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Introduction

La science comprend la pensée de la réalité, non la réalité elle-méme,
la pensée de la vie, non la vie. Voila sa limite, la seule limite vraiment
infranchissable pour elle, parce qu’elle est fondée sur la nature méme
de la pensée humaine, qui est l'unique organe de la science.

Michel Bakounine, Dieu et I’Etat

La marche du savoir en sciences physiques pourrait, de maniére sommaire, se ré-
sumer ainsi : nous observons le monde qui nous entoure et tentons d’en dégager des
lois générales. A partir de ces lois, nous prédisons de nouveaux phénomeénes que nous
cherchons & observer, dans la nature ou dans un laboratoire. Observer ces phénoménes
permet de raffiner les lois générales, de les confirmer ou de les infirmer. Au fur et a
mesure qu’avance notre compréhension du monde, les lois que nous formulons sont de
plus en plus complexes. A un certain point, les outils mathématiques développés et
utilisés pour formuler ces lois deviennent abstraits, déconnectés de notre perception
sensorielle du monde. Quelle « réalité » attribuer alors aux objets, aux grandeurs, aux
fonctions qui représentent le monde ?

Cette question, qui se pose dés les premiéres traces de 'investigation scientifique
auxquelles I'histoire nous donne accés, prend une tournure dramatique avec la naissance
de la théorie quantique au début du XX®™€ siécle. Les débats font rage a propos de la
dualité onde-particule, de la superposition d’états, de 'intrication quantique et de la
réalité de la fonction d’onde. Toutes les avancées de la science physique depuis lors ont
confirmé la validité de la théorie quantique, depuis les expériences de fentes d’Young
avec des particules massives, les expériences de Davisson & Germer et de Stern & Ger-
lach, jusqu’a 'utilisation de la précision des horloges atomiques pour le positionnement
GPS, en passant par les expériences d’Aspect et le développement de la lumiére laser.
Bien que les questions fondamentales de réalité des objets physiques et d’ontologie du
monde quantique ne soient pas tranchées, la communauté internationale des physiciens
et physiciennes s’accorde depuis plusieurs décennies sur le fait que 'on peut utiliser
sans réserve la théorie quantique pour faire des prédictions phénoménologiques sur le
monde microscopique. Ces prédictions phénoménologiques sont toutes, in fine, expri-
mées dans le cadre formel de la physique classique, le seul dans lequel nous puissions
mesurer des grandeurs, extraire des informations d’un systéme sous observation.

Le domaine d’exploration de la physique quantique semble étre intarissable. La
« révolution quantique » du début du vingtiéme siécle a non seulement apporté une
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compréhension des phénoménes naturels du monde microscopique, elle a aussi permis
I’avénement des avancées techniques et technologiques phares du siécle dernier gréce,
entre autres, au développement des lasers et & la miniaturisation de 1’électronique pour
I'informatique. Aujourd’hui, 'on peut dégager trois grands axes de recherche en phy-
sique quantique : la métrologie quantique, I'information quantique et l'investigation de
systémes élémentaires de plus en plus complexes.

La métrologie quantique consiste & mesurer des grandeurs physiques, telles que les
constantes fondamentales, 1’écoulement du temps, l'accélération de la gravité, avec la
meilleure précision possible. La stabilité et la sensibilité de ces objets, qu’on ose appeler
« élémentaires », que sont les atomes en font d’excellentes sondes de I’environnement.
La mesure du temps par des techniques de métrologie utilisant des systémes quantiques
a atteint une précision telle que 1’on sait se prémunir d’une déviation de 'ordre d’une
seule seconde sur I’age de 1'Univers |1, 2|. Les techniques de métrologie quantique &
proprement parler se proposent de tirer profit des propriétés de superposition d’état et
d’intrication de particules quantiques, afin de repousser encore les limites de précision.

L’information quantique consiste a exploiter ces mémes propriétés particuliéres du
monde quantique que sont la superposition d’états et 'intrication, & des fins de traite-
ment de I'information au sens large. Les efforts dans ce domaine sont symbolisés par la
quéte de 'ordinateur quantique. Un ordinateur quantique universel constitué de N bits
quantiques (ou « qubits ») serait capable de traiter, en une seule fois, 2V configurations
différentes de ces N qubits. Cela représenterait, pour certains problémes adaptés, une
amélioration substantielle par rapport a un ordinateur classique, qui ne peut traiter
qu'une seule configuration a la fois [3]. Cette image est bien siire naive et doit étre
modérée par les détails du traitement quantique de 'information mais elle donne une
idée de l'intérét qu’aurait la réalisation d’un ordinateur quantique universel performant.
Le développement d’un ordinateur quantique se heurte de plein fouet & la sensibilité
des objets quantiques au couplage avec leur environnement, qui détruit rapidement les
superpositions d’états et les propriétés d’intrication entre plusieurs particules. Isoler de
leur environnement un ensemble de quelques dizaines de particules quantiques pendant
plusieurs secondes, tout en gardant un accés & ces particules afin de les manipuler, se
révele étre un défi colossal [4].

Cependant, I'information quantique ne se limite pas au développement d’un ordina-
teur quantique universel. Outre les techniques de cryptographie quantique, qui ont déja
fait la preuve de leur efficacité dans la sécurisation des communications, le domaine de
I'information quantique s’étend a l'idée de la simulation quantique, sur laquelle nous
reviendrons bientot. Celle-ci consiste, non pas & créer une plateforme universelle de
calcul, mais a utiliser un systéme controlable et accessible comme modéle d’un systéme
que 'on souhaite comprendre [5].

Enfin, l'information quantique et les questions fondamentales sur les objets qui
composent le monde microscopique se rejoignent dans les efforts théoriques et expéri-
mentaux dévolus a I'étude raffinée des systémes quantiques élémentaires. Les travaux
dans ce domaine, tels que le théoréeme de Bell et les expériences d’Aspect, nourrissent
les réflexions concernant les fondements de la mécanique quantique [6-8]. La mesure et
la manipulation de systémes quantiques individuels ont représenté une avancée scien-
tifique remarquable, soulignée par 'attribution du prix Nobel de physique 2012, per-
mettant enfin de sonder directement les propriétés d’objets quantiques élémentaires et
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individuels. Sur ces bases, la mesure et la manipulation de systémes de plus en plus
complexes, dans une approche ascendante de construction par I'agencement d’éléments
simples, ouvre la voie vers la simulation quantique et vers I’étude de systémes quan-
tiques complexes.

Les atomes de Rydberg, qui ont un électron de valence trés éloigné du noyau, sont
en quelque sorte des « atomes géants ». Leur taille et leur sensibilité au rayonnement
électromagnétique, associées & leur temps de vie trés long par rapport aux niveaux fai-
blement excités, en font des outils de choix pour observer et sonder le monde quantique,
avec des dimensions et grandeurs qui tendent & s’approcher de celles du monde de la
physique classique. En particulier, les atomes de Rydberg sont 1'un des systémes ayant
permis de réaliser dans le laboratoire des expériences de pensée que l'on croyait a ja-
mais restreintes au monde de la spéculation intellectuelle. De tels Gedankenexperimente
ont pu étre mis ceuvre, comme la manipulation d’états quantiques fondamentaux a un
seul atome et un seul photon [9], 'observation directe de la quantification du champ
électromagnétique dans une cavité [10], le suivi en temps réel de la décohérence d’états
non-classiques [11, 12], la détection non-destructive de photons [13, 14], observation
de sauts quantiques [15, 16] ou encore la reconstruction de la fonction de Wigner d’états
non-classiques du champ [17].

Les atomes de Rydberg présentent aussi la particularité d’interagir fortement les uns
avec les autres, en tant que grands dipoles électriques. Alors qu’il faut approcher deux
atomes dans I'état fondamental a des distances de I'ordre de quelques nanométres pour
qu’ils interagissent notablement, l'interaction entre deux atomes de Rydberg séparés
de quelques micrométres est plus importante de plusieurs ordres de grandeurs. Les
interactions entre atomes de Rydberg sont déja détectables, dans des gaz d’atomes
chauds, par I'élargissement des spectres de transition optique entre ’état fondamental
et les niveaux de Rydberg [18, 19]. Le domaine des atomes froids et ses impressionnantes
avancées techniques visant a piéger et refroidir des nuages atomiques [20-24] ouvre la
voie a ’étude des interactions entre atomes de Rydberg dans des ensembles denses
et froids. Dans un cas limite idéal, le régime de « gaz gelé » [25, 26|, les atomes sont
immobiles et les interactions au sein d’un ensemble d’atomes de Rydberg ont lieu avec
des positions atomiques fixes.

Dans ce régime de gaz gelé, l'excitation résonante d’atomes de Rydberg au sein
d’un gaz atomique ultra-froid subit le processus de « blocage dipolaire » [27] : Uinterac-
tion dipolaire décale la résonance des états qui contiendraient des niveaux de Rydberg
spatialement proches et ces états ne sont donc pas accessibles par excitation laser.
L’excitation d’un premier atome de Rydberg bloque ainsi ’excitation d’autres atomes
de Rydberg dans son voisinage. L’exploitation de ce phénoméne a été proposée pour
réaliser des portes quantiques destinées a l'information quantique [27-29], ou encore
pour réaliser une source déterministe d’atomes uniques [30].

L’excitation désaccordée d’atomes de Rydberg au sein d’un gaz atomique ultra-
froid repose sur un processus d’« excitation facilitée » : & une certaine distance d’un
atome de Rydberg déja excité, 'interaction dipolaire est égale au désaccord du laser et
rend résonante 'excitation d’un deuxiéme atome de Rydberg. Ces calculs numériques
sur de petits nuages, ou des simulations Monte Carlo de 'excitation dans de grands
nuages, confirment ce phénomeéne de facilitation [31-34]. Celui-ci entraine 'excitation
d’agrégats d’atomes de Rydberg fortement corrélés spatialement, qui ont été observés
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expérimentalement [35, 36].

Au-dela de leur effet sur 'excitation d’un ensemble d’atomes de Rydberg, les inter-
actions dipolaires produisent aussi un effet mécanique qui peut étre important. En effet,
les énergies d’interaction dipolaire au sein d’un ensemble en forte interaction peuvent
étre bien plus élevées que les énergies cinétiques initiales d’un gaz d’atomes froids. Le
mouvement relatif entre les atomes de Rydberg induit par ces interactions vient ainsi
remettre en question le domaine de validité de ’approximation du gaz gelé.

