Travaillant avec deux étalons a
césium et deux a rubidium sur chacun de ses 18 satellites, le trés performant
systéeme GPS (Global Positionning System) permet la localisation d'un objet a
quelques dizaines de metres pres. La synchronisation des signaux est le plus
important souci dans la communication digitale. L'identification exacte des
données transmises dépend de la stabilité des horloges utilisées. Dans les grands
réseaux de communication, il est indispensable de disposer d'un oscillateur ultra-

stable dans chaque nceud principal en raison du trés haut débit de données.

La conception des étalons de fréquence avec des performances dépassant
les horloges actuelles est en cours dans divers laboratoires. Une facon
d'augmenter la précision des étalons est d'allonger les temps d'interrogation.
D'apres le principe d'incertitude de Heisenberg (AE:At = £), une réduction de
l'erreur de la mesure d'énergie est possible si le temps d'observation tend vers
l'infini. Des recherches visant a augmenter la stabilité et 'exactitude de 1'horloge
a césium et a réduire ses dimensions sont en cours. Dans les horloges a jet de
césium "classiques", la sélection d'un état de l'atome est réalisée par déflexion
des particules dans des champs magnétiques. Pour les horloges au césium plus

récentes, la sélection des états est désormais obtenue par pompage optique a
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l'aide des faisceaux de diodes laser. De plus, les atomes sont refroidis par laser a
des températures de quelques uK afin de créer des "mélasses optiques" et
d'augmenter les durées d'observation. Il est alors possible de construire des
fontaines de Zacharias [CLA91], ou des atomes tres froids sont lancés puis
retombent sous l'effet de la gravité. Ces fontaines atomiques ont aussi été
réalisées avec des atomes d'argent [DIR94]. La précision de ces expériences peut

encore étre augmentée quand elles sont effectuées en micro-gravité [LOU93].

Un étalon de fréquence basé sur l'interrogation d'une transition interdite
dans l'approximation dipolaire promet des résolutions qui sont supérieures a
celles des horloges atomiques existantes de plusieurs ordres de grandeur. L'acces
a des largeurs de raie inférieures a quelques Hertz est rendu possible par le
refroidissement et le confinement des particules pour des temps trés longs. En
outre, un tel standard permet de travailler aux fréquences tres élevées du
domaine optique (= 5:1014 Hz), un domaine qui jusqu'a présent n'était pas

directement accessible aux horloges atomiques.

Le nombre d'ions qui ont été proposés pour la conception d'étalons de
fréquence dans le domaine optique est assez restreint. En effet, pour atteindre
une excellente précision, les exigences a satisfaire sont trés séveres. L'ion doit
présenter une transition trés fine avec une fréquence tres élevée. Le facteur de
qualité Q de la raie va limiter l'optimisation de la variance d'Allan. Les ions,
confinés dans les pieges de Paul, sont chauffés par le champ radiofréquence qui
les confine a des températures de l'ordre d'un eV. En conséquence, ils doivent
étre refroidis par laser pour éliminer 1'élargissement de la transition d'horloge
par effet Doppler du premier ordre et atteindre le régime de Lamb-Dicke dans
lequel une transition atomique n'est élargie que par effet Doppler du second

Avpy 1 9,9 V. . .. " "o . . .
ordre ( y —2V /c“). L'existence d'une transition "forte" (électrique dipolaire)

est indispensable pour un refroidissement efficace des ions. Cependant, des
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sources laser ultra-stables doivent exister pour l'interrogation de la transition
d'horloge et le refroidissement laser, ce qui limite fortement 1'application de ces
étalons de fréquence dans le domaine de l'ultraviolet. Finalement, pour
minimiser les élargissements et déplacements de la fréquence par des champs
résiduels, il est indispensable de travailler au centre du piége, ce qui demande

un tres petit nombre d'ions.
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2.2. L'ion calcium

Parmi les ions qui ont été proposé comme candidat pour un étalon de
fréquence dans le domaine optique, le Ca* est un des plus prometteurs [WER89]. 11
appartient au groupe des ions alcalino-terreux qui, par leur schéma de niveaux

en A (figure 2.2), se prétent bien a ces applications.

nP;,,

nP, \ i
A (n-1)D.,

_ (n-1)D3,,

E1 ///

ard

”51/2 VV)///

Figure 2.2. Schéma des premiers niveaux d'énergie des ions alcalino-terreux.

Les ions de ce groupe disposent tous d'un niveau métastable avec une
durée de vie élevée qui se désexcite par une transition électrique quadripolaire
(tableau 2.1). De plus, la transition qui lie le niveau fondamental nSy, aux
premiers niveaux excités nPq/9 et nPg/9 est une transition électrique dipolaire qui

permet le refroidissement laser des ions.
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Morloge T réf.
Ba* (3Ds/0) 1,76 um 47416 s [PLUSO]
32+5 s [NAGS86]
34,56+3,5 s [MAD90B]
Yb* (5Dg/5) 435 nm 52,15+1,0 ms [GERSS]
Sr* (4Dg5) 673,8 nm 345+33 ms [GERST]
372+25 ms [MAD90A]

Tableau 2.1. Longueurs d'onde des transitions dhorloge et durées de vie des niveaux métastables
pour différents ions alcalino-terreux.

Il faut cependant noter un petit désavantage inhérent a la structure des
niveaux d'énergie conduisant a un taux de branchement Py

l A@P- (-1)Dy)
Pg= -

AP -nSyp) (2.3)

non nul; ici A est la probabilité de transition et J désigne les différents niveaux
de structure fine. La population du niveau P posseéde donc une probabilité non
nulle de se désexciter dans le niveau métastable. Pour un refroidissement laser
continu et efficace, il est alors nécessaire de recycler les ions dans le niveau

(n-1)D a l'aide d'un laser.

Le taux de branchement de 1'ion calcium

A(4P-4S 1)
Pp= ————12)

[ A@P-3Dy)
J

s'éleve a 17,6 + 2 [GAL67], [THES9], c'est a dire que plus que 5% de la population du

niveau P vont relaxer dans un des états métastables. Comme la durée de vie du
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niveau P est trés courte (environ 7ns [THES89], [GOS88]) par rapport a la durée de

vie des niveaux métastables (t = 1 sec), le pompage optique vers le niveau D va

étre tres important.

Figure 2.3. donne le schéma des premiers niveaux d'énergie du calcium

une fois ionisé. Les longueurs d'onde de cet ion se situent toutes dans le visible

ou le trés proche infrarouge. Les longueurs d'onde exactes ainsi que les

fréquences et les nombres d'onde des transitions sont recapitulés en annexe A.

2
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Figure 2.3. Schéma des premiers niveaux d'énergie de Call.

Pour connaitre la précision qui pourrait étre atteinte par un étalon de

fréquence fondé sur l'interrogation de la transition interdite 4S-3D du Call, il est

indispensable de connaitre les durées de vie naturelles des niveaux métastables.

Celles-ci n'ont été mesurées que peu de fois [URA92], [ARB93], [URA93], [ARB94A].

Toutes ces mesures ont été faites en piege de Paul par deux équipes, l'une a
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I'Université de Mayence/R.F.A. (G.Werth), 'autre au Centre de Recherches des
Télécommunications de Kansai a Kobe/Japon (S.Urabe). Les expériences menées
ont montré un écart maximal dans la durée de vie naturelle de 500ms, ce qui est
énorme, comparé a sa valeur d'environ une seconde. Nous avons entrepris de
mesurer cette durée de vie par une méthode originale qui fournit des données
supplémentaires ( cf. chapitre 4.1.). Nous espérons que ces résultats vont aider a

mieux définir les valeurs exactes des durées de vie du doublet 3D.

EXpériences
[URA92] [ARB93] [URA93] [ARB94A]
T(3Dg/0) 1240+390 ms 1113+45 ms
T(3D5/0) 770+70 ms | 1240+390 ms | 1080+220 ms | 1054+61 ms
Calculs
[GUJ91] [VAE92] [BRA93]
T(3Dg/9) 1271 ms 1160 ms 1200 ms
T(3D5/0) 1236 ms 1140 ms 1160 ms

Tableau 2.2. Résultats des expériences et calculs effectués sur les durées de vie des
deux niveaux métastables.

La structure de l'ion calcium est - comparable aux atomes alcalins -
particulierement simple. Le niveau fondamental a la configuration
1822822p63823p648 : un seul électron optique et un "noyau" dont les orbites sont
remplies avec 18 électrons. La théorie peut traiter ce phénomene par l'approche
de Born-Oppenheimer [MER61], c'est a dire en séparant le mouvement de
I'électron et du "noyau", qui est traité comme une seule particule ("frozen core").
La durée de vie naturelle du niveau métastable a été calculée par plusieurs
équipes [GUJI1], [VAE92], [BRA93]. Des résultats assez voisins ont été trouvés. Ces
calculs ont été effectués suivant différentes approches. Guet et Johnson ont

utilisé la méthode de calcul relativiste a n-corps, tandis que 1'équipe de Godefroid
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- qui utilise le code de Froese-Fischer - a obtenu ses résultats avec une méthode
de type Hartree-Fock multi-configurations (MCHF) tenant compte des effets de
corrélation noyau-électron [VAE92] et a I'aide d'une méthode MCHF incluant des

corrections relativistes [BRA93].

L'ion calcium est particulierement bien approprié pour une application
d'étalon de fréquence, car toutes les longueurs d'onde concernées par le
refroidissement ou l'interrogation directe des transitions peuvent étre générées
par des diodes laser (O figure 2.3.). Les plus faciles a obtenir sont les transitions
3D-4P (autour de 850 nm) qui sont directement disponibles a partir des diodes
laser fournies par le commerce. La longueur d'onde nécessaire pour
l'interrogation de la transition électrique quadripolaire autour de 730 nm peut
étre générée avec une diode laser refroidie [HAY94B]. Dans notre laboratoire, des
expériences préliminaires ont été faites [BAR93]. Pour disposer d'un laser de
refroidissement, le doublage d'une diode laser a 794 nm avec un cristal non-

linéaire (LIOg) sera nécessaire, technique qui aujourd'hui est maitrisée [HAY94A].

Il y a encore une autre raison, pour laquelle 1'ion calcium pourrait étre
parmi les étalons les plus précis et reproductibles. L'existence de 1'isotope 43Ca+,
qui permet de travailler sur des transitions qui sont - en premiére approximation
- indépendantes du champ magnétique résiduel. Ceci a cause de son spin
nucléaire impair (I=7/2) qui rend possible des transitions entre des niveaux
hyperfins mp=0. Le déplacement des niveaux hyperfins par le champ magnétique
est donné par la formule de Breit-Rabi, si la valeur de la quantité de moment
angulaire totale % est F =1 = % Pour des faibles champs magnétiques, ce
déplacement est directement proportionnel au champ présent (cf. annexe B).
Malheureusement, I'abondance du 43Ca* dans le mélange isotopique naturel est
tres faible (cf. tableau 2.3.). Dans 1'étape ultime de la mise en place de I'étalon, il

faudra utiliser un échantillon de #3Ca enrichi. L'équipe de 1'Université de
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Mayence a déja travaillé avec des ions 43Cat, ils ont mesuré les constantes

hyperfines de la transition de 1'état fondamentale 4S1/9, F=3 — F=4 a 3,22 GHz

[ARB94B].
Nombre de 40 42 43 44 46 48
masse
Abondance
relative [%] 96,941 | 0,647 0,135 2,086 0,004 0,187

Tableau 2.3. Abondance relative des isotopes dans le mélange naturel du calcium [CRC80].

Comment un étalon de fréquence, fondé sur l'interrogation de la transition
électrique quadripolaire 3Dg/9-4S1/9 de l'ion calcium a 729 nm, pourra-t-il étre
réalisé? Pour une bonne précision et reproductibilité d'une fréquence étalon, il
est nécessaire de travailler dans des systémes fermés en veillant qu'il n'y ait pas
de perte des ions dans des états non-couplés par les lasers utilisés. Un
refroidissement efficace des ions dans le piége ne peut se faire que sur la
transition 4S7/9-4P1/9 2 397 nm en recyclant la population relaxée dans 1'état
3Dg/9 par une diode laser réglée a 866 nm. Il n'est pas pratique d'envisager un
refroidissement utilisant la transition a 393 nm (4S7/9-4P3/9), & cause du
couplage entre l'état 4P3/9 et les deux niveaux métastables. S'il n'y a pas de
collisions - qui pourraient mélanger les deux niveaux 3D - l'interrogation de la
transition interdite 3Dg/9-4S1/9 sera completement découplée du cycle de
refroidissement (4S1/9-4P1/2-3D3g/2), ce qui permettra d'atteindre les limites
espérées (J figure 2.4.). Dans l'étape ultime de la mise en ceuvre d'un étalon de
fréquence au calcium, il faudrait tenir compte des états hyperfins du 43Ca+, pour
éviter la perte de la population atomique dans un état non couplé par les lasers
utilisés. Un schéma de réalisation a déja été proposé [PLU93], il utilise la

transition 42S1/9, F=4, mp=0 — 32Ds5/9, F=2, mp=0 comme transition d'horloge.
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Figure 2.4. Schéma possible pour la réalisation d'un étalon de fréquence basé sur l'interrogation
d'une transition électrique quadripolaire du Cat.

Pour éviter l'interrogation directe de la transition électrique quadripolaire
qui pourrait étre tres délicate, sa détection par des sauts quantiques est possible.
En 1975, le principe de cette expérience a été proposé par H.Dehmelt [DEH75]
pour des ions avec un schéma des niveaux d'énergie en A; la premiére réalisation
expérimentale date de 1986 [NAGS6]. L'idée est de détecter la présence d'un ion
unique dans son état métastable par 1'absence de la fluorescence sur la transition
S-P. Cette transition forte peut absorber et émettre environ 108 photons/seconde
au cours du refroidissement laser. Lorsque l'ion est "piégé" dans I'état
métastable, aucun photon n'est émis. La suite temporelle des cycles de
fluorescence ("on") et des cycles "off" permet de mesurer la probabilité de

présence de 1'ion dans le niveau métastable avec une tres grande précision.

L'ion %3Ca* offre deux autres possibilités en vue d'applications a des
étalons de fréquence. La premiere est la structure hyperfine du niveau
fondamental, ot des largeurs inférieures a 1 Hertz on déja été réalisées pour la
transition mp=0Omp=0 (AF=1) a une fréquence de 3,2 GHz [ARB94B]. Cette
transition est cependant moins intéressante pour la métrologie, car il existe déja
des étalons beaucoup plus précis dans ce domaine de longueur d'onde (cf.

chapitre 2.1.).
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La deuxieme possibilité d'exploitation est la transition entre les deux
niveaux 3D de structure fine. En raison de la métastabilité des deux niveaux,
cette transition est tres fine, sa fréquence est située dans l'infrarouge lointain
(v=1,8 THz), non accessible par les standards de fréquence actuels donc tres
intéressant. Pourtant, cet étalon ne sera pas réalisé facilement. Un léger
refroidissement laser (jusqu'a une dizaine de K ) est indispensable pour
supprimer 1'élargissement da a l'effet Doppler du premier ordre. L'excitation de
la transition elle-méme pourra soulever des problemes de réchauffement, si le
cycle d'absorption-émission utilisé pour le refroidissement laser n'est plus fermé.
La synthése de la longueur d'onde de la transition dans l'infrarouge lointain ne
peut étre réalisée que par le mélange des fréquences de plusieurs lasers

infrarouges [WERS9].
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2.3. Le piége de Paul

Le piege de Paul nous permet d'observer un nuage d'ions, voire un ion
unique, pendant des heures. Il nous garantit ainsi une excellente précision des
mesures spectroscopiques. Parmi les techniques confinantes, le piege de Paul
(aussi appelé piege radiofréquence, piege quadripolaire ou piege
électrodynamique) est le mieux adapté pour satisfaire aux conditions nécessaires
a notre expérience. Apres avoir présenté le principe de fonctionnement du piege

de Paul, j'expliquerai les raisons pour lesquelles nous l'avons choisi.

Le piege radiofréquence a été développé a partir du spectrometre de masse
linéaire [PAU53]. Celui consiste en quatre barreaux cylindriques, paralleles et
équidistants auxquels est appliqué une tension électrique de facon que le
potentiel créé dépende quadratiquement des coordonnées spatiales dans deux
dimensions. Dans un tel potentiel le mouvement des ions peut étre soit instable -
et alors ils seront éjectés - soit stable, ce qui va les amener a osciller autour du

centre de symétrie.

Le piege de Paul est l'application tridimensionnelle de ce spectromeétre de
masse électrique [PAU58]. Il est formé par trois électrodes en forme
hyperboloidiques. La géométrie d'un piege idéale montrée en figure 2.5, est

décrite par
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<0 (2.4),

ou le signe négatif représente les deux chapeaux séparés d'une distance z(, et le
signe positif décrit I'équation de 1'équipotentielle de I'anneau central d'un rayon
ro- Les grandeurs ry et zy sont liées par la relation 2-202 =r02. Seule cette
géométrie permet de créer un potentiel dans lequel le mouvement des ions est

pratiquement harmonique.

I
20 N A

Figure 2.5. Le piége de Paul et son alimentation électrique.

Entre l'anneau et les chapeaux une différence de potentiel est appliquée.
Elle est composée d'une tension continue Vpc et d'une tension radiofréquence
oscillant a une fréquence /2 avec une amplitude Vo, ce qui, avec la géométrie
spécifique, donne un potentiel de la forme
d)(x,y,z,t) = (VDC + VAC-coth) . M
216 (2.5).
A cause de la symétrie de révolution autour de z, nous pouvons remplacer x et y

par r. Les forces axiales et radiales générées par ce potentiel vont ramener une

particule chargée vers le centre.
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Les équations du mouvement d'une particule placée dans le champ

quadripolaire sont les équations de MATHIEU dont la forme générale est [MEI54]

dz—é + (ag -2q; cos2r) E=0
dr? (2.6).

. Q L 1o . N
Icit=7% t est un temps réduit, et  représente les x, y et z . Les parametres ag et
e sont définis de la fagon suivante [FIS59]:

_ SGVDC —

a, = —2aX=-2
mr02Q2 “
(2.7)
qzz-%LACQ:_quz-qu
mron

ou e/m est le rapport entre la charge et la masse de l'ion piégé. Pour un triplet
(Vpe, Vaco, @) donné, la stabilité des particules ne dépendra que de leur rapport

elm .

La stabilité des solutions de 1'équation de Mathieu ne dépend que du choix
des parametres ag et ge. Le diagramme de stabilité (figure 2.6) est défini par des
zones dans lesquelles les solutions pour un point de fonctionnement (ag,q§) sont

stables dans toutes les directions.

Pour des raisons techniques nous ne travaillons que dans la premieére
zone, proche de l'origine, de ce diagramme de stabilité (figure 2.6.b). La solution

exacte de 1'équation de MATHIEU s'écrit

E(t) =1 [Agt) cos(wet+@) + Be(t) sin(oet+0)] (2.8),
ou
Ag(t) =1+ [I (cak-C-ax) cos(kQt)
k=1
et
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o0

Be(t) =[] (cak-c.an) sin(kQ)
k=1

Les coefficients cgp sont définis par le choix des parametres ag et g:. Le
parametre B¢ qui dépend également des a; et g¢ définit les fréquences séculaires
wg des ions dans le piege par

Q
2 (2.9).

o = P
L'équation (2.8) montre que la trajectoire des ions dans le piege est la
superposition d'un mouvement a la fréquence o (mouvement séculaire) et d'un
mouvement a la fréquence QQ (mouvement micrométrique). Les valeurs exactes

des coefficients cgi et des fréquences séculaires oz peuvent étre calculées par une

méthode itérative a partir de cette équation [CAM55].

Figure 2.6. a - Diagramme des solutions stables de 1'équation de Mathieu,

Figure 2.6. b - premiére zone de stabilité.

L'approximation adiabatique [DEH67] permet de trouver une solution
approchée: en considérant le mouvement d'un ion dans un puits de potentiel

harmonique (modele du pseudo-potentiel), on peut exprimer 3, par

2
Borafa,+L
2 (2.10)

pour des valeurs de q, < 0.4 et a, << q, (voir aussi annexe C). Le méme modéle

nous permet de quantifier la profondeur du puits de pseudo-potentiel. On trouve

Vpc? \Y
D(r,z) = Lync (r2+4z2) + AC (r2-27%)

AmQ*ry* 2r¢? (2.11)
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pour le potentiel total dans le piege. Les profondeurs du puits de potentiel dans

les différentes directions sont définies comme

D, =e ®(ry,0) et D, =e ®(0,),
ou encore

e D ~lm(02r2 t e D ~lm03222
r T 9 r’o € z =9 Z <0

Dans le cas ou V=0, on a D, = 2E ; et on peut générer un potentiel quasi-

sphérique en choisissant V¢ judicieusement. On peut définir un potentiel total

D;ot par [KNI79]:

Dtot (Z,I‘) = _ 5 Dz + 5 Dr (2.12).

La notion de pseudo-potentiel, bien qu'il s'agisse d'une approche, permet de
caractériser un piege par ses fréquences séculaires comme nous allons le voir par

la suite (chapitre 3.4).

Le mouvement des ions di au champ radiofréquence chauffe les ions a des
températures tres élevées [DAW76A]. L'introduction d'un gaz tampon léger peut
réduire cette énergie cinétique par des collisions élastiques. Expérimentalement,
il a été montré que les températures atteintes sont de 1'ordre de 10 a 20% de la

valeur du puits de potentiel total [SCHS1], [VED91], [VED94].

La distribution des vitesses des ions dans le piege est déterminée par le
potentiel dans lequel ils évoluent. Pour un petit nombre d'ions (< 10°) piégé en
présence d'une faible pression de gaz tampon, nous pouvons supposer que cette
distribution est de forme Maxwell-Gauss. Cette hypothese est bien justifiée par
des calculs effectués au laboratoire [AND77], [VED83] et par les expériences de
Knight et Prior [KN179] et de Schaaf et al. [SCH81]. Idéalement, les composantes du

potentiel sont différentes pour les directions x, y et z et sont de plus découplées;
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les ions vont alors avoir des distributions de vitesses vy, vy et v,. A partir de ces
distributions de vitesses, nous pouvons définir des températures dans les

directions radiales Ty, Ty et une température axiale T, de sorte que

2 2 2
m <vx<> m <vy“> m <v,~>
TX X 3kB ’ Ty X 3kB et TZ x 3kB
et la température totale T
T=VT2+ T+ T, (2.13)

La présence d'un gaz tampon de faible masse va - par des collisions
élastiques - réduire la vitesse des ions et ainsi leur température. Un
"refroidissement"” peut aussi étre obtenu par 1'évaporation des ions tres chauds,
le nuage résiduel perd ainsi de 1'énergie cinétique. Une diminution de 1'énergie
cinétique des ions confinés permet d'augmenter les durées de confinement, car

les particules quittent le piege moins facilement.

