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Résumé

Cette these a été effectuée dans le cadre d’un projet qui vise a explorer les facteurs
limitants des performances d’une horloge a ions dans le domaine des fréquences micro-onde.
Ce travail repose sur 1’'observation et la manipulation d’'un grand nuage d’ions dans des
potentiels de géométries différentes. Le but est 'analyse et le transport d’'un grand nuage
pouvant dépasser 10° ions dans un piége radio-fréquence linéaire & plusieurs zones. Dans
notre groupe, nous disposons d’'un piége a trois zones destiné au piégeage d’ions calcium :
deux parties quadrupolaires et une partie octupolaire montées en ligne. Les ions sont créés
dans la premiére partie quadrupolaire par photo-ionisation et refroidis par laser le long de
I’axe de symétrie du piége. Nous avons d’abord étudié comment créer dans la premiére
partie du piége un grand nuage. La limite actuelle des paramétres de confinement et de
refroidissement laser permet de confiner et de détecter des nuages de taille maximale de
1,2.10% ions. Ensuite grace a un protocole de transport optimisé, ces ions sont transportés
dans la deuxiéme partie du piége puis dans I'octupole avec une efficacité pouvant atteindre
100% pour des tailles de nuage dépassant les 10° ions. Tous les protocoles de transport sont
au moins un facteur 10 plus rapide que le transport adiabatique. Une analyse du nombre
d’ions quittant le piége d’origine en fonction de la durée du transport montre une alternance
entre une grande probabilité de départ et une probabilité nulle. De plus, ce comportement
révéle une différence entre les deux sens du transport. Nous exploitons cette asymétrie pour
ajouter des ions dans le deuxiéme ou troisiéme piége sans perte du nuage initialement pré-
sent. Cette technique d’accumulation a permis d’augmenter le nombre d’ions piégés mesuré
a 2,5.10° ions dans le deuxiéme et troisiéme piége. Des paramétres du systéme tels que la
puissance laser disponible pour le refroidissement et I’extension des dimensions du nuage
semblent étre les facteurs limitant ce nombre. Enfin, dans le piége octupolaire, I'observa-
tion de la fluorescence induite des ions montre que, soumis au refroidissement laser, les
ions s’organisent dans trois puits de potentiel distincts. Ceci est en contradiction avec la
structure creuse prévue par le modeéle fluide analytique et les simulations de dynamique
moléculaire. La cause de cette différence est un minuscule d’environ 1% défaut dans la
symétrie octupolaire des barreaux qui conduit & des minima locaux harmoniques dans le
puits de potentiel multipolaire. Ce travail participe a I’amélioration de la stabilité des hor-
loges micro-onde & ions en fournissant des pistes pour augmenter la taille des nuages froids
piégés, pour transporter rapidement de grands nuages en phase gazeuse et en mettant en
évidence la sensibilité de I'organisation des ions refroidis par laser aux défauts de symétrie
dans les multipoles.
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Abstract

This thesis is part of a project aiming to explore the performance limiting factors of
a microwave ion clock. This work is based on the observation and manipulation of a large
ion cloud in potentials with different geometries. The purpose is to analyze and transport
a large cloud of more than 10° ions in a linear radio-frequency trap with several zones. In
our group, we have a three-zone trap for calcium ion trapping : two quadrupole parts and
an octupole part mounted inline. Ions are created in the first quadrupole part by photo-
ionization and cooled by lasers along the trap z axis. We study the creation of a large ion
cloud in the first part of the trap. The current trapping and cooling parameters limit the
maximum size of the cloud to 1,2.10° ions. with an optimized transport protocol, these ions
are transfered in the second part of the trap and then in the octupole trap with an efficiency
of up to 100 % for cloud sizes exceeding 10° ions. All transport protocoles are at least a
factor of 10 faster than adiabatic transport. The study of the fraction of the ions leaving
the initial trap as function of the transport duration shows an oscillation between a high
probability of departure and a zero probability. In addition, the results show a different
behavior for the two transport directions. We exploit this asymmetric transport to add ions
in the second or third trap without loss of the already trapped ions. This accumulation
technique has improved the number of trapped ions to 2.5.10° in the second and third trap.
The system parameters, such as the laser power available for cooling and the size of the
cloud seems to be the major limiting factor of this number. Finally the observation of the
fluorescence of the ions in the octupole shows that the laser cooled ions are localised in three
different potential wells. This is in contradiction with the hollow structure predicted by the
analytical fluid model and molecular dynamics simulations. The cause of this difference is
a tiny defect of about 1% in the octupole symmetry of the RF-electrodes which leads to
harmonic local minima in the multipole potential. These results will improve the frequency
stability of ion based micro-wave clocks by providing some solutions to increase the number
of cold trapped ion, to transport large ion clouds in the gas phase faster than adiabatic
and to exploire the sensitivity of the laser-cooled ion structure to symmetry breaking in
multipole trap.
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Introduction

De nos jours, les ions piégés sont au coeur des applications dans les domaines de la
physique atomique ou moléculaire ainsi que de l'optique. Ils couvrent une vaste gamme
d’études qui va de la métrologie des fréquences [I] et de l'information quantique [2] jus-
qu’aux études en physique fondamentale comme par exemple des tests d’électrodynamique
quantique [3]. S’ajoute aussi la recherche en chimie froide comme la formation des molé-
cules ioniques froides [4], 5] ou I’étude de réactions ions-molécules a basse température [6].
Bon nombre de ces domaines ont en effet vu le jour grace au développement des techniques
de confinement d’ions.

Le premier piége a ions a été inventé en 1953. Wolfgang Paul développa un piége a trois
dimensions en utilisant le principe des filtres de masse quadrupolaires qui confinent dans
deux dimensions [7,8]. Dans ce type de piége, le confinement des ions est assuré uniquement
par des champs électriques oscillants : ce piége porte son nom. Quelques années plus tard,
le piége de Penning est développé dans deux groupes : celui de H. Dehmelt [9] aux Etats-
Unis et celui de G. Graff [I0] en Allemagne. Ce type de piége confine les particules dans
deux directions grace a un champ magnétostatique et dans la troisieme direction grace a
un champ électrostatique.

Les versions idéales de ces types de piéges utilisent des électrodes hyperboliques et
sont capables de confiner d’un ion unique jusqu’a quelques dizaines de milliers d’ions. Des
travaux mettant en ceuvre ces piéges ont été récompensés par la remise du prix Nobel en
1989 a W. Paul et & H. Dehmelt pour leurs apports fondamentaux dans la spectroscopie
haute résolution.

En 1989, une équipe américaine propose le confinement des ions avec un piége a
géométrie linéaire (piége quadrupolaire linéaire) pour des applications métrologiques [11],
s’inspirant de 'idée originale de W. Paul [7]. Ce piége est constitué de quatre barreaux
cylindriques disposés au sommet d'un carré, auxquels on applique des champs électriques
oscillants radio-fréquence de signe opposé pour deux barreaux voisins qui confinent les ions
dans le plan transverse. Le confinement suivant ’axe du piége est assuré par 'application
d’un potentiel statique. Le piége quadrupolaire linéaire permet le confinement d’une chaine
d’ions alignée suivant ’axe de symétrie du piége jusqu’a de grands nuages pouvant atteindre
quelques millions d’ions.

Par la suite, des piéges multipolaires sont utilisés dans le cadre de recherche en chi-
mie froide [6]. Les piéges multipolaires sont constitués de 2k > 4 barreaux cylindriques.
Dans ce type de piége, le champ électrique de piégeage est plus faible par rapport au piége
quadrupolaire. Le potentiel multipolaire induit un faible couplage entre le champ piégeant
et les ions piégés, un atout majeur pour la spectroscopie haute résolution [12] et pour la
métrologie des fréquences sans refroidissement laser [13].



Les piéges a ions sont robustes et permettent de garder les ions pendant plusieurs
heures voire des jours ou des semaines. Cette caractéristique est fondamentale pour la
spectroscopie de trés haute résolution et pour la métrologie des fréquences. Cependant,
dans les piéges radio-fréquence, le couplage entre le champ piégeant et les ions induit
un chauffage qui augmente 'amplitude du mouvement des ions et donc l'effet Doppler,
facteur limitant la stabilité de fréquence des horloges. Une stratégie pour éliminer cet effet
Doppler au premier ordre est de travailler dans le régime de Lamb Dicke [14]. Ce régime
est atteint lorsque ’amplitude des oscillations des ions dans le piége est faible par rapport
a la longueur d’onde d’excitation. Cette condition est facilement remplie dans les piéges de
taille centimétrique pour les transitions micro-onde. Ceci permet d’améliorer la stabilité
de fréquence des horloges atomiques dans le domaine micro-onde, thématique sur laquelle
notre équipe collabore avec le Centre National d’Etudes Spatiales (CNES).

Le régime de Lamb Dicke est plus difficile & obtenir dans le domaine optique a cause
des longueurs d’onde de l'ordre de centaines de nanométres. Dans ce cas, pour atteindre ce
régime, 'amplitude des oscillations des ions doit étre réduite en utilisant le refroidissement
laser. Une combinaison de piégeage et de refroidissement est indispensable pour atteindre
de basses températures ouvrant la voie a la spectroscopie trés haute résolution sur des
transitions optiques pour des applications en métrologie et en information quantique.

La premiére technique de refroidissement d’ions piégés fut I’échange d’énergie par les
collisions avec des gaz inertes. Cette technique a été proposée en 1965 dans des pieges de
Paul avec des collisions entre les ions mercure Hg™ et un gaz d’hélium [15]. Elle permet de
refroidir les ions jusqu’a la température du gaz [6].

Le refroidissement des ions a connu une avancée significative grace a l'invention du
laser. Dés lors, plusieurs techniques de refroidissement laser ont été développées. Ces tech-
niques exploitent le transfert de la quantité de mouvement du photon a I'atome lors de son
absorption. La méthode de refroidissement laser que nous utilisons est le refroidissement
laser "Doppler". Elle fut proposée en 1975 par Hansch et Schawlow pour les atomes neutres
[16] et par Wineland et Dehmelt pour les atomes chargés [17]. Le refroidissement d’ions
par laser a été expérimenté pour la premiére fois sur les ions Mg™ par Wineland et al en
piége de Penning [I8] et sur les ions Ba™ en piége de Paul par Neuhauser et al [19]. Le
refroidissement laser a permis deux ans plus tard la détection d’un ion unique [20].

Le refroidissement laser permet de réduire ’agitation thermique des ions dans les
piéges radio-fréquence jusqu’a des températures de l'ordre du millikelvin. Les ions & ces
températures peuvent s’organiser dans une structure ordonnée appelée cristal de Coulomb
[21, 22]. La formation de cristaux coulombiens résulte de ’équilibre entre la répulsion
coulombienne et la force de confinement. Dans un piége quadrupolaire la morphologie du
nuage d’ions froids dépend de la géométrie et de la raideur du potentiel de piégeage [23].
Par exemple, dans un piége linéaire quadrupolaire, un grand nuage s’organise en une struc-
ture ellipsoidale [24] et un petit nuage dans une structure en ligne ou zigzag le long de
'axe de symétrie du piége [25]. Dans un cristal, les ions peuvent étre spatialement localisés
individuellement et la distance entre les ions est de l'ordre de la dizaine de micrométres.
Cette propriété est intéressante entre autres pour l'information quantique. Une autre or-
ganisation se manifeste dans les piéges multipolaires a cause de la géométrie différente de
leurs potentiels, les cristaux d’ions forment une structure en anneaux lorsqu’un nuage de
quelques dizaines d’ions est piégé, puis une structure creuse pour un grand nuage d’ions



[26, 27]. Ces structures en piéges octupolaires peuvent étre exploitées pour la métrologie
des fréquences optiques [28].

La stabilité de fréquence d’une horloge se quantifie au moyen de la variance d’Allan
[29] donnée par la relation :

Av T
- Y > Ti 1
o(7o0) 7SNRV 7 avec 7o 0 (1)

ol 1y est la fréquence de résonance de la transition atomique, Av la largeur spectrale de la
transition, SNR le rapport signal sur bruit, 7j le temps de cycle de mesure et 7y 'intervalle
de temps de la mesure. Plus o(7) est faible, plus I'horloge est stable. La relation
montre que 'horloge est plus stable avec des largeurs spectrales faibles et des fréquences
atomiques élevées. Un ion unique froid piégé est une solution intéressante pour la métrologie
des fréquences utilisant des transitions optiques interdites dans I’approximation dipolaire
électrique. Cette approche a été introduite par H. Dehmelt dans les années 1980 [30].
De nombreuses horloges optiques ont été développées ces derniéres années. Leur précision
dépasse de loin celle de I'horloge micro-onde de cesiumE] qui a une incertitude relative
d’environ 10716, Les plus récentes de ces horloges optiques sont 1’horloge a 2?Al* avec une
incertitude relative de 8,6.107'® [31] et I'horloge a ion '™ Yb™ avec une précision de 5.107'8
[32].