Les fortes interactions entre atomes de Rydberg étant bien comprises et controlables,
elles présentent un point de départ tout indiqué au développement d’un simulateur
quantique. L’idée de la simulation quantique, proposée par R. Feynman en 1982 [5], est
d’utiliser un systéme quantique expérimentalement controélable et accessible, noté A,
comme modéle, comme simulateur, d'un systéme quantique expérimentalement difficile
a controler et & mesurer, noté B. Il s’agit alors d’imposer le hamiltonien du systéme B
au systéme A, de laisser ce dernier évoluer puis de mesurer ses propriétés, analogues a
celles qu’aurait le systéme B aprés la méme évolution.

L’intérét de la simulation quantique se trouve dans I’étude de problémes quantiques
complexes. Les problémes mettant en jeu /N corps en interaction en sont ’exemple par-
fait. L’état d’un ensemble de N spins 1/2 évolue au sein d'un espace de Hilbert de
dimension 2V. Dans certains cas, calculer, méme numériquement, I’évolution tempo-
relle d’un tel systéme demande la réalisation d’opérations lourdes sur des matrices de
2N x 2N gléments. Dés lors que Ion dépasse un certain nombre N de corps, de tels
calculs ne sont plus a la portée des ordinateurs existant, méme les plus puissants. Le
seuil de N = 40 spins 1/2 est communément admis [37-40] comme la limite actuelle
au-dela de laquelle les méthodes numériques classiques ne fonctionnent plus. Utiliser un
simulateur quantique permettrait d’outrepasser ces limites et de résoudre ainsi des pro-
blémes de matiére condensée mettant en jeu un grand nombre de particules quantiques
en interaction, comme les chaines et réseaux de spins, ou comme les comportements
de gaz d’électrons dans des solides. La meilleure connaissance de ces systémes pourrait
alors déboucher sur la compréhension de mécanismes fondamentaux, tels que la supra-
conductivité a haute température, ou sur le développement de nouveaux matériaux.

Un simulateur quantique idéal présente les caractéristiques suivantes : il est sous
controle expérimental total, ’'on peut faire varier les paramétres décisifs de son hamil-
tonien et mesurer toutes ses observables. De nombreux systémes quantiques ont été
proposés comme briques élémentaires d’un simulateur quantique, tels que les ions pié-
gés [41, 42], les atomes froids en réseau [43-46], les circuits de qubits supra-conducteurs
[47], les polaritons en cavité [48], les réseaux de photons [19, 50|, les molécules polaires
[51], les boites quantiques [52-54] et d’autres encore.

Plusieurs propositions de simulation quantique a partir d’atomes de Rydbderg on
déja été faites [55-58|. Les démonstrations expérimentales allant dans ce sens incluent
entre autres I'observation du transport cohérent d’'une excitation au sein d’une chaine
de trois atomes de Rydberg [59] et 'observation de la dynamique d’excitation vers les
niveaux de Rydberg de réseaux d’une vingtaine d’atomes [60]. L’idée générale de la si-
mulation quantique avec des atomes de Rydberg est de préparer une chaine d’atomes de
Rydberg en interaction, séparés de distances de 'ordre de quelques microns a quelques
dizaines de micron.
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Toutes ces propositions et démonstrations ont été faites avec des atomes de Rydberg
de faible moment cinétique, ce qui impose des limitations particuliéres. En effet, outre
leur durée de vie n’excédant pas quelques dizaines de microsecondes au plus, les forces
mécaniques importantes induites par les interactions dipolaires modifient rapidement
la géométrie d’un ensemble ordonné d’atomes de Rydberg, si ceux-ci ne sont pas piégés.

Plusieurs techniques sont envisageables pour piéger des atomes de Rydberg. En pre-
mier lieu, il est possible de piéger les atomes de Rydberg dans un potentiel magnétique,
comme l'on sait le faire pour les atomes dans I’état fondamental [61]. Afin de réaliser
une chaine d’atomes de Rydberg séparés de quelques microns ou dizaines de microns de
distance, il faudrait alors une chaine de micro-piéges magnétiques. De tels structures
de piégeages peuvent étre réalisées a l'aide de puces a atomes [62], mais il faut alors
placer les atomes de Rydberg a proximité immédiate de telles puces, & des distances
comparables avec I'espacement entre les atomes. La difficulté de cette approche pro-
vient de I'extréme sensibilité des atomes de Rydberg au champ électrostatique, dont le
controle & proximité immédiate d’une surface est délicat.

Une alternative consiste & piéger des atomes dans I'état fondamental dans un ré-
seau optique, puis a les habiller avec des niveaux de Rydberg [63-67] La réalisation
d’un réseau optique en environnement cryogénique étant techniquement lourde, ces ex-
périences sont réalisées a température ambiante, ol le rayonnement du corps noir vient
perturber les niveaux de Rydberg et les interactions entre eux [64, 68].

Le piégeage laser des atomes de Rydberg, grace au potentiel pondéro-moteur imposé
a l’électron de valence par la lumiére, a également été proposé [69]. Dans ce cas, les
atomes de Rydberg de bas moment cinétique sont sujets & un processus de photo-
ionisation qui réduit fortement leur temps de vie [70].

L’objet d’étude premier du présent manuscrit est 'ensemble des effets des interac-
tions sur I'excitation et la dynamique d’un ensemble dense d’atomes de Rydberg. Nous
avons mené des expériences visant a mettre en évidence le blocage dipolaire, ’excita-
tion facilitée et le mouvement relatif au sein d’un ensemble d’atomes de Rydberg, en
excitant des atomes de Rydberg & partir d’'un nuage ultra-froid d’atomes de rubidium
87, piégés magnétiquement devant une puce atomique et refroidis prés de la dégénéres-
cence quantique [71, 72]. Les subtilités de I'excitation d’atomes de Rydberg prés d’une
puce sont exposées dans la thése de Carla Hermann Avigliano [73]. Les expériences
concernant l'influence des interactions sur l'excitation et la dynamique d’un nuage
dense d’atomes de Rydberg sont présentées dans la thése de Raul Celistrino Teixeira
[74]. Afin d’éclairer ces expériences, nous avons développé un modéle numérique, fondé
sur les techniques de simulation Monte Carlo, permettant de prédire ’excitation et la
dynamique d’un nuage dense et froid d’atomes de Rydberg dont les développements
successifs sont présentés dans les théses de Raul Celistrino Teixeira [74] et Thanh Long
Nguyen [75].

Dans un second temps, nous proposons une nouvelle approche pour le développe-
ment d’un simulateur quantique, consistant a exciter des niveaux de Rydberg circu-
laires et & les piéger par laser dans un environnement cryogénique. Une chaine de tels
atomes, en forte interaction dipéle-dipole, réalise un modéle expérimentalement acces-
sible et controlable d’une chaine de spins 1/2. Cette proposition est présentée dans la
thése de Thanh Long Nguyen [75] et développée plus en profondeur dans [76].
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Les niveaux de Rydberg circulaires sont les niveaux de Rydberg de moment ciné-
tique maximal. Aux températures cryogéniques, ils présentent des temps de vie encore
bien supérieurs, de plusieurs ordres de grandeur, a ceux des atomes de Rydberg de bas
moment cinétique. De plus, le processus de photo-ionisation qui limite la durée de vie
des atomes de Rydberg de bas moment cinétique dans un piége pondéro-moteur laser
devient négligeable pour les niveaux de Rydberg circulaires. En plagant les atomes de
Rydberg circulaires dans un environnement permettant d’inhiber leur désexcitation par
émission spontanée, nous pouvons espérer des durées de vie des niveaux de Rydberg
de l'ordre de la minute. Une chaine d’'une quarantaine d’atomes de Rydberg présen-
terait donc un temps de vie supérieur a la seconde. Avec de telles durées de vie, il
est envisageable de simuler I’évolution d’une chaine de spins pendant 10* & 10° temps
caractéristiques d’interaction.

Une proposition de méthode pour préparer de fagon déterministe une chaine régu-
liére et sans défaut d’une quarantaine d’atomes de Rydberg circulaires vient compléter
notre proposition de simulateur quantique. Cette méthode permet en outre la mesure,
atome par atome, de n’importe quelle observable de spin. Notre proposition remplit
ainsi les critéres d’un bon simulateur quantique que nous avons évoqués : controle
expérimental du systéme et du hamiltonien, et mesure de toutes les observables.

Le chemin vers la réalisation de ce simulateur commence par ’excitation d’atomes
de Rydberg circulaires sur une puce atomique, et se continuera par la démonstration
de leur piégeage pondéro-moteur dans un faisceau laser.

Le présent manuscrit est divisé en cinq chapitres. Dans le premier, nous rappe-
lons les propriétés importantes des atomes de Rydberg individuels, vus comme des
atomes hydrogénoides géants. Les atomes de Rydberg présentent entre autres une treés
grande taille, de trés grands moments dipolaires de transition entre niveaux atomiques
et des temps de vie remarquables par rapport aux niveaux atomiques faiblement excités.
Puisque nous travaillons avec des atomes de rubidium, il nous est nécessaire d’intro-
duire la théorie du défaut quantique permettant de rendre compte de leur différence
avec le modeéle de I'atome d’hydrogéne. Nous nous attardons ensuite sur les spécificités
des atomes de Rydberg circulaires, qui ont un moment cinétique maximal. Enfin, nous
présentons la théorie de l'interaction dipole-dipole entre deux atomes de Rydberg.

Dans le deuxiéme chapitre, nous décrivons le dispositif expérimental sur lequel le
travail de thése ici présenté a été effectué. Le premier aspect de ce dispositif consiste a
piéger et refroidir des atomes de rubidium 87 & proximité d’une puce atomique supra-
conductrice, dans un environnement cryogénique. Les atomes de rubidium provenant
d’une source lente externe au cryostat sont capturés devant la puce atomique par un
piége magnéto-optique. Ils sont ensuite transférés vers un piege magnétique et refroidis
par évaporation jusqu’a la dégénérescence quantique. Le second aspect de ce disposi-
tif consiste a exciter, manipuler et détecter des atomes de Rydberg a partir du nuage
d’atomes froids. Les atomes de Rydberg sont excités par une transition laser a deux
photons, puis manipulés grace a des champs microondes classiques induisant des tran-
sitions entre niveaux de Rydberg voisins. Ils sont ensuite détectés par ionisation en
champ électrique, selon une méthode sélective permettant de distinguer entre les dif-
férents niveaux de Rydberg. L’excitation et la manipulation d’atomes de Rydberg a
proximité d’une surface présente certaines particularités que nous discutons.

