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Confinement d’un ion unique de CaConfinement d’un ion unique de Ca++

pour la métrologie des fréquences optiquespour la métrologie des fréquences optiques
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Les ions uniquesLes ions uniques

• un système de mécanique quantique idéal

• la spectrométrie de masse

• l’information quantique 

• le nanoscope, le laser à ion(s)  (CQED)

• les étalons de fréquence optique
199Hg+, 171Yb+, 172Yb+, 88Sr+, 115In+, 229Th3+,43Ca+

, …
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Plan

• un étalon de fréquence optique

• confinement d’un ion de Ca+

• mesures des durées de vie 

• immobilisation de l’ion

• perspectives
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Un étalon de fréquenceUn étalon de fréquence

précision : facteur de qualité   Q = ν/∆νnat

stabilité :   quantifiée par la variance d’Allan
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L’horloge atomiqueL’horloge atomique

• la seconde est définie à partir de la transition hyperfine dans 

l’état fondamental du Cs à ν =  9.192 631 770 GHz

• stabilité σy(τ) ˜  3.5·10-13τ -1/2 , exactitude 2·10-14, 

• définition du temps « officiel »
utilisation pour le trafic, la transmission de données, le GPS, les cookies…
appareils radiocommandés (émetteur de la PTB à Mainflingen/Allemagne)

• améliorations possibles (pompage optique, atomes froids,...) 

• fontaine de Zacharias (LPTF),

stabilité σy(τ) ˜  1.6·10-14τ -1/2, exactitude 2·10-14
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Plus de précision pour …Plus de précision pour …

• mesures de constantes fondamentales (δα/α, Rydberg,…)

• observation des pulsars ultrastables (PSR1937+21)

• détection d’ondes gravitationnelles (1cycle/an)

• augmentation de la cadence dans les transmission de données

• positionnement de bateaux, camions,... (GPS, Galileo)
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Un étalon de fréquence optiqueUn étalon de fréquence optique
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Cs microwave standard

Hg+ vs Ca, NIST 01

ions, atomes en MOT, atomes piégés

• domaine des fréquences optiques 400-1000THz

• précision Q > 1015

• oscillateur: laser ultrastable

• mesure de la fréquence par peigne (2001)

Th.Udem, R.Holzwarth, and T.W.Hänsch, Nature 416, 233 (2002)
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L’ion CaL’ion Ca++ en piège de Paulen piège de Paul

étalon de fréquence :

dans le domaine optique

• τ3D ≈1s ⇒ Q ≈ 3·1015

• τ(4P) ≈ 7ns → 42S1/2→42P1/2  

pour le refroidissement laser

• ≈5.7% 

→ laser repompeur à 866 nm

• système laser « tout-solide »

• 43Ca+ (I=7/2)   → mF=0 → mF'=0

17.6
1

4S)A(4P
J

)J3DA(4P
=

−

∑ −

Univ. Mainz; Osaka University; Univ. Innsbruck; MPI für Quantenoptik, Garching; Univ Aarhus; Oxford University; 
Imperial College; Univ. de Provence, Marseille
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• un étalon de fréquence optique

• confinement d’un ion de Ca+

• mesures des durées de vie 

• immobilisation de l’ion

• perspectives
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Le piège de PaulLe piège de Paul

z

z 0

r 0
V

DC
+V

AC
cos Ω t

( ) 2
0

222

ACDC r2
z2yx

tz,y,x, tcosOVU)( −++=φ

• électrodes métalliques avec 
application d’un champ

• confinement pendant des 
durées très longues (des 
heures…)

• permettant des études de 
grande précision (temps 
d’interactions très grands)

• sélectivité en e/m

Univ.Washington MPQ, Garching Univ.Innsbruck
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Le piège de PaulLe piège de Paul

Mouvement d’une particule chargée régi par un 
système d’équations de Mathieu 

avec u=x,y,z

macro-mouvement à ωu

micro-mouvement à Ω

t)cos   (1 tcos R   u(t) 2
q

uu
u Ω+= ω

Ω= uu  βω
Dans le puits de potentiel harmonique,

seul un ion unique
peut être confiné au centre

Ca
+

Régime de Régime de LambLamb--DickeDicke

discrétisation du spectre si ωu > γ
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Un piège miniature pour la métrologieUn piège miniature pour la métrologie

§ piège de Paul - Straubel

§ rint=0.7mm, 2z0=0.85mm

§ en molybdène

§ électrodes de compensation en  x, y, z (2)

§ Ω/2π ≈11.7 MHz, Dtot ≈ quelques eV

§ fréquences séculaires ω/2π ≈ 1 - 2 MHz
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• application d’une tension VAC de petite amplitude (« tickle »)