Cependant, pour des applications spatiales, comme par exemple I’exploration de ’es-
pace lointain, il est nécessaire d’avoir des horloges stables et autonomes pour de trés longues
durées. De plus, I'existence des rayons cosmiques et les phases de propulsion ne sont pas
favorables a 'utilisation des diodes lasers dans le milieu spatial. La durée de vie des lasers
devient un facteur limitant. Une alternative intéressante est l'utilisation de lampe pour
I'excitation optique des ions. Dans le cadre d'une étude d’horloge compacte micro-onde
initiée par le CNES, avec pour objectif une horloge atomique n’employant pas de laser,
les études [33, 34] ont identifié I'ion mercure YHg" comme candidat idéal avec sa fré-
quence d’horloge micro-onde a 40,5GHz. Cette transition implique le couplage entre les
deux niveaux hyperfins F = 0,mp = 0 et F' = 1,mp = 0 de Pétat fondamental 25 s.
Elle est choisie pour s’affranchir de 'effet Zeeman de premier ordre, ce qui est réalisé avec
une structure hyperfine & nombre quantique entier. La préparation des atomes dans un
niveau hyperfin et la détection de leur état sont réalisées avec une lampe a décharge, ce qui
constitue un avantage incontournable pour les applications spatiales. Avec cette transition
micro-onde, le régime de Lamb Dicke [14] est atteint pour des nuages de taille inférieure
a la longueur d’onde (7,4mm) dans la direction de propagation du champ d’excitation.
Dans ce type d’horloge, 'effet systématique dominant reste 1’effet Doppler du second ordre
induit par le mouvement des ions piégés dont I'amplitude augmente quand on s’éloigne du
centre du piége a cause du champ radio-fréquence [35]. Le refroidissement par gaz tampon
permet alors de réduire considérablement cet effet Doppler du second ordre.

Pour son projet "Deep Space Navigation", le Jet Propulsion Laboratory (JPL-NASA)
a Pasadena-USA a construit une horloge micro-onde a ions de mercure d’une stabilité de
2-3.107'3 sur une seconde et de 107! sur un jour [36]. Un des paramétres permettant
d’améliorer la stabilité de ces horloges est le rapport signal sur bruit SNR. Pour améliorer
la stabilité en fréquence d’une telle horloge, le confinement d’un trés grand nuage d’ions

1. L’atome de cesium (133Cs) définit le temps international depuis 1967.



est nécessaire. Les horloges micro-onde utilisent des pieges linéaires capables de confiner un
grand nuage d’ions de quelques centaines de milliers voir des millions d’ions et de les garder
sans perte [37]. Le JPL a démontré que les piéges multipolaires sont les meilleurs candidats
pour héberger de grands nuages d’ions pendant leur interrogation, avec un chauffage ré-
duit par rapport au piége quadrupolaire [13]. En effet, la forme du potentiel de confinement
multipolaire confére une amplitude de mouvement plus faible, induisant une température
ionique plus basse et donc un effet Doppler du second ordre plus petit que dans un piége de
Paul. Pour un piége multipolaire avec 2k barreaux, I'effet Doppler du second ordre induit
par le mouvement radio-fréquence diminue en 1/(k — 1). Le choix de multipoles d’ordre
trés élevé permet de réduire considérablement 'influence de 1’effet Doppler du second ordre.
Cependant, un nombre de poéles élevé a pour conséquence une faible profondeur du puits
de potentiel. En effet la profondeur du potentiel décroit trés rapidement en 1/k%. A cause
de la températures d’ions tres élévées pendant la création, il est nécessaire que le puits
de potentiel soit suffisamment profond pour contenir les ions. Face & cette difficulté liée
d’une part a I'amplitude du mouvement pendant I’excitation micro-onde et d’autre part a
la profondeur du puits de potentiel lors de la création des ions, le JPL propose I'utilisation
d’un double piége. Une partie du piége est quadrupolaire, plus profonde pour la création
des ions et 'autre partie multipolaire pour 'excitation micro-onde [13, 38|. Le prototype
d’horloge atomique du JPL utilise un piége quadrupolaire ot un nuage d’environ 107 ions
est créé par bombardement électronique et refroidi par gaz tampon, puis transporté dans un
piége multipolaire pour I'excitation micro-onde. Le CNES poursuit plusieurs voies d’étude
concernant les horloges atomiques micro-onde et en particulier I’horloge & ions dans un
piege double.

Mon travail de thése est effectué dans le cadre plus large d’'une étude qui vise a ex-
plorer les facteurs limitants la stabilité en fréquence d’une horloge a ions mercure dans le
domaine micro-onde, basée sur l'interrogation d’un trés grand nuage d’ions pouvant at-
teindre 107 dans un piége double avec des géométries différentes. L’objectif de ce projet est
de résoudre les points critiques pour réaliser une horloge a ions d’une stabilité de fréquence
a court terme de 10713772 et 10~'° sur une journée avec une incertitude relative de 1071
Pour ce faire, en partenariat avec le CNES, I’équipe a construit un piége double s’inspirant
des travaux réalisés au JPL pour la NASA. Une partie de ce piége est quadrupolaire et
l'autre partie octupolaire (avec huit barreaux) montée en ligne et destinée au piégeage et
I'interrogation d’un grand nuage d’environ 107 ions. Afin de garder une zone propre pour
limiter les imperfections dues aux dépots d’atomes neutres pendant la création des ions,
la partie quadrupolaire est séparée en deux zones. Une zone destinée a la création et une
zone de piégeage et de départ pour la partie octupolaire. Pour des raisons de simplicité
de la mise en ceuvre et de controle des parameétres, I’équipe travaille avec 1'ion calcium
(1°Ca™) au lieu de I'ion ?Hg™. Des sources lasers sont utilisées pour la création ainsi que
pour le refroidissement. Le choix du calcium pour la mise en oeuvre du projet vient du fait
de 'expérience de 1’équipe sur cet ion. De plus, les niveaux d’énergie de cet atome offrent
une accessibilité aux sources laser d’ionisation, de refroidissement et d’interrogation. Une
étude des lois d’échelle pour 'effet Doppler a montré que les parameétres obtenus avec les
ions calcium sont facilement transposables au mercure [39).

Plus spécifiquement, le travail présenté dans cette thése concerne I’étude de plusieurs
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effets importants capables d’affecter la stabilité de fréquence de I'horloge. Les fluctuations
de fréquence de I’horloge micro-onde sont majoritairement dues aux fluctuations du nombre
d’ions piégés. L’objectif est d’étudier le confinement d’'un grand nuage pouvant atteindre
107 ions dans des potentiels de confinement de profils différents et avec des pertes inférieures
a 0,1%. Cela permet de garder un rapport signal sur bruit élevé et une fréquence centrale
constante pour éviter les fluctuations de fréquence de I'horloge. Comme les ions sont pré-
parés dans le piege quadrupolaire et interrogés dans le piege octupolaire, il est important
d’étudier le transport du nuage d’ions entre les zones du piége. Nous cherchons un proto-
cole de transport rapide entre les trois zones du piége et qui ne s’accompagne ni de perte
d’ions ni de chauffage. Un transport rapide permet de limiter les temps morts pendant les
mesures qui sont des causes supplémentaires d’instabilités de fréquence de ’horloge. Dans
ce type d’horloge, le transport sans perte et sans chauffage permet de garder constant I'effet
systématique principal qui est I'effet Doppler de second ordre.

Ce travail est aussi I'occasion d’analyser les phénomeénes collectifs sur de larges échan-
tillons d’ions & savoir le role des interactions coulombiennes. Jusqu’a présent le refroidis-
sement laser dans les piéges multipolaires n’a été réalisé que par un seul groupe [40] sur
des nuages de taille inférieure a 10* particules. Dans ce travail, nous mettons en ceuvre le
refroidissement laser pour étudier la dynamique d’un grand nuage d’ions froids en piége
octupolaire.

Ce manuscrit est composé de six chapitres. Dans le premier chapitre, nous posons
les bases du piégeage d’ions dans les quadrupoles et les multipoles linéaires. Les processus
d’interaction atome-laser a un photon conduisant au refroidissement laser y sont aussi ex-
posés. L’étude est étendue a deux et a trois photons pour analyser les spectres d’excitation
observés expérimentalement.

Le second chapitre présente le dispositif expérimental de confinement, a savoir le
piége en lui méme et les choix techniques faits lors de la conception. Les sources laser
de photo-ionisation du calcium neutre et de refroidissement des ions piégés ainsi que le
protocole de création des ions dans le piége y sont présentés.

Nous analysons expérimentalement le refroidissement laser dans la partie quadrupo-
laire du piége dans le troisiéme chapitre. Cette analyse passe par I’étude des transitions
de phase vers des structures ordonnées. Une caractérisation des fréquences d’oscillation
des ions dans chaque partie du quadrupole est faite & ’aide d’une technique d’excitation
paramétrique du nuage. Connaitre ces fréquences d’oscillation est utile pour comprendre
la morphologie du nuage. Nous terminons par la présentation d’une technique d’analyse
automatique de la forme des nuages d’ions & basse température dans les piéges quadrupo-
laires. Cette analyse est indispensable pour quantifier le nombre d’ions et donc l'efficacité
du transport.

Dans le chapitre quatre, nous présentons le protocole et les résultats originaux des
transports d’ions entre les deux zones quadrupolaires du piége. Ce transport est réalisé pour
différentes tailles du nuage dans le but de détecter un éventuel effet dépendant du nombre
d’ions. Nous analysons également le chauffage induit par le transport et I'influence sur le
transport des imperfections du potentiel liées aux dépots de calcium neutre. Ce protocole
de transport est exploité pour le transport vers la partie octupolaire.

Les résultats de transport ont démontré une asymétrie (d’efficacité) entre les deux
sens de transport que nous exploitons pour accumuler les ions dans un nuage existant dans



le second piége. Dans le chapitre cing, nous analysons cette technique d’accumulation pour
la création et le piégeage d’un nuage le plus grand possible. Cette technique fonctionne
aussi sans refroidissement laser et offre une nouvelle perspective au piégeage d’ions de
différents espéces. Cette technique d’accumulation d’ions est étendue a l’octupole pour
créer un grand nuage.

Le refroidissement laser des ions en octupole est étudié dans le dernier chapitre. Une
structure particuliére est observée dans ’auto-organisation des ions dans les cristaux. Nous
caractérisons la morphologie des nuages d’ions refroidis par laser et déduisons des propriétés
du potentiel de confinement.

Ce mémoire s’achéve par une conclusion et des perspectives sur la suite des travaux.



Chapitre 1

Piégeage et refroidissement d’ions en
piége linéaire radio-fréquence

La technique de piégeage d’ions a été démontrée pour la premiére fois dans les an-
nées 1950 par Wolfgang Paul [8]. Dans ce type de piége, le confinement des ions est assuré
uniquement par des champs électriques oscillants. Dix ans plus tard, les piéges de Penning
sont développés dans deux groupes, celui de H. Dehmelt [9] et celui de G. Graff [10]. Ce
type de piege utilise une combinaison d’'un champ magnétostatique et d’un champ électro-
statique. Plus tard, en 1989, J. D. Prestage et al [11] développent pour des applications
métrologiques, un piége quadrupolaire linéaire beaucoup plus ouvert pouvant contenir un
nombre d’ions plus grand que dans les piéges traditionnels.

De facon générale, les piéges sont employés dans des expériences comme 1’étude des
réactions ion-molécule a température ambiante ou a basse température [4], les mesures de
précision de certaines grandeurs fondamentales [41], le piégeage d’antimatiére (positrons,
antiprotons) [42] et 'information quantique [43]. Plusieurs des applications citées ci-dessus
sont possibles grace a l'invention du refroidissement laser qui a permis d’atteindre des
températures trés basses.

La technique de refroidissement laser Doppler a été proposée en 1975 indépendem-
ment par T. W. Hénsch et A. L. Schawlow [16] pour des atomes neutres et par D. J. Wi-
neland et H. Dehmelt [I7] pour des ions piégés. Par la suite, le piégeage d’atomes neutres
a vu le jour grace a l'introduction de plusieurs lasers afin de confiner tous les degrés de
liberté [44], [45]. Le piégeage des atomes neutres présente aussi de 'intérét pour 'informa-
tion quantique [46] et la métrologie des fréquences dans le cadre des horloges atomiques
[47]. Cependant, l'avantage de piéger les ions est surtout dans la possibilité de confiner
un ion unique et aussi dans la réalisation d’expériences sur des temps longs. En effet, un
ion unique ou un nuage d’ions peuvent rester piégés pendant des jours en restant dans le
régime de Lamb Dicke par rapport a quelques secondes pour les atomes neutres.