Plusieurs ions confinés, dont 1'énergie cinétique est beaucoup plus petite
que l'énergie de l'interaction coulombienne, peuvent former une structure quasi-
cristalline dans le piege. L'acces a ce régime ne peut se faire que par un
refroidissement tres efficace. Des telles structures présentant une remarquable
symétrie ont été observées par Wuerker et al. [WUE59] utilisant des micro-
particules chargées de poussiére d'aluminium, refroidies par un gaz tampon.
Comme la masse et la charge des particules dans cette expérience n'étaient ni
bien connues ni homogénes, des conclusions n'ont pas pu en étre tirées. L'équipe
de H.Walther, travaillant avec des ions Mg+ refroidis par laser dans un piege
radiofréquence, a observé des phénomeénes identiques [DIES7]. Dans cette
expérience des transitions de phase entre l'état quasi-cristallin et un état
chaotique ont pu étre détectées. Ce dernier est di aux non-linéarités que la force
coulombienne introduit dans les équations de mouvement. Une revue des

expériences de cristallisation des ions dans un piege est donnée en [QUIS9].
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Les solutions de (2.8) ne sont exactes que pour un seul ion piégé. Pour un
nuage d'ions - pouvant contenir entre quelques unes et 10°-108 particules - il faut
considérer la charge d'espace produite par les particules de méme charge. Si,
approximativement, on considere que la charge d'espace est répartie de facon
homogene, on trouve qu'elle a une influence comparable a 1'addition d'une faible
tension continue et défocalisante dans toutes les directions [F1S59]. Les valeurs de
ag et g¢ sont diminuées, ce qui déforme le diagramme de stabilité. Les fréquences

séculaires vont étre plus petites que prévues par 1'équation (2.9) [SCH75], [VEDS4].

La profondeur du puits de potentiel et la charge d'espace des particules
confinées limitent le nombre maximal d'ions dans le piege. Cette limite

supérieure p, . se calcule approximativement [DEH67], [SCH75] a partir de

3D,
47702 (2.14).

Pmax =

Les valeurs usuelles du confinement dans un piege de Paul sont

présentées dans le tableau suivant

ro 0,5mm a qq cm
Vpe 0-10V
Vac 100 - 1000 Vs
Q2w 1-10 MHz
Dot qq eV
Prmax 1-10° - 1108

Tableau 2.4. Parameétres typiques du piege de Paul.
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Comparons le piege de Paul a d'autres techniques confinantes. Il y a
d'abord 1'homologue du piege radiofréquence qui est le piege de Penning [PEN36].
De méme géométrie que le piege de Paul, il confine les particules par
superposition d'une différence de potentiel électrique Vpo et d'un champ
magnétique B. La tension continue Vp est appliquée entre I'anneau et les deux
chapeaux de facon a confiner les particules axialement, le champ magnétique B =
(0,0,B,) est responsable du confinement radial. Il est a l'origine d'un mouvement
cyclotronique autour de l'axe z qui empéche les ions de sortir du piege. Grace a
I'absence du champ radiofréquence les ions piégés dans ce dispositif ne sont pas
soumis a une augmentation de leur énergie cinétique. Il est plus facile de les
refroidir soit avec un gaz tampon soit par laser. Une fois refroidies les particules
ne sont plus réchauffées. Les pieges de Penning sont beaucoup utilisés en
spectrométrie de masse ou ils fournissent une résolution de 10-10 [PRI94]. Par
contre, la présence d'un champ magnétique de 1'ordre du Tesla ne permet pas de
faire de la spectroscopie de haute résolution dans tous les cas. L'effet Zeeman
perturbe fortement les niveaux atomiques, et c'est d'autant plus génant que ce
sont surtout les inhomogénéités du champ magnétique qui vont déterminer le
degré de la perturbation. L'évaluation de ces inhomogénéités est une tache tres
complexe et n'est pas toujours possible. Il s'y ajoute que le dispositif - nécéssitant

des électroaimants de grandes dimensions - est assez encombrant.

Ces deux types de pieges permettent de garder des particules chargées
pendant des temps qui peuvent dépasser des jours. Il est possible avec ces
trappes de ne confiner qu'une seule particule (un ion ou un électron) et en plus,
de la refroidir [NEUS0], [BLA92]. C'est pour ces raisons que ces trappes sont le
mieux adaptées pour des expériences de spectroscopie de haute résolution.
Cependant, il existe encore plusieurs types de piéges qui se distinguent de ceux
présentés, soit seulement par leur géométrie (piege de Beaty [BEAS7], piege de

Paul-Straubel [ScH93]), soit par leur géométrie et la nature des champs de
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confinement appliqués (piege de Kingdon [KIN23], bouteille magnétique [RIC72]).
Les cages du dernier type ne trouvent pas d'applications dans la spectroscopie de
haute résolution a cause des inhomogénéités des champs et des tres courtes
durées de confinement. Pour la poursuite de notre travail sur le calcium ce sont
des pieges a géométrie modifiée qui joueront une roéle plus important. La
localisation des ions ou de l'ion a des dimensions plus petites que la longueur
d'onde émise permet de supprimer l'élargissement des raies par effet Doppler du
premier ordre (effet Lamb-Dicke, voir chapitre 2.5). Pour des raisons techniques
ce régime est plus facilement accessible dans des pieges miniatures. Cependant,
les cages doivent étre suffisament transparentes pour laisser passer un ou
plusieurs faisceaux laser et pour installer une détection optique. Un compromis
entre la géométrie idéale du piege de Paul et l'existence d'ouvertures dans le
dispositif doit étre trouvé. C'est pour cette raison que des pieges formés par des
pointes (piege de Beaty) ou des pieges sans chapeaux ou sans anneau (piege de

Paul-Straubel) ont été développés.
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2.4. Etude de l'influence des collisions sur les ions

L'étude systématique de l'influence des collisions sur les ions piégés est
nécessaire pour plusieurs raisons. Méme pour des expériences qui ont lieu dans
un vide tres poussé, l'effet des collisions avec la pression résiduelle est non
négligeable [WIN92B]. Ces collisions sont a l'origine d'un rechauffement des ions et
d'un élargissement et déplacement des fréquences. Cet effet est tres génant pour
la spectroscopie de haute résolution et surtout pour une application d'étalon de
fréquence. Une bonne connaissance de l'influence des différents gaz présents

dans le dispositif ultravide permet de contréler ces difficultés.

D'autre part, les transitions interdites 4S-3D de l'ion calcium sont utilisées
comme raies de calibration en astrophysique. Leurs finesses en font des
candidats exemplaires pour 1'étude des densités électroniques et des
températures dans des nébuleuses gazeuses [HOBSS|, [ZEI90. Pour wune
modélisation réaliste des phénomenes astrophysiques aux densités et
températures élevées, il est tres important de connaitre le comportement des
raies utilisées sous l'influence des collisions. Les interactions des ions alcalino-

terreux avec les gaz rares y trouvent une place importante.

Dans le paragraphe suivant nous allons distinguer les deux types de
collisions: les collisions élastiques, ou il y a conservation de l'énergie cinétique
totale durant la collision, et les collisions inélastiques, ou il peut y avoir transfert

d'énergie interne d'une particule [McD64]. Nous allons dénoter les atomes ou
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molécules du gaz tampon avec la lettre X; n et n' sont des états électroniques

excités.

2.4.1. Collisions élastiques

Dans cette approche trées simplifiée, les collisions sont décrites comme des
chocs entre deux sphéres dures. Considérons la collision élastique entre un
ensemble d'ions de masse m et un gaz tampon dont la masse est M. Il est
supposé que les deux espéces ont des distributions de vitesses maxwelliennes,
définissant des températures T,, et Ty, respectivement. La perte moyenne

d'énergie due a une collision AE est donnée par [CRA30]:

(2.15),

Un refroidissement des ions (i.e. une perte d'énergie cinétique) est d'autant plus
efficace que la différence en température de deux especes est grande. Dans le cas
du piege, Ty est d'environ 300K, T,,, dépend de la profondeur du puits de pseudo-
potentiel. Supposons que la température des ions T,, est de 'ordre de 10000K
(moins que 1 eV), ce qui donne un rapport des deux températures :f,—i\n/l de l'ordre
d'un trentieme. Pour des températures identiques, une augmentation de la
masse atomique du gaz tampon correspond a une augmentation de la fraction

d'énergie perdue au cours de la collision (tableau 2.5).

He Ne No

AE [%] 21 57,3 62,4
Tableau 2.5. Fraction d'énergie cinétique perdue au cours d'une collision élastique
(d'apres [CRA30]).
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L'application de la formule (2.15) ne peut donner qu'une estimation des
ordres de grandeur puisque les collisions Cat-gaz tampon ne sont pas
exactement décrites par le modele des sphéres dures. De plus, la distribution de
vitesses des ions dépend de la nature et de la pression du gaz tampon, les ions
sont déja créés en présence du gaz tampon. Les interactions des ions avec le

champ de confinement ne sont pas tenues en compte.

Dans la discussion des collisions élastiques entre un ion confiné et une
particule de gaz tampon, faite par Major et Dehmelt [MAJ68], il est supposé que
celles-ci peuvent étre décrites par une fréquence moyenne de collision constante.
Dans ce travail, plusieurs possibilités pour le rapport des masses sont
distinguées: m/M<<1, m/M>>1 et le cas particulier m/M=1. Dans le premier cas,
ou la masse du gaz tampon est grande devant la masse de 1'ion, les particules
neutres peuvent étre considérées comme étant fixes dans le centre de masse. Les
ions sont alors chauffés, leur énergie cinétique croit de facon exponentielle au
cours du temps. Dans le cas inverse (m/M>>1), les collisions sont a l'origine d'une
réduction de 1'énergie cinétique des ions surtout provoquée par l'amortissement
du mouvement séculaire. A masse identique de deux espéces, aucun changement

de 1'énergie cinétique est prévu.

Au cours d'une collision entre un ion et un atome léger (de gaz rare par
exemple), il y a donc transfert d'énergie cinétique. Toutefois, d'apres le deuxieéme
principe de la thermodynamique, les températures accessibles en équilibre ne
peuvent étre inférieures a la température du réservoir (du gaz tampon). Elles
resteront méme encore plus élevées, car il y a un équilibre entre le chauffage par
le champ radiofréquence et le refroidissement par collisions. L'énergie cinétique
des ions peut ainsi étre diminuée au mieux d'un facteur dix environ, comme de
divers expériences l'ont montré (Bat+-He: réduction de 1'énergie cinétique des ions

d'un facteur 3 [ScH81], Mg+-He: facteur 10, Mg*-CHy: facteur 3 [MOR92]).
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Une collision élastique se produit plus facilement, si on utilise des gaz
rares comme gaz tampon. Leurs premiers niveaux d'énergie excités sont tres
élevés, il est pratiquement impossible qu'un transfert d'excitation électronique
ait lieu. Par ailleurs, une collision entre un ion confiné et une particule d'un gaz

tampon moléculaire a une plus grande probabilité d'étre inélastique.

2.4.2. Collisions inélastiques

L'étude des collisions inélastiques que l'ion confiné subit est tres complexe.
Il y a un grand nombre de mécanismes de transfert d'excitation qui peuvent se
produire pendant une telle collision qu'il est tres difficile de séparer. Dans notre
expérience, nous allons étudier les "pertes" d'ions qui sont dans l'état 3Dg/y ou
dans 1'état 3Dg/9 (i.e. leur désexcitation). Pour cette relaxation collisionnelle nous
allons distinguer deux voies différentes dans l'expérience: la relaxation des ions
métastables vers 1'état fondamental (= quenching) et le peuplement d'un des
états de structure fine au détriment de l'autre (= mélange des niveaux de
structure fine, j-mixing). Dans notre étude nous avons utilisé des gaz tampon de
nature différente, voire des gaz rares (par exemple He) et des gaz moléculaires

(comme Ny).

Pour mieux comprendre le comportement des ions métastables dans le
piege nous allons d'abord considérer les processus d'interaction qui peuvent
provoquer une désexcitation des métastables sans qu'il se produise une collision
avec un gaz "étranger" [STE71]. Il peut y avoir des collisions entre deux ions
métastables qui créent une particule dans un état plus fortement excité ("energy

pooling")
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Ca*(n) + Cat(n) g Ca* + Cat(n")
ou dans un état ionisé ("Penning ionisation")

Cat(n) + Cat(n) @ Ca* + Ca*+t + e
tandis que l'autre retombe dans 1'état fondamental. Dans notre expérience ces
phénomenes ne sont pas du tout probable car la densité des ions métastables est
petite (10° ions/Imm? = 4-10"mbar) devant la densité du gaz résiduel bien qu'on
se trouve dans des conditions d'ultravide. De plus, les ions de méme charge se
repoussent par l'interaction coulombienne. Les collisions avec les parois sont
évitées dans les pieges de Paul. Une désexcitation due aux collisions avec des
électrons

Cat(n) + e Ca*t + e+ AE
n'est pas possible puisque les électrons sont absents du piege, une fois les ions
créés. Des collisions résonnantes avec des atomes de calcium

Ca*t(n) + Ca® Ca + Cat(n)

pourraient se produire dans les premiers instant du confinement des ions quand
le four est encore assez chaud. Pour éviter ce mécanisme, le courant de chauffage
du four est interrompu deés qu'un nuage d'ions est confiné, les expériences
spectroscopiques ne débutent qu'aprés la thermalisation du nuage d'ions (1-
2 minutes). Le seul effet qui joue donc un réle majeur est la désexcitation du
doublet D vers le niveau fondamental par émission spontanée d'un photon,
processus qui est régi par la durée de vie du niveau métastable:

Cat(n) g Cat + hv.

Les collisions avec un gaz "étranger" sont prépondérantes a cause de la
pression relativement élevée (5:10°-1-10"° mbar) introduit dans le dispositif. La
densité du gaz tampon est responsable d'une fréquence de collision grande par
rapport a la fréquence de désexcitation due a la durée de vie naturelle des
niveaux métastables. L'effet de 1'excitation d'un neutre suivant :

Cat(n) + X g Cat + X(n")
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peut étre tres important dans ce régime de pression. Ce processus devient encore
plus probable quand il s'agit d'un transfert d'énergie résonnant. Pour les gaz
tampon utilisés dans l'expérience, il n'existe pas de telles résonances entre les

états électroniques excités.

Le transfert d'énergie d'un état électronique excité a un état rovibrationel

d'une molécule est possible mais d'une tres faible probabilité.

Les autres processus possibles sont encore 1'ionisation de Penning :
Cat(n) + X Ca*t + X+ + e-
et - pour le cas des molécules - la dissociation du neutre [STE71] :
Cat(n) + X J Cat + X' + X".
La collision étudiée dispose d'une énergie tres faible (cf. annexe A) ce qui rend la
probabilité de ces processus infime et permet ainsi de les négliger. Pour une

meilleure illustration les énergies d'ionisation des atomes étudiés sont données

en tableau 2.6.

He Ne N, Cal Call

Eionl[eV] 24,58 21,56 15,5 6,11 11,87

Tableau 2.6. Energie d'ionisation des différents gaz impliqués dans l'expérience.

En plus de tous les processus donnés ci-dessus, il existe la possibilité de
formation d'une molécule instable ou quasi-molécule Ca*-X qui se dissocie en
émettant un photon [PHE53]. Le comportement de cette quasi-molécule et de sa
probabilité d'émettre un photon dépend des niveaux d'énergie des potentiels
intramoléculaires, caractéristiques de chaque complexe formé. Une description
détaillée des voies de réaction pour le quenching et le mélange des niveaux de
structure fine n'est possible qu'avec la connaissance exacte de formes des

surfaces de potentiel et surtout de leur comportement aux asymptotes (points de
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croisement). Il n'existe pas de calcul sur les courbes de potentiel des pseudo-
molécules formées par l'ion calcium et un des gaz que nous avons utilisé. Par
contre, des travaux sur des potentiels interatomiques des atomes alcalins et des
gaz rares ont été effectués [BAY69], [PAS73]. Ces résultats ne peuvent donner
qu'une idée qualitative de la forme du potentiel, les différences des schéma des
niveaux des systémes considérés par rapport au Ca+-X sont trop grandes pour

qu'il puisse y avoir des similarités.

La quasi-molécule formée peut rayonner 1'écart d'énergie qui la sépare de
I'état fondamental sous forme d'un photon. Ce photon aura la longueur d'onde
qui correspond a la transition atomique seulement dans le cas asymptotique des
grandes distances internucléaires. Pour des courtes distances, les courbes de
potentiel du niveau fondamental et du niveau excité peuvent étre déformées et
alors leur écart énergétique n'est plus conforme a la distance des niveaux de
l'atome. En conséquence, la longueur d'onde du photon émis ne correspond a

aucune transition de l'ion calcium.

La théorie qui décrit le quenching et le mélange de deux niveaux de
structure fine a été développée pour décrire le phénoméne de désexcitation
(émission d'un photon Lyman-a) qui se produit lors du passage des atomes
d'hydrogene (ou d'hélium) dans 1'état métastable 2S dans un champ électrique.
L'ion calcium peut étre décrit d'une facon comparable a 1'atome d'hydrogéne en se
servant du modéle de Born-Oppenheimer [MER61]. Cette méthode permet la
séparation de l'ion dans un noyau "gelé" et un seul électron optique. Pour le cas
de la pseudo-molécule Ca*-X, il s'agit de regarder le noyau de l'ion alcalino-
terreux et 1'atome/la molécule du gaz tampon comme particule "gelée", et de ne

considérer que la perturbation que va subir 1'électron de valence de Ca* [PAS73].
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Pour décrire le processus de transfert d'énergie entre les ions et le gaz

tampon, il faut alors distinguer deux sortes de gaz cible [PR174], [SAX87], [GER94]:

o collisions entre un ion et une cible atomique (i.e. un gaz rare)

La collision entre un ion métastable et un gaz rare, peut étre décrite
approximativement par l'interaction entre le moment quadripolaire transitoire
des états mélangés avec le champ électrique induit par le moment dipolaire des
états mélangés. Cette interaction est donc proportionnelle a la polarisabilité de la
cible, elle dépend de la distance internucléaire en r-7 [PRI74]. Pour des gaz rares,
comme l'hélium cette polarisabilité est assez faible, la section efficace de
relaxation collisionnelle due a ce gaz ne sera donc pas tres élevée. Dans l'image
de la pseudo-molécule, le faible couplage de la molécule formée peut expliquer la
petite section efficace des gaz rares pour les collisions inélastiques. En raison de
l'absence des moments multipolaires d'ordre élevé la pseudo-molécule produite
par les ions Cat et les atomes d'un gaz rare (He, Ne...) a une durée de vie qui est
inférieure a 10-13 sec [SMI80]. Pendant ce temps trés court, il ne se produit

pratiquement pas de relaxation collisionnelle.

o collisions entre un ion et une cible moléculaire

En général, l'interaction dans ce cas se fait sur des distances plus grandes
car elle est due au champ électrique multipolaire autour de la molécule. Pour des
molécules polaires le potentiel d'interaction est proportionnel au moment
dipolaire de la molécule (~r3). Dans le régime d'énergie ou se trouve notre
expérience, la durée de vie de la quasi-molécule peut étre supérieure a 10-12 sec,
pour des températures trés basses, il y a méme une probabilité non négligeable
de créer une molécule stable [SMI80]. Pour les collisions entre les ions calcium et
un gaz tampon moléculaire, la section efficace de quenching ou de j-mixing
devrait donc étre au moins un ordre de grandeur supérieur a la section efficace

pour des collisions avec une cible atomique.
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Si on tient compte de l'interaction provoqué par la force coulombienne, on

trouve une énergie potentielle d'interaction qui est proportionnelle a la

polarisabilité dipolaire a de la cible et qui varie en r4 [McD64]:
2
Ur) =- &%
2r4 (2.16),

ou r la distance internucléaire pendant la collision. Cette énergie d'interaction
doit étre considérée pour évaluer quantitativement les interactions entre un ion

et une particule neutre.

Pour expliquer les phénomenes de quenching et de j-mixing nous retenons
alors deux effets importants: premiérement, la désexcitation d'un niveau excité
et le transfert de son énergie interne a 1'énergie cinétique d'une particule du gaz
tampon; deuxiemement, la formation d'une quasi-molécule Ca*-X, suivie de
I'émission d'un photon. Les gaz rares ont apparemment plus d'influence sur le
refroidissement par collisions élastiques, les gaz moléculaires devraient étre plus
efficaces dans les processus de transfert d'énergie interne grace a leur plus
grande polarisabilité et a la présence d'un champ électrique a grande distance

internucléaire da a leurs moments multipolaires d'ordre élevé.
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2.5. La spectroscopie de haute résolution

Rappelons que le but ultime de notre expérience est la mise en place d'un
étalon de fréquence basé sur l'interrogation de la transition électrique
quadripolaire de Call. Dans les paragraphes précédants, nous avons vu que le
facteur de qualité théorique de cette raie dépasse 1015, Pour atteindre une
précision uniquement limitée par la largeur naturelle de la transition, des

techniques expérimentales particuliéres sont nécessaires.

Considérons les résolutions accessibles sur la spectroscopie d'un ion
confiné dans un piége de Paul. Le premier aspect - qui est la limitation
essentielle dans la plupart des expériences de spectroscopie - est l'incertitude sur
la mesure due au temps limité d'observation ("transit-time broadening"). D'apres

le principe d'incertitude d'Heisenberg:
AE- At = £ (2.17).

Ceci signifie que pour réduire au mieux l'incertitude sur la mesure d'une énergie
(d'une fréquence), le temps d'observation doit tendre vers l'infini. Par exemple, il
n'est guere approprié de mesurer des durées de vie de niveaux métastables a
l'aide un jet atomique; les temps d'interrogation étant dans ce cas inférieurs a

cette durée de vie d'au moins un ordre de grandeur.

Parmi les techniques confinantes, le piege radiofréquence - et également le

piege de Penning - offrent les temps de stockage les plus élevés. Il n'est pas
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impossible de confiner des électrons ou des ions pendant des heures, voire des
jours. Les longues durées d'observation sont un atout essentiel en spectroscopie

de haute résolution a 1'obtention de bonnes précisions.

Nous avons indiqué au cours de la présentation du piege de Paul que les
particules confinées dans la cage sont chauffées par le champ radiofréquence, et
que le nuage d'ions peut atteindre des températures jusqu'a plusieurs dizaines de
milliers de Kelvin (quelques eV). Cette température dépend de la profondeur du
puits de potentiel dans lequel les ions sont confinés. Une transition atomique de

fréquence v est alors élargie par effet Doppler [COR77]:

AVpoppLER — 2 . vzk_BT In 2
M

A% C

~7,16: 1074/ L
M (2.18),

ici T est la température des ions - qui correspond a leur énergie cinétique - et M
leur masse en unité atomique. Par exemple, pour une température ionique de
10000 K, la transition électrique quadripolaire (v = 4,1'1014 Hz) du Call a une
largeur Doppler de Avpgppler = 4,6 GHz. Une résolution a la largeur naturelle de

la raie n'est pas du tout envisageable dans ce domaine de température.