• pour le piège de Paul-Straubel :                        et               LOmr
eUa DC

z 22
1

8= LOmr
eVq AC

z 22
1

4−=

• les défauts non symétriques :                           et   xxzz aa LL 2−= xxzz qq LL 2−=

• pour 580Vrms ≤VAC≤790Vrms :    8.0 ≥ Lz ≥ 7.6 et 7.0 ≤ Lx ≤ 7.1

Caractérisation du piège miniatureCaractérisation du piège miniature
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Du nuage à l’ion unique…Du nuage à l’ion unique…
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Laser Laser TiSaTiSa doublé en fréquencedoublé en fréquence

AOM

Glan prismλ/2

PM fiber
1 2

in
te

ns
ity

 [a
rb

.u
.]

t [ min ]

stabilisation en intensitéstabilisation en intensité

?/4Invar cavity

F ≈ 1000

PDH lock
on TiSa control box

stabilisation en fréquencestabilisation en fréquence



9

17

Nichia 30mW cw

in external cavity Ithr=33mA @ 20°C

Diode laser à 397nmDiode laser à 397nm

Longueur d’onde : 396,85 nm
Longueur de cavité : 3,5 cm (ISL = 4,25 

GHz)
Tuning range : 2.5 GHz

ECDL

Servo lock
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anamorphic prism pair
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SM fiber
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Diode «Diode « repompeurrepompeur» à 866 nm» à 866 nm
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Diode stabilised on cavity
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Thèse de M. Herbane, 2001
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BAL diode (Applied Optronics) 
P= 100mW, ∆λ = 2nm, multimode

cavité + fente: largeur 2mm   // jonction, // traits du 
réseau

effet de diaphragme  et sélection de mode

P= quelques mW
∆ν = 3-5 MHz 

3.5 GHz plage d’accord
Monomode spatialement et 

spectralement

  parallèle à la junction
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Diode laser Diode laser à à RubanRuban Large Large àà 729 nm729 nm
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Stabilisation de fréquence à 729 nmStabilisation de fréquence à 729 nm
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BAL à 729 nmBAL à 729 nm

Fluctuations instantanées de fréquence
réduites à moins de 50 kHz

136000 136050 136100 136150 136200

-80

-75

-70

-65

-60
RBW : 3 kHz
span : 200 kHz

25 kHz

Mesure de largeur par auto-corrélation
(fibre monomode 10km)

MAIS

fond d’émission spontanée dir.
(ASE)  d’environ 15 – 20%

⇒ influence le signal d’erreur

⇒ limite la stabilité

cavité ULE non stabilisée
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La suite à 729 nmLa suite à 729 nm

sortie qq 100 mW
@ 729 nm

5W Verdi @ 532 nm

FP

EOM

bi-lame

TiS
a

filtre 
Lyot

rot. Faraday

• largeur spectrale < 50 kHz    ⇒ pour des mesures non critiques
• stabilisation de la cavité ULE : sous vide

isolation thermique
isolation vibrationnelle

• nouvelle cavité ULE (F˜ 100 000)
• laser TiSa
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• un étalon de fréquence optique

• confinement d’un ion de Ca+

• mesures des durées de vie 

• immobilisation de l’ion

• perspectives
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Mesure de la durée de vie de l’état DMesure de la durée de vie de l’état D5/25/2

intérêt

• largeur ultime de la transition 
d’horloge

• évaluation des effets 
systématiques

• comparaison avec la théorie
0

10
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«« electronelectron--shelvingshelving » dans un nuage d’ion» dans un nuage d’ion
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«« electronelectron--shelvingshelving » avec un ion unique» avec un ion unique
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Différents effets de désexcitationDifférents effets de désexcitation

couplossheatmixquenchB
nat

meas n γγγ
τ

γ +++Γ+Γ+= )(
1

…
négligeable au cours d’un scan unique

γloss < 7x10-3s-1perte d’ions

observation de sauts quantiques 
sans laser à 729nm:  

~1 saut/5min

nBΓcoll ≤ 3x10-3s-1

Γquench=(37±14)x10-12cm3s-1

Γ5/2→3/2(H2)=(30±22)x10-11cm3s-1

[Knoop et al., PRA 1998]

quenching nBΓquench≤(1.8 ±0.7)x10-3s-1

j-mixing nBΓmix≤(14 ±10)x10-3s-1

collisions avec le gaz 
résiduel

ptot<5x10-10mbar, pH2<2x10-9mbar

laser coupé, l’évaluation ne tient 
pas compte des sauts < 5 points

laser coupé
couplage de l’état
4S1/2 à l’état 3D5/2

10-30 points dans le cycle de 
refroidissement après chaque 
excitation

moins que la moitié du nuage est excité

γheat < 10-3s-1réchauffement

ion uniquenuage d’ions

28

Effets de désexcitation :Effets de désexcitation : puissance @ 866nmpuissance @ 866nm
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«« electronelectron--shelvingshelving »»
-- analyse des données analyse des données --
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Durée de vie naturelle     (LSF) ττnatnat =  1088 ± 16=  1088 ± 16 msms
(MLE) ττnatnat =  1152 ± 20 ms =  1152 ± 20 ms 