Dans ce chapitre, nous étudions la dynamique des ions en piége linéaire. Nous abor-
dons le cas d'un piége quadrupolaire linéaire avant de généraliser cette étude sur des pieges
multipolaires. Enfin, la technique de refroidissement laser des ions est exposée.
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8 Chapitre 1 : Piégeage et refroidissement d’ions en piége linéaire radio-fréquence

1.1 Piégeage d’un ion unique en piége quadrupolaire

Le principe de fonctionnement des piéges quadrupolaires consiste en I'application de
champs électriques pour générer une force de rappel sur 'ion. Dans ce type de piége, les
ions sont soumis a un potentiel quadratique de la forme :

1%
Viwy,2) = s + Gy +92) (11)
0

ol 7y est le rayon interne du piége. Ce potentiel est piégeant si les coefficients o, f et ~
sont positifs. Cependant, la loi de Laplace ne permet pas que les trois coefficients soient
tous positifs. En effet, d’aprés cette loi, en absence de charge dans un milieu, le potentiel
obéit a la relation :

AV (z,y,2) =0 (1.2)

Il est impossible de piéger les ions simultanément dans les trois directions de ’espace.

1.1.1 Géométrie et potentiel de piégeage

Parmi les géométries possibles, les piéges traditionnels 3D correspondent au cas ot
a =0 =1et~v= -2 Dans le cas des pieges 3D, le potentiel est confinant suivant les
directions x et y et déconfinant suivant z. Les électrodes qui géneérent ce type de potentiel
sont de type hyperbolique comme indiqué sur la figure [I.1} W. Paul propose d’alterner le
signe du champ électrique suffisamment vite dans le plan radial et le long de ’axe du piége,
en appliquant des tensions sinusoidales dans le domaine radio-fréquence. Ce type de piége
est appelé piége de Paul 3D [8, [48]. Le potentiel de piégeage dans un piége de Paul 3D est

alors donné par les relations (1.3]) et (1.4).

FIGURE 1.1 — Géométrie des piéges de Paul 3D. Dessin issu de [49].

Vo(t
V(z,y,2z,t) = %(ﬁ—l—yz—%z) (1.3)
0
Vi — Vrp cos(Qppt
Vo) = e Vir cos(nrl (1.4)
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§ 1.1 Piégeage d’un ion unique en piége quadrupolaire 9

ot Vi est une tension statique, Vrp et Qgrp/27 sont amplitude et la fréquence de la
tension de piégeage.

Dans les piéges radio-fréquences, la contribution oscillante du champ piégeant est
une source de chauffage (lorsqu'un nuage d’ions est piégé) que 'on appelle chauffage radio-
fréquence (RF) et qui croit avec la distance au centre du piége. Ce chauffage est di a un
transfert d’énergie du champ piégeant au nuage d’ions par des collisions entre ions ou entre
atomes neutres et ions et croit avec I'amplitude du champ électrique. Dans les piéges de
Paul 3D, le chauffage radio-fréquence est présent dans les trois directions de 'espace et
limite fortement le nombre d’ions pouvant étre piégés. Comme il est nécessaire de piéger
un trés grand nombre d’ions en métrologie des fréquences micro-onde, J. D. Prestage et
ses collaborateurs [I1] ont imaginé et congu une nouvelle géométrie de piége. Il s’agit des
piéges linéaires qui permettent de confiner un plus grand nombre d’ions dans un volume
comparable aux piéges 3D, tout en éliminant la contribution du chauffage RF suivant I'axe
z du piége. Ce type de piége est composé de deux paires de barreaux cylindriques assurant
le confinement suivant le plan transverse (plan z,y) et d’une paire d’électrodes DC pour
assurer le confinement axial suivant z. La figure [1.2 présente & gauche une vue des barreaux
du piége linéaire le long de ’axe du piége et a droite une vue suivant le plan radial.

< -
- ”

DC 220 DC

FIGURE 1.2 — Piege quadrupolaire linéaire : a gauche une vue de long de ’axe z et a droite
une vue suivant le plan radial (x,y). La couleur noire indique les électrodes DC.

Pour confiner les ions dans le plan radial, on applique sur les paires de barreaux de
fagon alternée la somme des tensions (statiques et oscillantes) a savoir +V(t) et —Vy(t)
ot Vp(t) est donnée par la relation (1.4). Le potentiel généré obéit a la loi de Laplace et
s’écrit :

Vst — Vrp cos (Qppt)

o, (ZL’, Y, t) = 27“8 (1’2 - y2) (15)

Ce potentiel est représenté sur la figure [1.3| pour Qrpt = 7 (a) et Qgpt = 27 (b). Le confi-
nement axial est assuré par application d’un potentiel statique Vpe sur la paire d’électrodes
DC. Ce potentiel satisfait également & la loi de Laplace et il est donné & l'ordre le plus
bas par la relation ou k est un parameétre d’écrantage qui dépend de la géométrie du
piége et zp la demi-longueur du piéege.



10 Chapitre 1 : Piégeage et refroidissement d’ions en piége linéaire radio-fréquence
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FIGURE 1.3 — Distribution radiale du potentiel dans un piége quadrupolaire linéaire pour
QRFt =T (a) et QRFt =27 (b)
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IiVDC
222

Spe (x,y,2) = (2z2 — 2 - y2) (1.6)
Les contributions d’ordres supérieurs sont négligées. Ce potentiel posséde des composantes
déconfinantes dans le plan (z,y). Pour qu’il y ait piégeage, il faut toujours que cet effet
déconfinant reste inférieur a 'effet confinant. Les potentiels @, et ®po générés séparément
permettent non seulement de piéger les ions indépendamment dans le plan radial et suivant
I'axe du piége (axe z) mais aussi de jouer sur la morphologie du nuage lorsque plusieurs
ions sont piégés.

Dans la section suivante, nous étudions le mouvement d’un ion unique a l’aide des
équations de Mathieu.

1.1.2 Dynamique d’un ion unique dans un piége quadrupolaire
linéaire

Un ion unique de masse m et de charge ¢ dans un piége de Paul linéaire est soumis

a une force de piégeage. D’aprés la deuxiéme loi de Newton (principe fondamental de la

dynamique), I’équation du mouvement dans un champ électrique E(r,t) est donnée par la
relation ([1.7)), en négligeant la gravité.

mi = gE(r,t) (1.7)

Dans un premier temps, nous résolvons le probléme en tenant compte uniquement du
potentiel de confinement radial ®, (z,y,t) avant de prendre en compte la contribution
statique ®pe(z,y, z) dans un second temps. En considérant le potentiel , et ’équation
(1.7, le mouvement de la particule est donné par les équations du second ordre dites
équations de Mathieu [50).

i+ (a, — 2¢q, cos27)u =0 (1.8)
2qVrr

T pr— —_— = —— 1-9

¢ 1y mriQ3 . (1.9)
49V

T pr— —_— = ———— 1n10

“ @y mriQ% . ( )

ou u = (x,y) et 7 = Qgrpt/2. Les paramétres de Mathieu a, et g, définissent la stabilité
de la trajectoire des ions dans le piege. Ils dépendent de la géométrie du piege (rq), des
paramétres de piégeage (Vrr, Qgrr) et aussi du rapport charge/masse (¢/m) de la particule
piégée. Les piéges sont aussi utilisés pour la spectrométrie de masse pour séparer par
exemple les isotopes d’une espéce atomique. En effet, si tous les autres parameétres sont
identiques, les trajectoires des particules différent entre elles seulement par leur rapport
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g/m. La solution générale de 1’équation de Mathieu est une somme de termes oscillants
51, 52, 53] :

U(t) _ Meiwut Z CQkGZikQRFt + Me—iwut Z Czke—Zik‘QRFt (111)

keZ keZ

avec w, = [BuQgr/2 et [, dépendant des parameétres de Mathieu. Les solutions stables
sont celles ou u(t) est fini quand 7 — oo. Cette condition adiabatique définit des zones
dans le plan (a,,q,) qui représentent les zones de stabilité. La premiére zone de stabilité
définie sur la figure est habituellement choisie comme zone de fonctionnement. Dans
cette zone, ou 0 < a, < ¢, < 1 le piégeage est techniquement réalisable par des sources
de tensions accessibles. Dans cette région, le mouvement de la particule se décrit par la

[y,

05F x stable

y stable

FIGURE 1.4 — Premiére zone de stabilité des équations de Mathieu (partie hachurée).

superposition de deux mouvements : un mouvement rapide a la fréquence Qgrp/27 (ou
micromouvement) d’amplitude €, et un mouvement lent et de grande amplitude (macro-
mouvement ou mouvement séculaire) d’amplitude X. La dynamique globale sur I'axe u
s’écrit :

u=X+e, (1.12)

En admettant que le macro-mouvement oscille trés lentement par rapport au micro-mouvement,

on peut écrire ‘% > )%27)2( et I’équation de Mathieu 1) s’écrit :
0%¢,
+ (ay —2¢, cos27) X =0 (1.13)
dr?
Supposons que €, oscille suffisamment rapidement tel que |a, X | < “9;% I’équation ((1.13
s’écrit :
0%,
e 2¢q,cos21X =0 (1.14)

Dans l'approche quasi-statique ot X est considéré comme constante, 1’équation (|1.14))
s'intégre et on déduit ’équation du micro-mouvement.

€ (7) = —%u cos 27X (1.15)
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Le micro-mouvement est proportionnel au parameétre de Mathieu ¢, donc a I'amplitude du
potentiel radio-fréquence et aussi a la distance au centre du piége. En remplacant €, dans
I’équation de Mathieu et en faisant une moyenne sur une période radio-fréquence,
nous obtenons :

0?X 2
o+ (ax+%’~“) X =0 (1.16)

En substituant 7 = Qrpt/2 dans la relation (1.16|) et en posant 5 = a, + ¢>/2 on montre
que dans I'approximation adiabatique (¢, , < 0,4 et 4 < 1) [9], le macromouvement est
un oscillateur harmonique a la fréquence w, = £,8,;/2 dont 'amplitude des oscillations
est donnée par : X (t) = Acos (wut + ¢,). Finalement, le mouvement global de la particule
s’écrit :

u(t) = Acos (wut + ¢u) <1 - %‘ cos QRFt> (1.17)

ou u = (x,y), A et ¢, représentent 'amplitude et la phase initiale.

En prenant en compte le confinement axial du piége, on montre grace aux équations du
mouvement que le mouvement longitudinal (suivant ’axe z) est un mouvement d’oscillation
harmonique a la fréquence w, (1.18)).

2 _ QQHVDC

w
z 2
mzy

(1.18)

ol k est le parametre d’écrantage di a la géométrie des barreaux et a la distance qui
sépare les électrodes. Ce paramétre prend en compte la perte d’efficacité entre les potentiels
appliqués et ceux générant effectivement un puits de potentiel. La composante radiale
déconfinante entraine une modification des parameétres a, , tel que a, , = a,,—a, avec a, =
2w? /Q% . Typiquement, dans les piéges linéaires, w, est de Uordre de quelques centaines de
kilohertz alors que Qgp est de 'ordre de quelques mégahertz. Le terme a, reste trés petit
et donc les conditions de stabilité sont peu modifiées. Pour tenir compte du confinement
suivant ’axe du piege, il faut corriger la fréquence d’oscillation du mouvement radial par :

w

0% (¢
iy - ZF ( 2’y + gy — az> (1.19)

Sur la figure sont représentés les mouvements d’un ion suivant 'axe = (bleu) et l'axe
y dans le cas ¢, = 0,15 et a,, = 0. Les oscillations de petite amplitude correspondent au
micro-mouvement et les oscillations de grande amplitude au macro-mouvement.

Dans ce paragraphe, nous avons traité le cas d’'un ion unique en piege de Paul linéaire.
Le micro-mouvement de I’ion croit avec 'amplitude du champ radio-fréquence, ainsi qu’avec
la distance au centre du piege. Cet effet peut étre éliminé si 1'ion est confiné au centre du
piége. Cependant, dans des expériences nécessitant le piégeage d’un grand nuage d’ions, le
micro-mouvement augmente nécessairement car les ions ne peuvent pas tous étre au centre
du piége et il devient une source de chauffage radio-fréquence (RF).
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FIGURE 1.5 — Composante x (en bleue) et y (en rouge) du mouvement d’un ion dans un
piege quadrupolaire dans le cas ¢, = —¢, = 0,15 et a,, = 0.

