UNIVERSITE D'EVRY

VAL D'ESSONNE

Franck Bielsa

Laboratoire Kastler Brossel (UPMC/ENS) .

Université d’Evry Val d’Essonne \’-/

- UNIVERSITE D'EVRY

| VAL D'ESSONNE

Université Paris VI UNIVERSITE
SpIERRE s Marie CURIE

AR TE BRIV TEY

Directeur de thése : Laurent Hilico



=

UNIVERSITE D'EVRY
VAL D'ESSONNE

Plan

M /m,
_ spectroscopie
vibrationnelle de H,’

Mesure de
fréquence de
transition

Prédictions
theoriques

/7

Résolution

Corrections Piégeage et Source laser

prg)élaécrtneedr?on radiatives et préparation d'excitation de
relativiste relativistes des ions la transition

I I1 111



=

UNIVERSITE D'EVRY
VAL D'ESSONNE

. Metrologie du rapport de masse MID/me

Motivations :

»Constante de Rydberg

»Constante de structure fine a
> Test de variation des constantes fondamentales

*Valeur actuelle :
»Masse du proton: fréquence cyclotron de 2C#* en piége de
Penning (Van Dyck (2001)):

MP—I 007 276 466 77 -
—=1. (10) 1.0 100

m
u

»Masse de ['électron: fréquence de Larmor et fréquence
cyclotron de 2C5* et Q’* en piege de Penning (Werth 2003) :

m
—£=0.000 548 579 909 43 (23) 4.2 10"

m
u

Résultat (CODATA 2006): M /m, = 1836.152 672 47 (80) 4.3 1010




Nouvelle méthode de détermination
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e Hamiltonien de H,* en unités atomiques (M = M,/m,)
r, P2 P2 PZ 1 i 1
= P, H=—t——t—+
D, 2M 2M 2 R r

N L: rotationnel

—0.45 . - . .
\ nombres quantiques
..2pg, v: vibrationnel

05

Fréquence de vibration :

-0.55

energie (Unites atomiques)

o 2 4 8 8 1w
distance internucleaire {unites atomiques) [ M U
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Intéréts de la méthode

»>Spectroscopie a deux photons sans effet Doppler : mesure de
fréquence optique (9-10 um)
Précision relative potentiellement supérieure a 10-1°.

»>Mesure directe du rapport de masse I\/Ip/me.

»Indépendante des mesures précedentes.
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l. Prédictions théoriques
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. Transitions vibrationnelles dans H2+

Moment cinétique : L,1,1,,S_ N\

Spin nucléaire 1=0 ou 1

moment cinétique total : J

-0.55

L pair = I=0
L impair = I1=1

energie {unites atomiques)

v=1

.o 2 photons

a I é I 4 B Eli I 10
distance internucleaire {unites atomiques)
»Transitions dipolaires électriques a un photon (|AL|=1) interdites:
*niveaux metastables,

*pas de fluorescence.

> Transitions dipolaires électriques a deux photons: |AL|=0 ou 2.

»La structure des raies de L pair est plus simple que celle des raies de L impair.



Frequences de transitions
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>»Energie des niveaux ro-vibrationnels (23

E=Ey(v,L)+E (v,L)+E (v, L

E,: énergies non relativistes

E _: corrections relativistes et radiatives indépendantes du spin (jusqu'a l'ordre o)
E .: corrections de structure hyperfine (qq kHz a qq dizaines de kHz)

S

) e’

1,J)

2> Fréquences de transition a deux photons sans la structure hyperfine:

Transitions Fréequences v, (MHz) Incertitudes (MHz) Ecarts raie CO, (MHz)
(L=0,v=0)—(L'=0,v'=1) 32 844 161,872 0,047 -3006,87 (9R52)
(L=1,v=0)—(L'=1,v'=1) 32 798 213,650 0,052 4374,72 (9R48)

< (L=2,v=0)—(L=2,v'=1) 32706 607,824 0,052 -1654,62 (9R42) _
(L=3,v=0)—(L'=3,v'=1) 32569 919,612 0,051 -13617,03 (9R34)

'V.I. Korobov, Phys. Rev. A 73, 024502 52006;

2\/.1. Korobov, Phys. Rev. A 74, 052506
3V.1. Korobov, L. Hilico et J. Ph. Karr, Phys. Rev. A 74

2006

, 040502(R) (2006)
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L=3, v=0->L=3, v=1 A=9.205um
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. Spectre de transition: L pair

L=0, v=0-L=0, v=1

v=1 ——  =1/2

V=0 e—— J=1/2

&
b

A=9.128pum
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. Choix de la transition

»Probabilité de transition : Av=1
»Détection de la transition par

photodissociation sélective : v=0

Taux de transition
(u.a.)