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons les expériences qui ont été menées pour
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mettre en évidence les effets de I'interaction entre atomes de Rydberg sur la dynamique
d’excitation et sur le mouvement d’un ensemble dense et froid d’atomes de Rydberg. Les
spectres laser d’excitation depuis le niveau fondamental vers le niveau de Rydberg 60S
présentent un élargissement caractéristique di aux phénomeénes de blocage dipolaire et
d’excitation facilitée. La spectroscopie de la transition microonde entre le niveau 60S et
le niveau 578 permet de sonder directement les énergies d’interaction au sein d’un nuage
d’atomes de Rydberg en expansion mécanique. Nous présentons I’évolution du modéle
numérique que nous avons développé afin de reproduire les données expérimentales
et de rendre compte des phénoménes diis aux interactions, et discutons les limites de
ce modéle. Enfin, nous utilisons ce modéle, 1a ou il est valide, afin de confirmer les
propriétés géométriques des nuages d’atomes de Rydberg en interaction ainsi que la
dynamique a court terme de leur excitation.

Dans le quatriéme chapitre, nous présentons en détail notre proposition de simula-
teur quantique avec des atomes de Rydberg circulaires piégés. Nous présentons d’abord
le principe général du simulateur proposé :comment une chaine d’atomes de Rydberg
circulaires en interaction simule le hamiltonien « XXZ » d’une chaine de spins, comment
piéger et préserver pendant des temps trés longs les atomes de Rydberg circulaires et
enfin comment préparer de facon déterministe une chaine d’atomes de Rydberg circu-
laires et comment les détecter. Dans un second temps, nous explorons plus en détail les
limitations du temps de vie des niveaux de Rydberg circulaires, dues en grande partie
au probléme du mélange de niveaux.

Dans le cinquiéme et dernier chapitre, nous présentons nos derniéres réalisations
expérimentales : I'excitation d’atomes de Rydberg circulaires sur puce. Nous décrivons
pour cela le principe du passage adiabatique radio-fréquence, qui est la méthode utilisée
pour exciter les niveaux de Rydberg circulaires, ainsi que les adaptations du dispositif
expérimental qui ont été nécessaires a réaliser ce passage adiabatique. Nous présentons
ensuite les différents étapes de 'excitation des atomes depuis le niveau fondamental
jusqu’au niveau de Rydberg circulaire 50C. Enfin, I'outil de la spectroscopie microonde
vers les niveaux de Rydberg voisins nous permet de commencer a caractériser les en-
sembles d’atomes de Rydberg circulaires excités a proximité de la puce atomique. Nous
concluons le présent manuscrit en évoquant les perspectives expérimentales & court
terme en vue de la réalisation du simulateur quantique proposé.
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Un atome de Rydberg est un atome dont un électron au moins occupe un état de grand
nombre quantique principal n. Par 14, un atome de Rydberg présente des propriétés
physiques exacerbées par rapport & un atome non excité ou peu excité. On le remarque
tout d’abord sur sa taille : un atome de rubidium dans le niveau n = 110 a une
extension spatiale de 'ordre d’1 pm, vingt mille fois plus grande que le rayon de Bohr,
qui représente 'ordre de grandeur caractéristique de la taille d’'un atome dans son état
fondamental.

Avec un électron a une telle distance du coeur atomique, les atomes de Rydberg pré-
sentent de trés grands moments dipolaires de transition entre états de Rydberg voisins.
On comprend dés lors leur trés grande sensibilité au rayonnement électromagnétique
[77]. Ces trés grands moments dipolaires de transition engendrent également de trés
forts couplages entre atomes de Rydberg voisins, par l'intermédiaire de 'interaction
dipolaire. Ces couplages sont eux aussi plusieurs ordres de grandeur plus importants
que ceux qui se manifestent entre des atomes dans le niveau fondamental. L’interaction
dipolaire entre atomes de Rydberg est au coeur des travaux de recherche présentés dans
cette theése. Ce premier chapitre vise & en apporter les éléments théoriques importants
pour la compréhension des résultats et discussions qui seront abordés par la suite.

La premiére partie de ce chapitre décrit la théorie du défaut quantique [78], qui
permet de calculer les énergies propres des états de Rydberg et leur fonction d’onde
radiale loin du coeur atomique positif. Il est alors aisé de calculer les éléments de ma-
trice de 'opérateur de dipole électrique entre deux niveaux de Rydberg. Connaitre les
dipoles de transition entre un niveau de Rydberg et les niveaux voisins permet entre
autres de calculer la durée de vie des niveaux de Rydberg. Nous introduirons ensuite la
base des états paraboliques qui permet une description claire des niveaux de Rydberg
circulaires en présence d’un champ extérieur. La connaissance des dipoles de transi-
tion est également essentielle au calcul des interactions dipolaires entre deux atomes
de Rydberg, ce que nous aborderons dans un troisiéme paragraphe. Enfin, nous discu-
terons le détail de cette interaction dans deux cas particuliers : les atomes de Rydberg
en interaction autour du niveau 60S et les atomes de Rydberg en interaction autour
du niveau circulaire 50C. Ces deux cas particuliers seront & nouveau discutés plus en
détail dans des chapitres dédiés aux expériences que nous avons menées.

I.1 Les atomes de Rydberg alcalins : des hydrogénoides
géants

Un atome de Rydberg alcalin a un seul électron dans un niveau de grand nombre
quantique principal n. L’essentiel de la fonction d’onde de cet électron est localisé dans
des régions atomiques éloignées du coeur, c’est-a-dire de I’ensemble du noyau atomique
et des couches électroniques inférieures. Pour cette raison, il ressemble a un atome
d’hydrogéne, dont I'unique électron voit un cceur protonique simple de charge totale
+q = 1,602 176 565(35).1071 C [79]. Dans le cas de I'hydrogéne, ce coeur est plusieurs
ordres de grandeurs plus petit que la taille typique de I'orbite de I’électron : le niveau
électronique fondamental 1S a un « rayon » caractéristique ag = 0,529 177 210 92(17) A
[79], alors que le proton a un rayon r, = 0,8775(51) fm [79].

Les cinq ordres de grandeur séparant le rayon de l'orbite électronique et le rayon
du proton permettent de considérer que le potentiel vu par 1’électron est parfaitement
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coulombien sur tout ’espace. Les énergies propres de I'atome d’hydrogéne sont alors
données par

. Er
E(n7l7j) = _ﬁa (Il)
avec
4
B L meq (1.2)

T 1+ T 327221

I’énergie d’ionisation pour I’électron dans le niveau 1S de 'atome d’hydrogéne, ou M
est la masse du cceur atomique (masse d’un proton pour atome d’hydrogéne, masse
atomique m ppg7 pour Patome de 37 Rb dans un état de Rydberg), n le nombre quantique
principal, m. la masse de l’électron, ¢y la permittivité diélectrique du vide, et A la
constante de Planck réduite.

Les états propres de ce modéle s’écrivent en coordonnées sphériques comme le pro-
duit d’une partie radiale, fonction de r qui est la distance de I’électron au coeur ato-
mique, par une partie angulaire, fonction des coordonnées angulaires 6 et ¢ [30] :

w(rv 0, ¢) = Rnl(’r) : Yiml(a @) (13)

Ici, [ est le nombre quantique orbital et m; le nombre quantique magnétique, associé
a la projection du moment angulaire orbital de I’électron sur I'axe de quantification.
Cette premiére description ne prend pas en compte les corrections aux énergies dues
au couplage entre le moment magnétique intrinséque de I’électron, son spin, et son
moment magnétique orbital correspondant & la structure fine. Elle néglige tout autant
le couplage entre le moment magnétique total de I’électron et le moment magnétique
du coeur atomique, le couplage hyperfin [81].

La ou la structure fine est importante, les bons nombres quantiques deviennent
n,l,j,m;j, avec j = 1+ s ot s = 1/2 est le moment magnétique de spin de 1’électron.
Le couplage hyperfin étant trés petit pour les niveaux de Rydberg, nous en ferons fi et
continuerons d’utiliser la base avec moment cinétique total j de ’électron pour décrire
les niveaux électroniques.

En comparaison avec ’atome d’hydrogéne, le coeur positif de 'atome de Rydberg
alcalin comporte une structure d’extension spatiale bien plus importante [78]. Dans
la région des couches électroniques inférieures, le potentiel est bien plus profond que
le potentiel coulombien car l'effet d’écrantage partiel de la charge totale positive du
coeur par les électrons internes disparait lorsque 'on s’en approche : c’est l'effet de
pénétration du coeur. Par ailleurs, la distribution spatiale des charges positives et néga-
tives entraine une polarisabilité du cceur composé. L’électron de Rydberg interagit avec
cette distribution de charge complexe, ce qui modifie sa fonction d’onde et son énergie
propre. Afin de rendre compte de ces effets, il est nécessaire d’apporter une correction
aux énergies propres de 1’électron de Rydberg d’un atome alcalin : le défaut quantique.
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I.1.1 Hamiltonien de I’atome de Rydberg et défaut quantique

Les deux effets précédemment cités de pénétration du coeur et de polarisabilité du coeur
peuvent étre efficacement décrits par la théorie du défaut quantique. Celui-ci apparait
comme une correction d,;; au nombre quantique principal n dans I’équation des énergies
propres des niveaux électroniques [78|, qui devient

__Eb

E(n,l,j) = m7

(1.4)

avec

15,2 n 01j,4 n 015,6

(n—010)2  (n—=20d50)*  (n—d50)° toe (L.5)

5(77‘7 la]) = 6lj,0 +

Table 1.1 Défauts quantiques du 8°Rb extraits de [82, 83] et du 8"Rb extraits de [34]

85 Rb 87 Rb

01,0 01j,2 015,0 01j,2

nSy;, 3,131 180 4(10) 0,1784(6) 3,131 180 7(8)  0,1787(2)

nPy s, 2,654 884 9(10) 0,2900(6)

nPy, 2,641 673 7(10) 0,2950(7)

nDsjy 1,348 091 71(40) 0,602 86(26) 1,348 091 8(11) —0,6054(4)
( (

nDsjy 1,346 465 72(30) 0,596 00(18) 1,346 462 2(11) —0,5940(4)
nFs 0,016 519 2(9)  —0,085(9)
nFry 0,016 543 7(7)  —0,086(7)

La série (I.5) développe le défaut quantique en puissances de 1/(n — d;50) = 1/n* :
n* est le nombre quantique principal corrigé du défaut quantique. Ses coeflicients, pré-
sentés en table (I.1), sont extraits des mesures précises des fréquences de transition
entre niveaux de Rydberg voisins [85-87] et la série sous cette forme converge rapide-
ment [88] : pour les niveaux de n > 40, les deux premiers termes suffisent & obtenir une
précision meilleure que la centaine de kHz sur une large gamme de valeurs de n. Les co-
efficients de la série sont fonction de [ et j, ainsi que de I'espéce atomique. Nous n’avons
pas connaissance de défauts quantiques mesurés pour le " Rb autres que ceux présentés
ici, mais I'utilisation de ceux du ®Rb fournit de bons résultats grace a la grande simi-
larité des structures électroniques de ces deux isotopes. En ce qui concerne les niveaux
de [ > 3, leurs défauts quantiques sont petits, et donc d’autant plus difficiles & mesurer.
Ils seront donc négligés par la suite. Avec les valeurs connues des défauts quantiques,
nous obtenons des fréquences de transition entre niveaux de Rydberg voisins avec une
précision meilleure que ~ 50kHz.