La solution pour réduire 1'élargissement des transitions par effet Doppler
est le refroidissement des particules confinées. Dans un premier temps, on peut
envisager de refroidir le nuage d'ions par des collisions élastiques (§ 2.4.1). La
réduction de la température d'un ordre de grandeur va entrainer une diminution
de la largeur Doppler d'un facteur 3. De plus, il demeure toujours le risque que
des collisions inélastiques se produisent (surtout a des pressions élevées). Ce
type de collision peut réduire la durée de vie des niveaux atomiques, et ainsi
amener un élargissement de la transition atomique observée, ce qui n'est pas

souhaitable. Toutefois, le refroidissement des ions par collisions élastiques - bien
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qu'il réduise la température des particules confinées seulement d'un ordre de
grandeur - peut servir a augmenter la durée de stockage des ions dans le piege

par diminution de leur énergie cinétique.

Une méthode déja plus élaborée pour retirer de I'énergie aux ions confinés
est celle qui est aussi appelée la méthode "bolométrique". Cette technique a été
proposée en 1968 par Dehmelt et Walls [DEH68], elle a été réalisée pour la
premiére fois un an apres [CHU69]. Les ions dans le piege sont couplés a un circuit
électronique externe passif, qui est en résonance avec une fréquence de leur
mouvement. En conséquence de leur mouvement thermique, les ions y induisent
des fluctuations de courant. Ce courant est transformé en chaleur en traversant
une résistance. Si le circuit externe est maintenu a une température inférieure a
celle des ions, les ions perdent une partie de leur énergie cinétique, jusqu'a
atteindre 1'équilibre thermique avec le circuit externe qui correspond a un
réservoir infini. La limite inférieure théorique de température pour cette
méthode est donnée par la température a laquelle le circuit peut étre stabilisé (la
température de 1'hélium liquide (4,2 K), au minimum). La mise en ceuvre de cette
technique de refroidissement est assez compliquée, a cause de sa grande
sensibilité au bruit électronique. De plus, elle est limitée, pour des ions
relativement lourds, par une grande constante de temps, ce qui empéche que le
refroidissement soit rapide et efficace. Par ailleurs, les températures limites sont
encore trop élevées pour des applications de spectroscopie de haute résolution.
Un grand avantage du refroidissement bolométrique par rapport a celui par gaz
tampon, est le fait que les collisions sont totalement évitées. Les effets de
quenching ou de mélange des niveaux de structure fine sont presque
complétement supprimés. Dans le cadre de notre coopération avec 1'équipe
"Tonenspektroskopie" de 1'Université de Mayence/R.F.A. un projet a été engagé
sur le refroidissement des ions calcium confinés par la méthode bolométrique

[OHL92].
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Seul le refroidissement des atomes par pression de radiation donne acces a
un régime de température qui permet la résolution de la largeur naturelle de la
transition interdite de 1'ion calcium. Le "refroidissement laser" a été proposé en
1975 [HAN75], [WIN75A], et réalisé pour la premiere fois en 1978 avec des ions de

MglII dans un piege de Penning [WIN78].

Pour comprendre ce mécanisme de refroidissement, considérons le
probléeme a une dimension. Une particule de masse m se déplace dans une
direction x en ayant une vitesse vy et une quantité de mouvement p|o, = m-vy. Un
faisceau laser de nombre d'onde
ky =

2
TR X est dirigé dans le sens opposé a la direction de la particule (figure 2.7.a).

Lorsqu'un photon du laser est absorbé par la particule, la quantité de
mouvement de la particule est réduite de la valeur de l'impulsion @'k, du photon
(e étant la constante de Planck sur 2n), ce qui correspond a une vitesse de recul
Viee = % (soit approximativement 3 cm/s pour le cas des ions calcium). La
quantité de mouvement de la particule est alors Ppjgn=m (Vx-Veo) La
probabilité d'émission spontanée d'un photon absorbé est répartie de facon
isotrope dans l'espace: sur un grand nombre de cycle absorption-émission sa
valeur moyenne est donc nulle. Comme I'absorption des photons se fait
uniquement suivant la direction du laser, la particule subit un net recul dans

cette direction (figure 2.7.b).
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pIon = my

a - absorption anisotrope

pIon = m (V'V ) pLaser = Hx

X rec
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b - émission isotrope

Figure 2.7. Schéma de principe du refroidissement laser dans une dimension.

La force de pression de radiation Fy qui est exercée sur les particules
s'écrit [COHS3]

I

F, = ok, L
X = X - -
2 T+ 15(0) (2.19).

I
ou 5q st la largeur naturelle de la raie utilisée pour le refroidissement, I est

I'intensité normalisé du laser, et le flux de saturation Ig(3) est défini par

158)= (144 &) Thel
r2 3 )3 (2.20),
avec 0 le désaccord entre le laser et la résonance atomique
0 = O Laser - ®atome (2.21).
La longueur d'onde de résonance A est 2n/Kp 550r- Fx peut étre rendue maximale si
la fréquence du laser orgqer €st accordée a la fréquence de la transition

atomique: 6 =0. Pour des fortes intensités du laser la limite supérieure de la

force de pression de radiation est

(2.22).
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La vitesse thermique des ions calcium dans le piége est d'environ 10%cm/s. Un
refroidissement sur la transition 4S;/9-4P1/9 du Call avec la force maximale
demande alors l'absorption et 1'émission d'environ 30000 photons a 397 nm, ce

qui correspond a un temps de 1'ordre de 200us.

En conséquence de 1'effet Doppler, la particule qui se déplace vers le laser
voit une fréquence laser supérieure a celle mesurée dans le systéme du
laboratoire. Pour que, dans le centre de masse, la particule soit toujours en
résonance avec le laser (6=0) et pour assurer un refroidissement efficace, le laser
doit donc étre décalé vers des fréquences plus rouges. Au cours du
refroidissement, la raie de résonance atomique sur laquelle des photons sont
absorbés et réémis, devient moins large. Le laser de refroidissement doit donc
constamment étre ajusté pour qu'il reste en résonance ("frequency-chirping")

[WIN79].

La température limite Ty;,;¢ obtenue par cette méthode de refroidissement
est définie a partir de la largeur naturelle de la transition qui sert pour le

refroidissement (= "Doppler cooling limit"). Elle est [WIN87] :

®
2KBThat (2.23).

Tlimit=

Grace au décalage de la fréquence du laser vers le rouge, il est possible de
refroidir des particules confinées dans un piege radiofréquence. Dans la cage, les
ions vont osciller et autant de fois que leur quantité de mouvement est
anticollinéaire au faisceau laser (conditions de refroidissement), autant de fois il
sera collinéaire (conditions de chauffage). Parce que le laser est décalé vers les
basses fréquences, les ions de quantité de mouvement antiparallele au faisceau
laser vont étre de préférence en résonance, ce qui va entrainer un

refroidissement, alors que la fréquence des autres particules (quantité de
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mouvement paralléle au laser) est trop décalée pour que le chauffage puisse étre
efficace. Pour un nuage d'ions, les trois degrés de liberté des vitesses sont couplés
par des interactions coulombiennes et des collisions ion-ion. Par contre, un petit
nombre d'ions (par exemple un seul) dans un piege idéal doit étre refroidi suivant
les trois directions. La facon la plus simple de répondre a ce besoin est de faire
traverser le faisceau laser dans le piege de facon a ce qu'il ait des composantes

non nulles dans les trois directions x, y et z.

Dans le cas du refroidissement laser, les particules confinées sont
considérées en tenant compte de leur couplage avec le piege. On peut alors
distinguer deux cas [WIN79]. Le couplage faible, ou la largeur de la raie émise Av
est grande devant les fréquences de mouvement des ions dans le piege o
(§=x,9,2z). Dans ce cas les ions se comportent pratiquement comme des
particules libres. L'autre possibilité est celui d'un couplage fort (Av << % ). La
raie de résonance comprend alors plusieurs composantes. Il s'agit ici de 1'effet de
modulation de fréquence d'un oscillateur dans un puits de potentiel harmonique.
Le spectre de la raie émise est composé d'une fréquence centrale vy et de bandes
latérales aux fréquences vg + m%, (o m ==+1, +2, +3...). La modulation en

intensité des différentes composantes est décrite par des fonctions de BESSEL

T Z(kEy).

Il est alors possible de régler le laser de facon a refroidir a partir de la
premiére bande latérale d'une fréquence inférieure a vy ("sideband cooling")
[DIE89]. Comme 1'écart entre la fréquence de cette bande latérale et la fréquence
centrale ne dépend que des conditions de fonctionnement du piege, elle reste fixe
pendant toute la durée du refroidissement. Les ions sont refroidis parce qu'ils
absorbent un photon a la fréquence (vo-%) et en réémettent un a vy. En
moyenne, chaque photon participant réduit le nombre quantique vibrationnel de

l'atome n, de 1. Cette méthode de refroidissement permet de maintenir la
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particule - analogue a un oscillateur harmonique - dans l'état fondamental
d'énergie cinétique (dn,€ << 1), pendant la plupart du temps. Quand an.é
approche zéro, la bande latérale a (Vo-%) disparait, puisqu'il n'est
pratiquement plus possible de retirer de 1'énergie vibrationnelle a la particule.
Des températures tres basses (T = 47 = 3 uK) ont ainsi été obtenues pour un ion

198Hg+ [DIESY.

Figure 2.8. La raie émise dans le régime de Lamb-Dicke [WIN87]. On apercoit une fréquence
centrale my=vg/2n et des bandes latérales a wprmog. Les fréquences ne sont élargies que par
l'effet Doppler du deuxiéme ordre.

Si l'ion est suffisamment refroidi, il est localisé dans une région telle que
les amplitudes du mouvement &, soient inférieures a la longueur d'onde émise

[DI1C53]

2n

Eq<< k1= X

(2.24).

L'ion se trouve dans le "régime de Lamb-Dicke" si cette condition est remplie.
L'élargissement de la fréquence centrale v par l'effet Doppler du premier ordre
(~v/c) y est éliminé. La raie émise est élargie seulement par l'effet Doppler du
deuxieme ordre, un effet relativiste tres faible puisque proportionnel a v2/c?

[DEMSS] (cf. figure 2.7).

Tandis que la condition d'acceés au régime de Lamb-Dicke est facilement
remplie pour les transitions atomiques dans le domaine des micro-ondes (la
longueur d'onde est en géneral plus grande que la taille du piege), la localisation
des ions dans le régime de Lamb-Dicke pour des fréquences optiques n'a pu étre
démontrée que deux fois dans le cas d'un ion unique. En 1985 un ion Ba®™

émettant a 2,07 um a été confiné avec une amplitude de mouvement inférieure a
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165 nm [JANS5], un ion Hg* dont la longueur d'onde d'émission est 282 nm se

trouve bien dans le régime de Lamb-Dicke localisé a 28+5 nm [BERS7].

Pour des expériences de spectroscopie de haute résolution on choisit de ne
travailler qu'avec un seul ion. La fluorescence qui est émise au cours du
refroidissement laser de 1'ion est suffisamment forte pour étre détectée avec un
bon rapport signal sur bruit. Le plus grand avantage est qu'un ion unique reste
confiné au centre du piege ou le champ est nul. Ceci évite le chauffage par la
tension radiofréquence et supprime des effets non-souhaitables d'élargissement
par le champ électrique. Cependant, I'amélioration du rapport signal sur bruit ne
peut se faire que par augmentation du nombre d'ions. Une solution étudiée est de
travailler avec des pieges linéaires qui permettent de stocker un grand nombre

d'ions dans la région de champ nul d'un dispositif quadripolaire [WAK92], [RA192].

Dans le cas de l'ion calcium confiné en piege de Paul et refroidi a I'aide de
la transition électrique dipolaire 4Si/9-4P1/0 a 397 nm, la température limite
théorique T}t (équation 2.23) due a la largeur naturelle de la transition 4Sq/9-
4Pq/9 est d'environ 0,55 mK. Elle correspond a un élargissement de la transition
interdite par effet Doppler du premier ordre de 1,1 MHz. Pour éliminer cet
élargissement et accéder au régime de Lamb-Dicke, tout en refroidissant par la
transition 4S1/9-4P1/9, les fréquences du mouvement de la particule confinée
wg/2n (E=x,y,2) doivent étre supérieures a 1,1 MHz. La réalisation
expérimentale nécessite des champs radiofréquence d'une fréquence Q/2n de
l'ordre de 10 MHz. Pour des raisons techniques (grande capacité électrique du
piege), une amplitude Vo acceptable pour le confinement des ions calcium ne

peut étre atteinte que dans une trappe de taille réduite (rg <1,5mm).

Une fois l'effet Doppler du premier ordre éliminé, il reste encore un certain

nombre de parameétres qui jouent un role dans l'incertitude de la transition
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atomique entre deux niveaux hyperfins. Nous pouvons distinguer deux sortes
d'effets entrainant une augmentation de l'erreur sur la valeur de fréquence de la
transition d'horloge: les effets dus aux champs électriques et magnétiques
résiduels et les effets relativistes, dus a des propriétés intrinseques de 1'espace et

du temps.

Pour éviter une influence de 1'effet Zeeman, il faut prendre soin d'écranter
les champs magnétiques résiduels au maximum (par exemple celui de la terre ou

celui d'une pompe ionique). Le déplacement de la raie du a l'effet Zeeman est
2
VZeeman = VHFS + KOBO (225)

Une valeur de K|y a été calculée pour le 39K, I'atome alcalin qui est le plus proche
de lion Cat (K(y=8506:-108 Hz-T-2) [VAN89]. Pour des champs magnétiques plus
petits que 10-5 T, le déplacement de la fréquence par rapport a la fréquence non

perturbée est inférieur a 85 Hz.

Un champ électrique continu déplace une transition hyperfine suivant

Av
Stark _ KSt <E2>
VHFS (2.26).

Kg a été déterminé pour le 39K, il est Kgi = -1,54(4)-10-20 m2/V2 [VANS89].
Le champ oscillant de confinement apporte la plus grande contribution a ce

déplacement. Elle peut se calculer par [WIN84]:

2
<BE2s=2M ¥ 7
e? (2.27)

Ici /27 est la radiofréquence appliquée au piege, M la masse de la particule
confinée, et T sa température. A une température de 10 mK pour l'ion calcium, ce
champ est d'environ 112 V2/m2 a Q/2r = 2MHz (U A:IS{—E::{ = 1,72-10-18). 11 est
alors évident que la température des ions doit étre aussi basse que possible pour

éviter une augmentation de l'incertitude de la mesure due a 1'effet Stark.
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La radiation du corps noir est a l'origine des champs magnétiques et
électriques fluctuants au cours du temps qui peuvent perturber la fréquence de

transition d'un atome [GAL79]. Ils se calculent de la facon suivante
<E)>"" = 831,9 - (T/300)° (2.28)
et
12 6 2
<BY)> " = (2,775-10 - (1/300) (2.29).

Si nous utilisons encore une fois les valeurs qui ont été déterminées pour le 39K,

nous pouvons estimer l'influence de la radiation du corps noir a

A 4
VStarkAC _ 1,07(3)- 10_14 l)
et
AVZzeemanAC - 13 10_17 l)4
300

L'influence de ces effets peut étre supprimée en refroidissant le dispositif de
confinement. Néanmoins, la contribution des fluctuations des champs dus a la
radiation du corps noir est tellement petite qu'elle ne constitue pas un facteur

important dans 1'évaluation des incertitudes d'un étalon [ITA82].

Parmi les effets relativistes pouvant déplacer la fréquence d'une transition

atomique il y a l'effet gravitationnel et 1'effet Doppler du second ordre. Ce dernier
1

entraine un déplacement Avpy/v égale a - 5 v2/c2. Un ion calcium refroidi a
10 mK présenterait une incertitude Avpy/v d'environ 2-10-17. La limite inférieure
de cet effet est donnée par [WIN84]
Avpy 3 gy
Vo2 M (2.30),

ou y/2w est la largeur de la raie émise par une particule refroidie.

53



La fréquence d'une transition atomique dépend du potentiel gravitationnel
a l'endroit de 1'expérience. Par convention, ce potentiel est mesuré en utilisant la
surface de la terre comme référentiel. La différence de deux fréquences dont une

mesurée au niveau de la mer h et l'autre a une altitude h est

AVgrav _g (hl - hO)
v c? (2.31),

il est estimé a 1,09:10-13 par kilometre d'altitude [VANS89].

Actuellement, les incertitudes en fréquence qui limitent les performances
des étalons ne sont importantes que pour les standards dans le domaine de
micro-ondes, la résolution des fréquences optiques étant encore limitée par les
largeurs des lasers utilisés [WIN92B]. Pour pouvoir atteindre des telles résolutions,
des techniques de stabilisation trés puissantes doivent étre utilisées pour les
lasers impliqués. Le champ magnétique de la terre et des champs électriques
résiduels ainsi que l'influence de la radiation du corps noir doivent étre éliminés.

L'expérience doit avoir lieu dans des conditions de vide tres poussées.
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3. Le dispositif et les expériences
préliminaires

Le dispositif expérimental utilisé au cours des expériences décrites dans
cette these devait remplir les conditions suivantes: Dans un premier temps le
but était de confiner des ions calcium dans des conditions d'ultravide et de les
détecter par une méthode électronique. L'expérience a été dessinée de la fagon
la plus simple, pour éviter toute cause d'erreur, parce que le confinement de
ces ions apparaissait difficile [ABE90]. Une fois le confinement obtenu, les
parametres de confinement ont été optimisés de maniére a ce que les ions
calcium restent confinés pendant plusieurs heures. Apreés ces étapes
préparatoires, la détection optique a été mise en place. Le but des expériences
préliminaires était le refroidissement des ions par un gaz tampon et 1'étude de
l'influence des collisions sur leur comportement, puis 1l'identification de l'ion
confiné par l'observation de la fluorescence des raies de résonance, et le test de

la faisabilité de l'interrogation de la transition interdite des ions calcium.
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3.1. Le dispositif ultravide

Le coeur du dispositif ultravide est le piege de Paul (figure 3.1.). C'est un
piege de taille moyenne (rp= 7,1 mm, zp= 5 mm). Son anneau est en acier
inoxydable; il a été fabriqué dans l'atelier de 1'Université de Mayence. Les
deux chapeaux réalisés en molybdene sont identiques. Deux anneaux de tole
de molybdene (ép.125um) (Goodfellow) tiennent une grille en molybdene d'une
transmission d'environ 86% (Fa.Eyring, Karlsruhe/R.F.A.). A l'aide d'un moule cette
grille est mise a la forme du chapeau hyperboloidique; la grille est ensuite
soudée a point sur les anneaux de support. La grande transmission de la grille
permet l'observation de la fluorescence des ions ou la détection par un
multiplicateur d'électrons a travers les chapeaux. Le piege est assemblé par

des tiges filetées en acier inoxydables isolées par des gaines en Téflon®.

La création des ions se fait par bombardement électronique d'un jet
atomique de calcium au centre du piege (Egectrons = 40eV). A cette fin, des
grains de calcium sont évaporés d'un petit four (@ = 4mm, 1 = 20mm) qui est
chauffé par un enroulement de Thermocoax® a une température d'environ
400°C. Le canon a électrons consiste en un filament de tungsténe chauffé a
blanc (I = 1A) et porté a un potentiel de - 40V. Un cylindre de Wehnelt permet
une coupure du flux d'électrons dans le piége sans qu'il soit nécessaire
d'éteindre le filament. Cette méthode ne peut étre utilisée que lors des

détections utilisant des méthodes électroniques. En effet, au cours de la

détection optique, il est nécessaire de couper le courant qui passe dans le
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canon a électrons en raison de la lumiere diffusée. Le jet d'atomes et le
faisceau d'électrons pénetrent dans le piege par des ouvertures circulaires

(diametre 2,5mm) percées dans I'anneau du piege.

M
/ ------ Ti-Sa Laser  f---- Ar+ Laser

Diode laser stabilisée
en cavité étendue

BS f """""""""""""""""" /M
M\ ........... M Canon a

électrons

Photomulti- []J /
\ v

Piege
plicateur 5

/

.
\

\ Multiplicateur

. d'électrons
Lentille

Four

Figure 3.1. Représentation détaillée du piege avec le four, le canon a électrons, la lentille et les
deux multiplicateurs. Les faisceaux laser traversent la trappe en diagonale. M: miroir, BS:
lame séparatrice.
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En face d'un des chapeaux un multiplicateur d'électrons (ET? AEM-1000)
permet de faire la détection préliminaire de la présence d'ions dans la trappe.
Entre le chapeau et la premiére dynode, a 5 mm de celle-ci, se trouve une
grille en inox qui peut étre reliée a un potentiel variable. Elle sert soit a
compenser les effets focalisants dus au champ électrique résiduel - provoqué
par la premiere dynode du multiplicateur d'électrons (- 2000V), soit a accélérer

les ions éjectés du piege vers le multiplicateur.

En face de l'autre chapeau une lentille asphérique (f=29,5mm,
@ = 40mm) collecte la lumiére émise par le nuage d'ions et la focalise sur un
multiplicateur de photons (Hamamatsu #4730), placé a l'extérieur de l'enceinte
ultravide. Ce photomultiplicateur est sensible aux longueurs d'onde situées
entre 185 et 680 nm, son maximum d'efficacité quantique se trouve autour de
300 nm (12%). Il est utilisé dans le mode comptage de photons, son bruit
d'obscurité est d'environ 80 coups par seconde (cps), il n'est pas refroidi. Pour
limiter l'influence de la lumiere diffusée, l'image du centre du piege est formé
sur le photomultiplicateur. Deux diaphragmes et une deuxiéme lentille située
en face du photomultiplicateur sont utilisées pour éclairer le
photomultiplicateur uniquement avec la lumiére émise par le nuage. Un
obturateur électro-mécanique (Hamamatsu A5079) permet de protéger le
multiplicateur de photons d'une lumiére trop intense, par exemple, pendant le
temps de création des ions. Pour augmenter le rapport signal sur bruit un
filtre interférentiel peut étre placé devant le PM. En tenant compte de I'angle
solide d'observation, de l'efficacité quantique de la cathode du
photomultiplicateur, de la géométrie de l'expérience et des facteurs de
transmission des lentilles, du filtre et du hublot, on peut estimer que la
probabilité de détection du photomultiplicateur est de 0.5% a 1% pour les

photons du proche ultraviolet.
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L'enceinte ultravide d'un faible volume (V = 3,6 1) est pompée par une
pompe ionique de 100 l/s (Méca 2000 APID 100), elle est faite en acier inoxydable.
Deux fenétres sous angle de Brewster (Heraeus) laissent passer les faisceaux
laser, deux hublots de niveau zéro (Méca 2000) permettent l'installation du
photomultiplicateur ou l'observation a 1'eeil. Le prévidage de 1'enceinte se fait a
l'aide d'une pompe turbomoléculaire (60 l/s) (Balzers TPU060) évacuée par une
pompe primaire. Apreés deux jours d'étuvage, des pressions inférieures a 107
mbar sont atteintes. La température d'étuvage est limitée a 250°C, ceci pour

éviter 1'évaporation du calcium dans le four.