150 200

1,0E+00 -

»Structure hyperfine 10E01 |
L pair 1,0E-02

>Populations des niveaux "G 1050
3. 1,0E-04 -

»Longueur d'onde : L=2 © 10
1,0E-06

1,0E-07 -

Transition choisie: | 0E08

0 50 100 150 200 250 300 350

(L=2, V=0)—)(L'=2, V'=1) longueur d'onde (nm)
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. Ordres de grandeur

Transition (L=2,v=0)—(L'=2,v'=1) :

prédite a 32 706 607,824(50) MHz (9,166 um)
+1,943 MHz

Corrections hyperfines :
-1,295 MHz

>Flux : 2 W/mm?

>largeur laser : 3 kHz

2

> Taux de transition : ' )]/— Q20 0,7 s
[

> cavité optique de surtension (laser 50 mW)

2ions piégés



*REMPD 2+1' (Resonance Enhanced Multi-photon Dissociation)

A

Photodissociation
248 nm

H2++ vV - H'+H

Transition a 2 photons
9,166 um

»

Signature:

«H 4
«H,"
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Piégeage et préparations des ions dans v=0

II. Piegeage et preparation des ions

‘Piégeage

Photodissociation
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Piege de Paul hyperbolique

to
o (tg)

U, +V,cos(Qt)

2d°
04

Potentiel: ¢ (¢)

0,2 -

Trajectoire stable: < O
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Montage

-4 MCP

&
O Temps
N devol IR

Piege

-

\

\\
S g
= S N

SN
\

Canon a
électrons

)\

r,=4,24 mm
uv z,= 3 mm

Nombre d'ions maximal attendus
~100 000



Temps de vol
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0,05 L L L T
0,00 'M
+
= -0,05 - H ]
H,
= -0,104 -
=
=
=)
»n -0,154 -
0,20 H, |
0 500 1000 1500 2000

Temps de vol [ns]

H+e - H, +2e Impact
H,+ e- - H*+H+2e~ é€lectronique

H+H - H'+H Collisions

~ 2000 ions

Temps de charge ~ 0.3 s

Tempsdevie~ 2s
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Diagramme de stabilite

2 2
mr; L2

Piégeage simultané de H* et H,” U, ~ 1V, V ~ 140V et Q= 14,24 MHz .
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. Sélection des especes 1oniques

Excitation parameétrique:

[ |
20 | | R
|
i | ,
1() — | y H+ —
|
i T T | p— T
2 ' '
S ! :
2 , -
5] o |
= 200 I : H2+ B
=] . |
2 0 = ' | ' T ' : | ' |
|
0 |
50 W, . -
1 +
: .
0 - T y T ' — — T y — 3
500 1000 1500 2000 2500

fréquence d'excitation (kHz)

>Nuage pur de 2000 ions H.*



" distribution ro-vibrationnelle de H," -
Population rotationnelle Population vibrationnelle
a 300 K G. Werth, Z. Phys. D 28 (1993).
0,7- T v T ! T v T | 0,20_- T T T T 11 Tr T 7T T 1T T T |_-
o 06- o 0,181
T 1 T 0,164
s 0% £ 0,14
= 0,4- w 0,127
S . S 0,101
c 0 = 0,08-
5 0.2 1 £ 0,06
3 4] | 3 0,04]
g I I B S 0,02
0.0 ' ' - 0,00 |
0 T2 3 012345678 9101112
VvV
13% dans L=2 12% dans v=0

21,6% dans L=2,v=0
= Structure hyperfine: 0,4 a 0,6%
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Photodissociation a 248 nm

H,*+v - H"+H

~ -03- _
© . o

= >»Source : Laser a excimeére KrF
g 035- .

m _ o . * A=248 nm

S 04 A Photodissociation i

2 i | ¢ 220 mJ sur 10 ns

(@)

8 O i « 13100 Hz

O i 2po, ]

O 05— Te— o ~ 2 .