Dans le cas extréme des niveaux de Rydberg circulaires, qui ont un moment orbital
maximal [ =n — 1, le défaut quantique peut étre considéré nul et alors on retrouve le
modéle de 'atome d’hydrogéne sans correction autre que la masse du coeur.
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I.1.2 Partie radiale de la fonction d’onde et calcul du dipdle de tran-
sition

Ayant ces outils a notre disposition, nous pouvons désormais nous employer & calculer
les éléments de matrice de 'opérateur de transition dipolaire d = gr entre niveaux de
Rydberg, qui apparait de fagon essentielle dans les termes de couplage des atomes avec
le rayonnement électromagnétique et dans le couplage dipolaire entre deux niveaux de
Rydberg |n,l, j,m;) et |0/, I, ', m;> Ces éléments de matrice s’écrivent

. . . r .
<nl7 l?]? m]| qr ‘n/7 ll?]’? m;> = q <n7 l?]? m]’ T; ‘n/7 ll?]’? TTL;>

= q-/r2dr R:(r) 7 Ry (r) (1,5, m] ; ', 5’ mlj) (16)

= ¢ R(nl,n'l'). A(ljm;,1'j'm),

c’est-a-dire comme produit d’une partie radiale R et d’une partie angulaire 4. Or
la partie radiale R, ;(r) de la fonction d’onde est affectée par l'effet de pénétration
du coeur décrit plus haut et doit donc étre corrigée [78]. Le calcul de R peut étre
fait numériquement par une méthode dite de Numerov |78, pp.10-24]. Cette méthode
s’appuie sur le fait que le potentiel a I'extérieur du coeur atomique reste coulombien.
La partie radiale de la fonction d’onde peut donc y étre calculée & partir de la méme
équation que pour I'atome d’hydrogéne, avec les mémes conditions aux limites & r — oo,
mais avec une énergie totale différente qui est fixée par les défauts quantiques, et en
tronquant & une distance finie du coeur pour éviter la divergence du potentiel & distance
nulle.

o U
[

Figure 1.1 Probabilité de présence de I'électron dans le niveau nS : r? x |R,s(r)|?, dans I'un
quelconque de ses plans de symétrie.
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La figure (I.1) montre la probabilité de présence 72| R,s(7)|? de 1’électron de Rydberg
dans le niveau nS du 8"Rb. Cela montre que la fonction d’onde se situe essentiellement
loin du cceur atomique et justifie donc la validité de la méthode de Numerov.

A partir du calcul de Ry (r), on peut aisément dériver la partie radiale de 'opéra-
teur dipoéle d. L’on apprend en particulier que la partie radiale de d entre deux niveaux
de nombre quantique principal similaire varie comme R ~ ag -n*?. Mentionnons ici que
le rayon moyen de l'orbitale électronique d’un niveau de Rydberg est trés similaire au
calcul de la partie radiale de 'opérateur dipole :

(Tlnjm;)) = /rzdr R (r).r. Ry (r) = R(nl,nl) o« ag - n*2. (L.7)

A titre d’exemple, I’é6quation (I.7) permet d’obtenir la taille de I'orbitale électronique
dans le niveau 60S; /, : son rayon moyen vaut (r) = 4850 ag = 256,5 nm.

1.1.3 L’effet Stark

Les atomes de Rydberg étant trés sensibles au champ électrique, il est important de
comprendre comment celui-ci agit. La présence d’un champ électrique constant F dans
I’environnement ajoute au hamiltonien atomique un terme de couplage « Stark » entre
le champ et 'opérateur dipolaire électrique. En présence d’un champ électrique, le
hamiltonien devient

I:I:I:Io—a‘F:I:[()-i-qf“F, (1.8)

oil Hy est le hamiltonien libre de atome, dont les énergies propres sont calculées par la
théorie du défaut quantique selon 1’équation (1.4), © Popérateur position de I’électron
dans le potentiel atomique et ¢ la charge élémentaire, supposée positive.

Le hamiltonien Stark (I.8) perd la symétrie sphérique de ﬁo, au profit d’une symé-
trie cylindrique autour de I'axe défini par le vecteur de champ électrique F. Cet axe,
que nous choisirons comme étant 'axe (Oz), devient alors 'axe de quantification na-
turel du probléme. Dans la base construite autour de cet axe, le terme d’énergie Stark
prend la forme

N . 4r
Hg = g21F| = giy| S VYR (19)

ol Z est la composante selon z de 'opérateur position, 7 sa norme, et Y10 I’harmonique
sphérique (I = 1,m; = 0). Ce hamiltonien ne couple que les états de méme m; et
vérifiant Al = £1.

Le calcul de leffet Stark par diagonalisation du hamiltonien pour un niveau de
Rydberg donné est alors simple & mener numériquement, en réduisant le sous-espace a
considérer grace a la régle de sélection Am; = 0. Cette méme régle de sélection permet
d’imposer la condition Am; = Am; + Amg = 0, car l'effet Stark n’introduit aucun
terme permettant de coupler des états de spins électroniques différents. La figure (I1.2)
montre les énergies propres trouvées par diagonalisation du hamiltonien (1.8), pour les
états d’énergie proche de celle du niveau 60S; /5, mj = 1/2 et de méme m;.
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Figure 1.2 Diagramme Stark autour du niveau 60S, pour les états de m; = 1/2. Le défaut
quantique déplace beaucoup les niveaux S,P et D. Ces niveaux non-dégénérés ont un effet
Stark quadratique en champ électrique. Les niveaux de grand [ sont dégénérés et ont un effet
Stark linéaire (ce sont les multiplicités qui s’ouvrent en éventail).

Deux cas sont & distinguer. Les niveaux de faible moment orbital [ < 3 sont dé-
placés en énergie par leur défaut quantique important. Le terme d’interaction Stark ne
couplant que des niveaux ayant la méme énergie en I'absence de champ électrique, ces
niveaux S,P et D ne sont perturbés qu’au second ordre par l'effet Stark. Leur énergie
varie donc de fagon quadratique avec le champ électrique. Les niveaux de grand nombre
quantique orbital [ et de méme nombre quantique principal n sont, eux, dégénérés. Le
champ électrique sépare donc leurs énergies linéairement. La figure (I.2) montre deux
telles multiplicités, n = 57 et n = 58.

Les niveaux de bas [ présentent donc tous un effet Stark quadratique que l'on
exprime sous la forme

Avg = A-F2, (1.10)

La diagonalisation du hamiltonien (I.8) et 'ajustement des énergies propres ainsi
calculées nous permettent d’extraire les coefficients d’effet Stark pour n’importe quel
niveau. La table (I1.2) répertorie les coefficients d’effet Stark quadratique pour quelques
niveaux autour du 60S.

Table 1.2 Coefficients d’effet Stark quadratique des niveaux proches du 60S.

Niveau de Rydberg  Coeflicient Stark quadratique

In,l,7) Anljm; en MHz/(V /cm)?
6081/2 *8939
6151 /2 ~100,9

60Py 5, mj = £ — 3/2 —569
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I.1.4 Temps de vie des niveaux de Rydberg

Avec la connaissance des dipoles de transition d’un niveau de Rydberg vers les niveaux
voisins, il est possible de connaitre le temps de vie de celui-ci. Deux processus entrent
en jeu dans la désexcitation radiative a température finie de ces niveaux atomiques :
les transitions par émission spontanée mais aussi les transitions par absorption ou
émission stimulée par le rayonnement de corps noir de leur environnement. En effet,
les transitions entre niveaux de Rydberg proches en énergie sont dans le domaine des
micro-ondes millimétriques. Cela implique qu’elles seront & considérer dés les trés basses
températures : contrairement aux photons optiques, des photons micro-ondes sont déja
émis par le rayonnement du corps noir aux températures cryogéniques, de quelques mK
a quelques K.

A titre d’exemple, la fréquence de la transition entre le niveau [60S1/2) et le niveau
|59P3/2) vaut v = E/h = 18,5213 GHz. La température de corps noir correspondant
a cette fréquence est de T = hv/kg = 0,89 K. Cette transition sera donc limitante
pour le temps de vie du niveau 60S dés lors que celui-ci sera dans un environnement
dépassant les 500 mK.

A température nulle, le temps de vie d'un niveau excité est calculé uniquement a
partir des coefficients d’Einstein pour 1’émission spontanée [89]. Un électron dans un
niveau excité est couplé aux niveaux de plus basse énergie par les modes électromagné-
tiques du vide et le taux de désexcitation d’un niveau initial |i) vers un niveau final |f)

séparés d'une énergie £y — E; = —Nw;y < 0 est donné par :
2w$’f 9 9
= -q” | (2 .11
i = gt a1 1)) (L.11)

Ce coefficient est le produit de la densité de modes du rayonnement électromagnétique
autour de la fréquence résonante v,y = w;r/27 et du moment dipolaire de transition
entre les niveaux [i) et |f) couplés par ce rayonnement. Le temps de vie de 'état excité
est alors calculé en sommant les taux d’émission spontanée vers chacun des niveaux
auxquels il a accés par transition dipolaire électrique. Les transitions dipolaires par
émission d’un photon respectant la régle de sélection Al = +1 et Am < 1, la quantité
de termes a considérer s’en trouve heureusement limitée.