Vanne Piege Jauge BA
de fuite X ,
) DI
Vanne
d'isolation
E [ Spectrom. u
de masse
Pompe
Pompe < Turbo
primaire  —
Pompe
ionique

Figure 3.2. Schéma de principe de l'enceinte ultravide avec les pompes et les vannes.

Le dispositif ultravide dispose d'une vanne ultravide et d'une vanne de
fuite (vanne a aiguille) pour l'introduction d'un gaz tampon. Les vannes

permettent de faire entrer des tres petites quantités de gaz a travers la pompe
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turbo-moléculaire en évitant les impuretés (figure 3.2.). Pour mesurer le vide
on dispose d'une jauge Bayard-Alpert (Granville Philipps 330 IG), les pressions
partielles sont mesurées avec un spectrometre de masse quadripolaire (Balzers

QMG064) dont la résolution est de 1'ordre de 2:10mbar.

Les faisceaux laser utilisés traversent le piege en diagonale. Pour
permettre ce passage, sur chaque chapeau une ouverture a été percée au
voisinage du bord. Comme ces deux trous sont petits (@ 1mm), ils ne
perturbent pas trop le champ de confinement. Par contre, il est nécessaire de
faire passer les faisceaux laser dans ces ouvertures avec beaucoup de soin, afin
de minimiser la lumiere diffusée dans le dispositif. C'est essentiel lorsque le

laser d'excitation et la fluorescence observée ont la méme longueur d'onde.
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3.2. Les lasers et le systéeme optique

La détection des ions calcium dans le piege, 1'excitation de la transition
interdite et finalement le refroidissement laser nécessitent plusieurs

longueurs d'onde différentes.

Un laser a titane-saphir en anneau (Coherent 899-21 est pompé par un
laser & argon d'une puissance maximale de 11 W (Coferent Innova 310). Ce laser
délivre jusqu'a 1,4 W de puissance pour la longueur d'onde fondamentale
(700 - 840 nm). Pour obtenir des longueurs d'onde dans le proche UV (autour
de 395 nm), la fréquence fondamentale du laser a titane-saphir est doublée
intra-cavité par un cristal non-linéaire (LilOg). Cette technique permet
d'obtenir jusqu'a 19 mW de puissance de sortie a la longueur d'onde 397 nm.
La sélection de la longueur d'onde dans le laser titane-saphir se fait a 1'aide
d'un filtre de Lyot (élément biréfringent); deux étalons intra-cavité asservis
rétrécissent sa largeur spectrale. Le mode fondamental du laser est stabilisé
sur une cavité de référence. Il est ainsi possible de balayer la fréquence du

laser sur un intervalle de 20GHz (onde fondamentale) avec une largeur de raie

de l'ordre de 500 kHz.

Les puissances fournies sont largement suffisantes pour détecter les
ions par voie optique. Typiquement, pour la détection par fluorescence dans le
bleu nous travaillons avec une puissance de 10-100 uW; pour l'excitation a

730 nm la puissance maximale est de 1 W, car cette longueur d'onde se trouve
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au bord de la courbe de gain du laser. Les puissances lumineuses aux
longueurs d'onde entre 200 et 960 nm peuvent étre mesurées a l'aide de
différents détecteurs calibrés avec une résolution de 10 pW (Cokerent LM-2 VY,

LM-2, LM-10).

Afin d'améliorer le rapport signal/bruit lors de l'observation de la
fluorescence des ions sur la transition la plus forte P-S, il est nécessaire de
recycler le niveau métastable par une diode laser. Pour étudier les effets de
mélange des deux niveaux de structure fine - ce qui demande un sondage du
niveau 3Dg/9 et du 3Dg/9 - il est indispensable de disposer d'un laser a 866 nm
(3Dg/9-4P1/9) et d'un laser a 854 nm (3Dg/9-4P3/9). Dans notre expérience ces
longueurs d'onde sont générées par des diodes laser, toutes les deux montées
de la méme facon en cavité externe, ce qui permet d'ajuster leurs longueurs
d'onde. Nous avons utilisé différents types de diodes (ILPN-230B (Tnstitut Poljus),
puissance maximale P,,,.=3 mW; LT40-82 ($7C) P .x= 40 mW; ML2701
(Mitsubishi), P .= 8 mW), parce que des longueurs d'onde au-dela de 857 nm ne

sont pas toujours disponibles dans le commerce.

Pour une meilleure compréhension du fonctionnement des diodes laser,
nous en donnons un apercu sommaire. Une description détaillée des diodes
laser et de leurs applications peut étre trouvée dans [WIE91]. Le principe de
fonctionnement d'une diode laser est le suivant: un courant ("courant
d'injection") traverse la couche active d'un semiconducteur dopé (jonction p-n),
ce qui crée des électrons et des trous qui recombinent en émettant des
photons. La longueur d'onde des photons émis est déterminée par le gap du
semiconducteur utilisé (typiquement InGaAlP: 670 nm, AlGaAs: 750-850 nm,
InGaAsP: 1300-1500 nm). Le confinement du mode transversal dans la couche
active est réalisé soit par variation spatiale de la densité de courant d'injection

("gain guided"), soit par variation spatiale de l'indice de réfraction ("index
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guided"). Ces variations spatiales dans la structure de la diode sont créées en
utilisant divers matériaux. Le mode longitudinal du laser est confiné par le
changement d'indice de refraction aux faces de sortie de la diode, qui sont, en
général, polies. L'ajustement de la longueur d'onde d'une diode laser est
effectué en faisant varier le courant d'injection et la température du gap du
semi-conducteur utilisé [VAR67]. Pour pouvoir travailler a une longueur d'onde
fixe, il est donc nécessaire de stabiliser la diode en température et en courant.
Typiquement, la température de travail du sémiconducteur est de 15-25°C, le
courant de l'ordre de 50 mA. Cependant l'ajustement de ces deux parametres
ne permet de faire varier la longueur d'onde émise que de quelques nm (5-
10 nm, en général). A cause de la tres petite dimension de la diode (cavité
interne) la variation de la longueur d'onde se produit souvent par sauts de
mode (longitudinal) assez grands (jusqu'a 0,5 nm): il est tres probable que la
longueur d'onde nécessaire pour une expérience ne puisse jamais étre atteinte
par les températures et les courants accessibles d'une diode donnée. Une
possibilité d'obtenir un domaine de longueur d'onde plus étendu tout en
diminuant la distance inter-mode, consiste a monter la diode dans une cavité
externe (ou cavité étendue). La diode sert ainsi de milieu amplificateur dans la

nouvelle cavité laser.

Les diodes laser utilisées sont stabilisées en température a l'aide d'un
élément Peltier. Un controleur PID (Proportionnel-Intégral-Différentiel)
stabilise cet élément a 0,005 K (12X Lightwave £LODT-5910B). L'alimentation de
courant stabilisée a été construite au laboratoire. Elle fonctionne avec des
batteries pour éviter l'influence des variations du réseau de 220 V. La cavité
laser est placée sur une plaque d'aluminium qui repose sur un bloc de granit
afin d'assurer une bonne stabilité mécanique et thermique. Pour éviter une

dérive thermique a long terme, la plaque de base de la diode ainsi que son
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couvercle (isolés par une mousse anti-bruit) sont stabilisés en température par

un deuxieme régulateur PID (stabilité supérieure a 0,01 K).

Le type de cavité que nous avons utilisé est celui employé couramment
(configuration Littrow) [LABS5], [WIE91]. La cavité est formée par la face arriere
de la diode et un réseau graphique de 1200 traits/mm. A cause des tres petites
dimensions de la face de sortie de la diode (environ 30 um sur 10 um), le
faisceau émis possede une trés grande divergence. Il est alors indispensable de
le collimater a l'aide d'un objectif de grande ouverture numérique (figure 3.3).
Le réseau renvoie le premier ordre dans la diode ce qui fait varier sa longueur

d'onde émise par un effet de feedback optique.

Stabilisation
thermique

Objectif

Alim.courant PIN
stabilisée |:| ______
DL
Elem.Peltier —~
stabilisé 0
/

Figure 3.3. Schéma du montage de la diode (DL) en cavité externe.
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Le courant de seuil Ig du laser en cavité est abaissé: le systeme a cavité
étendue "lase" a un courant inférieur au courant de seuil Ig' de la diode libre
(figure 3.4). Le flux lumineux de la diode peut étre mesuré a 1'aide d'une diode

PIN placée derriére la diode laser.

40

30

Flux-PIN [u.arb. ]

20

10

0 10 20 4\ 30 1\ 40

Courant[ mA] I I’

Figure 3.4. Courant de seuil de la diode en cavité étendue (I ) et de la diode libre (IS'), diode
laser russe ILPN-230 No0.30 a 852 nm.

En faisant varier l'angle du réseau, on peut imposer une longueur

d'onde a la diode laser suivant la relation

mA

2-sina = d (3.1),

ou m est l'ordre du réseau, d la distance entre deux traits, et A la longueur
d'onde. La plage des longueurs d'onde varie d'environ = 10 nm autour de la
longueur d'onde de la diode libre. Uniquement l'ordre zéro du réseau est sorti
de la cavité, il fournit une puissance typique de 200 uW, car nous travaillons

pres du seuil. La diode est en fonctionnement monomode. Sa largeur spectrale
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Av peut étre estimée en comparant les parametres de la diode libre (la cavité
interne) a ceux de la cavité externe (formée a l'aide du réseau). D'apres [LAUSY]

il est

2
AV ext Next lint
* 2

Avim DNjpe lext (3,2)7

ou n est l'indice de réfraction et 1 la longueur de cavité. Les indices "ext" et
"int" dénotent la cavité externe et la cavité interne respectivement. La
longueur de notre cavité étendue est de 35 mm, celle de la diode 300 um; les
indices de réfraction sont de 1 et 3.5 pour les cavités externes et internes
respectivement. Avec une largeur spectrale Av;,; de la diode libre d'environ
100 MHz, on trouve une incertitude en fréquence inférieure a une dizaine de
kHz pour la diode montée en cavité étendue. Cette valeur est une estimation
pour la limite inférieure de la largeur spectrale. Sauf pour les cavités
stabilisées activement, la diode est élargie par des instabilités de courant,
ainsi que des instabilités mécaniques et thermiques. Les mesures de la largeur
spectrale que nous avons entreprises a l'aide d'un interférometre Fabry-Pérot
confocal nous donnent une limite supérieure de 30 MHz due a la résolution de

l'appareil.

Nous avons constaté une légere instabilité sur la fréquence de la diode.
Ce "jitter" se produit avec une fréquence d'une dizaine d'hertz sur un
intervalle de fréquence de l'ordre de 100 MHz. Cependant, pour les
expériences que nous allons présenter, la stabilité des diodes laser est
suffisamment bonne. La résolution en fréquence est limité par le jitter des

diodes, qui est toujours petit devant la largeur Doppler des raies observées.

Dans un premier temps nous avons travaillé avec deux faisceaux laser

traversant le piége en diagonale suivant le méme trajet mais de facon anti-
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collinéaire. Nous disposons d'un lambdametre [ABE93] (type interférometre de
Michelson, avec un bras mobile) qui permet de mesurer les longueurs d'onde
des sources cohérentes avec une précision supérieure a 100MHz. Cette
précision est atteinte grace a un laser HeNe stabilisé en température utilisé

comme référence de longueur d'onde [PET93].

Les faisceaux lasers sont focalisés au centre du piege a l'aide d'un
systéme de lentilles placé a l'extérieur du piege. Le doublage de fréquence par
un milieu non-linéaire (LIOg) amene le profil du faisceau UV a ne pas étre
parfaitement circulaire. Il se présente sous forme elliptique avec un rapport
des axes de 2:1 environ. Ce faisceau nous fournit suffisamment de puissance, il
est alors possible d'utiliser un filtre spatial (ouverture —=100-200 um) pour le
rendre circulaire et de divergence calculable. Ce faisceau est ensuite focalisé

au centre du piége avec un diametre d'environ 70 um.

Puisque la lumiere diffusée dans le rouge (autour de 730 nm) n'est
guere génante (cf. chapitre 3.6.2), la focalisation du faisceau de l'onde
fondamentale du laser est moins critique. Il est presque parfaitement
gaussien. Il est cependant nécessaire d'éviter les pertes de puissance parce que
ce faisceau sert a exciter la transition interdite. Le diametre du waist au

centre du piege est d'environ 140 yum.

Les faisceaux des deux diodes laser de forme moins bien définie ne se
focalisent pas aisément dans le centre du piege. Puisque leur rayonnement
n'est pas détectable par le photomultiplicateur et leur puissance suffisante, les
faisceaux sont simplement focalisées a l'aide d'une lentille de 500 mm de
focale, située a l'extérieur de l'enceinte ultravide. Les faisceaux des diodes
laser peuvent étre dirigés dans la trappe soit de facon collinéaire, soit de facon

anticollinéaire, au faisceau laser.
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Figure 3.5. Schéma des faisceaux laser traversant le piege de Paul. Ici L : Lentille, D-:
Diaphragme, M : Miroir et BS: Lame séparatrice.

Tous les faisceaux utilisés peuvent étre coupés a l'aide d'obturateurs
mécaniques. Ces obturateurs ont été fabriqués au laboratoire, ils fonctionnent

avec des petits électroaimants. Leur temps de réponse est d'environ 1 ms.
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3.3. L'automatisation de I'expérience

L'acquisition des données se fait dans tous les cas a l'aide d'un micro-
ordinateur. Une carte ANALOG DEVICE RTI-815 avec huit entrées analogiques
différentielles et deux sorties analogiques ainsi que huit entrées digitales
permet de contrdler la plupart des fonctions de 1'expérience (figure 3.6.). Cette
carte d'acquisition dispose d'une fonction "Counter-Timer" d'une résolution de

1 ps.

La création des ions, le controle des tensions alternatives et continues,
la commande des obturateurs (faisceaux et photomultiplicateur), le balayage
de la fréquence du laser et l'acquisition du signal issu, soit du multiplicateur
d'électrons, soit de la détection résonnante, soit du comptage de photons sont
tous gérés par un logiciel écrit en TurboPascal (Borfand). Les données acquises
sont affichées sur 1'écran en mode graphique et sauvegardées dans des fichiers
en format ASCII. Cela permet, dans la suite, de les traiter avec différents

logiciels.
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Figure 3.6. Schéma électrique du montage expérimental.
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3.4. La détection des ions par multiplicateur d'électrons

Au cours de la mise en ceuvre de cette expérience, plusieurs méthodes
de détection ont été mises au point. La plus simple de ces techniques - la
détection des particules chargées par un multiplicateur a électrons - a été
d'abord utilisée. Elle a permis de montrer la faisabilité du piégeage des ions

Cat et de tester la dynamique du nuage d'ions dans le tout nouveau piege.

3.4.1. La méthode d'éjection résonnante

La détection des particules éjectées du piege a 1'aide d'un multiplicateur
d'électrons est facile a mettre en ceuvre. Comme le récepteur n'est pas sélectif
en masse, on utilise les fréquences du mouvement séculaire des ions pour
séparer les différentes especes piégées. Cette méthode mise au point au
laboratoire [VED90], [VED91], permet de connaitre l'espece de l'ion piégé avec
précision (x 1 amu). Le principe de cette méthode est le suivant: Le potentiel
de confinement est appliqué a 1'anneau de la trappe (les chapeaux sont réliés a
la masse). Si on applique alors une courte excitation de fréquence variable
("tickle") de facon dipolaire (c'est a dire entre les deux chapeaux), les ions
peuvent absorber de 1'énergie, lors qu'une de leurs fréquences de mouvement
est égale a la fréquence appliquée. Cette résonance conduit donc au chauffage

et a 1'éjection des ions. Aprés avoir interrompu la tension de confinement
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ultérieurement, le nombre d'ions détectés est alors plus faible que dans le cas

non-résonnant (figure 3.7.).
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Figure 3.7. Principe de la méthode d'éjection résonnante.

En faisant varier la fréquence du tickle, les fréquences de mouvement
peuvent étre détectées comme des pics d'absorption dans le signal fourni par le
multiplicateur d'électrons. Des tels spectres nous permettent de caractériser le

piege utilisé.

A coté des spectres des fréquences de mouvement séculaire des ions
dans le piege, le multiplicateur d'électrons peut servir pour un autre type de
détection, tres performant: le temps de vol. Le nuage d'ions est relaché du
potentiel de confinement & un certain moment ty =0, le profil formé par les
temps d'arrivée des particules sur la premiere cathode du multiplicateur
renseigne sur la distribution des vitesses des ions confinés et de leur énergie.
Cette méthode a été utilisée au laboratoire, elle nous a permis de déterminer
les conditions d'énergie pour la mesure des constantes de temps pour une

réaction d'échange de charge [VED94].
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Bien que la détection par multiplicateur d'électrons soit tres importante
pour connaitre les propriétés du nuage d'ions et du piege utilisé, elle n'est pas
du tout appropriée pour la suite de nos expériences. Le plus grand
désavantage est qu'il s'agit d'une méthode destructive: une fois les ions
détectés, ils ne sont plus présents dans le piege. Pour des expériences visant a
optimiser des durées de confinement au-dela de quinze minutes, il faut donc
changer de méthode de détection et passer a une technique capable de détecter

les particules tout en les conservant dans le piege.

3.4.2. Le spectre des fréquences du mouvement

Le spectre des fréquences du mouvement (figure 3.8) a été obtenu en
utilisant la méthode décrite dans le paragraphe précédente. Les expériences
ont été menées sans l'utilisation d'un gaz tampon, la pression résiduelle dans
le dispositif était inférieure a 2:10-9 mbar. La fréquence de confinement P
était égale a 1 MHz, le puits de potentiel avait une profondeur de 5-6 eV. Les
points, séparés de 500 Hz, sont le résultat de dix accumulations. Dans ce
spectre on peut apercevoir deux composantes principales ©, et o, ainsi que les
combinaisons de ces fréquences. Ces couplages sont dus aux défauts du piege
qui créent des anharmonicités. Par ailleurs, les interactions dans le nuage par
les collisions ion-ion vont également provoquer un couplage des mouvements

axiaux et radiaux [DAW76B].

Les fréquences calculées et les fréquences observées au cours de
l'expérience étaient égales a 20% pres. Ceci est un bon accord si on tient

compte des arguments suivants: il est difficile de connaitre les dimensions du
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piege et les tensions appliquées avec précision. Le mouvement des ions dans le
piege n'est harmonique que dans un piege idéal. Dans une trappe réelle, il y a
des anharmonicités dues aux défauts de fabrication qui sont a l'origine de
changements des fréquences séculaires. En outre, la charge d'espace d'un
nuage d'ions confinés déplace les fréquences séculaires toujours vers des

valeurs plus petites (jusqu'a 30%) [VED84].

Figure 3.8. Spectre des fréquences de mouvement des ions calcium dans le piege.
Q21 =1 MHz. a: 0,/2, b: 0, €: 0,, d: 0,+0,/2, e: 20,-0, f: 0,+0,, 8 20,.

Les toutes premieres expériences de confinement des ions calcium a
Marseille ont été faites dans une cage en cuivre qui avait les mémes
dimensions que la trappe utilisée actuellement. Ce piege avait été fabriqué par
fluo-tournage dans l'atelier de 1'Université de Mayence. Il était différent du
piege en molybdéne: les chapeaux étaient en tole, il y avait tres peu
d'ouvertures. Quand nous avons remplacé ce piége par celui prévu pour la
spectroscopie laser et décrit au début du chapitre 3, nous avons vérifié que les
spectres obtenus dans le nouveau piege ne présentaient pas de différences
majeures. A l'exception de quelques détails les trappes montraient des
spectres identiques. Le piege en molybdéne a les mémes caractéristiques que
son prédécesseur, quoique les chapeaux soient faits en grille et qu'il y ait

beaucoup plus d'ouvertures.
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3.5. La détection du nuage par un circuit accordé

Dans la deuxiéme étape de ce travail nous avons appliqué une autre
méthode de détection électronique - la détection par circuit résonnant. Cette
technique a permis de maximiser le temps de confinement, de tester
l'influence des différents gaz tampon sur les durées de confinement et

d'optimiser les parametres de piégeage.

3.5.1. La détection résonnante

La méthode de "détection par circuit résonnant" ou "détection
résonnante" utilise le fait que les chapeaux du piege de Paul peuvent étre
considérés comme une capacité électrique. Le mouvement des ions peut étre

détecté par un circuit résonnant accordé a la fréquence o (figure 3.9.).

Regardons une particule chargée confinée dans un piege radiofréquence
et qui effectue un mouvement oscillatoire a la fréquence o, suivant la direction
z avec une amplitude moyenne z, [DEH69]. Si on applique une différence de
potentiel V =Vcos(mw,t+py) entre les chapeaux, lion va subir une force
F = Fg cos(wzt+@p) qui va augmenter son amplitude d'oscillation z(t) de sorte

que

75



Fo .
t sin( t+@o)

2(t) = 7o cos( t+P1) +
Wy (3.3).

La puissance P absorbée par l'ion dans le circuit résonnant est

dWZ _dWZ = i &
dt ou dt e (3.4),

. .. . . 1
W, représente 1'énergie du mouvement ionique dans la direction z (W, =75

P=

mo,2z(t)2), elle est proportionelle & zy2 . L'évolution temporelle de
I'amplitude du mouvement de la particule est décrite par la constante de

temps tg, [DEH69].
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Figure 3.9. Schéma de principe du fonctionnement de la détection résonnante.

Dans le cas du confinement d'un nuage d'ions, il faut prendre en compte
le fait que le mouvement des ions peut devenir trés désordonné. Une fois le

mouvement collectif (cohérent) excité, il est amorti par une constante de temps
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ta due a des interactions ion-ion, aux anharmonicités du piege, et aux

collisions avec des particules du vide résiduel.

Dans notre expérience, la fréquence «; est la résonance d'une des
fréquences de mouvement des ions (par exemple ®,). Le piége n'étant pas
idéal, de légeéres modifications du point de fonctionnement sont nécessaires
pour trouver la fréquence de résonance des ions. Le changement du point de
fonctionnement se fait par balayage de la partie continue de la tension de
confinement. Pour de tres petites variations de wz on peut supposer une

relation quasi-linéaire entre oz et la tension continue V.

Au cours du balayage de la tension continue Vp les ions vont pouvoir
absorber de 1'énergie des que o est proche de leur fréquence séculaire suivant
z. Par cette absorption d'énergie, le nuage ionique est chauffé, ce qui entraine
une diminution de l'influence relative de la charge d'espace. En conséquence,
la fréquence de résonance des ions augmente vers la valeur sans charge
d'espace, elle n'est plus accordée a la fréquence d'excitation [WIN75B]. A cause
de ces problémes d'accord de fréquences, le signal d'absorption a une forme
asymeétrique, superposition d'une courbe d'absorption et d'une courbe de
dispersion. Une possibilité d'augmenter le rapport signal/bruit dans cette
méthode de détection est d'exciter le mouvement des ions a la fréquence
Q + oy, et d'observer leur réponse a la fréquence m,. Cette technique permet de

travailler pratiquement sans bruit de fond [DEH69].