1.1.3 Chauffage radio-fréquence

L’amplitude du micro-mouvement (donc I’énergie cinétique des ions) augmente avec
la distance des ions au centre du piége et 'amplitude du champ piégeant . Ce phéno-
meéne appelé chauffage RF résulte d’échanges d’énergie par collisions entre particules qui
les conduisent & avoir un mouvement aléatoire a U'intérieur du piége |54, 55]. Dans la réfé-
rence [55], il est montré par des simulations avec cinqg ions que le phénomeéne de chauffage
RF croit avec la température des ions, a partir des faibles températures ou les collisions
entre particules sont faibles (cristaux d’ions), admet un maximum dans le régime de fortes
collisions (régime liquide) et décroit lorsqu’on tend vers des régimes trés dilués a de grandes
températures (régime gazeux). Ces résultats sont compatibles avec ceux observés sur un
nuage d’une centaine d’ions [56]. Plus récemment des simulations sur un nuage d’ions plus
important dans un piége de Paul linéaire [57] pour des températures entre 0,1mK et 15K
montrent un maximum de chauffage RF a 2K. Dans cette méme référence, 'influence de
Iamplitude du champ RF est étudiée. Le résultat montre une croissance du chauffage
RF en fonction de 'amplitude de la tension RF. Enfin, une étude en fonction du nombre
d’ions montre que le chauffage RF augmente avec le nombre d’ions [57]. Cela provient de
Iextension du nuage dans le plan radial. Ceci limite alors le nombre d’ions pouvant étre
piégés.

L’énergie cinétique associée au micro-mouvement peut étre de plusieurs ordres de
grandeurs supérieure a l'énergie thermique [58]. Cela rend alors le refroidissement laser
difficile a réaliser. Cet excés d’énergie cinétique est également une cause de 'augmentation
de l'effet Doppler du second ordre qui peut étre perturbateur pour certaines expériences
comme la spectroscopie et la métrologie des fréquences. Pour améliorer la performance des
horloges micro-onde en réduisant le chauffage RF, il est important de réduire le micro-
mouvement des ions dans le piége. Pour cela, des piéges multipolaires d’ordres supérieurs
ont été développés. Nous présentons ces types de piéges dans la partie suivante.
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1.2 Piégeage d’un nuage d’ions en piége multipolaire

Les piéges multipolaires permettent de confiner un grand nuage d’ions tout en limitant
le chauffage RF. Dans ce type de piege, le champ radio-fréquence est trés faible au centre et
croit rapidement prés des électrodes. Ces piéges sont constitués de 2k barreaux cylindriques
disposés selon une symétrie radiale. Le micro-mouvement et donc le chauffage RF y sont treés
faibles par rapport aux piéges quadrupolaires pour des tailles de nuage et des paramétres
de confinement identiques. Les piéges multipolaires sont utilisés pour diverses applications
comme les horloges atomiques micro-ondes avec le dodécapole (2k = 12) [I3] et avec
I'hexadécapole (2k = 16) [38] ou I'étude de collisions & basse température dans le 22-
poles [6]. Tout comme en piége quadrupolaire, le confinement des ions dans les piéges
multipolaires est assuré par application simultanée de tensions radio-fréquence et statiques.
Dans les piéges d’ordre 2k > 4, une résolution analytique des équations du mouvement n’est
pas possible & cause des couplages non linéaires entre les degrés de liberté. Généralement,
I’étude de la dynamique se fait au moyen d’une approximation dite du pseudo-potentiel.
Dans cette section, nous faisons d’abord une étude plus générale sur le pseudo-potentiel
généré par un potentiel inhomogéne dans un piége radio-fréquence. Ensuite nous étudions
la dynamique des ions en piége octupolaire.

1.2.1 Pseudo-potentiel de piégeage

Dans cette partie, nous décrivons de fagon générale la dynamique des ions dans un
piége radio-fréquence au moyen du pseudo-potentiel. Cette démarche a été introduite dans
les piéges quadrupolaires par H. G. Dehmelt [9] et traitée de fagon plus générale par D.
Gerlich [6] dont nous nous inspirons fortement dans cette partie. Nous considérons une
particule de masse m et de charge ¢ dans un champ électrique extérieur E(r,t). Admettons
également que le champ électrique a une contribution statique Eg(r) et une contribution
oscillante Eg(r) cos (2grt + ) oit Eg(r) est 'amplitude du champ, Qgp/27 la fréquence
d’oscillation et ¢ la phase a t=0. Pour résoudre alors I’équation , nous supposons dans
un premier temps que Eg(r) = 0, Eg ne dépend pas de la position et la phase choisie est
nulle. En appliquant la relation , I’équation du mouvement dans le cadre général est
celle d’un oscillateur forcé dont la solution est donnée par la relation suivante :

r(t) =r(0) —acos Qrpt (1.20)

ol a = qEq/mQ%;. Nous supposons que 'amplitude du champ Eg n’est plus uniforme et
varie lentement avec r et que la fréquence d’oscillation Qgp /27 est suffisamment grande
pour que 'amplitude du mouvement a reste la plus petite possible. Le mouvement de la
particule peut étre interprété comme étant la superposition de deux mouvements : un mou-
vement Ry () forcé a la fréquence Qppr/2m appelé micro-mouvement et un mouvement lent
induit par la variation de I’enveloppe du champ électrique Rg(¢) appelé macro-mouvement
et dont 'amplitude varie dans le temps. La dynamique globale est décrit par I’équation
suivante :

r(t) = Ro(t) + Ra(t) (1.21)

avec Ry (t) = —a(t) cosQgpt. Pour de petites variations de Eq, on peut développer
I’amplitude du champ électrique autour du macro-mouvement Ry :
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Eo (Ro — acos Qrrt) = Eo (Ro) — (aV) Eg (Ro) cos Qgpt + ... (1.22)

On se place dans 'approximation adiabatique ou a et Ro varlent lentement ; 501’5 e <<

aQgrp, Ry < QrrRy et a < Ry. En substituant les équations (1.21)) et - dans et

en tenant compte des approximations ci-dessus, I’équation du mouvement s’écrit :

mRy + mQ&pa(t) cos Qrrt = qEo(Ry) cos Qrrt — gla(t).V]Ee(Rg) cos® Qppt  (1.23)

Les variations temporelles de a dépendent du macro-mouvement en Rg, nous pouvons
alors écrire a(t) = a(Rp(t)). Dans ce cas, les termes en cos Qgprt dans I’équation ((1.23)) se
compensent. En faisant la moyenne sur une période radio-fréquence du micro-mouvement,

on montre que :
2 172
. i
Ry=-V 1.24
e (4mQ2RF) ( )

Le terme de droite est une force conservative qui dérive d’un potentiel statique. Au cours
du piégeage, tout se passe comme si la particule était piégée dans un puits de potentiel
statique de profondeur V. D’aprés 1’'équation ((1.24)) ce potentiel effectif de piégeage s’écrit :

2 E2 r
w(r) = L5l
4mQ e
D’aprés le principe de superposition, le potentiel effectif de confinement est la somme des

potentiels engendrés par le potentiel radio-fréquence et par la contribution des potentiels
statiques [6].

(1.25)

q2 EO (T)2
4m%
L’approximation de pseudo-potentiel est d’autant plus justifiée que les conditions d’adiaba-
ticités sont respectées. Pour quantifier 'approximation adiabatique, Teloy et Gerlich [59] 6]

ont introduit un parameétre d’adiabaticité 7,4 (donné par la relation (1.27))) qui définit la
stabilité de la trajectoire des particules.

U(r,z) = + qPg(r, 2) (1.26)

[2(aV)Eo | _ 2¢|VE |

Nad = (127)
Ce paramétre d’adiabaticité 7,, dans le cadre des piéges quadrupolaires est équivalent au
parameétre de Mathieu ¢, (1.9)). Dans les piéges multipolaires, les simulations et les obser-
vations expérimentales de Gerlich [6] montrent une limite empirique 7,4 < 0.3 qui garan-
tie 'adiabaticité du régime. Dans cette approximation, I’amplitude du micro-mouvement
s’écrit alors :

qu(Ro)

R.i(t) = —
1) mQ%F

cos Qppt (1.28)

D’apreés la relation ([1.28]), 'amplitude du micro-mouvement augmente avec la distance
au centre et 'amplitude du champ piégeant. Le choix des paramétres de piégeage résulte
donc d’'un compromis entre la profondeur du puits et le chauffage radio-fréquence.
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1.2.2 Piégeage d’un grand nuage d’ions en piége octupolaire

Nous étudions le piégeage de fagon générale dans les pieges multipolaires d’ordre 2k
avant de considérer le cas particulier des piéges octupolaires. Les piéges octupolaires sont
formés par 2k = 8 barreaux cylindriques sur lesquels sont appliqués des potentiels oscillants
pour assurer le piégeage des particules chargées suivant le plan radial (figure et aussi
des tensions statiques pour le confinement axial (comme en piége quadrupolaire). Dans

N
© %

Vo(t)/2
FIGURE 1.6 — Barreaux du piege octupolaire.

un piége multipolaire, le potentiel radial généré par les barreaux (dans le cas Vi = 0) est
donné en coordonnées cylindriques par [6] :

@gk(r, gb, t) = —

Vrr COSQ(QRFt> (L) * cos (ko) (1.29)

To

Ce potentiel suppose un piége multipolaire parfait avec toutes les conditions de symétrie
respectées. La figure représente ce potentiel ®o, dans un piege octupolaire pour deux
valeurs de t (Qgpt = 7 (a) et Qrpt = 27 (b)). Le mouvement d’un ion est décrit d’aprés
par les équations suivantes :

i/ro + Fi(t)(r/ro)* ' cos (k — 1) ¢ = 0 (1.30)
ij/ro — Fp(t)(r/ro)" sin(k—1)¢ =0 (1.31)
avec Fy(t) = —kqVgp cos (Qppt) /2mr2. Dans 'exemple de la géométrie octupolaire (2k =

8), ces équations du mouvement dans le référentiel cartésien deviennent :

i+ Fu(t) (2° = 3zy?) /rg =0 (1.32)
§+ Fi(t) (v° — 3ya®) /rg =0 (1.33)

Les équations sont non linéaires et couplent les deux directions dans le plan radial, il
est impossible de résoudre cette équation analytiquement. Nous faisons une étude dans
I’approximation du pseudo potentiel. La stabilité des trajectoires dépend des conditions
initiales (r,v)g. Il n’est pas possible de définir les conditions de stabilité absolue en se
basant uniquement sur les parameétres du pieége comme dans le cas du piége quadrupolaire.
Néanmoins, la stabilité locale peut étre estimée a partir du critére d’adiabaticité donné par
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FIGURE 1.7 — Distribution de potentiel dans un piége octupolaire dans le plan radial pour
Qrpt =7 (a) et Qppt = 27 (b). Le potentiel est représenté en unités arbitraires.
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la relation (|1.27)). Pour un piege 2k-poles, ce critére d’adiabaticité est donné par la relation
suivante :

Mt = (ke — 1)—LRF <£>H (1.34)

202
mrgQ%se \To

Une valeur suffisamment faible de 7,4 assure la stabilité de la trajectoire. Dans la référence
[6], il est montré théoriquement que la valeur maximale de 1 qui assure la stabilité des
trajectoires des ions dans les piéges radio-fréquences est donnée par :

Nad < Nmaz = 07 3 (135)

Ce critére d’adiabaticité a été validé expérimentalement dans un piege 22-poles [60] et dans
un piége octupolaire [61]. A partir de I'équation , il est possible de définir un rayon
maximal d’adiabaticité r,,,. au dela duquel la dynamique des ions devient instable dans le
piége. Ce rayon est défini par la relation suivante :

2 277
r =7y TImazx mQRFTO =2
k(k—1) qVgr

(1.36)

Le rayon de la zone d’adiabaticité croit avec la fréquence Qrp et décroit avec I'am-
plitude Vzp. Dans le piége octupolaire, pour I'ion *°Ca* ce rayon maximal est de 'ordre
de 2,4mm pour ro=3,93mm, Qgpr/27 = 5,5MHz et Vzr = 1000Vpp (valeurs typiques pour
nos expériences). Une fois le critére d’adiabaticité satisfait, la dynamique des ions peut
étre décrite au moyen du pseudo-potentiel. En injectant le potentiel dans la relation
et en tenant compte de la contribution statique , le pseudo-potentiel de piégeage
en piege multipolaire est donné par :

K *Vip r\2Y 22, 1 5,
Wy (1, 2) = Em (7’_0) — e + SMw: 2 (1.37)
Le premier terme représente la contribution radio-fréquence du potentiel, le deuxiéme terme
négatif représente la composante déconfinante du potentiel statique DC et enfin le troisiéme
terme le piégeage harmonique suivant ’axe z du piége. Le pseudo-potentiel ne dépend pas
de I'angle ¢, il se comporte donc de la méme fagon quel que soit 'orientation de 'axe r
dans le plan (z,y). Si nous considérons 2k = 4, on retrouve 1’énergie potentielle de piégeage
harmonique du piége quadrupolaire (relation ([1.38])).