A température finie cependant, I’absorption et ’émission stimulée vers les niveaux
voisins entrent en jeu. Le coefficient d’Einstein pour ’absorption et ’émission stimulée
s’écrit ici

Bif = Aif.ﬁ(wif) (1.12)

Il s’agit alors de connaitre, pour une température donnée, le taux d’occupation du
rayonnement électromagnétique aux fréquences des transitions entre niveaux de Ryd-
berg. Ce taux nous est donné par la distribution de Bose-Einstein pour un gaz de bosons
[90] :

n(w) = ——— (1.13)
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qui devient, lorsque kg7 > hw,

kT
a(w) ~ —. [.14
(@) ~ (1.14)
Le nombre de photons par mode varie alors linéairement avec la température et ces
photons stimulent des transitions vers des niveaux de Rydberg proches, diminuant

ainsi le temps de vie du niveau de départ.

Temps de vie du niveau 60S; /;

De par la régle de sélection Al = +1, les termes & considérer pour les transi-
tions dipolaires depuis le niveaux |n = 60,] = 0) sont les couplages avec les niveaux
nP; =n,l=1,j5), j € {1/2,3/2}. La figure (I1.3) montre, pour tous les n, la somme
des coefficients d’Einstein d’émission spontanée et d’absorption et émission stimulée a
différentes températures vers les niveaux nP;.

3
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—~
)
2
N—"
9]
S 154
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=a]
<C‘ 1.0
-AGOS—HP
BN B, at300K
05 722 B 2t 4K
0.0 T e o B A ——r—————
10 20 30 40 50 60 70 80 90
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Figure 1.3 Coefficients d'Einstein pour I’émission spontanée (A) et pour I’absorption et émission
stimulée par le rayonnement du corps noir(B), depuis le niveau 60S vers les niveaux nP;. Pour
chaque n, nous montrons la somme des coefficients vers nP;_;/; et nP;_3/5. L’insert montre
a une échelle plus adaptée la contribution du rayonnement du corps noir 4 4K .

Il est clair d’apres la figure (1.3) que le rayonnement du corps noir a 4,2 K contribue
peu a une réduction de la durée de vie du niveau 60S par rapport a ’émission spontanée
vers les niveaux de bas n, alors que le rayonnement du corps noir & 300 K aura un effet
considérable, ce que confirme la table (I1.3).

Le temps de vie du niveau 60S, de ’ordre de 250 ps aux températures cryogéniques,
permet d’observer et manipuler celui-ci pendant des temps qui sont longs a 1’échelle
du mouvement d’'un nuage de Rydberg. Cependant si 'on souhaite développer une
plateforme de simulation quantique, des temps d’observation beaucoup plus longs sont
nécessaires.
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Table 1.3 Temps de vie du niveau 60S & température finie.

temps de vie 4 0 K temps de vie 4 4,2 K temps de vie & 300 K
6051 /2 244.5 ps 239.,8 ps 99,4 ps

Les atomes de Rydberg circulaires ont des durées de vie & température nulle de
l'ordre de la dizaine de ms, soit cent fois plus que le niveau 60S. Cela fait des atomes
circulaires de bons candidats pour un simulateur quantique.
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I[.2 Les niveaux de Rydberg circulaires

Les niveaux de Rydberg de grand moment orbital, et en particulier les états de Rydberg
circulaires, présentent une structure fine et un défaut quantique qui sont trés largement
négligeables. Ils sont en cela parfaitement similaires & ’atome d’hydrogéne. On peut
utiliser pour les étudier les fonctions d’onde analytiques hydrogénoides sans perte de
précision. Pour la méme raison, le nombre quantique j qui rend compte du couplage
fin n’est plus nécessaire.

Les autres perturbations que peut subir le modéle de ’atome d’hydrogéne, comme
la présence d’un champ électrique ou magnétique extérieur en deviennent d’autant plus
importantes a prendre en compte. De plus, les niveaux circulaires étant extrémement
anisotropes, 'absence d’axe de quantification leur est préjudiciable. Ils se mélangent
alors rapidement aux niveaux voisins et il est utile de leur imposer un champ électrique,
méme faible, afin de pallier ce probléme.

I[.2.1 La base des états paraboliques

La construction de la base des harmoniques sphériques était fondée sur la conservation
du moment cinétique lors du mouvement et sur I’ensemble complet d’opérateurs qui
commutent (« ECOC ») {H, L?, L.} * En présence d’un champ électrique extérieur dé-
finissant l'axe (Oz), le terme de couplage Stark —d - F = ¢2|F| (cf équation 1.8) brise
la symétrie sphérique du probléme, de facon telle que 'opérateur L? ne commute plus
avec le hamiltonien du systéme. Il est alors nécessaire de trouver un nouvel invariant
du mouvement, qui permettra de définir un nouvel ECOC. Celui-ci pourra toujours
contenir I:Z, qui reste un bon opérateur.

Dés lors que la fonction d’onde électronique reste loin du coeur atomique, I'interac-
tion entre 1’électron de valence et le cceur se réduit & un mouvement a force centrale.
La mécanique céleste a traité extensivement des mouvements a force centrale, et nous
apprend qu’ils ont en commun 'invariance du vecteur de Runge-Lenz, qui caractérise
I’excentricité des trajectoires des corps. L’analogie entre 'interaction gravitationnelle
des corps célestes et I'interaction coulombienne au sein des atomes permet de définir
I'opérateur vectoriel :

« 1 1 ~ A r
A=— _ ([Z(PAL—-LAP)—mee=-). I.1
S (30 AL EAp) - me?) (115)

Cet invariant commute avec le hamiltonien de I'atome d’hydrogéne et est de méme
dimension que l'opérateur de moment orbital L. Les vecteurs propres de A prennent
donc une forme similaire a ceux de L et ses valeurs propres varient de 0 & h(n —1).

Malheureusement, les opérateurs L et A ne commutent pas. Il est donc nécessaire,
afin d’obtenir une bonne base de description, de construire de nouveaux opérateurs qui
commutent entre eux et vérifient les relations de commutation d’un moment cinétique

*. On a ici oublié la structure fine, qui exige lorsqu’elle est prise en compte, de remplacer L par

J=L+S.
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A trois dimensions. Les opérateurs

-
et (1.16)
32 = % <f) —i—fl)

vérifient ces propriétés, et commutent avec le hamiltonien. Au sein d’une méme multi-
plicité, ces opérateurs vérifient

. ~ h2 4
J?=J§=—Z—z§ : (L.17)
n
ce qui s’écrit aussi
E = meet mee! (1.18)

C2n%(2j1 + 12 20325+ 1)2

L’on retrouve ici le fait que pour une énergie E fixée et donc au sein d’une multiplicité
de nombre quantique principal n, J1 et Jo définissent chacun un moment cinétique
jio = (n—1)/2.

Les états propres au sein d’'une méme multiplicité sont alors obtenus en diagonali-
sant j%, j% et les composantes jlz et jQz. En notant fim; o les valeurs propres de ng 2
on pourra caractériser les états propres par les nombres {j1,m1, j2, m2}. Or pour n fixé,
J1 = j2 = (n—1)/2. Ainsi, un état propre sera entiérement défini par les nombres quan-
tiques |n, my, ma), avec my et mgo variant entre —(n—1)/2 et +(n—1)/2. Par construc-
tion de J 1,2, il est aisé de retrouver le nombre quantique magnétique m = my +ms. La
figure (I.4) propose une représentation schématique des niveaux |mj,my) d’une méme
multiplicité n.

Afin d’aider a la représentation des états atomiques, introduisons un nouveau nombre
quantique k = mq — ms, qui quantifie 'excentricité de 'orbite électronique et permet
de transformer la base |n,mi,m2) en la base |n,m, k) :

n le nombre quantique principal
m le nombre quantique magnétique variant de — (n —1) a (n—1)  (1.19)

k=mi —mg variant de (jm|—(n—1)) a (—=|m|+n—1).
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n=-n+1 m=-n+2 m=-1 m=0 m=1 m=n-—2 m=n-—1
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= m= -1
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Figure 1.4 Niveaux paraboliques |n,my,ms) de méme nombre quantique principal n, classés
horizontalement en fonction de leur nombre quantique magnétique m = my + ms. Le nombre
j = j1 = js est la valeur des moments cinétiques J; et Jy et vaut j = (n — 1)/2. La diagonale
jaune représente la direction de variation de msy & my fixé et la diagonale rouge la direction de
variation de my a mo fixé.

-l k=4
k=3
k=2 k=2
k=1 k=1
k=0 k=0 k=0
k=-1 k=1
k=-2 k=-=2 état circulaire
k=-3 nC
k-4

n-5 n4 n-3 n-2 n-1 71

Figure 1.5 Niveaux paraboliques |n,m, k) de méme nombre quantique principal n, classés ho-
rizontalement en fonction de leur nombre quantique magnétique m et étiqueté selon le nombre
quantique k. Seuls les niveaux de trés grand m sont représentés.
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La figure (I.5) propose une représentation schématique des niveaux |m, k) de m
trés élevé au sein d’une multiplicité n. Le niveau de m maximal dans une multiplicité
donnée, |[n,m=n—1,k=0) = |n,l =n—1,m =1), est appelé le niveau circulaire
nC. Sa fonction d’onde électronique se réduit & un tore éloigné du cceur atomique, de
rayon ~ n(n — 1)ag, et contenu dans le plan perpendiculaire a 'axe de quantification.
La figure (1.6) montre la probabilité de présence 72|R(r)|? de I'électron dans le plan
perpendiculaire & ’axe de quantification, pour le niveau de Rydberg nC. Celle-ci a une

présente un rayon moyen valant
2
<T|nC>> =ap-n-. (120)

Les niveaux de m élevé mais non maximal seront appelés niveaux elliptiques en raison
de la forme de leurs fonctions d’onde et seront étiquetés sur la base |n,m, k).

o
T

o

1.5 1.0 0.5 0.0 0.5 1.0 1.5

f 2
rlag
Figure 1.6 Probabilité de présence de I'électron dans le niveau nC : r? x |R,c(r)[?, dans le

plan perpendiculaire & 'axe de quantification et passant par le noyau. Celle-ci décrit un tore
de rayon n%ag autour du coeur atomique.