= , T

5 — _ 2 mm* dans le piege

) g

& 0,55 .

= .y \g/ i
06+ v=0 |

distance internucléaire R (u.a.)




Photodissociation de différents —~
n |Vea UX Vl b ratl O n n e I S Urw:-'Elaf!‘Tf.IE}\'rn-'u'.'

|- 0.01mJ

» 0.04mJ1 - Données :
- 0.07md
- 0.13mJ *Sections efficaces de
- 0.25mJ photodissociation et
0.50mJ| populations des 13
1.1 mJ premiers niveaux
2.0 mJ vibrationnels
-3.9md
- 7.0mJ *Energie par impulsion

Fraction d'ions restante

0 5 10 15 20 , .
Sélection

Nombre de tirs laser de v=0 et 1

Ajustement:

ssection du faisceau: 1,8 mm?
eproportion d'ions irradies:0,34
(nuage d'ions~5,6 mm?)



Proportion d'ions non photodissociés

1,00 -
0,90 ~
0,80 A
0,70 -
0,60 ~
0,50 +
0,40 -
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130 mJ

0,30 -
820~

V=1
extrapolation

V=0

0,10 A

" . . mesures

0,00

Nombre de tirs

2> Ameélioration du vide
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Laser d'excitation de la transition a deux photons

II1. Laser d'excitation de la transition a
deux photons

-Laser a CO,

*Référence de frequence (HCOOH)
L aser a cascade quantique
*Spectroscopie de l'acide formique

*Cavité de haute finesse
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>Spectre de raie dans le domaine 9 -11 pm “1 9R(42)
>Puissance d'émission ~ 1 W : J
>Grande stabilité intrinséque < 25
>Accordabilité 80 MHz (jusqu'a 200 MHz avec ‘;i 20
des AOM) B e
i

) longueur d'onde (en pfln)

miroir

1,2 m
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Largeur de raie du laser a CO,

0,020 ~ I

0,015 1

Amplitude (mW)
o
<
=

20 | 0 | 20
fréquence (kHz)

Largeur du laser : 2,6 kHz
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. Réference de fréquence -'

Base de données HITRAN:
-Raie proche du CO,

*Raie intense 1B-19 v—7— H ST s
m (L v): (2, 0)>(2.1) ]
'g 1E-20- | 1655 GHz
im;' : réféhjence :
5 T
> Acide formique 2 1E-217 = g
= 3.
HCOOH ==
£ 1E-22 - 4
&
:F_'J —
& 1E-23 4 & )
= 5 |
- |
1E-24 ! |

| : | ~ I - I i I ' I
1090,96 1090,98 1091,00 1091,02 1091,04 1091,06 1091,08
nombre d'onde (cm™)
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Stabilisation du laser a CO,

»Absorption saturée en cavite

mod.
ﬁS.éﬁ?kHzl 10
PZT Ib Laser 3 CO ) <%, R
Servo ]
H— N [a0M R
P75 50 B %
N\ B :
5

7 1] Détect
> [PZT - HCOOH <Pz > o

A

refroidi

0,1 Pa
mod.
433 kHz

5 0 '1 u ||||||| T rr 1 1111 11 | L L L L L
1200 1201
SE Ivo décalage en fréquence (MHz)




Mesure absolue de la référence
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Asservissement en fréquence

LPL

¢ --\ CFP+HCOOH [#| Détecteur —
i ‘ Laser a CO 5 ‘ g E Evry
2 ;
' “Laser fs ‘ Il-‘ SFG ‘ PD)_ :
‘PD‘ (\%@&
‘ llgne a retard
Asservissement en phase
fréquence

DCSffontmne Cs
Compteur
51 RTE W® P

| lien optique 43 km

laser a CO »

> Villetaneuse

30 THz
B g

f

> -

Peigne+COQO,
f

bat

S cor= (p Q)fr—fbat

Peigne
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Résultats des mesures

CO, Fréquence HCOOH (kHz)
OR(36) 32 615 874 282,1
OR(38) 32 647 442 530,0

32 647 451 806,2
9R(40) 32 678 207 409,5
32 678 247 320,7
9R(42) 32 708 391 980,5

Incertitude: 1 kHz



Laser a Cascade Quantique E
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&
2
gu
[F]
=
s3]
Zone . Zone .
: Relaxation ; Relaxation
active active
Injection Injection
Position