1 1
Uy(r,z) = émwfr2 + émwgf (1.38)
W = wi-w?/2 (1.39)
2772
2 4" Vir
= 1.40
Vo 2m2Q% i (1.40)

D’aprés la relation , le rayon adiabatique augmente avec le nombre de poles du
piége. La figure (a), présente quelques profils de potentiels & savoir : 4-poles, 8-poles,
12-poles, 16-poles et 20-poles. Plus le nombre de poles augmente, plus le potentiel est plat
et le champ électrique de la zone centrale est faible. Cette propriété est intéressante pour
des expériences nécessitant un tres faible chauffage RF.
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FIGURE 1.8 — Quelques géométries (a) et profondeurs (b) de potentiel en fonction du
nombre de poles (points bleus avec 'axe des ordonnées a gauche) pour 79=3,93mm
Qrrp/27 = 5,5MHz et Vgr = 1000Vpp. Les points verts (axe des ordonnées a droite)
représentent les valeurs 7,4, /79 de chaque piége multipolaire.

Le rayon maximal d’adiabaticité est en général plus petit que le rayon du piége.
Nous définissons la profondeur du puits de potentiel multipolaire a partir de ce rayon
maximal comme dans la référence [62]. En ignorant dans un premier temps la contribution
déconfinante la profondeur du puits dans le cas (2k > 4) est donnée par :

D2k = \IJZk(rmax) =

ok=1 2
i | [ 1] L

16 k—1 k qVRF

La profondeur du puits de potentiel est de 'ordre de 2eV dans notre piege octupolaire
pour des parameétres suivants : ro = 3,93mm, Qgrp/27 = 5,5MHz et Vgr = 1000Vpp.
Contrairement au piege quadrupolaire, dans les critéres d’adiabaticité, la profondeur du
puits de potentiel augmente avec la fréquence (Qrp, le rayon du piége, la masse de la
particule et elle diminue quand 'amplitude Vzr du potentiel augmente. La profondeur du
puits de potentiel diminue également lorsque le nombre de poles augmente. A I'ordre élevé

tel que k > 1, la profondeur du puits diminue en 1/k? (1.42)).

2 2,2
mQRFTO Nmaz

L0 T (1.42)

Dopso =
En effet, sur la figure [L.8}(b) nous avons représenté les profondeurs en fonction du nombre
de poles. La profondeur du puits décroit trés rapidement avec le nombre de péles. En
fonction des expériences, le choix de l'ordre des multipoles résulte alors d’un compromis
entre la profondeur du puits de potentiel et 'influence du chauffage RF.
La composante déconfinante du potentiel est responsable de 'existence d’un minimum
de potentiel localisé sur un cercle de rayon r,,;, donné par I’équation . La région
autour de I’axe du piége est alors instable.

4 MmO rd]
Tmin = T0 2 = B R2F 9 (143)
k2 (k=1) ¢*Vgp
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Nous représentons sur la figure la résultante du pseudo-potentiel de piégeage dans le
cas du piége octupolaire. Avec des valeurs typiques de notre piége octupolaire a savoir

50 ] [
1 1
' ]
40 t ---0(7'6 1
1 5 1
o ' T TXr [
g 30 ' '
= ' Wy 1
= 1 '
ot ) ]
Q20 \ '
E v ]
No) A ]
ﬁé 10f \‘ )
’
=S AN A
0 0 T-—— =3~
S - ~
-10f ',' N
’ *
4
-20 £ : >
-1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 1.5
r/To

FIGURE 1.9 — Pseudo-potentiel dans un piége octupolaire. Les tirets rouges représentent
la composante harmonique déconfinante du potentiel statique (o< w?), les tirets bleus la
composante piégeante du potentiel oscillant (oc 7%) et la courbe verte, la résultante du
pseudo-potentiel en piége octupolaire.

Qgrr/2m = 3,5MHz, Vgr = 1000Vpp, et w,=3kHz, ce rayon est de 150um. Cette géométrie
spéciale du potentiel multipolaire peut permettre de prévoir une structure en anneau d’ions
lorsqu’un petit nuage d’ions froids est piégé.

Piégeage d’un petit nuage d’ions en piége octupolaire

La position des ions dans le piége multipolaire résulte d’un équilibre entre la répul-
sion coulombienne et le potentiel de piégeage. Les simulations de dynamique moléculaire
montrent qu’un petit échantillon de quelques dizaines d’ions refroidis s’organise dans une
structure en anneaux ou en tubes concentriques en fonction du nombre d’ions [26], 27, [63].
La stabilité de ces anneaux dépend des paramétres de piégeage et du nombre d’ions [64].
Une analyse des forces dans la direction radiale montre que deux régimes d’organisation
peuvent étre définis, basés sur la comparaison entre la répulsion coulombienne et 1’éner-
gie potentielle déconfinante —mw?r?/4. Dans le régime ou la répulsion coulombienne est
plus importante que I’énergie potentielle déconfinante, le rayon de 'anneau formé dépend
du nombre d’ions et est plus important que 7,,;,. Dans le régime ou la répulsion coulom-
bienne est négligeable, le rayon de I'anneau ne dépend pas du nombre d’ions et vaut r,,;,.
Cette propriété est intéressante pour des applications de la métrologie des fréquences [28)].
Dans cette référence, on montre que le changement de rayon dr occasionné par la répulsion
coulombienne est donné par la relation suivante :

or = s S1(N)
dreg 4(k — 2)r2,.,

ot N est le nombre d’ions et S1(N) = ZnN:1 1/sin(nm/N). D’aprés la relation 1) avec
des parameétres typiques de notre piége octupolaire la variation du rayon de ’anneau est du

— (1.44)
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méme ordre de grandeur que 7,,;,. Il est donc impossible de négliger I'effet de la répulsion
coulombienne dans un anneau d’ions car r,,;, est bien trop faible, de ’ordre d’une centaine
de micrométres.

Dans cette partie, nous avons étudié un nuage d’ions dans un piége multipolaire.
On a vu que le potentiel plat de confinement multipolaire associé a la répulsion coulom-
bienne permet de prévoir des structures creuses des ions refroidis par laser dans les piéges
multipolaires.

1.3 Thermodynamique des ions en piége linéaire

Lorsqu’'un ensemble d’ions est piégé, les simples équations du mouvement utilisées
jusqu’ici sont toujours valables tant que 'agitation thermique du nuage est importante et
que la répulsion coulombienne reste négligeable par rapport aux potentiels de piégeage.
Cependant, dans le cas ou I'interaction coulombienne n’est plus négligeable, il faut tenir
compte de la répulsion coulombienne dans la dynamique qui couple les différents degrés
de liberté entre eux. Dans ce cas, il s’agit d’un probléme & N corps qui ne peut pas étre
résolu analytiquement. Plusieurs méthodes existent pour la résolution de ce type de pro-
bleme. Parmi ces techniques, on a par exemple les méthodes de simulation par dynamique
moléculaire appliquées sur un petit échantillon ionique permettant de suivre 1’évolution
individuelle des ions dans le temps. On peut aussi dans le cas d’un grand nuage d’ions
étudier le comportement collectif en terme d’énergie a 1’équilibre thermodynamique dans
un modéle de plasma non neutre.

1.3.1 Les différents états thermodynamiques

Pour un systéme infini, on peut montrer que 1’état thermodynamique est compléte-
ment décrit par le parameétre plasma I'p; qui représente le rapport de I'énergie d’interaction
coulombienne entre plus proches voisins et 1’énergie thermique des ions [65] :

q2

I'pp= ———
P 4megQyskpT

(1.45)

ot T est la température ionique et a, le rayon de Wigner-Seitz donné par a,,, = (47ng/3)~/3
avec ng la densité du nuage d’ions.

Lorsque I'p; est inférieur ou de l'ordre de 2 [66], I’énergie thermique est plus impor-
tante que la répulsion coulombienne : c’est le régime gazeux. Dans ce régime, les ions sont
quasiment sans interactions et les trajectoires peuvent étre décrites au moyen des équations
du mouvement d’un ion unique.

Grace au refroidissement laser, 'agitation thermique peut étre suffisamment réduite
pour que I'p; puisse atteindre des valeurs de quelques centaines. Dans le cas ou I'p; > 175
[67, 68, 69] l'interaction coulombienne devient suffisamment importante par rapport a
I’énergie thermique : C’est le régime d’interaction forte ou phase cristalline. Chaque ion
est localisé dans un site et oscille autour d’une position moyenne. Dans ce régime, le
nuage d’ions s’organise dans une structure ordonnée appellée cristal de Coulomb et dont
la morphologie dépend de la géométrie du potentiel de piégeage. Ces cristaux d’ions ont
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été observés pour la premiére fois par refroidissement laser en 1988 dans les piéges de
Paul [54]. Dans les piéges de Paul, la densité de particules est de I'ordre de 10™m™2 et
les températures typiques des ions dans un cristal sont de 'ordre de quelques dizaines de
millikelvins.

Entre les deux régimes cités ci-dessus se trouve la phase intermédiaire ou les ions
interagissent mais restent libres de se déplacer dans le piége : c’est la phase liquide. Cette
phase est largement étudiée par des simulations numériques et pour un nuage suffisamment
allongé, on a : 2 < I'p; < 175. Dans cette phase, la densité atteint sa valeur maximale.
Compte tenu du potentiel purement répulsif entre les ions, on s’attend a une transition
continue entre la phase gazeuse et la phase liquide. Cette analyse est faite & la section
(13.1.3)).

1.3.2 Description collective du nuage d’ions en piége linéaire

Dans cette partie, nous analysons le comportement collectif des ions dans le modéle
de plasma non neutre. Cette méthode utilise I'approximation du champ moyen. Cette
approximation consiste a dire que le champ subi par une particule au sein d’un systéeme de
N particules en interaction coulombienne est approximativement la moyenne des champs
créés par les autres particules. Ainsi le probléme a N corps est réduit au probléme & un corps.
Dans ce modéle, le systéme est supposé a I’équilibre thermodynamique et est traité comme
un fluide froid. La description du systéme fait intervenir un paramétre Ap = \/kgTeq/q*n
(ot m est la densité de ’échantillon) appelé longueur de Debye. Ce modéle est d’autant plus
justifié que le nombre de particules piégées est important et que la taille du systéme est
grande par rapport a la longueur de Debye. Ce modéle a été utilisé initialement en piege
de Penning pour étudier le comportement des électrons et des ions [70} [71], puis en piége
de Paul 3D [35] et linéaire [72]. Dans cette partie, nous nous inspirons fortement de cette
derniére référence et de D. H. E. Dubin et T. M. O’Neil [23] sur I’équilibre thermodynamique
du plasma non neutre. Notre description se limite au comportement d’un nuage froid en
piége multipolaire. Dans les références 23] 73], [74], les auteurs montrent qu’a ’équilibre
thermodynamique d’un plasma non neutre piégé contenant au moins quelques centaines de
particules, la densité est donnée par la distribution de Maxwell-Boltzmann (|1.46|).

(5(7’7 Z) — 6(07 0))
= ) (1.46)

n(r, z) = ngexp <—

ol ng est la densité au centre du piége et &(r, z) 'énergie de la particule a la position (r, 2).
Dans notre cas £(r, 2) = qdar(r, 2) + q¢,(r, 2) représente la somme de I'énergie potentielle
de piégeage Wor(r, 2) = qpax(r, 2) et la contribution de I'énergie potentielle ¢, générée par
Ieffet de charge d’espace due a l'interaction entre ions. L’effet de charge d’espace est donné
par I’équation de Poisson (avec la densité de charge p(r, z) = gqn(r, z)) :

qn(r,z)
€0

Apy(r,z) = — (1.47)

La valeur absolue du potentiel augmente avec la densité. Pour qu’il y ait un effet confi-
nant, il faut que la condition en énergie potentielle gpor + g, > 0. Ceci implique alors
une limite maximale de la densité n. correspondante a la limite 7" — 0. Posons ¢ =
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— (&(r,2) —£(0,0)) /kpT ; en exprimant A en fonction de Ay, et Ag, et en substituant
les équations ((1.47)) et (1.46]), A se met sous la forme suivante :

1 €

AY(r,z) = — |exp (P(r, 2)) — —OAqbgk(r, z) (1.48)

AD qno
Lorsque le nuage est refroidi jusqu’a des températures trés basses (' — 0), I"équation
(1.48) tend & diverger a moins que la condition exp(¢)) — €gAepar/qno soit satisfaite. En
introduisant cette condition dans 1’équation ([1.46|), la limite n. de la densité est donnée
par la relation suivante :

ne(r,z) = :lpl_r% n(r, z) = %OAQS%(T, z) (1.49)

Pour un piége multipolaire d’ordre 2k, en remplacant ¢op = Wo/q par son expression
donnée par la relation (1.37), n. s’écrit :

ke
2meg k2(k — 1)  ¢*Vige ( r )2( 2) (1.50)

q 4 2m20% .t \ g

ne(r,z) =

La contribution du confinement en z n’intervient pas dans I'expression de la densité maxi-
male atteint par le nuage. Elle ne dépend que du pseudo-potentiel radial car c’est la seule
contribution qui n’obéit pas a la loi de Laplace (AV(r) = 0).