L’effet Stark pour les atomes de grand moment cinétique

Comme nous 'avons dit en 1.1.3, dans la base parabolique construite autour de 'axe
(Oz) défini par la direction du champ électrique, le terme de couplage Stark prend une
forme simple donnée par I’équation (1.9) :

A . _4r
Hg::q4PW::mw/?;YfEW (I1.21)

Dans le cas des niveaux de Rydberg a grand moment cinétique, 'absence de défaut
quantique permet de résoudre ce hamiltonien analytiquement par un traitement per-
turbatif de la forme [91]

E=EO+EY L E® 4 (1.22)
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ot les termes du développement s’écrivent

1
EOop = ——
/2B 2n?
3 ea
(1) _° £do
E /ﬂ%f2nMH*2E[ (1.23)

2
m@mE[:—l-(w+4wﬂ—9m?—%%-#mv*(am>,
2F;
en unités du systéme international. On remarque ici que les états & kK = 0, et en
particulier ’état circulaire, ne subissent 'effet Stark qu’au second ordre.
Nous pouvons désormais représenter les niveaux paraboliques |n, m, k) en présence
d’un champ électrique qui léve leur dégénérescence. La figure 1.5 se transforme alors en

la figure 1.7.
Energie
Tte-l k=4
k=3
k=2 k=2
k=1 k=1
k=0 k=0 k=0
k=-1 k=-1
k=-2 k=-2 ¢tat circulaire
k=-3 nC
- k=-4
>

n-5 n-4 n-3 n-2 n-1 m

Figure 1.7 Energie des niveaux paraboliques |n,m, k) de méme nombre quantique principal n
en présence d’un champ électrique. Les niveaux sont classés horizontalement en fonction de leur
nombre quantique magnétique m et étiqueté selon le nombre quantique k. Seuls les niveaux de
trés grand m sont représentés.

I.2.2 Le niveau de Rydberg 50C : |n = 50,1 = 49, m; = 49)

Parmi les niveaux de Rydberg circulaires, le niveau 50C sera d’un intérét particulier
pour nous. Ce niveau circulaire n = 50 a une taille valant (r)s,~ ~ 50%ag = 2500a¢ =
132 nm.

En ce qui concerne leur temps de vie, les niveaux de Rydberg circulaires ont une
différence essentielle avec les niveaux de faible [ : les niveaux circulaires n’ont de
transition dipolaire possible que vers des niveaux eux aussi & trés grand [, et donc
a trés grand n. Il n’y a d’ailleurs qu’'une seule transition spontanée possible depuis
le niveau circulaire nC = |n,l =n—1,m; =1), c’est celle vers le niveau circulaire
(n-1)C = |0 =n—-1,I'=n"—1,m; =1U'). En effet, il n’existe aucun niveau de plus
basse énergie que nC mais qui aurait un [ qui lui soit égal ou supérieur. La figure (1.8) re-
présente les schémas de niveaux prés de ’état circulaire n = 50 et met en évidence I’ab-
sence de toute autre transition par émission spontanée depuis le niveau 50C. Le niveau
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50C ne peut donc se désexciter spontanément que vers le niveau 49C, ce qui réduit consi-
dérablement la contribution de I’émission spontanée & son taux de désexcitation radia-
tive. Le calcul du dipéle de transition (50C|d[49C) donne une valeur de 1704,71 eaq. En
appliquant I’équation (I.11) a la fréquence de transition 50C — 49C de 54,259 55 GHz ,
on obtient un taux de désexcitation valant I'soc(0K) = A;—50c— f=19c = 34,9056 Hz .
Le temps de vie a température nulle du niveau 50C est donc de 79 50c = 28,65 ms , soit
cent fois plus que pour le niveau 60S.

Energie
ﬁ ( R k=3 état circulaire 50C
k=2 k=2
k=1 k=1
=50 < k=0 k=0 k=0
k=1 k=1
e transition o™
\ Y- 54,25955 GHz
k=3
k=2
k=1 k=1
n =49 k=0 k=0
k=1 k=1 \
k = -2
k =-3 g .
état circulaire 49C
¢ -
)
45 46 47 48 49 m

Figure 1.8 Schéma de niveaux des multiplicités n = 50 et n = 49 prés des niveaux 50C et 49C,
en présence d'un champ électrique. La seule transition possible par émission spontanée depuis
le 50C est la transition vers le 49C.

Etant donné le faible taux de désexcitation spontanée du niveau 50C, effet du
rayonnement du corps noir sur sa durée de vie sera important dés les trés basses tem-
pératures. Le rayonnement du corps noir amplifiera non seulement le taux de désexci-
tation vers le niveau 49C, mais autorisera également par absorption les transitions vers
les niveaux de m supérieur. Ainsi, alors que la réduction du temps de vie du niveau
60S entre 0 K et 4,2 K est faible (voir table 1.3, la durée de vie du 60S est réduite
de (1 —239,8/244,5) = 2%), la réduction du temps de vie du niveau 50C entre 0K et
4,2 K est bien plus importante et se porte a (1 — 8,36 /28,65 ) = 71%. A température
ambiante de 300 K, la durée de vie de 50C est méme réduite a 122 ps, trés similaire
a celle du niveau 60S. La figure (1.9) montre 1’évolution de la durée de vie du niveau
50C en fonction de la température de rayonnement du corps noir, calculée a partir des
équations (1.12) et (I1.13).
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Figure 1.9 Durée de vie radiative du niveau de Rydberg 50C en fonction de la température de

rayonnement du corps noir.

Nous avons désormais une bonne connaissance des caractéristiques des atomes de
Rydberg individuels, en particulier dans les niveaux 60S et 50C. Ce sont de trés grands

atomes, avec de trés grands moments dipolaires de transition, et un temps de vie trés

long. Comment se comportent ces atomes de Rydberg lorsqu’ils ne sont plus isolés mais

proches les uns des autres ?
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I.3 Atomes de Rydberg en interaction

Dans cette thése, nous allons nous intéresser aux interactions entre plusieurs atomes
de Rydberg voisins, dans des niveaux identiques ou proches en énergie. Le reste de ce
chapitre est consacré au calcul de ces interactions et a leur application aux deux cas
qui nous concernent : autour des niveaux 60S et 50C.

I.3.1 Deux atomes de Rydberg qui se parlent

L’opérateur de moment dipolaire entre deux niveaux de Rydberg proches est grand,
comme nous l'avons évoqué. En cela, les atomes de Rydberg sont de trés bonnes an-
tennes pour le rayonnement électromagnétique lorsque celui-ci est résonant avec les
fréquences de transition entre niveaux proches. Cette caractéristique s’accentue forte-
ment lorsque le nombre quantique principal augmente, car le moment dipolaire varie
en n*2. Ces grands moments de transition dipolaires font aussi apparaitre une inter-
action importante entre deux atomes de Rydberg différents : bien qu’ils restent des
objets neutres électriquement, ces grands dipdles se voient trés bien de loin. En électro-
magnétisme classique, le terme de couplage entre deux dipdles électriques s’écrit [92]

1
degr3

Vaa(r) = (dl ~dy — 3(dy - ;)(d2 : ;)) (1.24)
ot dq décrit le premier dipdle, ds le deuxiéme dipole et r le vecteur d’espace qui
les sépare. On peut alors écrire, par analogie, le hamiltonien d’interaction entre deux
atomes en remplagant les dipodles classiques par les opérateurs dipodle électrique de
chaque atome. La distance entre les atomes sera cependant traitée de facon classique,
en supposant que la distance entre les atomes est trés grande devant I’extension spatiale
de leurs fonctions d’onde. Le potentiel d’interaction dipolaire s’écrit dans ce cas

~ -~ ~ ~ Tr ~ Ir
Via(r) = d; - ds —3(dy - D)@, - =
aa(r) 471'607“3( L2 (d r)( 2 r)) (1.25)
2 (A by 301 )8 r)) '
= tq -T2 —3(F1-—)(F2-—)).
Aregrs Lor2 LAy

Remarquons que ce terme dépend du produit des opérateurs de transition dipolaire
électrique de chaque atome. L’interaction entre atomes de Rydberg varie donc comme
(n*2)2 _ n*4.

Calculer I'interaction entre deux atomes de Rydberg revient a diagonaliser le ha-
miltonien total du systéme des deux atomes dans I'espace de Hilbert des états possibles
pour la paire d’atomes. Sans autre a priori, une base naturelle pour cet espace est le
produit tensoriel |R1) ®|Ra) des états de chaque atome. Dans cette base, le hamiltonien
du systéme s’écrit

H= er{0,1 + ffoz + Vdd(r) (I.26)

ol }AIOJ- est le hamiltonien de ’atome 7 isolé.
En I'absence de champ électrique ou magnétique extérieur, 'axe de quantification
pour les niveaux de chaque atome n’est pas déterminé. Il semble naturel de choisir alors
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comme axe de quantification le vecteur qui sépare les atomes. Dans cette géométrie, le
potentiel d’interaction dipolaire prend la forme

2 A~ A
q® T1T9 4 ~ O —
T dreg 13 3 (Y11(91,¢1)Y1 162, ¢2)

+Y7 101, 1) Y (09, 62) + 2V (01, ¢1) Y (0, ¢2)>

Vdd(r) =

(1.27)

ott les ¥, sont les harmoniques sphériques, solutions des équations de Legendre [80].
Dans cette base, 'opérateur Vid préserve le nombre quantique magnétique total M =
mj1 + mjz. Cette condition définit un sous-espace des niveaux de méme M pour la
paire d’atomes, sous-espace qui a une dimension infinie. Il sera donc nécessaire, pour
calculer l'interaction entre les deux atomes, de tronquer ce sous-espace. Dans le sous-
espace tronqué, nous pouvons diagonaliser le hamiltonien (1.26) pour chaque distance
interatomique 7.