M. Knoop, C. Champenois, G. Hagel, M. Houssin, C. Lisowski, M. Vedel, F. Vedel, Eur. Phys. J. D 29, 163-171 (2004)
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Mesure de la durée de vie métastableMesure de la durée de vie métastable

1988 1990 1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004
0.6
0.7
0.8
0.9
1.0
1.1
1.2
1.3
1.4

5/
2τ(

D
5/

2)
  [

 s
 ]

THEORY [ sec ]
Osterbrock, 1951 .77 HRWE
Warner, 1968 0.8 STFD
Ali+Kim, 1988 0.95 MCDF
Zeippen, 1990 1.06 sst+tec
Guet+Johnson, 1991 1.24 MBPT

THEORY [ sec ]
Vaeck et al., 1992 1.14 MCHF-CV
Vaeck et al., 1992 0.98 HF-RC
Brage et al., 1993 1.16 MCHF+BP
Liaw, 1995 1.05 Brueckner approx
Biemont+Zeippen, 1996 1.07 sst+tec

EXPERIMENT [sec]
Urabe et al., 1992 0.77 ± 0.07
Arbes et al., 1993 1.24 ± 0.39
Urabe et al., 1993 1.08 ±0.22
Arbes et al., 1994 1.054 ± 0.061
Knoop et al., 1995 0.994 ± 0.038

EXPERIMENT [sec]
Church et al., 1995          0.901 ± 0.15
Gudjons et al., 1996      1.064 ± 0.034
Ritter et al., 1997 0.969 ± 0.021
Block et al., 1999 1.100 ± 0.018
Lidberg et al., 1999 1.09 ± 0.05

EXPERIMENT [sec]
Barton et al., 2000 1.168 ± 0.07
Staanum et al., 2003 1.149 ± 0.018
Knoop et al., 2003 1.095 ± 0.027
Knoop et al., 2003 1.152 ± 0.020
Kreuter et al., 2004 1.161 ± 0.022

• mesure de la durée de vie de très bonne précision

• dans un petit nuage et avec un ion unique

• excellent contrôle des paramètres expérimentaux dans les expériences et 
des simulations

• à compléter par la mesure de la durée de vie du D3/2   (Thèse C. Lisowski, en cours)
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• un étalon de fréquence optique

• confinement d’un ion de Ca+

• mesures des durées de vie 

• immobilisation de l’ion

• perspectives

- pureté des tensions

- par déviation spatiale

- par la largeur 4S1/2-4P1/2

- par corrélation RF

- par les résonances noires

32

Le régime de Le régime de LambLamb--DickeDicke
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• macromouvement ωu: refroidi par laser

limite Doppler Tlimit =  h/(2kBτnat)
(Ca+: 0.55mK@23MHz)

• micromouvement Ω : mouvement forcé

Etat énergétique de l’ion
décrit par <n>
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Réduction du micromouvement  Réduction du micromouvement  -- 11

Variation de la 
profondeur du puits de potentiel
de 5,9 à 1,7 eV

34

Réduction du micromouvement  Réduction du micromouvement  -- 22
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Réduction du micromouvement  Réduction du micromouvement  -- 33
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Résonances noiresRésonances noires

∆B = ∆R

OB >> OR : atome habillé par des photons bleus

S1/2

P1/2

D3/2

laser bleu 
(OB)

laser rouge 
(OR)

?B

~ S state (δ? 0)

~ P state (~?)

?R

Modélisation

mouvement des ions

Ru : amplitude du mouvement à ωu , micromouvement à Ω/2π. 
Du : déplacement de l’ion du centre

si l’atome bouge ⇒ correction par les Doppler shift

Le mouvement des ions est pris en compte de façon
classique par les Doppler shifted laser detunings

avec V0=ωr Rr et 

) tsin 2 + tsin tcos 2+t)cos+(1 t(sinkV   =(t)
r

rr
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r
q

r0
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uuu
u Ω++= ω
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Rm
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B
RB ∆=∆

)2/(2q rr Ω=ω
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Résonances noires Résonances noires -- simulations numsimulations numéériquesriques
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Résonances noires Résonances noires -- géométrie des faisceaux laser géométrie des faisceaux laser --
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Résonances noiresRésonances noires -- influence de influence de ΩΩBB --
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Résonances noiresRésonances noires -- influence du micromouvement influence du micromouvement --
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Résonances noiresRésonances noires -- choix de la géométrie choix de la géométrie --
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Immobilisation de l’ionImmobilisation de l’ion