Cas du piége quadrupolaire linéaire

Dans le cas du piége quadrupolaire linéaire ot 2k = 4, la densité maximale atteinte
dans un nuage froid ne dépend que de la raideur du potentiel induit par la RF, mw? (w,

donnéé par la relation (|1.40))).

2mey 4
Ne = w
q

Dans la suite, nous vérifions la dépendance de la densité a la distance au centre a I'intérieur
du nuage par la résolution numérique de I’équation (|1.48)).

Pour simplifier, nous posons v = n./ng — 1 ot v est le paramétre qui conditionne la
phase fluide froide; plus la condition de faible température est satisfaite, plus n. — ng et

plus v est petit. L’équation ((1.48]) s’écrit [72] :

A(r) = %(expw(m o) (1.52)

(1.51)

xT

Une résolution numérique de I’équation permet de montrer I’évolution de la densité
au sein du nuage. La figure [1.10] présente la distribution de densité au sein du nuage par
unité de la longueur de Debye pour T = 5K, w, = 265kHz, v = 107!, Dans la limite
fluide froid, la densité est uniforme a ny ~ n, dans le nuage [73| soit A\p = 15um. Cette
densité décroit rapidement sur quelques unités de la longueur de Debye au bord du nuage.
L. Turner [24] montre grace aux calculs théoriques qu’a I’équilibre thermodynamique, dans
un potentiel harmonique a symétrie cylindrique, un nuage d’ions froids s’organise dans une
structure ellipsoidale dont le rapport d’aspect dépend de la raideur du potentiel appliqué.
Nous exploitons ces propriétés dans le chapitre |3[ pour analyser le signal du nuage et ainsi
caractériser notre piege.



§ 1.3 Thermodynamique des ions en piége linéaire 25

Thmmmmimm R 1
A Y
\
\
0.8 . J
=) \
c \
\
~o.6 ) i
&~ \
~— \
< 0.4} .“ B
1
1
0.2 o .
\}
\
AY
0 1 1 1 1 1 A -l e
0 5 10 15 20 25 30 35 40
’I“/)\D

FIGURE 1.10 — Distribution de la densité dans un nuage en piége quadrupolaire par unité
de la longueur de Debye. T' = 5K, w, = 265kHz, v = 10719,

Cas du piége multipolaire linéaire

Pour des multipoles d’ordre 2k > 4, la relation (|1.50)) montre que la densité dans la
limite froide n’est pas uniforme mais croit avec la distance au centre. En effet, ’équation
(1.48) peut se transformer en (1.53) avec ¢ = qV3peok*(k — 1)/(4mQ%pr2¥). L’analyse

numérique [72] montre qu'une petite valeur de ¢ assure la condition de fluide froid.
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FIGURE 1.11 — Distribution de la densité dans un nuage en piége octupolaire par unité de
la longueur de Debye. T' = 5K, Vrr = 2000Vpp, Qrr = 3,325MHz et ( = 0, 13.

Ab(r) = %@xpwm k) (1.53)

La résolution numérique de cette équation permet de dresser le profil de densité dans les
piéges multipolaires. Dans le cas particulier du piége octupolaire, la figure [I.11] présente
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une croissance progressive de la densité jusqu’a une valeur maximale, puis une décroissance
rapide au bord du nuage. Cette propriété prévoit alors que les ions froids en piége multipo-
laire s’organisent dans une structure creuse grace a la symétrie cylindrique des barreaux.
Les simulations de dynamique moléculaire ont été faites en piége octupolaire |26, 27, 63].
A notre connaissance, I'observation expérimentale n’a été faite jusqu’a présent que par un
seul groupe gréace au refroidissement laser [40]. Notre piége octupolaire a été con¢u dans
le but d’étudier expérimentalement la thermodynamique des ions refroidis par laser en
piége multipolaire. Ceci est développé au chapitre [6] Les ions piégés sont refroidis par la
technique de refroidissement laser Doppler.

1.4 Refroidissement laser Doppler

Le refroidissement d’atomes permet de réduire la dispersion de la distribution de
vitesses de I’ensemble des atomes. La premiére technique de refroidissement des ions fut le
refroidissement par collisions avec un gaz tampon qui ralentit le mouvement des atomes par
les collisions. Les températures minimales atteintes par cette technique sont de ’ordre de la
température du gaz utilisé qui est en générale la température ambiante [0, [75]. L ’alternative
pour atteindre des températures plus basses est 1'utilisation du refroidissement par laser.
Le refroidissement Doppler est un processus physique basé sur le controle de la vitesse des
atomes par interaction avec des lasers. Cette méthode a été utilisée pour le ralentissement
des jets d’atomes neutres. Ce procédé nécessite 1'utilisation d’au moins trois paires de
faisceaux lasers pour le refroidissement des atomes neutres dans les trois directions de
I’espace. Dans ce cas, l'interaction atome laser peut étre utilisée pour le piégeage d’atomes
neutres dans une mélasse optique (piéges optiques) [45]. Contrairement aux atomes neutres,
les ions piégés oscillent dans le puits de potentiel. Le refroidissement laser des ions piégés par
des champs électromagnétiques se fait généralement suivant une seule direction choisie de
sorte que le vecteur d’onde admet des composantes non nulles dans les autres directions.
Dans notre cas, 'axe de refroidissement est ’axe du piége. Les ions sont refroidis dans
la direction radiale grace a l'interaction coulombienne qui couple les degrés de liberté
et redistribue la température au sein du nuage [76]. Le lecteur qui souhaite avoir plus de
connaissances sur le refroidissement laser des ions en piége radio-fréquence pourra consulter
les références suivantes : [21],[55] (77, [78, [79} 80l 8T]. Nous commengons par le principe général
du refroidissement laser dans un systéme a deux niveaux avant d’aborder le cas des ions
alcalino-terreux.

1.4.1 Refroidissement laser dans un systéme atomique a deux ni-
veaux

L’atome est modélisé par un systéme a deux niveaux d’énergie (voir schéma du refroi-
dissement laser Doppler figure . Le niveau fondamental |f) caractérisé par son énergie
Ey est couplé par une transition dipolaire électrique au niveau excité |e) d’énergie E. et
de durée de vie 7. Considérons un atome animé d’une vitesse v; dans un faisceau laser
incident de module du vecteur d’onde k; = 27/A (avec A la longueur d’onde du laser).
L’atome absorbe un photon laser lorsque 'énergie laser hw; correspond a la différence
d’énergie entre les deux niveaux : AE = E, — Fy = hwy. Apres excitation, deux processus
de désexcitation peuvent avoir lieu : I’émission stimulée et ’émission spontanée. L’émission
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stimulée (introduite par A. Einstein en 1917) résulte d’un couplage avec le champ laser.
Le photon émis se propage dans la méme direction que le photon incident. La différence
d’impulsion entre le rayonnement incident et final dans un cycle d’absorption/émission est
nulle. Ce type d’émission ne participe pas au refroidissement. [.’émission spontanée résulte
du couplage avec le champ électromagnétique du vide et le photon est émis dans une direc-
tion aléatoire. En moyenne sur plusieurs émissions successives, le transfert de la quantité
de mouvement du a I’émission spontanée est nul. On note v¢ la vitesse de 'atome aprés
absorption de photon. Les lois de conservation de la quantité de mouvement et de I’énergie
sont appliquées.

hk
Vi = Vit — (1.54)

m

1 1
Ef + th + §mV12 = Ee + éme2 (155)
A Absorption Emission spontanée
Ee * ’€>
| AE=FE.—-Ey
-

|
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FIGURE 1.12 — Schéma du refroidissement laser Doppler. (a) absorption des photons laser,
(b) émission spontanée de photons.

Les deux lois de conservations et se traduisent par : W% = wy + hiky,? /2m
ou wf = wy, — vi.ky, est la fréquence vue par atome. Cette fréquence est celle du laser
wy, décalé d’une quantité —v;.ky, par leffet Doppler. Le terme hkg,? /2m est de 'ordre
de 10kHz, négligeable par rapport a la fréquence wy de 'ordre de quelques centaines de
térahertz pour l'ion calcium. Si w; < wy, la fréquence de résonance de la transition ne
peut étre atteinte que si le terme —vi.ky, > 0. L’atome absorbe alors préférentiellement
les photons contra-propageants. Dans ce cas la conservation de la quantité de mouvement
indique que || v¢ ||<|| vi || et la différence fiky,/m constitue la vitesse de recul qui
est de l'ordre de 2,5cm /s pour 'atome de calcium sur la raie de résonance a 397nm. Aprés
chaque cycle absorption/émission, la vitesse d’agitation thermique de 'atome diminue et
donc sa température aussi. Ce processus de refroidissement est d’autant plus efficace que le
taux de photons absorbés est important. Les études menées ici supposent que la dynamique
des ions est lente devant le taux de diffusion de photons. Cela se traduit par I' > w, ou
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" est la largeur naturelle de la transition. Généralement cette condition est satisfaite dans
les piéges centimétriques car w, est de l'ordre de quelques centaines de kilohertz et I' d’une
vingtaine de mégahertz pour les transitions considérées.

Les études faites jusqu’ici supposent que l'atome se propage dans un sens. Dans le
paragraphe suivant, nous analysons le cas d’'un mouvement oscillant.

Cas d’un ion oscillant dans un puits de potentiel

Lorsque ’atome oscille dans un puits de potentiel harmonique suivant le méme axe
que le laser, une moitié¢ du temps, l'ion a une vitesse dans le sens de propagation du
faisceau laser et 'autre moitié dans le sens contraire. Dans ce paragraphe nous analysons
le refroidissement dans ce cas.

La résolution des équations de Bloch optiques [82] pour un systéme a deux niveaux
permet de montrer que la population de I’état excité est donnée par :

1 Q?{abi/Q
2 Qhai/2 + (AL — vikp)? +172/4

avec Qg la fréquence de Rabi de 'interaction dipolaire, A, = wy, —wy le désaccord laser et
[' = 1/7 la largeur naturelle de la transition. La fréquence de Rabi dépend de la puissance,
du rayon du faisceau laser et du dipole de transition, son expression est donnée par :

3T P
2, — AL ( : ) (1.57)

4m2he \ Tw?

ol w est le rayon du waist du faisceau laser, ¢ la célérité de la lumiére et P, la puissance
du laser. La figure [1.13| présente la probabilité d’absorption des photons, obtenue pour une
température donnée. Le refroidissement se fait a Ay < 0. La figure montre que pour
une fréquence laser donnée, les atomes se déplacant dans le méme sens que celui du laser
ont une probabilité d’absorption plus faible que ceux dans le sens opposé. Globalement,
les atomes ont une probabilité d’absorption du faisceau contra-propageant plus élevée. Le
processus d’absorption de photons peut étre optimisé en appliquant des faisceaux laser de
refroidissement dans les deux sens opposés pour permettre aux atomes d’absorber plus de
photons dans les sens de leur mouvement.

P, =

(1.56)

Influence de 1’élargissement Doppler

Un spectre d’excitation de I’atome est décrit par la fonction lorentzienne . I
subit I’élargissement di a l'effet Doppler. Si la fréquence de Rabi n’est pas trés élevée,
le refroidissement laser permet de réduire cette largeur jusqu’a la largeur naturelle de la
transition. La température limite obtenue par le refroidissement laser est donc fixée par la
largeur naturelle et elle est obtenue pour un désaccord laser Ay = I'/2. Cette température
est donnée par [21] :

hI’
2 kg
ou kp est la constante de Boltzmann. Pour l'ion calcium, ou la largeur naturelle vaut

' = 23MHz [83], cette température limite est de 0,55mK et correspond & une vitesse
minimale de 33cm/s.