I[.3.2 Deux atomes dans le méme niveau de Rydberg

Dans le cas de deux atomes dans le méme niveau de Rydberg a, la régle de sélection
Al = +1 impose que <aa\f/dd|aa> = 0. Lopérateur d’interaction dipolaire n’agit donc
sur la paire |aa) que comme une perturbation de second ordre, via le couplage a des
niveaux de paire intermédiaires |cd). La figure (I1.10) représente ce couplage au second
ordre. L’énergie d’interaction résultant de cette perturbation prend la forme

(aa|Vyg|ed) (cd|Vaglaa) — hCaa
o) =) o = — = s (1.28)
|cd)

oll E; est I'énergie d’un atome de Rydberg individuel dans I’état ¢. L’interaction dipo-
laire prend donc la forme d’une interaction de van der Waals en 1/7°, avec un coefficient
valant Cp qq.
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Figure 1.10 Schéma du couplage dipolaire entre deux atomes dans des niveaux de Rydberg a
identiques : le couplage s’effectue au second ordre via les niveaux c et d.

La situation se complique lorsque 'un des niveaux intermédiaires |cd) est quasi-
dégénéré avec le niveau |aa), c’est-a-dire lorsque (aa!Vdd|cd> > [2E, — E. — Ey4l. Le
développement perturbatif est en effet invalidé sous cette condition et il est nécessaire
de traiter le probléme différemment. Si |¢) = |d), alors le sous-espace a observer est
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composé des deux états |aa) et |cc) et 'on a E. ~ E,. Le hamiltonien d’interaction
s’écrit alors

laa) lcc)
’aa> 2F, (aa] ‘:céd [ cc)
Hoqgcc = ’CC> (aa | ng | cc) 2F, . (1.29)

Les états propres de ce hamiltonien sont les combinaisons symétrique et antisymétrique
(|aa) % |cd))/v/2, et présentent les énergies propres
hCS,aa

Si, au contraire, |¢) # |d), on est alors en présence de trois états dégénéreés : |aa),
led) et |de). 11 est utile de réécrire ceux-ci en combinant |ed) et |dc) symétriquement
et anti-symétriquement en |C) = (|ed) + |dc))/V2 et |[NC) = (|ed) — |dc))/v/2. En
effet, Vg ne couple pas le niveau |aa) avec le niveau [NC). On peut donc appliquer le
traitement réservé jusqu’ici au cas |¢) = |d) en remplagant |cc) par |C'). Nous obtenons
donc deux états propres (|aa) F |C))/v/2 avec les énergies

(aa!Vdd\C>
743

aa|Vyq|cd)

g, + da

2F, + AEy, = 2E, + =2E,+ —*.  (131)
T

r3
Ces cas particuliers sont analogues a ce que 'on appelle dans d’autres contextes les
résonances de Forster [93].

1.3.3 Deux atomes dans des niveaux de Rydberg différents

Intéressons-nous désormais aux interactions entre deux atomes de Rydberg dans
les états a et b. Il y a alors deux états de paire dégénérés |ab) et |ba). De méme que
précédemment, les termes de couplage (ab|V|ab) = (ba|V|ba) sont nuls. L'on peut tout
de méme introduire un opérateur potentiel effectif Ve pour le systéme & deux niveaux
lab) et |ba), qui tiendra compte du couplage éventuel au premier ordre entre |ab) et
|ba) mais également des couplages de second ordre avec des états intermédiaires. Les

éléments de matrice de Vg sont

hCyp, = (ab|Veg|ab) = (ba|Veg|ba)
et (1.32)
hAa = (ab|Veg|ba) = (ab|Veg|ba) .

L’hamiltonien d’interaction s’écrit sous forme matricielle

|ab)  |ba)
~ _ {ab| ([ Cup A
Ver/h = (ba| \ Ay Cap )~ (133)

Les termes diagonaux de ce hamiltonien représentent l'interaction directe d’un état de
paire avec lui-méme, qui se calcule donc comme une perturbation de second ordre via
les niveaux intermédiaires |cd). Comme c’était le cas pour deux atomes dans le méme
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état de Rydberg, cette interaction prend la forme de van der Waals avec un coefficient
C’6 ab *

(ab|Vyq|cd) (cd|Vaglab) — hCo.ap
hCap(r) =Y EtE—F-EF, ~ (1.34)

|cd)

Les termes non-diagonaux Ag,, correspondent eux & une interaction au cours de
laquelle les deux atomes échangent leurs états. Si la transition a — b est autorisée
par les régles de sélection dipolaires, alors cette interaction d’échange est un couplage
direct de |ab) et |ba). Il varie donc comme un potentiel dipolaire en 1/r3. Dans le cas
contraire, 'interaction d’échange sera un couplage dipolaire indirect au second ordre,
variant donc en 1/7%, voire d’ordre supérieur, comme lillustre la figure (I1.11).

) B O
a r/b\ b a ﬂ%/ \M
Y Y _f ¥ " _}
c c c c

Figure 1.11 Schéma du couplage dipolaire entre deux atomes dans des niveaux de Rydberg
différents a et b : le couplage ab — ab s’effectue au second ordre via les niveaux c et d. Le
couplage ab — ba peut s’effectuer a 'ordre 1(a), a l'ordre 2 via des niveaux intermédiaires e et
f(b), ou plus encore.

Lorsque les termes d’échange A, deviennent comparables aux termes d’interaction
directe Cyp, il peut étre judicieux de diagonaliser le hamiltonien effectif (I.33). En effet,
les états propres de celui-ci, qui sont les combinaisons symétrique et anti-symérique
(|ab) % |ba))/+/2, ne sont plus dégénérés et présentent respectivement des déplacements
d’énergie

AEdd/h = Cab F Aab' (1.35)

Afin d’illustrer la discussion des interactions que nous venons de présenter, nous
allons les appliquer & nos deux exemples que sont le niveau 60S et le niveau 50C. Dans
les deux cas, le calcul numeérique consiste a diagonaliser le hamiltonien (I.26) & tous
les ordres perturbatifs, en limitant ’espace de Hilbert a quelques centaines d’états de
paire et en traitant la distance interatomique de fagon classique.

I.3.4 Les interactions dipolaires du niveau 60S
L’interaction 60S-60S

Dans le cas de I'état |60S, 60S), la somme (1.28) permettant de calculer le coefficient de
van der Waals Cs gos60s est dominée par le coulage avec les paires [60P, 59P ;). Puisque
Fesos — Esgp > Fgop — Fgos, le dénominateur du terme de couplage principal dans
(1.28) est positif. On en déduit que I'interaction 60S-60S, et plus généralement toute



30 Chapitre 1. Atomes de Rydberg alcalins en interaction

interaction dipolaire nS-nS, est toujours répulsive. Le calcul numérique de I'interaction
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Figure 1.12 Déplacement en énergie de la paire 60S-60S par interaction de van der Waals. Les
différents sous-niveaux |60P;, 59P;) sont représentés. L’échelle de couleur représente le carré
de la projection sur I’état non perturbé |60S, 60S). L’insert représente le déplacement d’énergie
en échelle log-log et son ajustement sous la forme de van der Waals.

60S-60S et son ajustement sous la forme de van der Waals, représentés en figure (1.12),
donnent la valeur

Cs.605605 = 137,6(1) GHz pm©. (1.36)

L’ajustement de van der Waals fonctionne trés bien aux distances supérieures a
~ 3pm. Cependant, aux trés courtes distances, la paire [60S,60S) est trés fortement
couplée aux niveaux |60P;, 59P;). La distance critique est celle a laquelle le couplage
dipolaire est aussi fort que la différence d’énergie entre les deux états de paire non
perturbés, soit ici ~ 2 GHz . En deca de cette distance, les états propres du hamiltonien
s’éloignent de plus en plus de I’état non perturbé
une interaction dipolaire résonante en 1/73.

60S, 60S) et I'interaction évolue vers

Les interactions 60S-nl

Le niveau 60S interagit également avec des états de n et [ différents. Il convient
alors, comme nous I’avons montré en (I1.3.3), de calculer non seulement les coefficients
de van der Waals C,p, mais aussi les éléments de matrice d’échange A,,. De plus, il
est possible ici d’avoir des termes d’échange diis & un couplage dipolaire direct et qui
varient donc en 73,

La figure (I.13) montre par exemple le résultat du calcul de I'interaction dipolaire

pour une paire 60S-60P3 /5. Aux grandes distances, I’état de la paire est projeté unifor-
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Figure 1.13 Energie de la paire 60S-60P5 /2 en présence de U'interaction dipolaire. Les branches
inférieure et supérieure correspondent respectivement aux superpositions symétrique et antisy-
métrique des deux niveaux de départ. L’échelle de couleur représente le carré de la projection
sur I’état non perturbé [60S,60P3,5). La ligne pointillée représente le déplacement en éner-
gie dit a l'interaction directe. L’insert représente le déplacement d’énergie ainsi que le terme
d’échange en échelle log-log et leurs ajustements en 1/75 et 1/73 respectivement.

mément sur les deux superpositions symétrique et anti-symétrique. Aux plus courtes
distances cependant, d’autres niveaux contaminent la paire, qui n’est plus dans une
superposition de [60S) et [60P3).

En procédant dela méme fagon, on peut obtenir les coefficients d’interaction di-
polaire pour n’importe quelle paire 60S-nl. La table (I.4) synthétise les résultats des
calculs numériques pour plusieurs paires contenant le niveau 60S.

Table 1.4 Coefficients de van der Waals pour les interactions de paire entre le niveau 60S et
différents niveaux voisins nl.