La méthode décrite ci-dessus est d'une trés grande sensibilité. Pour la
détection des ions durant de longs temps de confinement, il est nécessaire
d'optimiser les conditions de détection, comme 1'amplitude de l'excitation ou la
vitesse de balayage de Vpc. Toute sorte de bruit doit étre écartée, et il faut

éviter de sonder les ions trop souvent. A chaque passage sur leur fréquence de
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résonance ils absorbent de I'énergie et sont un peu chauffés. Comme - pour des
raisons techniques - le puits de potentiel avec lequel on travaille au cours de
cette expérience n'est pas tres profond (5-6eV), les ions sont facilement

perdus.

3.5.2. L'influence des collisions avec un gaz tampon

La figure 3.10. montre un pic d'absorption obtenu par la méthode de
détection résonnante. Son maximum se trouve a une certaine tension continue
que nous appelons "tension de résonance". La variation de cette tension reflete
la variation du point de fonctionnement, puisque la tension radiofréquence

reste fixe au cours des expériences.
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Figure 3.10. Pic de résonance des ions confinés, obtenu par détection résonnante.
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A l'aide de cette technique de détection tres sensible nous avons
optimisé les parametres de confinement. Les parameétres de création des ions
(vitesse du jet atomique, conditions de vide, durée du pulse de création) jouent
un role majeur pour la durée de vie des ions dans le piége. Des temps de
stockage de plusieurs heures ont pu étre atteints en ajoutant une légere

pression de gaz tampon.

L'influence du gaz tampon sur le temps de confinement a été étudiée de
facon systématique en utilisant des gaz différents. La figure 3.11. montre
l'influence de différentes especes employées comme gaz tampon. L'introduction
d'hélium dans le dispositif de piégeage augmente la durée de vie des ions dans
la cage de beaucoup. Comme I'hélium est un gaz rare de faible masse, on peut
s'attendre a ce qu'il n'y ait pratiquement que des collisions élastiques entre ce
gaz atomique et les ions: la température des ions est considérablement

réduite, ils sont donc confinés tres longtemps.

Nous avons vérifié que l'utilisation des gaz moléculaires (Ny, CO)
comme gaz tampon n'améliore pas les conditions de stockage. La masse de ces
deux molécules est grande (m = 28 amu), celles-ci risquent d'étre ionisés et
piégés avec les ions calcium. La grande différence dans l'efficacité du
refroidissement par rapport a I'hélium est surtout due au fait que les collisions
avec des particules de masse élevée peuvent facilement perturber les

trajectoires des ions confinés et donc éjecter les ions du piege.

Le néon a été choisi comme autre gaz tampon; c'est un gaz rare, mais de
masse plus élevée (m = 20 amu). L'introduction de ce gaz dans le dispositif
ultravide n'a pas augmenté les durées de confinement. Probablement a cause
de sa grande masse, il risque, lui aussi, d'éjecter les ions calcium hors du piege

durant une collision.
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Figure 3.11. Durées de confinement des ions calcium en fonction de la pression de
différents gaz tampon.

La dépendance des fréquences de mouvement du point de
fonctionnement et donc de la tension continue Vp¢ utilisée pour détecter les
ions, fournit un moyen performant pour étudier la charge d'espace du nuage
confiné. Les variations de la valeur de la tension continue a la résonance sont
un indicateur des variations du point de fonctionnement. Nous observons ainsi
un déplacement de cette tension en fonction du temps de confinement da a la
variation de la charge d'espace du nuage. Apres 1'étape de création, les ions se
thermalisent grace aux collisions avec le gaz tampon et les collisions ion-ion.
Pendant les premiers instants de confinement la perte relative des ions est la
plus importante. En général, cette perte des ions suit une loi de décroissance

exponentielle. Pendant le temps de thermalisation, la charge d'espace va
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évoluer, parce qu'elle dépend du nombre d'ions et de leur température dans le

piége [VEDS85].

La figure 3.12. représente 1'évolution de la tension continue
"résonnante" en fonction du temps de piégeage (1). Le nuage tend vers un état
d'équilibre. La diminution du nombre d'ions (A) est proportionnelle a la
variation de la hauteur du signal d'absorption. La perte des ions suit une loi

de décroissance exponentielle.
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Figure 3.12. Influence de la charge d'espace. La valeur a la résonance de la tension continue
(@) évolue en fonction du temps. La perte des ions (fl) suit une loi exponentielle, ici T = 1,5h.

La réorganisation du nuage d'ions peut aussi étre étudiée en fonction de
la pression des neutres en utilisant des gaz tampon de nature différente. Dans
cette expérience nous avons utilisé de I'hélium et de 1'azote moléculaire. Dans

tous les cas, les mesures ont été faites une fois l'état d'équilibre atteint.
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La figure 3.13. montre le déplacement du point de fonctionnement en
fonction de la pression partielle de gaz tampon, pour 1'hélium (1) et pour
l'azote (O). L'hélium a beaucoup plus d'influence que 1'azote. Ce comportement
nous semble justifié, car le refroidissement provoqué par les collisions Ca*-He
est beaucoup plus important que celui di aux collisions Ca*™-Ny (figure 3.11.).
L'introduction d'hélium dans le dispositif, permet donc d'obtenir un nuage plus
froid ce qui prolonge les durées de confinement. La diminution de 1'énergie
cinétique des ions augmente l'influence des interactions coulombiennes. L'effet

de charge d'espace devient donc plus important.
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Figure 3.13. Déplacement du point de fonctionnement sous l'influence des
gaz tampon de nature différente. (i: He; o: No).

La variation de la température des ions ne peut pas étre déduite des
données. La méthode de détection résonnante ne permet pas non plus de

quantifier la densité des ions dans le piege puisqu'elle ne donne pas acces a la
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répartition spatiale des particules dans la cage. La détermination du nombre
d'ions y est possible mais elle n'est pas immédiate [GABS1]. Seule une détection
par des moyens optiques offre ces possibilités. Dans le paragraphe suivant
nous montrerons comment nous avons déterminé quantitativement la
réduction de l'énergie cinétique due aux collisions élastiques avec le gaz

tampon.
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3.6. La détection optique

Les deux méthodes de détection électroniques n'ont pas une trés bonne
résolution en masse; elles permettent de déterminer la masse de 1'ion piégé a
+ 1 amu. La détection par fluorescence est bien str la méthode de détection la
plus fiable pour l'identification d'une particule. Seule l'observation de la
fluorescence de la raie de résonance des ions Cat permet de savoir avec
certitude que les ions confinés sont effectivement des ions calcium une fois

ionisés.

3.6.1. Les raies de résonance du Call

La premiere méthode optique qui a été utilisée sur notre montage est la
détection des ions par leur fluorescence dans le bleu (397 nm). Les ions sont
excités sur la transition 4281/2 - 42P1/2 a 396,85 nm. L'observation de
I'émission spontanée se fait sur la méme transition (figure 3.14.a). Il est
nécessaire de travailler avec une pression de gaz tampon assez élevée parce
que le taux de branchement du niveau P vers le niveau D est tres grand (chap.
2.2). En l'absence de collisions, la population d'ions est tres vite pompée dans
le niveau métastable car la durée de vie du niveau P est négligeable par
rapport a la durée de vie du niveau D. La relaxation collisionnelle induite par
un gaz tampon réduit la durée de vie du niveau D, de sorte qu'une partie de la

population participe a nouveau au cycle absorption-émission a 397 nm.
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Néanmoins la réduction de la durée de vie du niveau métastable due aux
collisions avec des atomes d'hélium n'est pas tres grande, le signal attendu
reste donc toujours faible. Le rapport signal sur bruit atteint est de l'ordre de 3

(figure 3.15).

w

i

w

b

Figure 3.14. Détection de la fluorescence 4S1/9-4P1/9 4 397 nm. a - avec un gaz tampon pour
réduire la durée de vie du niveau métastable, b - en double-résonance.

On a constaté qu'en présence d'un gaz tampon le signal de fluorescence
est pratiquement toujours saturé. En effet, le nombre d'ions remis dans le
cycle absorption-émission a 397 nm étant trés petit, la puissance nécessaire
pour la saturation est tres faible. D'apres [DEMS8S], la puissance de saturation
8i 8nhy3

P ) si on

néglige la relaxation dans le niveau D. Pour le calcul de cette valeur, nous

pour la transition 4Sq/9-4P1/9 est d'environ 0,36 uW (I4=

avons estimé que le nombre d'ions est de 102 et que le diamétre du waist du

laser dans le piege est de 70 um. Cependant, il faut considérer que la "durée de
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vie" du niveau P est augmentée a cause du taux de branchement élevé. Le
retour de 1'électron excité vers le niveau fondamental n'intervient qu'apres
environ 100 ms (approximation pour la valeur de la durée de vie du niveau D
en présence de gaz tampon). La puissance de saturation nécessaire est alors
plus petite dans le rapport des durées de vie des niveaux P et D. De plus, le
rapport de la largeur du laser et de la largeur Doppler doit étre considéré. En
totale,on estime une valeur de Py, = 100 pW pour la puissance de saturation

de la transition 4S/9-4P1/9 2 397 nm.
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Figure 3.15. Signal de fluorescence des ions calcium & 397 nm (4S,,,4P,,). Pour la courbe
présentée, la pression d'hélium est d'environ 3:10°mbar. Excitation avec un laser & 397 nm
(®), excitation en double-résonance (fl). La légere pente des courbes est due a la variation de
la puissance laser.

Un signal beaucoup plus distinct est obtenu si on excite les ions en

double-résonance optique-optique (figures 3.14.b et 3.15). Pour cela il faut
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joindre au laser a 397 nm une excitation de la transition 32D3/2-42P1/2 a
866 nm (cf. chapitre 3.2). Si on tient compte des probabilités de transition, de
la taille des signaux obtenus, des puissances utilisées et de la géométrie du
montage, on peut estimer que le temps nécessaire pour vider le niveau D en
excitant avec une diode laser est inférieur a une dizaine de ms [THO093B]. Le
cycle de détection pour la transition 4S1/9-4Pg/2 du Call est comparable a celui
présenté. L'excitation se fait a 393 nm, seul le niveau métastable 3D5/9 est

recyclé par une diode laser a 854 nm.

La température des ions dans le piege radiofréquence peut étre déduite
a partir du signal de fluorescence obtenu en double-résonance. Une méthode
des moindres carrées permet d'ajuster les points expérimentaux par une

gaussienne

RV
flv)= A-exp(—O,S-M
)

+B

(3.5),

ou A représente 1'amplitude du signal, B le bruit, v la fréquence sur laquelle
la raie est centrée, et o 1'écart type de la gaussienne. L'influence prédominante

sur la largeur de la transition Av vient de l'effet Doppler du premier ordre:

AV 716107 1[I
Vo M

ou T est la température des ions et M leur masse en unités atomiques
(paragraphe 2.5). Av est la largeur totale a mi-hauteur de la raie, son rapport

avec l'écart type est

A%:«/z-lnz ~ 1,18

Dans notre expérience la direction d'excitation se situe suivant la
diagonale du piege qui est inclinée de 38° par rapport a l'axe z. Pour estimer la

température, il faut prendre en compte cette géométrie, puisque le signal
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dépend en effet de la projection des distributions des vitesses observées

(figure 3.16).

mes
La température T

Chapeau :

est ,p. Vx proportionnelle
supérieur 0

aux écarts _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ . types des

carrées des A vitesses, parce

qu'elle est définie

uniquement par l'énergie

cinétique des ions. On a

Figure 3.16. Projection des distributions de vitesses
dans le piege.

T oc (vi2) + {vy 2 (v (3.6),
les projections des distributions de vitesses peuvent étre remplacées par
(sz) - <Vy2> = (Vmes sin @) ot (sz) = (Vmes COS (p)z,

ce qui donne pour la relation entre la température des ions T et la

température T,,.; déduite de la largeur spectrale mesurée

T=Tmes (1+sin%@)=1,38 Tppes  pour @=38°

Nous avons étudié l'influence de la nature du gaz tampon sur la
température du nuage d'ions. D'apres la théorie (cf. paragraphe 2.4.1) et les
expériences que nous avons effectuées a l'aide de la détection par circuit
résonnant, nous nous attendons a ce qu'un gaz tampon atomique de faible
masse (par exemple 1'hélium) provoque suffisamment de collisions élastiques,

pour qu'il y ait refroidissement des ions confinés.
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La figure 3.17. représente la variation de la température des ions dans
la cage en fonction de la pression d'hélium introduite dans le dispositif. Nous
avons mesuré des largeurs spectrales jusqu'a 10 GHz. Des températures
minimales de l'ordre de 2500 K sont atteintes dans un puits de potentiel de
profondeur total de 62 eV. L'erreur de la mesure augmente avec les basses
pressions en raison de la diminution du rapport signal sur bruit pour des ions
plus chauds. Ceci est da a la densité réduite du nuage, comme elle a pu étre

observée au cours des expériences décrites au paragraphe 3.5.2.
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Figure 3.17. Variation de la température des ions confinés dans le piége de Paul en fonction de
la pression de gaz tampon. L'erreur sur la pression a été estimée a 25%.
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3.6.2. Les transitions électriques quadripolaires

Rappelons que le but de 1'expérience de spectroscopie sur l'ion calcium
dans un piege radiofréquence est de tester la faisabilité d'un étalon de
fréquence basé sur la transition interdite de cet ion. La derniére étape de ce
travail exploratoire porte sur l'excitation et l'observation directe de la

transition électrique quadripolaire 4281/2-32D5/2 a 729 nm.

Les mesures de fluorescence dans 1'UV ont fournies des informations
sur le nombre d'ions, les puissances d'excitation nécessaires et 1'efficacité de
détection. Pour le signal de fluorescence lors de l'excitation directe de la
transition interdite 4S1/2-3Dg/9, un taux de l'ordre de 230 cps pour une
puissance laser de 500 mW peut étre estimé (voir annexe D). On doit alors
travailler avec la puissance maximale. Les puissances utilisées sont de 1'ordre
de 800 mW. La limite inférieure se situe autour de 50 mW, a des puissances
plus basses le signal est difficilement distinguable. La performance du laser
limite la puissance maximale, dans de bonnes conditions (surtout en l'absence
de poussiere), le laser délivre jusqu'a un watt de lumiéere autour de 730 nm en

fonctionnement monomode.

Pour faciliter l'absorption sur la transition interdite nous avons
introduit un gaz tampon dans le dispositif. Les collisions inélastiques
réduisent la durée de vie du niveau métastable, la probabilité d'absorption A
de la transition interrogée est ainsi augmentée (A(S-D) = Error!)) [COR77]. Les

premiéres observations ont été réalisées suivant un schéma de détection déja
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connu: recyclage par la diode a 866 nm et observation de la fluorescence de la

transition 42P1/2-4281/2 a 397 nm (figure 3.18). Cette méthode offre deux

avantages: l'observation suivant ce principe a déja bien fonctionné pour

l'excitation dans 1'UV, et nous pouvons travailler avec un filtre interférentiel

centré autour de 400 nm pour supprimer la lumiere diffusée dans le rouge, ce

qui en fait une mesure pratiquement sans bruit.
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S

Figure 3.18. Principe de détection de l'excitation de la
transition interdite.

cours de

des données,
est fixée sur

d'onde, tandis

fréquence du
saphir est
de la

la  transition

atomique 4S1/92-3Dg/2. Des courbes de résonance sur la transition interdite

4S1/9-3D5/2 ont été obtenues de la méme facon: excitation a 729 nm, recyclage

a 854 nm (3Ds5/2-4P3/2), observation a 4Pg/9-4S1/2 (393nm). Le signal détecté

est celui en figure 3.19.
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Figure 3.19. Observation de la fluorescence sur la transition 4S1/9-4P3/9 au cours de
I'excitation de la transition interdite 4S;/9-3D5/9. Le trait continu est 'ajustement de la
courbe par une fonction gaussienne.

Bien que l'amplitude du signal de fluorescence observé soit tres faible
(< 1000cps), de bons rapports signal sur bruit (de l'ordre de vingt) ont été
atteints. Ceci permet d'envisager des mesures de durées de vie des niveaux
métastables a partir du peuplement direct du niveau métastable D effectué
grace a l'excitation de la transition électrique quadripolaire. Celles-ci seront

présentées au prochain chapitre.
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4. L'étude du doublet métastable 3D

Pour une application exploitant la finesse des transitions interdites
4S-3D de l'ion calcium dans le rouge, soit en étalon de fréquence, soit en raie
de calibration dans les phénomenes astrophysiques, il est indispensable de
connaitre avec précision les durées de vie de deux niveaux métastables 32Dz
et 32Dgy. Comme cité plus haut, ces durées de vie naturelles ont été
déterminées expérimentalement trés peu de fois. En fait, les mesures de
grande précision de durées de vie des métastables ne peuvent se faire que
dans un dispositif confinant. Les incertitudes dues aux temps limités
d'observation y sont éliminées. De plus, comme nous l'avons présenté au
chapitre 2.4., il est trés important d'étudier l'influence de différents gaz
neutres sur les ions piégés. La connaissance des taux de désexcitation
collisionnelle permet de corriger les erreurs dues aux élargissements
collisionnels. Dans le piége de Paul les valeurs des constantes de réaction
peuvent étre déterminées avec beaucoup de précision, parce que les
interactions avec des impuretés et les parois sont évitées. Dans nos
expériences les collisions entre deux ions Cat sont négligeables car la densité
des ions est tres petite devant la densité du gaz tampon. Cette simplification
s'applique pour le cas du quenching comme pour celui du mélange des niveaux

de structure fine.
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4.1. Les durées de vie naturelles et le quenching

4.1.1. Le principe

Considérons un niveau atomique i. Par émission spontanée il se produit
des transitions vers des niveaux d'énergies inférieures. La probabilité par
unité de temps pour une transition d'avoir lieu entre un niveau j et n'importe
quel état k est la somme des probabilités de toutes les transitions accessibles
par émission spontanée. Cette probabilité p est

p=[ Ax
k (4.1),

ou Ajk est le coefficient d'Einstein pour l'émission spontanée a partir d'un
niveau atomique j vers un niveau k. Si le niveau j est peuplé par N; atomes, sa
décroissance temporelle est régit par

dN;

“—_ pN
a P (4.2)

et s'exprime alors par

ou Ny est la population initiale du niveau j (N = N;(t=0)). La durée de vie
moyenne T d'un état est alors définie comme t = 1/p. C'est le temps, au bout

duquel la population N(t) d'un niveau atomique a chuté a Ny/e = 0,37-Nj.
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Comme cette durée ne dépend que des propriétés intrinseques (de nature
statistique) du niveau atomique, elle est appelée durée de vie naturelle du

niveau atomique [MAY85].

Bien que les conditions de vide qui regnent dans le piége soient
poussées (Piot < 1:10% mbar), les collisions avec les particules du vide résiduel
ne peuvent pas étre négligées. Ceci veut dire qu'il est pratiquement impossible
de mesurer directement les durées de vie naturelles des états métastables
3Dg/9 et 3Dgso. Elles peuvent toujours étre raccourcies par des collisions
inélastiques. Une possibilité d'éviter ce probléme - et de connaitre ainsi une
durée de vie naturelle avec précision - consiste a mesurer la durée de vie
effective en faisant varier la pression de gaz tampon dans le dispositif et
d'extrapoler a partir de ces valeurs la durée de vie a pression zéro. Il est alors
possible de déterminer simultanément la durée de vie naturelle et les taux de

relaxation collisionnelle.

Considérons la dynamique du peuplement et de la désexcitation d'un
niveau a partir des équations différentielles. Une fois le niveau j peuplé (par

laser), sa population subit les variations suivantes

ANi(t) = - (ToatTone+] yine)'Nij(© + [ iN(O)ng

L4t dénote le taux de désexcitation du niveau da a la durée de vie naturelle
finie (T ¢ = i ), ['q est le taux de désexcitation collisionnelle vers le niveau
fondamental, et les v, yi; décrivent les processus de transfert de population
dans des niveaux voisins k (mélange). Cette équation s'applique a une
population en présence d'un gaz tampon neutre a pression fixe. La
désexcitation collisionnelle dépend linéairement de la densité ng de gaz

tampon dans le dispositif ultravide. Pour une densité donnée nous mesurons
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s . 1 . .
donc un taux de désexcitation effectif I'ger= . composé des différentes voies
e

de désexcitation donné par

Defr= Ipat + nB'(rQ'FYmel) (4.5)

Nous avons négligé ici le peuplement du niveau j par un niveau voisin k par
collisions (yxj = 0), car cet effet est négligeable devant les processus de

dépeuplement du niveau.

Puisque nous nous trouvons dans un régime de faible énergie et que la
variation des températures ioniques au cours de l'expérience est petite (entre
3000 et 10000 K), nous pouvons supposer que les taux de réaction I'q mesurés
sont constants [MCD64]. I'Q est défini comme le produit de la section efficace et

de la vitesse relative des deux particules

g =<og vel> (4.6).

Toutes les constantes de réaction ne sont définies que pour une seule
espece de gaz. Nous avons vu au chapitre 2.4. qu'un processus de désexcitation
n'a pas les mémes constantes de temps pour les interactions avec un gaz rare

que pour les interactions avec un gaz moléculaire. Nous pouvons écrire:

1 1

Teff  Tnat

+ ] (nBi o'+ ngl ymeli)
i (4.7),

ol ngl est la densité du gaz tampon i, Tyl et v, ' les constantes de réaction
pour la désexcitation collisionnelle vers le niveau fondamental et vers un

niveau voisin respectivement.

Pour des faibles densités de gaz tampon, nous avons le droit d'utiliser la
loi des gaz parfaits (p; = ngikgT) et nous pouvons transformer (4.7) en:

1 1+|:| Pi

To' + Ymel
Teff  Tnat ; kg'T ( Q Ymel (4.8),
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ou p; est la pression partielle du gaz i, kg est la constante de Boltzmann et T
la température absolue du gaz tampon. Au cours de la mesure, il est
nécessaire de tenir compte de tous les gaz présents dans le dispositf pour

pouvoir séparer leurs influences respectives.