• quantification de l’immobilisation 
uniquement par mesure du spectre 
d’excitation  sur la transition 4S1/2-
3D5/2 à 729 nm (bandes latérales)
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Augmentation de Ω

M.Drewsen et al., University of Aarhus 

Photoionisation

• photoionisation

• accès optiques supplémentaires

• mise en évidence du régime de 
Lamb-Dicke

• augmentation de Ω
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• un étalon de fréquence optique

• confinement d’un ion de Ca+

• mesures des durées de vie 

• immobilisation de l’ion

• perspectives

44

PerspectivesPerspectives

Ø 43Ca+

Ø étude expérimentale des effets 
systématiques

Ø mesure de la fréquence à 729 nm
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Effets systématiquesEffets systématiques

mF = 4

repompeur
866.21 nm

2S1/2

F=3

F=4

détection et 
refroidissement
397 nm

nm
transition d’horloge

729.14

F=6

F=1

43Ca+

2D3/2

2D5/2

2P3/2

2P1/2

mF = -4

mF = 0

mF = 0

transition 2S1/2, F=4, mF=0 → 2D5/2, F=6, mF=0
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Effets systématiques   Effets systématiques   -- contraintes expérimentales contraintes expérimentales --

∆νnat/ν ≈ 3· 10-16

pour atteindre 1Hz sur 411 THz (2.4·10-15)   il faut

DC Stark (rayonnement du corps noir)T= 300K

Doppler 2e ordreion à la limite Doppler, <n>≈10

mesure du moment quadrupolaire3 accès optiques (orthogonaux)

AC Stark  (dépl.lumineux)P<0.75µW/mm2 @ 729nm

moment quadrupolairegradient de champ électrique <1V/mm sur 1 mm 
(piège sphérique)

DC Starkun champ électrique résiduel <1V/mm

Zeeman quadratique, AC Starkun champ magnétique < (0.1 ± 0.05 µT )  
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Merci, CIML !Merci, CIML !

48
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Mesure de la durée de vie métastable DMesure de la durée de vie métastable D3/23/2

Thèse C. Lisowski, en cours
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Laser @ 729 nm à longue termeLaser @ 729 nm à longue terme

Stabilisation
 en puissance

Laser
729 nm

un ion unique
refroidi

Photodiode
rapide

so
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(m
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Cavité ULE
 haute-finessetrès

λ/4

HF vers courant
BF vers PZT

Stabilisation thermique
                     mécanique 
   protection acoustique

A.O.M.

Probabilité
d’excitation

Corrections 
 de fréquence

laser
étalon
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Nichia 30mW cw

in external cavity Ithr=33mA @ 20°C

 

2 GHz 

dLext = 40 nm  

tu
ni

ng
 ra

ng
e 

Laser diode Laser diode atat 397nm397nm

Wavelength : 396,85 nm
Cavity length : 3,5 cm (ISL = 4,25 GHz)
Tuning range : 2.5 GHz
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Description of modeling

The ion motion is described by

Ru : amplitude of motion at secular frequencies ωu and the (driven) micromotion at the frequency of the trapping 
field Ω/2π. Du is the ion’s displacement from the center of the trap causing “excess” micromotion.

In the case of a moving atom, the dark resonance condition must be corrected by the Doppler shifts :

We study  the system via the evolution of its density matrix:

The motion of the ion is taken into account classically through the Doppler shifted laser detunings

with V0=ωr Rr and 

Since the timescales of the internal and external evolution of the system are of the same order, the evolution 
of the density matrix has to be followed over several oscillation periods until convergence.

Dark resonances are visualized by representing the probability for the 4P1/2-state to be populated 
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Refroidissement laserRefroidissement laser

 
pLaser = ?kx pIon = mvx 

 p  
Ion  =   m  

  ( v x - v   ) rec pLaser = ?kx 

limite Doppler Tlimit = 

(Ca+: 0.55mK@23MHz)

natBk2 τ
h
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Effets systématiques   Effets systématiques   -- 4343CaCa++

00Zeeman linéaire

-2.5x10-19-1x10-4Doppler limit, 
<n>≈10- ½ v2/c2Doppler 2e ordre

± 1.5x10-17±0.0060.75µW/mm2 @ 
729nm et 0.1µT

AC Stark
(dépl.lumineux)

+/- 2.5x10-16+/-0.1
1V/mm sur 1mm 
(piège sphérique)

3 mesures
quadrupole shift

9.5(±6.5)x10-160.39±0.27
1V/mm 
T=300K

DC Stark
(corps noir)

(+7±10)x10-16

-2.2(±2.2)x10-16

δδff/f/fδδff [Hz][Hz]conditionconditionproportionnel àproportionnel àeffeteffet

+0.3±0.4TOTAL

-0.09±0.09(0.1±0.05 µT ) 
stabilité-9.05 Hz/µT2Zeeman quadr.
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