Cs (GHzpm®)  Ag (GHzpm%) Az (GHzpm3)

601 /2, 608, /2 137,6 0 0
60S/2,57S /2  —43,265 0,325 0
6051 /5, 6151 /5 290,125 246,475 0

60S, /2, 60P3 5 7,976 0 4,411




32 Chapitre 1. Atomes de Rydberg alcalins en interaction

1.3.5 Les interactions dipolaires du niveau 50C

L’interaction dipolaire entre atomes de Rydberg de trés grand moment cinétique est
rendue plus complexe du fait de leur forte anisotropie. En effet, I'interaction entre deux
dipoles dépend de l'orientation relative de ceux-ci. Dans le cas des niveaux [ = 0 tel
que le 60S, le probléme ne se posait pas car ces niveaux sont a symétrie sphérique.
Deés lors que 'on s’intéresse & 'interaction entre des niveaux a symétrie cylindrique, il
est indispensable de savoir comment les atomes s’orientent I'un par rapport a ’autre.
L’interaction dipolaire entre atomes circulaires est encore compliquée par I'introduction
d’un champ électrique extérieur, qui déplace et déforme les niveaux par effet Stark. Le
détail de l'interaction dipolaire entre atomes circulaires en présence d’un champ sera
discuté au chapitre IV, mais nous prendrons le temps ici de développer la situation
la plus simple : celle de deux atomes dans le niveau 50C dont les deux orbites sont
contenues dans le méme plan, comme lillustre la figure (I.14). Comme il a été dit

* T?//«)z)

Figure 1.14 Représentation de deux atomes de Rydberg circulaires dont les orbites sont dans
le méme plan. Les tores bleus représentent les orbites électroniques et les deux fléches rouges
paralléles indiquent la direction du moment cinétique. Celui-ci est aligné selon 'axe Oz en
raison du champ électrique F représenté par la fleche noire. Si 'on imagine que le dessin est &
I’échelle, alors les atomes sont ici séparés d’une distance d’environ 660 nm .

en 1.2, les atomes de Rydberg circulaires ont besoin d'un champ électrique extérieur
pour se stabiliser. Nous imposerons donc un champ de 1V /cm, qui définit I'axe de
quantification, paralléle aux fléches rouges sur la figure (1.14).

Les régles de sélection étant toujours valides, le couplage se fait a priori & 'ordre
deux, et I’équation (I.28) permet d’en extraire le coefficient de van der Waals comme
nous l'avons fait pour l'interaction 60S-60S. Cependant, I’équation (1.27) ne prend plus
la méme forme dans la base parabolique et le moment magnétique total M de la paire
atomique n’est plus conservé, ce que doit prendre en compte le calcul numérique.

La figure (I.15) présente le résultat du calcul numérique. Aux grandes distances,
I’énergie d’interaction varie bien en 1/7% comme on I'attend, avec un coefficient de van
der Waals

06,500500(1 V/cm) = 489,18 GHz pm6. (1.37)

Mais dés que les atomes se rapprochent & une distance inférieure & 10 pm, 1’énergie
d’interaction varie en 1/7% jusqu’a trés courte distance. En effet, lorsque I'interaction
dipolaire devient suffisamment forte, le champ électrique extérieur ne suffit plus a dé-
finir le plan des orbites, et le niveau de paire est perturbé. C’est ce que l'on retrouve
sur la coloration de la courbe : & une distance critique de 'ordre de 10 pm le niveau de
la paire s’éloigne du niveau non perturbé |50C, 50C). La paire est alors dans un état
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Figure 1.15 Déplacement en énergie de la paire 50C-50C placés cote a cote (cf fig(1.14)) par
interaction dipolaire, sous un champ électrique de 1V /cm. L’échelle de couleur représente le
carré de la projection sur 1’état non perturbé |50C, 50C) de I’état propre du hamiltonien qui
le suit adiabatiquement. Le comportement dévie franchement de la forme de van der Waals en
1/7% dés que la distance interatomique est inférieure a 10 um. Cela est di a la perturbation du
niveau de paire, qui se mélange avec des niveaux elliptiques proches.

superposé de plusieurs |nmk,n'm’k’), entre lesquels apparaissent des couplages dipo-
laires résonants en 1/r3. Ce probléme sera traité en détail dans le chapitre IV, lorsque
nous nous intéresserons aux conditions dans lesquelles les interactions entre atomes
circulaires sont les plus avantageuses pour la simulation quantique.

Si 'on approche encore les deux atomes, a des distances inférieures a 2 pm, la base
des états propres du hamiltonien de paire devient trés différente de la base des états
non perturbés. Il est alors trés difficile de décrire simplement l'interaction dipolaire.
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Conclusion

Nous avons dans ce chapitre présenté les caractéristiques physiques principales des
atomes de Rydberg alcalins. Nous avons utilisé la théorie du défaut quantique afin de
décrire les niveaux de Rydberg de faible moment cinétique. Ceux-ci ne sont pas bien
décrits par le modéle de 'atome d’hydrogéne en raison des effets de pénétration et de
polarisabilité du coeur atomique, dont le défaut quantique permet de rendre compte.
Ainsi nous avons pu décrire le niveau 60S, en donnant la forme de sa fonction d’onde,
sa taille et sa durée de vie radiative a différentes températures.

Nous nous sommes ensuite intéressés aux niveaux de Rydberg circulaires, qui semblent
étre de meilleurs candidats pour la simulation quantique grace a leur temps de vie plus
long. La théorie du défaut quantique n’est plus nécessaire pour décrire les niveaux
circulaires. Nous avons introduit la base des états paraboliques, qui est d'une grande
aide & leur description, en particulier en présence d’un champ électrique. Nous avons
ainsi pu décrire le niveau de Rydberg circulaire 50C, qui présente un temps de vie a
température nulle de presque 30 ms.

En dernier lieu, nous avons vu comment les atomes de Rydberg interagissent entre
eux par interaction dipolaire. A grande distance, linteraction dipolaire entre deux
atomes de Rydberg prend la forme de van der Waals avec une dépendance en Cg/7°, ott
r est la distance entre les deux atomes. Nous avons pu déterminer les coefficients de van
der Waals Cg pour l'interaction entre une paire d’atomes dans les niveaux |60S,60S),
|60S,nl) et [50C,50C), en diagonalisant a chaque fois le hamiltonien complet du systéme
pour toutes les distances r. Aux distances trés courtes, lorsque l'interaction dipolaire
devient comparable aux différences d’énergie entre les niveaux de Rydberg, les niveaux
de Rydberg se mélangent et I'interaction dipolaire ne peut plus étre traitée simplement.

Les expériences que nous avons menées portent sur I’étude de 'interaction dipolaire
entre atomes de Rydberg. Il nous a fallu pour cela mettre en ceuvre un dispositif
expérimental que nous présentons dans le prochain chapitre.



Chapitre

IT

Des atomes de Rydberg froids en
environnement cryogénique

Sommaire

II.1 Un nuage d’atomes ultra-froids sur puce, du MOT de cap-

ture
II.1.1

I1.1.2
I1.1.3
114

au condensat de Bose-Einstein . . . ... .. .....

L’environnement cryogénique : cryostat et puce a atomes su-
praconductrice . . . .. ... Lo

Séquence de piégeage et refroidissement . . . . . . . ... ..
Imagerie atomique par absorption . . . . . ... .. ... ..
Quelques nuages typiques . . . . . .. ...

I1.2 Excitation et détection d’atomes de Rydberg prés d’une

puce
I1.2.1
11.2.2
I1.2.3

I1.2.4
I1.2.5
I1.2.6

L’excitation a deux photons des atomes de Rydberg . . . . .
La détection par ionisation des atomes de Rydberg . . . . . .

Les champs électriques parasites, défi des atomes de Rydberg
SUT PUCE « + v v v v e e e e e e e e e e e e e

Controle du champ électrique perpendiculaire a la puce
Manipulation cohérente des états de Rydberg . . . . . . . ..
Temps de vie des atomes de Rydberg et température effective

36

37
42
48
54

55
55
o7

59
62
63
66




36 Chapitre II. Des atomes de Rydberg froids en environnement cryogénique

L’observation d’atomes de Rydberg en interaction sur des temps longs, tant pour la
question du mouvement d'un gaz de Rydberg ultra-froids que dans l'optique de la
simulation quantique, requiert des conditions expérimentales spécifiques. D’une part, il
est souhaitable que la durée de vie des niveaux de Rydberg soit la plus longue possible,
ce qui nous pousse a travailler en environnement cryogénique. Les calculs menés dans
le chapitre I nous montrent 'importance de la température de ’environnement sur la
durée de vie des atomes de Rydberg, plus cruciale encore si ’on souhaite travailler avec
des atomes de Rydberg circulaires.

D’autre part, il est nécessaire, étant donnés nos objectifs, que nos atomes de Ryd-
berg soient aussi froids que possible. L’on pourrait imaginer piéger et refroidir des
atomes qui auraient été préalablement excités dans des niveaux de Rydberg & partir
d’un jet atomique chaud. Cependant, il n’y a pas de technique connue a ce jour qui
permette cela, et la durée de vie des niveaux de Rydberg en limiterait trés certainement
les possibilités. Or les techniques de piégeage et de refroidissement des atomes alcalins
non excités sont des outils bien maitrisés. Voila donc une piste bien plus prometteuse.

Une premiére difficulté se présente ici : les techniques d’atomes ultra-froids sont
pour la plupart développées au sein de dispositifs & température ambiante. Il s’agira
donc ici de les concilier avec un environnement cryogénique. Avec cette contrainte a
Iesprit, et dans 'optique d’obtenir des nuages atomiques trés confinés, il a été choisi
de centrer le dispositif autour d’'une puce & atomes supraconductrice. Prenons note
dés maintenant d’une deuxiéme difficulté technique posée par un tel dispositif : les
atomes de Rydberg sont extrémement sensibles au champ électromagnétique, et nous
souhaitons les exciter et les observer au voisinage de la surface conductrice qu’est notre
puce atomique.

Ce chapitre sera donc dédié a la description du dispositif expérimental sur lequel
nous avons effectué nos travaux. Nous nous intéresserons d’abord a I’aspect du dispositif
qui nous sert & piéger et refroidir des atomes de 8"Rb sur une puce atomique supracon-
ductrice. Nous nous attacherons ensuite a décrire comment nous excitons, manipulons
et détectons les atomes de Rydberg au sein de ce dispositif.

II.1 Un nuage d’atomes ultra-froids sur puce, du MOT de
capture au condensat de Bose-Einstein

Le développement de notre plateforme d’atomes froids autour d’une puce supracon-
ductrice a été 'objet de plusieurs thése de doctorat précédant celle-ci. Les théses de
Thomas Nirrengarten [94], de Cédric Roux [95] et d’Andreas Emmert [96] sont dédiées
a la question du piégeage et du refroidissement jusqu’au BEC d’atomes de 8"Rb prés
d’une surface a 'aide de fils supraconducteurs. La thése de Raul Celistrino Teixeira
[74] détaille la fabrication et les caractéristiques de la puce atomique que nous avons
utilisée pour nos expériences.

Nous ferons donc ici une présentation rapide du cryostat et de la puce a atomes que
nous utilisons, puis nous détaillerons la suite d’étapes que nécessite le piégeage et le
refroidissement des ato