4.1.2. La méthode

Dans notre expérience nous avons mesuré les durées de vie effectives de
la facon suivante: A une pression donnée (composée d'un jeu de pressions
partielles constantes), le niveau métastable est peuplé par laser pendant un
temps t,,, (entre 500 et 1000 ms). Deux méthodes ont été utilisées pour
peupler les niveaux D par laser - le peuplement direct et le peuplement
indirect - elles seront détaillées plus tard. Au peuplement d'un des deux
niveaux métastables suit un délai tg - permettant la désexcitation du niveau -
puis celui-ci est sondé par une diode laser réglée sur la transition P-D
correspondante. Cette diode laser est appliquée pendant une vingtaine de
millisecondes (tg,,), ce temps assure un vidage complet du niveau sondé. Le
signal de fluorescence P-S (proportionnel a la population du niveau D) est
observé (figure 4.1.a et b). La mesure est recommencée en augmentant tq par

un pas variant de 5 a 200 ms.
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Figure 4.1.a. Chronologie de mesure de la durée de vie effective.
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Figure 4.1.b. Schéma de principe de la mesure de la durée de vie effective.

Pendant le temps d'attente ty, la population du niveau D peut se

désexciter, soit par émission d'un photon D-S, soit par relaxation collisionelle
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avec une particule du gaz tampon (cf. chapitre 2.4.). A une pression fixe la
courbe de décroissance de la population de 1'état métastable peut étre observée
en fonction du délai tq (figure 4.2). Pour disposer d'un bon rapport signal sur
bruit il est nécessaire de répéter ce cycle plusieurs fois. Vu le temps nécessaire
pour l'acquisition d'un seul cycle de mesure, et la difficulté d'assurer une
bonne stabilité a moyen terme de tous les parameétres de 1'expérience
(puissance des lasers, nombre d'ions, pression...), le nombre d'accumulations
ne dépasse pas une quarantaine. Une expérience typique dure ainsi environ

30 minutes, la perte des ions au cours de ce temps est négligeable.

2000 T L | T T T T T L | T T T T T T T 1 T T

P

1500

1000
K

Population du niveau 3D ., [u.arb. ]

500 \m
O 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 1000 2000 3000 4000 5000
Delai [ ms ]

Figure 4.2. Décroissance exponentielle de la population du niveau 3Dg/9 en
fonction du temps & pression fixe (ici pge = 1-10" 'mbar ).

La durée de vie effective 1.4 & une pression donnée est alors obtenue en
ajustant la courbe de décroissance obtenue a l'aide d'une méthode de moindres

carrés [BEV69]. La fonction d'ajustement utilisée est la suivante:

N(t) = No-exp(- td/terr) + Bo 4.9),
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ou N(t) et N sont les populations du niveau considéré a l'instant ty=t et t3=0
respectivement; B est le bruit dont la contribution principale provient du

courant d'obscurité du photomultiplicateur.

P
a
S
P
D
b
S

Figure 4.3. Les deux méthodes de peuplement du niveau D. a - peuplement indirect, b -
peuplement direct.

Pour le peuplement des niveaux 3D, nous avons utilisé deux méthodes
différentes (figure 4.3.). La premiere, la méthode de "peuplement indirect",
consiste a exciter une des transitions électriques dipolaires S-P par laser. Le
niveau métastable correspondant est peuplé par relaxation de 1'état P, grace
au taux de branchement vers le niveau D d'environ 5%. La tres courte durée
de vie du niveau P (<7ns, cf. chapitre 2.2.) est favorable au peuplement rapide
du niveau métastable. La deuxieme méthode ("peuplement direct") est basée
sur l'excitation d'une des transitions interdites par laser pour peupler un état

D directement (cf. § 3.6.2).
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En ce qui concerne le peuplement de 1'état 3Dg/ les deux méthodes sont
équivalentes. Par contre au cours du peuplement du niveau 3Dg les
populations initiales des différents niveaux ne sont pas tres bien définies:
Regardons le peuplement indirect du niveau 3Dg/9 a travers le niveau 4Pg.
Nous nous apercevons qu'il y a une probabilité non nulle pour qu'il y ait
relaxation vers le niveau 3Dgj. Au début de l'expérience alors, les deux

niveaux seront peuplés dans un rapport 10:1 (figure 4.4) [M0049].

s_| ¥

Figure 4.4. Peuplement indirect du niveau 3D5/9.

Dans ce cas, une facon de créer des conditions initiales mieux définies
est l'utilisation d'un laser ou d'une diode laser a 866 nm (3Dg/9-4P1/9) qui
assure que le niveau 3Dg/9 reste vide pendant que le niveau 3Dy est peuplé
de la facon décrite ci-dessus. C'est suivant ce schéma que des expériences ont
été effectuées a Mayence [ARB94A]. Cependant, cette méthode nécessite un
troisieme laser, et il est encore plus difficile d'assurer la stabilité du systeme

que dans le cas des deux lasers.

L'utilisation du peuplement direct du niveau 3Dg,9, a partir de
l'excitation de la transition électrique quadripolaire a 729 nm, évite le
peuplement "parasite" d'autres niveaux. Il ne demande que deux lasers et

garantit ainsi des bonnes conditions de stabilité tout au long de 1'expérience.

103



Si on compare les valeurs expérimentales des durées de vie effectives du
niveau 3Dg5/9 obtenues par ces deux méthodes de peuplement (figure 4.5.), il
est évident que le peuplement direct du niveau est préférable. Les points
obtenus par cette méthode sont bien regroupés suivant une droite, tandis que
les valeurs des durées de vie effectives mesurées par la méthode de

peuplement indirect sont beaucoup plus petites et surtout plus dispersées.

1 400 T T T T T T T T T T T T T T T T
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Figure 4.5. Durées de vie effectives en fonction de la pression d'hélium, mesurées avec la
méthode de peuplement indirect (1) et de peuplement direct ().

Toutes les courbes et les mesures qui suivent ont alors été faites a
partir de la méthode de peuplement direct, c'est a dire en peuplant le niveau

métastable directement par excitation de la transition interdite.

Pour déterminer la durée de vie naturelle par extrapolation a pression

zéro, nous nous servons de la convention suivante: on représente l'inverse de
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la durée de vie effective ( = le taux de désexcitation mesuré) en fonction de la
pression (Diagramme de Stern-Vollmer) [DEMSS]. Pour une détermination
précise de la durée de vie naturelle, il est important que les valeurs
expérimentales soient prises a des valeurs de pression aussi basses que

possibles.

4.1.3. Les résultats

En raison de l'intérét astrophysique les expériences ont été conduites en
utilisant des gaz nobles (I'hélium et le néon) comme gaz tampon. Par ailleurs,
les collisions avec des molécules (ayant un moment dipolaire permanent)
devraient avoir des taux de quenching et de mélange de structure fine d'au
moins un ordre de magnitude supérieur aux gaz rares et seraient donc
intéressantes a étudier. Cependant, il est tres difficile de trouver un gaz
tampon moléculaire adapté a ce genre d'étude: le calcium n'est pas tres lourd
(M =40 amu), des molécules plus lourdes risquent donc d'éjecter les ions du
piege. De plus, il faut choisir un gaz qui soit totalement inerte afin d'éviter la
formation de complexes moléculaires entre les ions calcium et le gaz tampon.
Une utilisation d'O2 ou d'H20 ne peut donc pas étre envisagée. Pour pouvoir
comparer l'effet des collisions des gaz rares et des gaz moléculaires, 1'azote

moléculaire a été choisi comme seul gaz tampon moléculaire.
La figure 4.6 montre la variation du taux de désexcitation en fonction de

la pression totale qui est la somme des pressions partielles. Ceci permet de

visualiser 'importance des différents gaz.
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Figure 4.6. Diagramme de Stern-Vollmer pour l'extrapolation de la durée de vie naturelle de

deux niveaux métastables, a - niveau Dg/9, b - niveau Dgjy. Les inverses des durées de vie

effectives 1o¢r y sont représentées en fonction de la pression de différents gaz tampon (hélium,

néon et azote).
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Pour chaque durée de vie effective mesurée, on dispose d'un jeu de
pressions partielles p; qui décrit ce point. Les données expérimentales en
figure 4.6 ont été ajustées avec I'équation (4.8) par une méthode des moindres
carrés grace au programme MINUIT [MiN92]. Pour cet ajustement
multidimensionnel, j'ai défini un xz de la facon suivante:

; 2
Fi—kpir )) ST

rﬁat + I]
i B

o [

ou k est l'indice d'un point de l'expérience, I'  ,; est le taux de désexcitation du

k
Mexp (4.10),

. . . 1 1
niveau atomique di a l'émission spontanée (T ), I'eep = —_ le taux de
Tnat Teff
désexcitation pour une pression donnée, et neyp, l'erreur statistique issue de

l'expérience.

Ici, la constante de réaction I'; décrit tous les mécanismes de
désexcitation de 1'état métastable, voir le quenching et le mélange des niveaux
de structure fine. En utilisant la méthode présentée il ne nous est pas possible
de séparer les deux voies de désexcitation. (Des détails sur des ajustements
effectués en vue de la séparation de deux constantes de réaction sont
présentés en annexe E). Il est bien connu que les probabilités des deux
processus sont tres différentes. Des expériences ont montré que pour une
pression donnée la désexcitation collisionnelle vers 1'état fondamental est
beaucoup plus lente que le mélange des deux niveaux de structure fine [MIL92],
(voir aussi plus loin dans ce travail (§ 4.2.)). Le fait que la vitesse du mélange
de niveaux de structure fine est considérablement supérieure a celle du
quenching permet ici de négliger l'influence du j-mixing (annexe E). La
constante de réaction I'; est donc une bonne approximation pour la description

du quenching. Elle en est la limite supérieure.
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4.1.3.1. Les durées de vie naturelles

L'extrapolation d'environ quatre-vingt points expérimentaux pour
chaque niveau métastable nous donne les valeurs des durées de vie naturelles

pour les niveaux 3Dg/9 et 3Dg/9 du Ca*

1(3Dg/s) (1111 + 46) ms

(994 + 38) ms

©(3Ds/2)

Les incertitudes données tiennent compte des principales sources
d'erreurs, telles que la perte des ions, l'instabilité de la pression dans le
dispositif expérimental ainsi que les fluctuations de la puissance du laser a
titane-saphir. Les incertitudes statistiques dépendent du nombre
d'accumulations et sont de l'ordre de 3 a 5%. L'évalution des erreurs

systématiques a été conduite de la fagon suivante:

o la variation du nombre d'ions: puisque nous utilisons un puits de
potentiel trés profond (> 60 eV), les durées de confinement sont tres élevées,
méme sans gaz tampon. Néanmoins nous avons entrepris des simulations
numériques aux points extrémes du régime de l'expérience
(Pmin = 5109 mbar, py.x = 1:10-2 mbar), en tenant compte des constantes de
temps décrivant la perte des ions et en utilisant les parametres réels de
l'expérience (nombre d'accumulations, durée d'excitation, durée de sondage
etc.). Dans l'expérience présentée, l'influence de la perte des ions est inférieure
a 3%, et donc plus petite que l'incertitude statistique des valeurs

expérimentales [ROC94A].

108



o la stabilité de la pression et de la puissance laser: ces deux
parameétres ont été mesurés au début et a la fin de chaque expérience
élémentaire. Toutes les expériences montrant des variations importantes

(supérieures a 7-10%) de pression ou de puissance laser ont été éliminées.

o la mesure absolue de la pression du gaz tampon: ces erreurs ont
effectivement été introduites lors de la détermination des incertitudes des
durées de vie naturelles mesurées au cours de ce travail. Les incertitudes sur
les valeurs expérimentales ont été estimées en faisant varier le nombre de

points utilisés pour l'extrapolation par le programme MINUIT.

Les valeurs des durées de vie naturelles que nous avons mesurées sont
en tres bon accord avec les résultats des expériences et les calculs des durées

de vie naturelles publiés ces dernieres années.

1(3Dg/0) 1(3D5/0)
Expériences
[ARB94A] 1113+45 ms 1054+61 ms
[URA93] - 1080+220 ms
[ARB93] 1240+390 ms 1240+390 ms
[URA92] - 770+70 ms
Calculs

[GUJ9I1] 1271 ms 1236 ms
[VAE92] 1160 ms 1140 ms
[BRA93] 1200 ms 1160 ms

Tableau 4.1. Durées de vie naturelles des niveaux métastables du Call en ms.

Les expériences [ARB94A] et [ARB93] ont été menées a 1'Université de

Mayence/R.F.A. avec des nuages d'ions dans une trappe de taille supérieure a
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la nétre (rp=20mm). Ces nuages avaient des températures de 8000K et 2000K
respectivement. Les résultats de [ARB93] correspondent a un régime de
pression de 10 a 10° mbar, ou l'hydrogene et l'azote étaient les gaz
prédominants. La décroissance du niveau Dgjy (peuplé par la méthode
"indirecte") a été mesurée par sondage a l'aide d'une diode laser a 849 nm
(Dg/9-P3/0) et par observation de la fluorescence de la transition 4Pg/9-4S1/0 a
393 nm. Comme un fort mélange des niveaux de structure fine a pu étre mis
en évidence, une valeur commune des durées de vie des niveaux métastables a
été extrapolée. Le plus grand désavantage de cette méthode est le fait, qu'il
n'est pas possible de séparer les durées de vie des deux niveaux métastables:
une forte pression de gaz tampon mélange les niveaux de structure fine
compléetement; 1'utilisation de pressions plus faibles donnerait des résultats
erronés car il y a couplage des deux niveaux métastables par la diode laser a
849 nm. L'expérience la plus récente [ARB94A] a été conduite sans introduction
de gaz tampon a des pressions inférieures a 7 1019 mbar. Les mesures ont été
effectuées par peuplement indirect, mais en utilisant trois lasers (cf. § 4.1.2).
Par extrapolation des données concernant le mélange des niveaux de structure
fine, il a pu étre constaté que l'influence de cet effet était négligeable.
Cependant les durées de vie effectives ont été corrigées en tenant compte du

quenching. La cause principale en est la pression élevée d'hydrogéne [BEN94].

Les expériences menées dans 1'équipe de S.Urabe a Kobe/Japon [URA92],
[URA93] ont été réalisées sur des ions refroidis par laser. La durée de vie
naturelle du niveau 3Dj5/y a été mesurée deux fois: en 1992 avec un petit nuage
d'ions refroidis a une température < 1K, puis avec un ion unique a une
température inférieure a 130 mK. Dans le premier cas, la durée de vie a été
déterminée par l'observation de la remontée du signal de fluorescence dans
I'ultraviolet (4S1/9-4P1/0), apres que tous les ions avaient été pompés dans le

niveau Dg/9. Cette méthode n'est pas d'une grande fiabilité, car, lorsque les
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ions sont "piégés" dans le niveau métastable, ils ne peuvent plus étre refroidis.
L'amplitude du signal de fluorescence dans l'ultraviolet dépend de la
température des ions et de la population du niveau métastable. Une
séparation de ces deux effets a partir du seul signal de fluorescence n'est pas
possible. L'erreur introduite est estimée a moins de 13% et la réduction de la
durée de vie due aux collisions a moins de 4%. La durée de vie énoncée est la
plus petite de toutes les valeurs qui ont été mesurées ou calculées ces
dernieres années. L'équipe de Kobe a reporté une nouvelle valeur en 1993 qui
a été mesurée par l'observation des sauts quantiques (voir chapitre 2.5) d'un
ion trés froid. La distribution temporelle de périodes "off' (quand l'ion se
trouve dans l'état métastable) permet de déterminer la durée de vie effective
de ce niveau. Une valeur pour le niveau 3D5/o a été mesurée, elle a été corrigée

pour des collisions avec de 1'hydrogene.

Les durées de vie que nous avons mesurées sont parmi les valeurs les
plus exactes. La technique qui a été utilisée au laboratoire permet de réunir
simplicité et fiabilité. Le peuplement direct du niveau étudié a travers
I'excitation de la transition interdite crée des conditions initiales bien définies.
Un vide tres propre est un atout pour 1'étude de l'influence de différents gaz

tampon.

4.1.3.2. Les taux de réaction pour le quenching

L'ajustement de 1'équation (4.8) en vue de déterminer les constantes de
réaction des différents gaz n'est pas sans difficultés car il faut traiter un
probléeme a plusieurs dimensions. Evidemment, il faut tenir compte du gaz

tampon étudié mais aussi des gaz résiduels qui sont présents dans le
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dispositif, soit parce qu'ils ne sont pas bien pompés par la pompe ionique, soit
parce qu'ils sont désorbés par la pompe pendant l'introduction d'un autre gaz.
Parmi ceux-ci figurent normalement 1'hydrogéne, mais aussi 1'hélium ou
l'argon. L'avantage de notre dispositif par rapport a celui utilisé ailleurs
[ARB94A] est l'absence quasi-totale d'hydrogene dans le vide résiduel. Cette
absence est aussi due a 1'étape de création des ions. Rappelons que les ions
sont créés a l'intérieur du piege par bombardement électronique d'un jet
d'atomes de calcium. Ce jet est issu d'un petit four qui a été fortement dégazé
pendant la phase initiale de 1'expérience, le fait de le chauffer ne dégrade plus
les conditions de vide. La pression résiduelle d'hydrogene dans le dispositif
utilisé est inférieure a la résolution du spectrometre de masse (2:10 mbar).
Au cours de l'introduction d'un gaz étranger (i.e. No, Ne, He) dans le dispositif,
la pression partielle de Hy augmente en raison de la désorption de la pompe
ionique. Cependant, le pourcentage d'hydrogene par rapport au gaz étudié ne
dépasse pas 0,5%, puisque ce gaz n'a jamais été introduit dans l'enceinte
ultravide. Pour préserver la propreté du vide, nous avons choisi de ne pas faire

entrer activement 1'hydrogene dans le dispositif expérimental.

La figure 4.6. montre toutes les durées de vie effectives des niveaux Dy
et Dgo qui ont été mesurées en introduisant différents gaz tampon. La
différence entre les taux de désexcitation avec les gaz rares et celui avec un
gaz tampon moléculaire est trés nette. Rappelons que l'ajustement des points
expérimentaux avec l'équation (4.8) se fait en minimisant le x2, défini en
(4.10). Cet ajustement multidimensionnel permet de séparer les différentes
contributions relatives a chaque composante du gaz neutre et fournit les
valeurs des taux de réaction pour les collisions entre les ions piégés et chaque
espece du gaz tampon (tableau 4.2.). Dans un premier temps, la procédure
d'ajustement a été exécutée en tenant compte des contributions de tous les gaz

affichant des pressions partielles supérieures a 2:10-9 mbar (Hy, He, H9O, Ne,
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Ny, O9, Ar). Cependant, nous avons constaté qu'aucun d'entre eux n'avait une
contribution significative, sauf les gaz qui avaient été introduits activement
dans le dispositif. Vue l'erreur sur les points expérimentaux provenant de la
mesure des pressions partielles, le pourcentage des "gaz résiduels" est trop
faible, pour qu'on puisse déterminer leurs constantes de réaction. Comme il
est bien connu que l'hydrogéne posséde une grande section efficace de
quenching, nous avons pris soin de vérifier son influence sur les valeurs de
durées de vie effectives. Nous estimons le taux de quenching pour Hy du méme
ordre de grandeur que pour d'autres gaz moléculaires (par exemple, le No)
[MAD90], [ARB93], c'est a dire, de deux ordres de grandeur plus élevé que celui de
I'hélium. En supposant une fraction d'hydrogéne de 0,1 a 0,3% du gaz tampon
utilisé, sa contribution dans le processus de quenching serait de 10 a 30%. Vu
l'erreur sur les valeurs des pressions, cette contribution ne peut pas étre
résolue. L'influence éventuelle de I'hydrogene est prise en compte dans notre

calcul d'incertitude sur les valeurs de durée de vie et des taux de réaction.

Lors de la détermination des taux de réaction du quenching nous avons
supposé que la vitesse de désexcitation du niveau Dg/y est identique a celle du
niveau Dg/9. La théorie de Landau-Zener qui décrit les collisions atomiques
par une approximation semi-classique [MOT65] postule que la probabilité de

transition entre deux niveaux atomiques suite a une collision p;, s'écrit
pix = &Mk ot My AE (4.11)

La probabilité pour qu'une transition entre deux niveaux atomiques se
produise au cours d'une collision suit alors une loi exponentielle qui dépend de
I'énergie qui sépare les deux niveaux. Cette loi est aussi connue sous le nom de
"Franck's rule" [FRA26]. Nous estimons que l'écart d'énergie entre les deux
niveaux métastables (7,4 meV) est trop petit pour que les deux vitesses de

désexcitation vers le niveau fondamental puissent étre séparées.
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Dans le tableau 4.2. nous avons également donné les sections

efficaces 5. Ces derniéres ont été calculées par

< > = —FQ
00> =4S (4.12)

La vitesse moyenne <v>, définie dans le centre de masse, est celle d'une

distribution maxwellienne a la température T:

/ 8kgT
<vV> =
U (4.13),

ou p est la masse réduite du systéeme Cat+ et de la particule du gaz tampon (X):

mxmge,*

R = X+ meo (4.14).

Pour comparer nos résultats avec d'autres travaux nous avons estimé les

valeurs des sections efficaces a 2000 et 10000K.

I [em3 s-1] oq [AZ] oq [A2]
a T=2000 K a T=10000 K
He (1,05+0,4)-10-12 0,03+0,01 0,02+0,009
Ne (0,9+0,7)-10-12 0,05+0,04 0,034+0,026
No (1,7+0,2)-10-10 10,6+1,25 7,1+0,85

Tableau 4.2. Constantes de réactions et sections efficaces mesurées dans ce travail pour le
processus du quenching des ions Ca* avec différents gaz tampon.

Comparons nos résultats aux expériences similaires. Le tableau 4.3.
montre les valeurs expérimentales obtenues par les équipes ayant mesuré des
taux de réaction entre des ions alcalino-terreux, confinés dans un piege et un

gaz tampon neutre.

INge [em3s1] | I'no [em3s1] | T'ye [ em3 s1]
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nos expériences,
(1,05+0,4)-1012 | (1,7+0,2)-10710 (9+7)-1013
Cat
[GUuD93], Ca*t (8+1,85)-10-13 (1,1+1,78)-10-10 —
[MAD90], Ba* (1+0,3)-10'11 (2,3+0,3)-1010 -
[HERS9], Ba* (3+0,2)-10713 (4,4+0,3)-10' 11 | (5,1+0,4)-10713
[GERs8], Yb* _ (1,78+0,19)-10710 _

Tableau 4.3. Taux de réaction de quenching pour des ions alcalino-terreux
métastables en collisions avec des gaz neutres.

Le schéma des niveaux d'énergie des ions alcalino-terreux est
comparable, mais les écarts d'énergie entre les niveaux different de beaucoup.
Par exemple la longueur d'onde de la transition électrique quadripolaire varie
du bleu (435 nm, la transition 5Dg/9-6S1/9 de l'ytterbium) jusqu'a l'infrarouge
(1,76 um pour la transition 5Dg/9-6S1/9 du Ba®). Pour une explication des
différences des constantes de réaction par l'image de la pseudo-molécule
(§ 2.4.2), la distorsion des potentiels intermoléculaires par des niveaux voisins

joue un role majeur [BAY69].