»50 mW a 80 K

»Continiment accordable sur 120 GHz
> Jitter sur plus de 20 MHz

»>Spectre large : 2 MHz



_________________

Laser a CO,

QCL

puissance 1 W
stable
étroit (2,6 kHz)
peu accordable (80 MHz)

puissance 50 mW
aqgite
large (2 MHz)

continiment accordable (120 GHz)

| UNIVERSITE D'EVRY
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Asservissement en phase
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AALAALA AN

VYVV VYV

AL AL AR,

fCO2_fQCL

8

— fsynthé

RYARVAAAVEITY

Laser a 002
Photodetecteur
ﬁ QCL > 300 K
Intégrateur ¢

-

Phase/fréquence

Comparateur <+ *8
|

Synthétiseur

(100-200 MHz)
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Performances de l'asservissement

o Battement libre " Battement asservi
‘ o 2MHz JRBW:10KHz ,
201 “OTvBW : 1 kHz
1 501
—~ =301 |
E -60 - 1
i% 1 RBW : 500 kHz £ ] _
5 40 g o] i
= 1 . 4
“  50- 80 M I
] -90- "PW/V\)L\ -
'60' v w/\\ E MN J
W NW"V‘M‘M\MWW _100_J\NMM M
=70 | T ' —r - 1 11171 T 1T 1717
910 915 o0 925 930 At sy 0
fréquence (MHz) o P AL \X1 OO
»bande passante ~6MHz “0IRBW : 1 kHz
»largeur du pic < 200 Hz -501VBW : 1 kHz
»99.5% de I'énergie dans le pic central -60
§ 70-
>Largeur et stabilité du laser a CO, 80 j
»Accordabilite: 300 MHz a 1,8 GHz autour -9 %
de la raie d'émission du laser a CO.,,. ~100- _
-110 T T T T T T T
-100 -50 0 50 100

v-958 000 (kHz)



Spectroscopie de l'acide formique

PC Asservissement ®

[ en phase
QCL
Détection en

troisieme -« Photodétecteur CEP+HCOOH =
harmonique 77K

=
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. Résultats 5
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10 ——————— s e

>Courbes ajustées par une dérivée ' '

troisieme de Lorentzienne ] i

>Largeurs de raies: 160 a 220 kHz ’c-;:\ ]

(modulation du laser & CO,) _\é u ]

»>17 raies mesurees % ]

>incertitude sur les fréquences: 2kHz E 5 l
TP — ——

Fréquence de battement (MHz)



Référence CFP+HCOOH =
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——» Lasera CO2 —1 AOM

Référence 2 Laser a CO
2

Asservissement
en phase

—» QCL v

CFP+HCOOH y

battement




100 -

10 5

10

100
T (s)

NIVERSITE D'EVRY

VAL D :

> Stabilité:
e~ 120 Hz sur 1 s
e~ 10 Hz sur 100 s



Cavite haute finesse: spectroscopie de H,’
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o >K—>{:}<—l|—>

0,4-

Transmission/ réflexion

0,2+

0,0

_ 00000  0,0005
>Miroirs : R . .=99.8%,
miroir ' |

0,0010

Pertes

0,0015

0,0020

50 N
>»Finesse mesurée: ~ 1200 a 1500 T N\

400
>Mesure de T~0,08% et P~0,12%

300

Surtension

Surtension : >200

0,0000 0,0005

0,0010

Pertes

0,0015

0,0020
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Injection de la cavite

battement

QcL J‘v%
<

Servo j
Power | |
métre ‘jh'ﬁ # e | |

o*-0"

A4 polariseur
>|solation optique:

*diode optique 40 dB
*AOM 6dB

>»Puissance transmise 6,5 mW
»Puissance QCL incidente : 30 mW

»Puissance intra-cavité ~ 6 W, soit environ 2 W/mm?

——> Taux de transition H,*: ~ 0,7 s~
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Conclusion

>»Théorie : structure et position des raies

> lons piégés

>»Photodissociation

>»Source laser d'excitation de la transition a deux photons
>»Référence
>»Source QCL opérationnelle
>»Spectroscopie HCOOH

»Cavité de surtension



Court terme:

amélioration du vide

Moyen terme:
>piege a ions linéaire

»raie fondamentale de H* (L=0)

Long terme:

>refroidissement des ions
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