Tonin = (1.58)



§ 1.4 Refroidissement laser Doppler 29

o

o

—

(€]
I

0 100 200 300 400
AL [MHZ]

-400 ~300 -200 100

FIGURE 1.13 — Probabilité d’absorption P, en fonction du désaccord laser. Les ions dans
le sens de propagation du faisceau laser ont un désaccord Ay; — kv et ceux dans le sens
opposé ont un désaccord de Ay + kv.

Dans le cas d’une grande fréquence de Rabi, un élargissement supplémentaire est
observé : c’est I'élargissement par saturation.

Influence de I’élargissement par saturation sur le refroidissement

Dans I’expression de la fréquence de Rabi (1.57), on remarque que pour une transition
donnée, seule la puissance et le waist sont variables. Dans un faisceau laser donné, le carré
de la fréquence de Rabi est proportionnelle a 'intensité lumineuse. Pour caractériser la
transition, un parameétre de saturation s est introduit. Ce parameétre est donné par la
relation (|1.59)).

Q?%abi/z
RENES (1.59)

Le régime de faible saturation correspond & s < 1 (s’exprime aussi par Qgqp < I'v2 ala
résonance). Dans ce régime I'atome est éclairé par une faible puissance, ce qui correspond
a une faible probabilité de trouver des atomes dans le niveau excité et la largeur de la raie
est la largeur naturelle. On parle de saturation de la transition lorsque s > 1 : c’est le
régime de forte puissance. Dans ce cas, a résonance (A = 0), Qgap > I'/v/2 et on peut
exciter jusqu’a la moitié de la population atomique dans 1’état excité. La raie s’élargit
par saturation et la largeur devient I'eyy = /T2 + Q% ,./2 : on parle d’élargissement par
saturation. Dans ce régime, il n’est pas possible d’atteindre la température minimale 7T},,;,.
L’effet d’élargissement augmente la température minimale atteinte. A plus haute puissance
laser, des effets plus complexes interviennent au point que 'effet du refroidissement sur les
atomes peut se transformer en échauffement : c¢’est un désaccord positif qui assure alors le
refroidissement [84].
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Le schéma d’énergie de certains atomes offre la possibilité d’utiliser uniquement deux
de ses niveaux d’énergie pour le refroidissement. Cependant, dans le cas des ions alcalino-
terreux comme le Ca™, Sr™, Ba™, le systéme a deux niveaux ne suffit plus a cause des
relaxations dans des niveaux métastables.

1.4.2 Refroidissement laser dans un systéme a trois niveaux

Les ions alcalino-terreux ont des niveaux D dont les durées de vie sont de l'ordre
de la seconde et sont donc métastables (voir annexe [A| pour des détails sur le schéma des
niveaux d’énergie). Ces niveaux d’énergie D sont plus bas que les niveaux excités P. Les
ions excités dans P peuvent donc relaxer dans ces états D. La figure présente les
niveaux d’énergie impliqués dans le refroidissement laser de I'ion *°Ca®. Un laser bleu de

FIGURE 1.14 — Schéma des transitions impliquées dans le refroidissement laser : la transition
rouge est celle qui couple D3/, au niveau P,y et la transition bleue couple le niveaux S /;
au niveau P ;. Les ondulations présentent les branchements de I’émission spontanée.

longueur d’onde Ag = 397nm couple le niveau S}/, au niveau P/, et forme la transition
de refroidissement. Un laser infrarouge de longueur d’onde A = 866nm couple le D35 au
niveau P /5. Cette transition permet de repomper la population atomique qui relaxe dans
le niveaux Ds/,. Les deux transitions impliquées dans le refroidissement forment alors un
schéma en A et sont des transitions dipolaires électriques.

Le principe du refroidissement laser décrit dans la section précédente reste toujours
valable méme dans un systéme a trois niveaux. Cependant, dans les systémes a trois niveaux
en A, le profil de la raie (voir figure est modifié et l'effet le plus drastique est la
résonance noire. En effet, dans les systémes en A, lorsque les deux lasers sont en résonance
Raman avec le niveaux excité, il existe une chute brutale de la population de I'état excité
vers zéro. Ce phénomeéne est appelé "résonance noire" et est dii a un piégeage cohérent
de population (CPT) (Coherent Population Trapping) [85]. 1l résulte d'une interférence
destructive entre les excitations par les deux lasers quand le désaccord du laser bleu Ap est
identique au désaccord du laser rouge Ag. Il fut découvert par Alzetta et ses collaborateurs
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[85] dans les années 1970 sur les niveaux hyperfins de 'atome de sodium. Nous faisons une
simulation numérique pour étudier I'impact de ce phénoméne sur le profil de la raie de
la transition de refroidissement. Cette simulation numérique consiste en la résolution de

I'équation de Liouville (1.60) de la matrice densité.

% L {H, )+ X (o) (1.60)
ol p est la matrice densité des états atomiques, H ’hamiltonien du systéme couplé atome-
laser et x (p) contient les termes de relaxation. L’explication du concept de piégeage cohé-
rent de population est naturelle dans la base des états habillés par des photons [86] [87].
Nous définissons cette base par des multiplicités séparées en énergie (par I’énergie d’un
photon) et au sein desquelles les niveaux sont séparés par les désaccords des lasers. Au sein
d’une multiplicité, les états propres du systéme non couplé {atome, photons bleus, photons
rouges} seront notés :

|P) = |Pij2,Ng—1,Ng—1)
’S> = ‘51/27N37NR_1>
|D> = ‘D3/27NB_1aNR>

ou Np est le nombre de photons bleus (397 nm) et Ny est le nombre de photons rouge
(866 nm). Dans la base des états habillés {|P);|S);|D)} (figure [1.15), 'hamiltonien du

A

|P)
-Ap
QR7 QB/Q
Agr — Ap |D)
|5)

FIGURE 1.15 — Systéme en A formé par les états habillés {|P);|S);|D)} et les couplages

laser sur les transitions dipolaires bleue (‘51/2> — ‘P1/2> a 397 nm ) et rouge (}D3/2> “—
’P1/2> a 866nm)

systéme s’écrit[88)] :

H=hn| %2 0 0 (1.61)
220 Apr—Ap
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ot A; représente le désaccord du laser "i" (i=R,B), €2; est la fréquence de Rabi du laser
"i". La matrice des termes de relaxation s’écrit :

—Lppp —%pps —gpPD
x(p) = | =5psp BrsTppp 0 (1.62)

—5PDP 0 Bepl'ppp

ou pyy représente I'élément de matrice densité de transition de 1'état [ a 'état J, [pg
etBpp sont des rapports de branchement de |P) vers les niveaux |S) et |D), valent Spg =
0,93565(7) et Bpp = 0,06435(7) [89).

Sur la figure la population de ’état excité |P) est représentée en fonction du
désaccord du laser bleu pour les parameétres suivants : Qg = Qg = 10MHz. Ces fréquences
de Rabi sont plus petites que la largeur naturelle de la transition I'=23MHz. Donc la
transition ne subit pas d’élargissement par saturation. La courbe rouge correspond & Ap =
20MHz et la courbe bleue & Ar = —20MHz. A résonance (Ap = Ag), la population

o
=
i

—— A, —20MHz
— Aj — 20MHz

O L L L L
-60 -40 -20 0 20 40 60 80

Ap [MHz]

population du niveau atomique P /o

FIGURE 1.16 — Résonance noire dans un systéme a trois niveaux pour {1z = Qg = 10MHz.
La courbe rouge correspond a Ag = 20MHz et la courbe bleue & Ar = —20MHz

du niveaux P/ se vide pour peupler de fagon cohérente les niveaux Sy,p et Dsjp. Ce
phénomeéne est trés intéressant pour des horloges & CPT [90] et pour le transfert cohérent
de population entre les niveaux stables ou métastables par STIRAP(Stimulated Raman
Adiabatic Passage)[91], 02].

Cependant, le phénomeéne de résonance noire peut étre néfaste pour d’autres applica-
tions comme ’analyse du taux de chauffage des ions dans le piége [93]. En effet, lorsque les
désaccords des deux lasers sont proches, le profil de fluorescence n’est plus une lorentzienne
mais présente deux pics. De plus, la population pouvant étre dans P/, ne dépasse pas 30%
quels que soient les parameétres choisis.

Pour s’affranchir de la résonance noire lors des processus d’interactions atome laser,
un schéma a 5 niveaux (figure d’énergie peut étre introduit. Cela permet d’améliorer
la probabilité d’absorption du photon a 397nm.
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1.4.3 Refroidissement laser sans résonance noire impliquant 5 ni-
veaux

Nous avons vu, dans la partie précédente, que la résonance noire peut limiter la
probabilité de présence dans le niveau P/, et modifie la forme du spectre. Dans cette
partie, nous cherchons a rendre le profil sous une forme lorentzienne en nous affranchissant
de la résonance noire. Cela pourrait étre important pour la mesure des taux de chauffage
dans le piége grace a un ajustement des spectres par des courbes théoriques. Pour cela, un
schéma & cing niveaux a été proposé (figure [93]. Le systéme est pompé de Ds/, dans
I'état P3/; a l'aide d’un laser a 850nm. La relaxation de P3/; peut peupler le niveau Ds /o
et nécessite un troisiéme laser & 854nm pour repomper vers le niveau Pj, (voir annexe
pour des détails sur le schéma des niveaux d’énergie). L'état Ps/, a une durée de vie de
6,87+0, 06ns [83] et relaxe dans les niveaux D39, Dsjp et Si/o. Le schéma a cing niveaux
atomiques couplés aux trois lasers (397nm, 850nm et 854nm) est présenté sur la figure
(a). Dans la base des états habillés, les états propres du systéme non couplé {atome+Np
photons bleus+N; photons 1 (laser a 850nm) et Ny photons 2 (laser & 854nm)} seront
notés :

|S) = |S1/2, N, N1, Na)

|P) = |Pij2,Ng —1,Nyi, Ny)

|D) = |D3sj2, Ng — 1, Ny, Np)

T) = |Ps2, Ng —1, Ny — 1, Ny)

Q) = |Dsj2, Ng —1,N; —1,N; — 1)

Ce systéme est résumé sur la figure M(b) ol le zéro de I’énergie propre est choisi pour

|S). Dans la base des états habillés {|5), |P), | D), |T),|Q)}, 'hamiltonien s’écrit :

0 Q2 0 0 0
Qp/2 —Ap 0 0 0
H=| o 0o -—Az Q2 0 (1.63)
0 0 /2 —Ap-A, Q)2
0o 0 0 D)2 —Ap— A+ A,
L’opérateur de relaxation s’écrit :
BesTrppp + BrslLrporr — Epsp 0 —Zpsr 0
—pps —Lpppp —Eppp 0 0
X(p) = 0 —L2ppp Beplpppp + Brolrerr —Lppr 0
—Zprg 0 —Lprp —Lrprr —prg
0 0 0 —LZpor Brolrprr

ou I'pr est le taux d’emission spontanée depuis 1'état |P) et |T) (I'p ~ I'y ~ 23MHz).
Brs = 0,930, Brp = 0,063 et Brg = 0,007 sont les rapports de branchement vers les états
|S), |D) et |@) [94, 05]. Dans la partie suivante, nous analysons les résultats pour différents
parameétres des lasers a savoir les désaccords et les fréquences de Rabi.
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| P3)2)
Py /2) 854nm
DY WA 2
850nm
397Tnm @ Ds2)
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B
(a)

151 /2)
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FIGURE 1.17 — Schéma des niveaux d’énergie impliqués dans le systéme & 5 niveaux dans
la base propre de 'atome non couplé en incluant les branches de relaxation (a) et dans
la base propre des états habillés (b). La transition bleue & 397nm est la transition de

refroidissement.
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Résultat d’analyse

Les trois états |D), |@Q) et |T) forment un systéme en A et peuvent entrer en réso-
nance noire lorsque A; = A,. Pour s’affranchir de cette résonance noire, il faut que les
deux désaccords soient suffisamment éloignés 'un de l'autre. Sur la figure [1.18| sont repré-
sentées les populations des différents états propres atomiques en fonction du désaccord A
de la transition |D) — |T"). Ces courbes sont représentées avec les parameétres suivants :
Qp=100MHz, Q;=50MHz, Q3=50MHz A;=100MHz et la transition |S) — |P) en réso-
nance (Ap=0MHz). Une résonance noire est observée lorsque lorsque A; = Ay =100MHz;

o
=
T

0.8
n 0.7 |
=
So.6 ‘ : 1
% pop |P)
= 0o pop |S)
wn
50‘47 /\\ pop |D)
N}

g 0.3F pop |Q) |
<

= 0.2} \ pop |T)
8

=

=

&

o

| | | |
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FIGURE 1.18 — Evolution des populations des différents états pour : Q2p=100MHz,
Q;=50MHz, Q,=50MHz A>=100MHz et Ag=0MHz

les états |S), |P) et |T') se vident alors pour peupler les deux états |D), |@Q). La popula-
tion dans |P) est maximale lorsque A;=0MHz (résonance de la transition |D) — |T)).
Lorsque les transitions 1 et 2 sont saturées, la transition |S) — |P) se comporte comme
un sous-systéme a deux niveaux isolé du fait de la force du repompage qui est plus grande
que I’émission spontanée depuis |T) dans les états |D) et |Q). De plus, I'état |P) n’est
couplé & aucun autre état.