La comparaison des taux de réaction présentés au tableau 4.3. suivant
la théorie de Landau-Zener ne permet pas de trouver une dépendance des
nombres d'onde. Le nombre des valeurs expérimentales est trop petit pour étre
significatif.

D'autre part, nous observons - a part la valeur de [HER89] - une tres
bonne concordance entre les taux relatifs aux collisions avec 1'azote. Ceci peut
s'expliquer par le fait que les collisions avec les molécules sont mieux définies
que des collisions avec des cibles sphériques (ou les collisions élastiques
peuvent aussi intervenir). Puisqu'une pression d'azote peut étre plus

exactement mesurée qu'une pression d'hélium, il est donc plus facile de
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comparer les expériences réalisées dans différents montages expérimentals

avec l'azote.

C'est pour cette derniére raison que l'erreur sur notre valeur de I'y, est
si grande. La plus grande incertitude dans notre expérience vient du fait qu'il
est tres difficile de mesurer les pressions partielles absolues. Bien que notre
dispositif expérimental soit pourvu de deux appareils de mesure de la pression
(Jauge Bayard-Alpert et spectrométre de masse), l'erreur qui est introduite
par la mesure de ce parametre reste dominante. Cette erreur n'est pas tres
importante pour l'extrapolation de la durée de vie. Seule la précision relative
des valeurs de pression est déterminante pour l'intersection de la courbe

expérimentale avec 1'ordonnée.

Les taux de réaction qui sont déterminés par les pentes des courbes en
figure 4.6. dépendent critiquement des incertitudes sur ces pressions. Cette
difficulté se pose pour toutes les mesures de constantes de réaction a tres
basse pression. Pour diminuer l'erreur qui résulte de cette incertitude, il
faudrait - pour chaque gaz utilisé - calibrer le dispositif a 1'aide d'un mélange
de gaz dont la composition est trés bien connue avec au moins deux appareils
de mesure. Dans notre expérience, la variation de la composition du gaz
tampon et 1'acquisition d'un grand nombre de données (environ 80 pour chaque
niveau métastable) nous a permis de réduire au maximum l'erreur dans la
détermination des taux de réactions de He et Ny.

Dans la représentation choisie initialement (figure 4.6.), il n'est pas
possible de montrer les courbes d'ajustement des gaz individuels, puisque
chaque point se compose d'un jeu de pression partielles variables. Les
influences des différents gaz et les valeurs des pressions peuvent cependant

étre tres bien visualisées sur un graphe tel que celui de 4.6.
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Une facon de représenter les points expérimentaux et de visualiser la
qualité de l'ajustement multidimensionnel est de donner un poids a chaque
pression partielle suivant le taux de quenching déterminé pour le gaz en
question (figure 4.7). Un tel diagramme en fonction d'une pression normalisée
permet d'aligner les points expérimentaux ainsi définis suivant une droite
[ARB94A]. Pour une meilleure résolution des points sur le graphe nous avons ici

choisi une représentation logarithmique.

16 L) L) L) LI B B L) L) L) L) L L) L) L) L) L B R
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Figure 4.7. Valeurs expérimentales des durées de vie effectives du niveau Dg/y. Chaque
pression partielle est normalisée par son taux de quenching correspondant. Cette
représentation permet de visualiser la qualité de 1'ajustement multidimensionnel.

Il est intéressant de comparer les taux de quenching déterminés avec
les taux de réaction calculés par la théorie des collisions ions-molécules
classique. Le taux de réaction de Langevin kj, est défini par [MCD64]

o \1/2
kp =<ov>=2nq (—)
[ (4.15),
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ou q est la charge de l'ion en esu (4,8:10-10), o la polarisabilité de la particule
du gaz tampon en cm3, et p la masse réduite du systéme Ca+-Gaz tampon. kj,
tient compte de toutes les collisions qui peuvent se produire. Les résultats sont

donnés dans le tableau 4.4.

He Ne Ny
a [ 1024 cm3 | 0,21 0,41 1,7
w [ amu ] 3,636 13,33 16,47
a\1’2 [em32
(E) kg2 0,1865 0,1362 0,2495
ky [em3s1] 5,6-10-10 4-10-10 7,5-10-10
Tq [ em3s1] 1,05:10-12 9-10-13 1,7-10-10
ky, 533 444 4.4
I'q

Tableau 4.4. Comparaison des taux de réaction de Langevin avec les taux de réaction de
quenching mesurés au cours de ce travail.

Les rapports entre les taux de réaction calculés et les taux de réaction
mesurés pour le quenching confirment les expériences que nous avons

présentées en 3.5.2. Ils sont en bonne concordance avec la théorie des
kp,

collisions inélastiques qui est exposée en paragraphe 2.4.2. Les valeurs de T
permettent de déduire que l'efficacité du quenching d'un gaz moléculaire est
beaucoup plus élevée que celle d'un gaz rare. Dans le cas du Ny, une collision
provoquant la désexcitation du niveau métastable intervient apres 4-5

k

. . . L
collisions classiques. Le rapport % est un facteur cent plus grand pour les gaz
rares, montrant que des collisions classiques sont beaucoup plus probables
pour ces especes. L'efficacité de ces gaz dans le processus de quenching est

négligeable comparée a celle de 1'azote moléculaire [MAD90].
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4.2. Le mélange collisionnel des niveaux de structure fine

Le mélange des deux niveaux du doublet métastable 3D est le deuxiéme
processus que nous avons examiné systématiquement sous l'influence des
collisions. En 4.1.3. nous avons supprimé la constante de réaction du mélange
des niveaux de structure fine (équation 4.10) pour faciliter I'ajustement des
courbes de décroissance des populations. Nous présentons ici une étude de ce
mécanisme de désexcitation qui posséde une section efficace beaucoup plus
élevée que celle du quenching. L'expérience a d'abord été éffectuée en équilibre

avant de passer a une étude de la dynamique temporelle du j-mixing.

4.2.1. La fluorescence sensibilisée

Dans un premier temps, nous avons mené une étude en équilibre pour
mettre en évidence le phénomeéne de mélange des deux niveaux de structure
fine. Ces expériences qui comparent le signal de fluorescence normalisé d'un
niveau peuplé par laser et d'un autre niveau peuplé par collisions au
détriment du premier niveau, ont mis en évidence le régime, ou l'effet des

collisions mélangeantes étaient le plus fort.

Les mesures de fluorescence sensibilisée ont été effectuées de la facon

suivante: au début de l'expérience les deux niveaux métastables sont vides.
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Puis, un des deux niveaux, par exemple le 3Dg/9, est peuplé directement en
excitant la transition a 732 nm. Une diode laser, réglée en résonance avec la
transition 3Dg/9-4P3/9, repompe la population du niveau 3Ds/o qui a été
transférée du 3Dg/9 par les collisions avec le gaz tampon. La fluorescence de la

transition 4Pg/9-4S1/9 est observée (figure 4.8.a).

D
S 3/29 “5.2
P
D
D D
S |/ 529 Z3/2

Figure 4.8. Schéma de détection pour le mélange de deux niveaux de structure fine.

Le signal obtenu de cette facon est alors comparé au signal de
fluorescence d'un niveau peuplé directement par laser (i.e. peuplement 4S/o-
3Ds5/9; recyclage 3D 9-4P3/9; observation 4Pg/9-4S1/9).

Les mesures du mélange "inverse" se font de facon symétrique (figure
4.8.b). Une comparaison des signaux obtenus par les deux méthodes nous
montre que la taille des signaux est presque identique pour des pressions

élevées (figure 4.9). Pour l'étude qualitative du mélange des niveaux de
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structure fine, nous avons entrepris des expériences de fluorescence

sensibilisée pour différentes pressions de gaz tampon.
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Figure 4.9. Mise en évidence du mélange collisionnel des niveaux de structure fine par la
méthode de fluorescence sensibilisée. Ici le niveau 3Dg/9 est peuplé soit par collisions (s) soit
directement par laser (O), (p=1-10-6mbar).

Pour pouvoir comparer les signaux issus de différentes mesures, il est
nécessaire de controler, a 1'aide du multiplicateur d'électrons, que le nombre
d'ions confinés dans le piege reste constant. En plus, la puissance du laser doit
avoir une bonne stabilité. Les signaux ont été corrigés pour des petites

variations de puissance du laser (inférieur a 15%); une étude systématique
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nous a montré que les signaux de fluorescence sont directement proportionnels
a cette puissance. Ceci s'explique par le fait qu'on n'arrive pas a saturer la

transition interdite, méme avec une puissance du laser d'environ 900 mW.

Pour 1'étude qualitative du j-mixing, seul 'hélium a été utilisé comme
gaz tampon. Sur la figure 4.10. la différence relative des hauteurs des signaux
en fonction de la pression est représentée. Les signaux sont issus d'une série
de mesures comme présentée en figure 4.9., les amplitudes des signaux ont été
déterminées par ajustement avec une courbe gaussienne (équation 3.5).
Autour de 1:10°® mbar la différence des signaux de fluorescence est proche de
zéro, c'est a dire que pour cette pression les deux niveaux sont presque
complétement mélangés. Une distinction entre le niveau peuplé par laser et le

niveau peuplé par collisions ne peut plus étre faite.
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Figure 4.10. Variation du mélange des niveaux de structure fine en fonction de la pression
d'hélium. Dg/9 est peuplé directement par laser, D/ uniquement par collisions.

A des pressions plus basses la différence entre les deux signaux croit.
On s'attend a un tel comportement, car avec une densité de particules

décroissante, le nombre de collisions est réduit. De l'autre coté, on peut
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s'apercevoir que pour des pressions élevées il y a moins de mélange. Ceci vient
probablement du fait que pour des "hautes" pressions la durée de vie effective
des niveaux est considérablement diminuée en raison des effets de relaxation
collisionnelle. Une situation en équilibre entre les collisions qui mélangent les
niveaux et la désexcitation des niveaux vers le fondamental n'a plus le temps

de s'établir.

La comparaison des signaux de fluorescence donne aussi acces a un
taux de mélange collisionnel quantifié. La méthode de fluorescence
sensibilisée est utilisée dans des expériences, ou la dynamique temporelle des

populations n'est pas mesurable directement [PIM72].

Un état métastable initialement vide peut étre peuplé par des collisions
induisant le mélange des deux niveaux de structure fine, il se désexcite en
raison de sa durée de vie naturelle finie et par collisions inélastiques.
Regardons la dynamique du systeme, quand le niveau Dg/y est directement
peuplé par laser, tandis que le niveau Dg9 se remplit par collisions. Les
équations différentielles régissant les deux niveaux sont comparables a celles

en (4.4):

%Nyz(t) = OoptlLNG(t) + v53Ns5n(t)ng' - (Tnae +Tgnp! +y35n8" )N3/2(t)
(4.16.1)

%NS/z(t) = y3sN3p(0)ng' - (Tpae +Tgngt +ys3ng’) Nsp(t)
(4.16.2),

ou Ngp(t), Ngi(t) sont les populations des états métastables Dgsy et Ds/o,
respectivement. ' ., est I'inverse de la durée de vie naturelle (1/t,,¢), I'q est le
taux de désexcitation due au quenching, et np! est la densité du gaz tampon i
utilisé. Les taux de mélange entre les deux états sont définis par y55 (mélange

Dg3/0@D5/0) et ygsg3 (D5o@Dgp). Le premier terme en (4.16.1) décrit le
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peuplement de Dg/o par le laser, o4, est la section efficace pour I'absorption
des photons, Ij, l'intensité du laser, et Ng la population dans le niveau

fondamental.

A 1'équilibre, on a

d
— N5/2(t) =0
dt (4.17).
: R . e Nas/g
Ici la densité optique du milieu est trés faible, nous pouvons mettre N& /o
I3/o
= E ; avec 5o et Igo les intensités des raies observées 4S1/9-3Dg/9, 4S1/0-
3Ds5/9 respectivement. Puisque les densités de gaz tampon sont faibles, nous

pouvons négliger la désexcitation du niveau Ds/o vers le niveau Dg9, elle est

négligeable devant la relaxation vers le niveau fondamental. Nous avons donc

Isp T+ Ton
= QB + const.

Is/ 2-y3snp (4.18).

Dans cette équation I',; est l'inverse de la durée de vie naturelle du

niveau 3Ds5/s.

Le rapport Ig/o/l5/5 entre les intensités de fluorescence en fonction de la
pression de gaz tampon est représenté sur la figure 4.10. L'équation (4.18) a
été utilisée comme fonction d'ajustement. La valeur de I'q utilisée est celle

obtenue dans l'expérience précédente. Une valeur de y35 a ainsi été trouvée:
va5= (2,6 £0,9)- 1010 ¢m3 -1

Toutefois, l'erreur est élevée (de 1'ordre de 30%), non seulement a cause des
problémes de mesure de la pression absolue, déja mentionnés au chapitre 4.1.,

mais aussi, parce qu'il y a peu de points expérimentaux.
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Figure 4.11. Rapports des signaux de fluorescence en fonction de la pression d'hélium. La
ligne continue est la fonction d'ajustement.

Pour une estimation des valeurs de ys3, nous utilisons le principe de
microréversibilité ("principle of detailed balancing") [MiT61]. Celui-ci postule
que chaque processus microscopique est accompagné de son effet inverse, ce

qui nous permet d'écrire

Y35 3 ( AE3/2-5/2)
=—-exp| - ——

Y53 2 kpT

(4.19)

Comme 1'écart d'énergie AEg/9 5/9 entre les deux niveaux de structure fine est
tres petit (7,4 meV) devant 1'énergie des ions (entre 0,25 eV et 1,3 eV, suivant
la pression de gaz tampon), nous pouvons poser:

B5_3

Y53 2 (4.20).
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4.2.2. L'étude dynamique du mélange collisionnel

L'expérience en équilibre que j'ai présenté jusque-la nous a permis
d'avoir une idée qualitative du processus de mélange des niveaux de structure
fine. Pour mieux connaitre le mécanisme de mélange, nous avons entrepris
une expérience résolue dans le temps mettant en évidence le peuplement des

niveaux di aux collisions.

La dynamique du peuplement et dépeuplement est décrite par les
équations (4.16). Considérons 1'évolution temporelle du niveau Ds/9, tandis que
le niveau Dg/y est peuplé par laser. Le laser est appliqué pendant un temps
suffisamment long pour peupler le niveau Dgso. Il est arrété a un temps t=0.
Jusqu'a cet instant le niveau D5/ est maintenu vide par une diode a 854 nm
(3D5/2-4P3/9). Toute la population se trouve alors dans le niveau Dg/y et le
niveau Dg/9 est vide. Les conditions initiales sont donc:

N5/0(0) = 0, N3/9(0) = N et Ir,=0.

La solution des équations couplées (4.16) est :

1 ! p(
Nip(t) = Ng —— exp| -
3/2(t) 0 7m Y53

I tondt [ gest
N )= N L[ p(_ ) _ (_
() 0 Y53+ V35 e P 2

r fondt

1—‘des‘[
+ Y35 €Xp|- >
(4.21.1)

(4.21.2)
ou Ffond = rnat + FQHB et rdés = Fnat + (FQ + 2’Y35 + 2’Y53)I].B

(4.21.2) décrit 'évolution de la population du niveau Dg/9 - initialement

vide - par des collisions avec le gaz tampon. C'est la différence de deux
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exponentielles. Un ajustement des données a partir de cette expression
permettant la détermination des deux constantes de temps devrait donc étre

possible.

Pour réaliser 1'expérience régie par les équations (4.21), nous utilisons
un schéma de détection comparable a celui de la figure 4.8. Ici, les deux lasers
sont appliqués a des instants différents. En fait, il y a d'abord peuplement du
niveau métastable D3/, puis apres un délai ty, le niveau D5/ est sondé par
diode laser. Ce principe de mesure est semblable a celui de la mesure de durée
de vie du niveau métastable (cf. chapitre 4.1.). Sa chronologie est présentée en
figure 4.12. Les mesures relatives a la dynamique du peuplement du niveau
Dg/9 sont effectuées de la méme facon: peuplement du D5/o par laser, délai,

sondage du Dg/9.
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Figure 4.12. Différentes étapes de la détection du mélange des deux niveaux de structure fine:
a - peuplement d'un niveau métastable par excitation directe de la transition interdite,
b - temps d'attente tq, pendant ce temps les deux niveaux sont mélangés par collisions,
c - sondage du niveau D peuplé par collisions et observation de la fluorescence S-P.
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Le résultat d'une expérience est représenté sur la figure 4.13.:
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Figure 4.13. Mesure de 1'évolution temporelle de la population du niveau métastable Dg/9
induite par collisions (p(He)=3-10'7 mbar).

Cette figure montre que le niveau Dg/9 est peuplé par des collisions,
jusqu'a un certain instant pour lequel il y a équilibre entre le peuplement du
niveau et sa désexcitation. Pour des temps plus longs, la désexcitation du
niveau par relaxation radiative et collisionnelle est prédominante. Cette
courbe permet de déterminer des constantes de temps pour les deux
mécanismes de désexcitation présents, notamment t pour le processus de
mélange collisionnel et 1Q pour la désexcitation vers le niveau fondamental.
Les points expérimentaux sont ajustés avec la relation (4.21.2), en utilisant le

principe de microréversibilité (équation 4.20). Les constantes de temps
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dépendent évidemment de la composition du gaz tampon, et comme au
chapitre 4.1., nous obtenons un jeu de 1, en fonction de la densité du gaz

tampon. Les t,,] satisfont a

1

Tmel

= |] Yi' Pi

: (4.22).
Ici, contrairement au cas du quenching, il n'y a pas de contribution due a la
durée de vie naturelle du niveau. Comme pour le cas du quenching, il faut
tenir compte de tous les gaz présents dans le dispositif ultravide. Les mesures
de I'évolution temporelle des niveaux en présence de collisions ont été menées
avec deux gaz différents: 1'hélium et l'azote moléculaire (figure 4.14.). Ces
expériences sont tres délicates. L'incertitude sur la mesure des pressions
partielles reste un probleme. Il s'y ajoute le fait, que les mesures ne peuvent se
faire que dans environ une décade et demie de la pression. Pour des pressions
plus élevées, le processus a lieu avec une vitesse beaucoup trop rapide pour
que la dynamique puisse étre resolue avec les obturateurs mécaniques. A
basse pression, les collisions induisant le peuplement du niveau vide sont
insuffisantes, le signal de fluorescence est difficilement détectable.
L'amplitude du signal de fluorescence est d'autant plus faible, que nous

travaillons avec un nuage d'ions plus chaud.

Les taux de réaction de j-mixing s'obtiennent en "fittant" les points

expérimentaux par la fonction 4.22.2., et en définissant le Xz suivant

.mel n. 2
aBi pl) - Ve

X2 =|:| I]i ( kgT
k

Gixp
(4.23).

1 . . .
Yoff = @ , et yimel dénote soit y35, soit y53.
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Figure 4.14. Diagramme de Stern-Vollmer représentant la variation de la constante de temps
du mélange collisionnel en fonction de la pression du gaz tampon. Les 1 sont les valeurs
obtenues avec Ny, les ¢ avec He.
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Les vefr mesurés au cours de l'expérience sont représentés sur la figure
4.14. Comme dans le cas du quenching, l'influence prédominante de l'azote

moléculaire sur le mélange de niveaux de structure fine est trés nette.

Les taux de mélange mesurés et les sections efficaces calculées comme

en (4.12) sont donnés dans le tableau 4.5.

He Y [em3s1] o [A2] o [A2]
T=2000K T=10000K
Dgo@Dso | (2,24+0,1)-10710 6,56+0,29 2,93+0,13
D50@Dge | (1,2+0,7)-10710 3,51+2,05 1,57+0,91
N,
D32@Dse | (2,8+0,3)-107° 174+18,7 78+8,3
D5e@Dgpp | (1,26+0,1)-107° 78,6+6,2 35,12,8

Tableau 4.5. Taux de réaction et sections efficaces pour le mélange collisionnel des niveaux de
structure fine du Cat en présence d'hélium et d'azote.

Les valeurs des taux de réaction pour le mélange collisionnel mesurées
au cours de ce travail sont bien effectivement au moins un ordre de grandeur
plus élevées que celles correspondant au phénomeéne de quenching. Le rapport
des taux de mélange y35 & Y55 est - aux incertitudes pres - tres proche de celui

prévu par le principe de microréversibilité (1,5) (tableau 4.6.).
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He N2

Y35

1,8 +0,9 2,2 + 0,4
Y53

Tableau 4.6. Rapports des taux de mélange collisionnel yg35 et y53.

Nous pouvons comparer nos résultats avec des expériences conduites
sur d'autres ions ou d'autres niveaux (tableau 4.7.). L'équipe de 1'Université de
Mayence a mesuré un taux de j-mixing du Cat+ avec I'hydrogene [BEN94]. La
valeur trouvée est du méme ordre de grandeur que notre valeur pour 1'azote.
Cette concordance montre bien la grande efficacité des gaz moléculaires pour
des collisions inélastiques. Une seule valeur du taux de réaction yg5 du Ca* a
été estimée par 1'équipe de S.Urabe [URA93] (voir tableau 4.7.), pour laquelle ni
l'incertitude de la valeur ni la composition exacte du vide ne sont indiquées.
Dans ce travail, le mélange collisionnel est supposé provenir uniquement de la
pression d'hydrogene dans le dispositif. Si nous faisons l'hypotheése que
I'hydrogéne a une influence plus importante sur le mélange des deux niveaux
de structure fine que 1'hélium, la valeur de [URA93] serait en assez bon accord

avec nos mesures.

La comparaison avec les valeurs obtenues par des collisions atomes
alcalins/gaz rares est plus aisée. Toutes les expériences citées ont été
effectuées avec de I'hélium comme gaz tampon. Bien que ces expériences aient
été menées sur des atomes de masse différente, les valeurs peuvent étre
comparées grossiéerement en tenant compte de 1'écart d'énergie a combler.
L'accord de ces valeurs avec les notres est bon. Le comportement au cours des
collisions des atomes alcalins est comparable a celui des ions calcium. En effet,
les atomes alcalins montrent la méme structure atomique que les ions

alcalino-terreux ("frozen core" + un électron optique).
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Dans le tableau 4.7. les constantes de réaction pour le j-mixing sont
notées y19. Elles décrivent la probabilité de mélange du niveau bas vers le
niveau d'énergie plus élevée du doublet. Cette constante correspond au yg5 de
l'ion calcium. Dans la plupart des équipes la valeur du mélange inverse y9; n'a

pas été mesurée.

Y12 Yo1 AE
[em®s!] [em3s1] [ em-1]
Ca*-He (3D) [(2,24+0,1)-10'10 | (1,2+0,7)-10710
60,7 ce travail

Ca*-N, 3D) | (2,8+0,3)-10° | (1,2620,1)-107°
Ca*-H, (3D) ~7-10710 - 60,7 [URA93]
Ca*-Hy (3D) | (1,99+0,17)-10 - 60,7 [BEN94]
Ca*-He (4P) _ ~1-10710 2923 [BRU93]
Rb-He (9D) | (1,3+0,43)-10-8 | (8,7+2,9)-10-9 0,7 [MALSS]
Cs-He (9D) (5,5+1,1)-107 - 7 [LUKSS]
Na-He (3P) (1,35+0,2)-10-9 - 17 [KRAG6]
K-He (4P) (8,7+1,3)-10-10 | (5,95+0,3)-10-10 57 [KRAG6]
Cs-He (8P) |(5,14+0,77)-10-10 - 82,9 [PIM72]
Cs-He (7P) (1,8+0,3)-1010 | (1,72+0,31)-10-10 181 [CUV73]
Rb-He (5P) |(1,04+0,15)-10-12 | (1,4+0,14)-10-12 238 [KRAG6]
Cs-He (6P) | (7,4+1,11)-10-16 | (5,07+0,5)-10-15 554 [KRAG6]

Tableau 4.7. Comparaison des taux de réaction pour le mélange collisionnel.

La constante de réaction pour le mélange des deux niveaux de structure

fine diminue tandis que l'écart d'énergie entre les deux niveaux du doublet
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croit. Cette dépendance a déja été observée par M.Pimbert [PIM72]. Pour la
mettre en évidence, il avait comparé, la section efficace de plusieurs atomes
alcalins avec 1'hélium en fonction de leur écart d'énergie. Pour une meilleure
comparaison, nous avons représenté les constantes de réaction - obtenues avec
I'hélium - en fonction de l'écart d'énergie entre les niveaux du doublet (figure
4.15). Nous pensons, que cette méthode est préférable puisque la constante de
réaction ne dépend pas - comme la section efficace - de la température a

laquelle l'expérience a été effectuée.

200 300 400 500 600
AE [ cm’! ]

Figure 4.15. Variation des constantes de réaction du j-mixing y19 en présence d'hélium avec

I'écart d'énergie du doublet.

Il est alors possible d'ajuster les valeurs mesurées avec une simple

courbe en f(X):a exp(_bx); le résultat en est
Yia = (5,42 +0,65)- 107 e (-0.028£0,004) AE

AE est 1'écart d'énergie entre les niveaux melangés en cm-l. Ce résultat

confirme la théorie de Landau-Zener postulant que le logarithme naturel de la
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probabilité de transition est proportionel a 1'écart d'énergie. Ceci n'est vrai que
pour des systémes atomiques et des processus de désexcitation de méme type

dans l'image de la pseudo-molécule.

Par ailleurs, la nature de la transition radiative entre les deux niveaux
(électrique dipolaire, quadripolaire etc.) ne semble pas avoir d'influence sur les
constantes de réaction. Apparemment, les regles de sélection de I'émission
spontanée ne sont pas valables pour les transitions induites par collisions

atomiques.

Il est alors intéressant de faire une syntheése des taux de réaction que
nous avons mesurés pour le quenching et des taux de réaction du mélange
collisionnel. Les constantes de temps que nous avons mesurées pour le j-
mixing sont a peu pres deux ordres de grandeur plus élevées que celles de
quenching. On peut généraliser ces résultats en déduisant que les collisions
qui changent le spin (Dg/9dD5/9) ont une probabilité trés élevée en comparaison
avec les collisions qui neutralisent le couplage spin-orbit. Pour essayer de
comprendre ce phénomeéne, il faut passer encore une fois dans l'image de la
pseudo-molécule [MiL92]: On suppose que les états de la pseudo-molécule Ca*-
X (X dénote un atome de gaz rare) sont fortement couplés pour les états de
méme spin. En conséquence, ils se repoussent et maintiennent un écart
d'énergie assez grand. Par contre, les niveaux de spins différents ne sont
couplés que faiblement. Les états énergétiques sont alors plus proche. Au
cours d'une collision thermique un "saut nonadiabatique" a un point de

croisement évité peut alors étre induit plus facilement. Cette image est
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insuffisante pour une estimation quantitative des constantes de temps des
différents processus. Pour une explication détaillée de la relaxation
collisionnelle, les surfaces de potentiel des quasi-molécules Ca*-X doivent étre
calculées. Une interprétation compléte de nos résultats peut alors étre faite a
partir de la connaissance exacte de la forme des surfaces des pseudo-potentiels

et de leurs points de croisement.
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5. Conclusion et Perspectives

Dans le cadre de la recherche visant a tester la faisabilité d'un étalon de
temps/fréquence utilisant la transition électrique quadripolaire de l'ion
calcium a 729 nm, nous avons entrepris une étude systématique du doublet
métastable 3D de cet ion. Durant ce travail nous avons réussi a interroger la
transition interdite dans le rouge par voie directe et a la détecter - par double-
résonance optique-optique - en observant la fluorescence de la raie de
résonance dans le proche ultraviolet. Les signaux obtenus par cette méthode
possedent un trés bon rapport signal sur bruit. Le peuplement direct des
niveaux métastables par laser a permis d'aborder les mesures de durées de vie
naturelles d'une facon originale. C'est cette voie d'excitation ainsi qu'une
méthode de peuplement indirect (passant par la relaxation du niveau P) qui
ont été comparées au cours des expériences de mesures des durées de vie des
deux niveaux 3D. Nous avons montré que la méthode de peuplement direct
donne des résultats plus précis que l'excitation via le niveau P. Pour
déterminer avec précision les durées de vie naturelles des niveaux 3D, les
expériences ont été effectuées dans un large domaine de pression (10-9-
10-5 mbar). Il a été ainsi possible d'extrapoler la durée de vie & pression nulle

et d'obtenir la valeur de la durée de vie naturelle, non perturbée par des

137



collisions. Les valeurs trouvées concordent bien avec des expériences

précédentes ainsi qu'avec les calculs faits par diverses équipes.

L'influence des collisions sur les deux niveaux du doublet métastable a
été étudiée en utilisant des gaz de nature différente. Des taux de désexcitation
collisionnelle ont pu étre mesurés pour chaque niveau. Dans notre cas il faut
distinguer deux voies de désexcitation par collisions: soit le retour au niveau
fondamental (quenching), soit le transfert de population vers le niveau
métastable voisin. Ce dernier processus, le mélange des niveaux de structure
fine, se produit avec une probabilité d'environ deux ordres de grandeur
supérieure a celle rencontrée dans les processus de quenching. Le bon accord
de nos mesures avec la théorie et les mesures effectuées sur d'autres systemes
atomiques est trés encourageant pour la continuation de ces expériences. Pour
une étude compléte sur le quenching et le j-mixing, il faudrait faire intervenir
d'autres gaz tampon, essentiellement de nature moléculaire, comme CO ou
CHy4, mais aussi des gaz rares plus lourds, comme Ar (M = 40 amu). Pour une
telle étude, le systéme de mesures des pressions partielles devra étre amélioré.
On pourrait réduire l'erreur en ajoutant au montage une jauge absolue

permettant la calibration des deux autres appareils de mesure existants.

Une amélioration de la précision de l'expérience pourrait également étre
atteinte en utilisant une diode de recyclage suffisamment large pour repomper
les niveaux 3Dg/ et 3D5/9 simultanément. L'observation se ferait alors sur les
deux raies de résonance 4Sq1/9-4P1/9 et 4S1/9-4P3/0 dans le proche ultraviolet.
Un tel schéma de pompage permettrait de mesurer la constante de réaction de
quenching en s'affranchissant des effets du j-mixing. Une diode
superluminescente conviendrait par sa largeur spectrale a une telle

expérience.
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Les expériences spectroscopiques sur l'ion calcium que nous avons
commencées au laboratoire ont préparé le terrain pour une future application
métrologique qui se sert de la transition électrique quadripolaire a 729 nm.
Les durées de vie des deux niveaux métastables ont été déterminées, la
largeur ultime de la transition électrique quadripolaire est ainsi connue plus

précisément.

Actuellement, les expériences de refroidissement laser sont en cours de
préparation. Le montage expérimental est mis au point, il est entierement
géré par micro-ordinateur et permet un contrdole rapide des parametres
expérimentaux ainsi que l'acquisition de données. Deux diodes laser (avec des
longueurs d'onde autour de 850 nm) ont été montées en cavité étendue pour
atteindre les longueurs d'onde des transitions P-D du Call. Une diode a
866 nm a été stabilisée par feedback électronique a 1'aide d'un interféromeétre
de Fabry-Pérot confocal pour réduire le jitter de sa fréquence [Pic94]. Cette
diode sert pour le recyclage de la population relaxée dans le niveau D, sans
elle un refroidissement continu et efficace ne peut pas étre envisagé. Au cours
de ce travail, nous avons acquis de l'expérience sur la stabilisation thermique,
mécanique et électronique des diodes laser. Ceci va nous aider dans la
réalisation de l'expérience métrologique sur les ions calcium a partir des lasers

semi-conducteur.

En conséquence de la mauvaise localisation du nuage d'ions dans le
piege et surtout de la grande influence du chauffage dd au champ
radiofréquence, il ne sera pas possible de refroidir les ions a une température
tres basse dans le piege actuel. Afin d'optimiser les conditions de
refroidissement, nous passerons a un piege en dimensions réduites. Celui nous
permettra de  travailler a des  fréquences de  confinement

Error!
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Nous allons améliorer la détection par photomultiplicateur en
changeant le systéme optique. Le déplacement des diaphragmes et 1'utilisation
de caches divers a l'intérieur du dispositif ultravide diminueront l'influence de
la lumiere diffusée. Un échange de la lentille asphérique placée proche du
piege contre un systéme a plusieurs lentilles sera envisagé afin d'augmenter
I'angle solide d'observation. Un nouveau photomultiplicateur d'une efficacité
plus élevée et d'une grande sensibilité dans le rouge permettra d'observer

directement la fluorescence de la transition interdite.

Le travail entrepris sur la mise au point de la diode laser a 729 nm qui
remplacera le laser a titane-saphir sera poursuivi. Actuellement, dans ce
régime de longueur d'onde on ne trouve dans le commerce que des diodes laser
a 750 nm. Un tel écart de longueur d'onde ne peut pas étre compensé par un
montage en cavité étendue. La solution est de refroidir une diode trop rouge a
l'aide d'azote liquide, d'un micromodule a effet Joule-Thomson ou d'un élément
a effet Peltier. Ce refroidissement doit se faire dans le vide pour éviter la
condensation d'eau sur le semi-conducteur. Des expériences préliminaires
utilisant 1'azote liquide ont atteint une longueur d'onde minimale de 718 nm
pour une diode laser SHARP LTO030 [BAR93]. Une telle diode sera alors
stabilisée en fréquence a l'aide d'une méthode de feedback optique, ce qui
affinera sa largeur spectrale. La faible puissance des diodes disponibles dans
le commerce (10mW) pourrait soulever des difficultés. Deux solutions s'offrent:
soit l'utilisation d'une cavité accordée, dans laquelle le piege est placé
augmentant ainsi la puissance lumineuse a l'intérieur du piege, soit
l'utilisation d'un systeme de diodes maitre-esclaves. Pour cette derniére
expérience plusieurs diodes esclaves devraient étre injectées par une diode
stabilisée et affinée en largeur. Cependant, l'excitation d'un ion unique, tres

froid et bien localisé, requiert beaucoup moins de puissance que les
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expériences que nous venons de présenter. Une estimation des puissances

nécessaires doit prendre en compte le rapport des largeurs des raies.

Nous espérons qu'a long terme le refroidissement laser pourra étre
effectué a 'aide d'une diode laser doublée en fréquence. Des expériences dans

ce sens sont en cours au Laboratoire de 'Horloge Atomique a Orsay.

Une fois tous les lasers utilisés remplacés par des diodes laser, nous
devrons chercher a atteindre des conditions ultimes de l'expérience. Il sera
alors nécessaire de stabiliser les lasers sur des transitions atomiques et de
réduire leur largeur spectrale au maximum. C'est 1'excitation de la transition
d'horloge 4S1/2-3D5/2 a 729 nm qui nécessite le laser le plus fin. La précision
de 1'étalon de fréquence dépendra du facteur de qualité % qui pourra étre
atteint. Une étude systématique des incertitudes sur la fréquence dues aux
collisions avec les particules du vide résiduel, a la présence des champs

magnétiques et électriques parasites sera donc nécessaire.
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Annexe A

Les différentes transitions de 1'ion calcium avec leurs écarts d'énergie

en nm (longueur d'onde dans l'air), en cm'! (nombre d'onde dans le

vide),

en Hz (fréquence) et en eV (énergie)

A c v hv
4S1/0-4Pg5 | 393,37nm |25414,4 cml |7,62:1014Hz | 3,152 eV
4S10-4P15 | 396,85nm |[25191,5cml |7,55:1014Hz | 3,124 eV
4S1/9-3D59 | 729,14nm |13710,88 cm™ | 4,11-1014 Hz 1,7 eV
4S15-3Dg;p | 732,39 nm |13650,19 cm™ [4,093-1014 Hz | 1,693 eV
3D39-4Pge | 849,90 nm [11764,21 cm™ | 3,53-1014 Hz 1,459 eV
3D5/9-4Pge | 854,21 nm [11703,52 cm™! [3,509-1014 Hz | 1,451 eV
3Dg39-4Pys | 866,21nm [11541,32 cm™! [3,461-1014 Hz | 1,431 eV
3Dg/9-3D50 166um 60,7 cm™’ | 1,81012 Hz 7,4 meV

Tableau A.1. Les premiéres transitions de Call.
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Annexe B

La structure hyperfine du 43Ca*

L'interaction entre le moment  magnétique du noyau
Error!

F_7+ 3B

La relation

[-J|<F <[I+]] (B.2)

pour l'addition des deux vecteurs de moment angulaire tient. F a donc (2J+1)
ou (2I+1) valeurs, pour I<J ou J<I respectivement. Pour le 43Ca+ la quantité
de moment angulaire du noyau 1=7/2. Comme les J de tous les niveaux sont
impairs (1/2 a 5/2), il existe un mp=0 pour chaque niveau. Le potentiel

d'interaction Vygpg s'écrit

__ pkBo (f.j')
el (B.3),

VHFs

exX

(ug = m est le magnéton du noyau) et le déplacement d'un niveau
proton

hyperfin est donné par

AEyps = %[F(FH FI(I+1)-T(0+1 )]

(B.4),
avec le facteur d'intervalle A
A = bubkBo
J (B.5).
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La présence d'un faible champ magnétique dans la direction z (qui ne
supprime pas le couplage de % et ? ) leve la dégénérescence des composants en
z de % . Regardons le moment magnétique total P?F de I'atome, qui se compose
de P?I et de p%

HE =R+ (B.6)
son énergie potentielle VRHFS dans un champ magnétique B est

V'S =B (B.7).
Le déplacement d'un niveau hyperfin est alors donné par

AE B, faible HES = grupBm g (B.8).

ou up est le magnéton de Bohr et

FE+DHI0+D-IAHD)  pg FEHDHI(HD-JO+)
2F(F+1) T 2F(F+1)

(B.9).
p ., ) MK
gy dénote le facteur de Landé et gk le facteur g du noyau. Puisque E est de

l'ordre de 1/2000, le deuxieme terme de (B.9) peut étre négligé.

Pour le régime intermédiaire entre un champ magnétique faible et un
champ magnétique fort, le déplacement des niveaux de structure hyperfine est

1
donné par la formule de Breit-Rabi, pour le cas que F =1 +5 . Il est [MAY85]

172

AE pHFS Z-%—i—mpngKB + AEo [, 4mp, 4o

2 21+1 (B.10)
avec
<= 81MB- kUK p 2 usB
AE AE
et
AEo=AlI+ 1_)
2

Ici AE( est la distance entre les niveaux hyperfins a champ nul.
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Annexe C

Formule approchée pour une détermination des valeurs de Bg

L'approximation adiabatique [DEH67] est limiteé a des valeurs de a; et g;¢
qui sont tres petites. Si on veut travailler avec des points de fonctionnement
plus élevés, par exemple avec une valeur de g, qui est proche de 0,6 pour
optimiser le nombre d'ions dans le piége, les fréquences séculaires données par
équation (2.11) deviennent trés erronées (valeurs trop petites d'environ 30%,
comparées aux valeurs obtenues par itération). Cependant pour éviter la
procédure itérative de (2.9) on peut se servir d'une autre approximation pour
le parametre Bz qui - en étant plus complexe - donne des résultats beaucoup

plus précis [CART72]:

(a-1yq?  (5a+7)rqt (92 2+58a.+29) q.0 |1/
2a-1)%-q2 32(a;-1)°(a4)  64(a-1)°(a:-4)(a:-9)

B: ~|a; -

Pour cette formule, l'erreur due a l'approximation reste en dessous de 14%.

Les valeurs obtenues sont toujours inférieures au résultat de l'itération.
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Annexe D

Estimation du nombre de photons 4S1/2-4P1/2 lors de 1'excitation

directe de la transition interdite 4S1/2-3Dg/o

D'apres [COR77] la puissance absorbée P, par un atome dans un

faisceau d'intensité I(w) d'une ouverture dQ est

P.p= 280 By () 42
b KBl )4n (D.1),

ou o;; est la fréquence de la transition atomique, et B;; le coefficient
d'Einstein correspondant. Pour connaitre le nombre de photons observés N
da a l'absorption de la lumiére résonnante, il faut multiplier cette équation
par le nombre d'ions N;,, et l'efficacité de la détection n. De plus, il faut tenir
compte du rapport des distributions spectrales du laser et de la transition
atomique. En premiére approximation, celui-ci peut étre remplacé par le
rapport entre la largeur du laser Awy,., et la largeur spectrale de la

fréquence d'absorption Awgpg

Nobs= aDikBikII((D) dQ NionM M
4m Aw abs (D.2).

L'intensité spectrale du laser I(w) est calculée a partir de la puissance du laser
PLaser

I( o) ) — PLaqer
N LaserSA(D Laser (D.3),

s étant la section du faisceau laser, et Aw sa largeur spectrale. Le coefficient

d'Einstein pour l'absorption est donné par
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2a2f.
BikI= 27[ € flk
£0MW;KC (D.4),
calculé a partir de la force d'oscillateur fix, la charge et la masse de 1'électron e

et m, la permittivité du vide ¢g, et la vitesse de la lumiere c.

Nous supposons que le laser est exactement en résonance avec la
transition atomique wijk = ®Laser €t que tous les électrons excités dans I'état 3D
sont immédiatement recyclés par la diode appliquée a la transition 3Dg/o-
4Pq/9. Si la transition 4S1/9-3D3/2 a 732 nm est excitée avec une puissance
laser de 500 mW (largeur du laser 500 kHz, largeur de la transition atomique
2 GHz), en estimant 1'ouverture (411_2 a 2,5%o, l'efficacité de détection n a 0,5%,
et le nombre d'ions Njon a environ 3000, on obtient une valeur pour le nombre

de photons observés Nyps d'environ 230 cps.
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Annexe E

Ajustement des courbes de décroissance de la population du niveau

métastable avec la somme de deux exponentielles

Les équations différentielles de peuplement (4.21) décrivent la
dynamique des processus de peuplement et de désexcitation pour les deux
niveaux métastables. Au cours du paragraphe 4.1.3. nous avons négligé la
constante de temps pour le mélange collisionnel afin de faciliter 1'ajustement
des données expérimentales. En fait, les taux de réaction des deux processus
different de beaucoup. Dans le but d'avoir une modélisation plus réaliste nous
avons pris en compte les différentes constantes de temps afin de pouvoir tirer
de l'ajustement les constantes de temps des deux processus de quenching et de

mélange de structure fine [ROC94B].

Regardons 1'équation (4.21.1)

] rdést)l
2

N3/2(t) - NO YS3"1'Y35 IYS3 exp(-%) T35 eXp

ou Ffond = Fnat + FQDB

et Fges = Tpat + (FQ + 245 + 2Y55) DB

Cette formule décrit la dynamique temporelle d'un niveau métastable
peuplé initialement par laser. A t=0, N3/ = Nj. Au cours du temps le niveau
se dépeuple par émission spontanée (I';,,¢), par désexcitation collisionnelle vers

le niveau fondamental (I'q), et par désexcitation collisionnelle vers le niveau
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D59 (735). Les collisions peuvent aussi recycler une partie de la population du

D5/9 dans le niveau Dgys.

Nous avons entrepris des essais d'ajustement des courbes de la figure
4.2. avec la formule citée ci-dessus. Nous avons da constater qu'il n'est pas
possible de déterminer les deux constantes de temps a partir de telles courbes

de décroissance, ceci pour plusieurs raisons:

e l'équation 4.21.1. décrit un systéme, ou toute la population se trouve dans
un seul niveau, tandis que l'autre est vide. Ces conditions initiales ne
sont pas remplies dans notre expérience. Le peuplement du niveau
métastable par excitation directe de la transition interdite nécessitant un
certain temps (entre 300 et 1000 ms), les collisions mélangent les deux
niveaux avant que la mesure ait commencée. La description de ce

peuplement est trés complexe et difficile a modéliser.

o I'addition d'un nouveau parameétre d'ajustement fait de cette équation
une équation a cinq dimensions. Par définition, l'erreur d'une courbe
d'ajustement a4 m parametres (dimensions) est la projection de la matrice
de covariance sur un espace a (m-1) dimensions [PRES6]. L'augmentation
du nombre de parameétres va en méme temps conduire a une erreur plus
élevée. Dans notre cas, l'incertitude expérimentale des mesures ne
permet pas de déterminer les valeurs des cinq parametres indépendants
avec une précision suffisante. Il existe toujours un grand nombre de
combinaisons des deux constantes de temps pour le méme niveau de

confiance.

o la séparation des constantes de temps pour les deux processus de

quenching et de j-mixing est d'autant plus difficile qu'il s'agit dans ce cas
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d'une courbe qui représente la somme de deux courbes de décroissance
exponentielle. Il est beaucoup plus facile d'ajuster une courbe qui se
compose de la différence de deux exponentielles (comme nous avons vu au
chapitre 4.2.). De plus la grande différence de I'q et de ype rend
I'ajustement des courbes expérimentales encore plus difficile. Pour

clarifier ce dernier argument nous réécrivons 1'équation (4.21.1)

N [ fondt (T fona+2y53+2y35) t
Nap(t) = . l e p(-—fond)+ expl-
32(t) ——" Y53€X 5 Y35€XP| >
ou
N [ ond (2y53+2y3s) t
Nip(t) = 0 ex ( fond) + exp(——
32(t) m—— p 5 Y53+ Y35 5

en utilisant le principe de microreversibilité (y35 = 1,5y53), ceci est

transformé en

N3p(t) = %No exp

_M) [1 + 3 e 2.5y s3t ]
2 2 .

Pour des valeurs de ype >>I'q, le terme entre crochets tend vers 1. La
courbe de décroissance est alors décrite par le taux de désexcitation due

a la durée de vie naturelle et le taux de quenching.

Il n'a donc pas été possible de déterminer les deux parametres de
désexcitation collisionnelle en méme temps, en partant de la seule courbe de

décroissance comme en figure 4.2.
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