Sur la figure I'évolution de la population de I’état |P) est représentée en fonc-
tion du désaccord Ag du laser bleu. Nous distinguons deux cas : transition bleue saturée
Qp=100MHz > Q39" (a) et transition non saturée Qp=5MHz< Q5 (b) ot Q% = T'p/V/2 =
16, 3MHz. La courbe bleue représente le systéme a cing niveaux et la courbe rouge 1’évolu-
tion de la population de I'état |P) pour un systéme a deux niveaux constitué uniquement
de la transition |S) — |P) (avec les mémes paramétres Qp et Ag) selon 'équation ([1.56)).
Ces courbes ont été représentées avec les paramétres suivants : €;=50MHz, 25=50MHz,
Ay=100MHz et A1 = Ag=0MHz. Les courbes & deux et & cing niveaux sont superposées
lorsque la transition bleue n’est pas saturée. Lorsque la transition bleue est saturée, la
population maximale dans |P) est de 44% pour le systéme a cinq niveaux et 49% pour
le systéme & deux niveaux. En multipliant la population de |P) dans le systéme & cing
niveaux par 49/44, les deux courbe deviennent superposées sur tout le spectre. On conclut
a une fraction constante de la population dans les états |D) et |Q).



36 Chapitre 1 : Piégeage et refroidissement d’ions en piége linéaire radio-fréquence

——systeme 5 niveaux —e—systéme 5 niveaux
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FIGURE 1.19 — Comparaison des populations des états |P) entre le systéme a cing niveaux
(courbe bleue) et a deux niveaux (courbe rouge) : ;=50MHz, Qy=50MHz A;=100MHz

et A;=0MHz. (a) : transition saturée 25=100MHz, (b) : transition bleue non saturée
QB:5MHZ,

Pour de faibles puissances de laser bleu (Qp < Q55%), I’évolution de la population dans
I'état |P) du systéme & cing niveaux peut étre décrite par I’équation classique d’un
systéme & deux niveaux. Lorsque la puissance du laser bleu devient grande (Q2p > Q%%),
I’équation décrit toujours I’évolution de la probabilité d’occupation de 1’état |P) mais
il faut appliquer un coefficient qui représente la proportion des ions dans les autres états
atomiques. Dans la suite les fréquences de Rabi de différentes transitions sont optimisées
dans le but d’augmenter la population de I'état |P).

Influence des fréquences de Rabi des deux lasers (); et (2,
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FIGURE 1.20 — Evolution de la population des états dans le systéme a cing niveaux pour
Ay=100MHz et Ap = A;=0MHz en fonction de ; = )y avec Q25=250MHz. Les courbes

bleue et rouge sont superposées.
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Dans cette partie, nous considérons le cas de la fréquence de Rabi Qp=250MHz
(transition saturée). L’évolution des populations en fonction de ; = Qy est représentée
sur la figure[1.20 On remarque que les populations de |P) et |S) sont superposées comme
dans un systéme a deux niveaux. La population de 1’état |P) dépend fortement des €2
et Q9 pour ; = Qy < I'r et dépend faiblement au dela. La plus grande probabilité de
présence qu’on puisse avoir dans I'état |P) est de 45,50% lorsque €5 et €25 sont comprises
entre 50 et 100MHz.

Influence de la fréquence de Rabi {2z du laser bleu

Dans cette partie, nous nous plagons en résonance des deux transitions |D) — |T')
et |[S) — |P) (Ap = A;=0MHz). La fréquence de Rabi Qp est modifiée dans le but
de peupler le plus possible I'état |P). Sur la figure [I.21] I'évolution de la population en
fonction de (2p est représentée.

1
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FIGURE 1.21 — Evolution de la population des états pour A;=100MHz et Ap = A;=0MHz
en fonction de Qg avec 2; = Q2,=50MHz. La courbe en tirets bleu représente la population
de l'état |P) dans un systéme a deux niveaux {|S), |P)}.

La population de 'état |P) dans le systéme a cing niveaux croit avec la fréquence de
Rabi Qp. Elle atteint sa valeur maximale autour de 25 = 6" et devient constante comme
dans le systéme a deux niveaux. Cependant, la valeur maximale atteinte par la population
de l'état | P) dans le systéme a cing niveaux est 45,7% (inférieur au 50% observée dans un
systéme a deux niveaux) et est identique a I'état |S). Le reste des 8,6% est reparti entre
les trois autres états atomiques. Ceci confirme 'analyse faite sur la figure [1.19

Conclusion
Dans ce chapitre, le piégeage des ions en piége multipolaire (2k-pdles) a été présenté.

Les piéges multipolaires permettent de confiner un nuage d’ions de taille comparable a ceux
piégés dans un piége quadrupolaire en réduisant 'influence du chauffage radio-fréquence. A
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des températures trés basses, les ions piégés s’auto-organisent dans des structures complexes
qui sont des cristaux de Coulomb. La morphologie de ces structures dépend fortement de la
géométrie du potentiel. Dans un nuage en piége quadrupolaire, les ions froids s’organisent
dans une structure ellipsoidale et en piége multipolaire d’ordre 2k > 4, les ions s’organisent
dans une structure creuse. Des températures de plus en plus basses pour les ions sont obte-
nues grace aux techniques de refroidissement laser. Le principe de base du refroidissement
laser a été présenté pour un systéme a deux niveaux, puis a trois niveaux en A dans le
cas des ions alcalino-terreux. Dans ces systémes en A, lorsque les deux transitions sont
en résonance Raman avec le niveau excité, un phénomeéne de résonance noire est observé
et a pour signature dans le spectre, une chute brutale de la population de I'état excité.
Ce phénomene physique est avantageux pour certaines expériences comme le transfert de
population par STIRAP entre deux états stables ou métastables. Pour d’autres cas comme
celui de la mesure du taux de chauffage dans les piéges [93], la résonance noire peut étre
néfaste. Une technique permettant de refroidir les ions en s’affranchissant de ce phénomeéne
de piégeage cohérent de population a été présentée. Cette méthode fait intervenir cing ni-
veaux d’énergie en interaction avec trois lasers et d’observer des spectres Doppler de type
lorentzien. Dans ce systéme, la transition |S) — |P) se comporte comme un systéme a
deux niveaux isolés. Pour une transition bleue non saturée et des transitions 1 et 2 satu-
rées, on peut alors décrire I’évolution des populations de |P) et |S)) par une lorentzienne
comme dans un systéme a deux niveaux. Dans le cas d’une transition bleue saturée,
I’équation doit étre modifiée en incluant les effets des probabilités d’occupation des
autres états.

Cette étude permet de refroidir le mouvement des atomes en s’affranchissant de la ré-
sonance noire et d’augmenter la population de I’état excité jusqu’a 45,7% et ainsi améliorer
le rapport signal sur bruit lors de la collecte de la fluorescence.



Chapitre 2
Dispositif expérimental

L’utilisation des piéges linéaires pour la métrologie des fréquences se justifie par leur
structure ouverte pour permettre I'injection des ions et leur interrogation par des lasers.
Le choix de l'ordre des péles du pieége résulte d’'un compromis entre la profondeur du
puits de potentiel et le micro-mouvement. En effet, plus 'ordre des poles est élevé, plus la
profondeur du puits est faible et plus 'amplitude du micro-mouvement sur I’étendue du
nuage diminue (chapitre . Le choix idéal consiste a séparer la zone de création des ions de
leur zone d’interrogation. En effet, la zone de création doit avoir un puits de potentiel plus
profond pour optimiser le nombre d’ions créés et la zone d’interrogation doit avoir un treés
faible chauffage radio-fréquence pour une meilleure précision des mesures. Parmi les piéges
linéaires, le piége quadrupolaire [11] a la plus grande profondeur du puits & paramétres
identiques et semble étre le candidat idéal pour la création. La zone d’interrogation implique
'utilisation de multipole d’ordre supérieur (2k > 4). Cette solution a été mise au point par
le Jet Propulsion Laboratory (JPL) & Pasadena aux USA. Pour la seconde partie du piége,
un octupole (2k = 8), un dodécapole (2k = 12) [13] puis un hexadecapole (2k = 16) [38]
sont utilisés et destinés a I'interrogation des ions Hg™. Dans ces expériences, les ions sont
créés dans la partie quadrupolaire par bombardement électronique puis refroidis par gaz
tampon avant leur transport dans le multipole pour I'excitation micro-onde. Dans notre
groupe, un double piége a été construit pour piéger des ions calcium. La premiére partie du
piege est quadrupolaire et destinée a la création des ions. Pour la deuxiéme partie du piege,
le choix de I'ordre du multipole s’est porté sur le piége octupolaire (2k = 8) pour avoir
une plus grande ouverture pour la détection de fluorescence perpendiculairement a 1’axe
du piége et une profondeur de potentiel plus grande par rapport aux ordres supérieurs. De
plus, les potentiels DC du piége quadrupolaire sont moins écrantés par les barreaux RF
par rapport aux multipoles d’ordres supérieurs. Les deux piéges sont montés sur un axe
commun et alignés au mieux pour permettre le transport des ions entre les deux pieges. Les
ions sont créés par photo-ionisation puis refroidis par la technique de refroidissement laser
Doppler avant d’étre transportés entre les différentes parties du piége. Dans ce chapitre, le
dispositif de piégeage, est présenté ainsi que la technique de création des ions.

2.1 Montage

Au début de mon travail de thése, le piége était déja con¢u et monté. Dans ce chapitre,
Je ne présente pas les détails techniques de construction mais j'exposerai les arguments qui

39
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ont guidé les membres de I'équipe dans leurs choix techniques. Le détail se trouve dans les
références [96, [39].

2.1.1 Configuration du piége

La géométrie constitue un point essentiel dans la conception du piége. Notre piége
linéaire est constitué d’une partie quadrupolaire et d’une partie octupolaire montées en
ligne (voir photo de la figure . Ce piége a été concu dans le but de confiner jusqu’a 107
ions refroidis dans chaque zone de confinement.

Les barreaux du piége sont fabriqués en inox, avec une précision au 1/10 mm. Ces
barreaux s’insérent dans des piéces en céramique afin d’avoir une isolation électrique (partie
blanche sur la figure . Le piege dispose des électrodes DC d’épaisseur de 2mm disposées
perpendiculairement aux barreaux du piége et qui permettent la séparation et la ferme-
ture des différentes zones de piégeage. La géométrie particuliére de ces électrodes résulte
d’un compromis entre la réduction des contributions non harmoniques dans le potentiel
et I’écrantage induit par les barreaux du piége [97]. Chaque électrode DC a sa propre
connexion électrique. Toutes les connexions sont mises en place avec du fil de cuivre nu
pour éviter le dégazage.

e
i |

P £

-
A

FIGURE 2.1 — Photo du piége complet. Les piéces blanches (en céramique) sont utilisées
pour l'isolation électrique.

Du coté de la partie quadrupolaire, (voir figure , le piege dispose d’un four conte-
nant du calcium neutre et un canon a électrons. Le four est constitué d’un récipient chaufté
avec un orifice permettant la sortie des atomes sous forme de jet effusif. La section de sortie
a un profil de tube pour collimater le jet atomique et ainsi limiter les dépots d’atomes sur
les barreaux du piége. Trois tiges traversent ’enceinte et supportent le piége double aussi
bien que le four et le canon a électron.

Une représentation simplifiée du piége est montrée sur la figure (a). Les lasers de
refroidissement et de création d’ions sont orientés suivant ’axe z du piége comme 'indique

la figure 2.3
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FIGURE 2.2 — (a) : Représentation schématique du piége complet ; chaque électrode DC; a
une épaisseur de 2mm et la zone située entre les électrodes DC5 et DCYy fait 19mm. (b) :
potentiel le long de I'axe du piége. Les points rouges représentent le potentiel calculé par
le logiciel Simion et la courbe bleue, ’ajustement par I’équation ([2.1]).
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pompage

FIGURE 2.3 — Dessin de I'enceinte & vide ol on distingue les hublots de passage des lasers
et le hublot de détection. Deux hublots perpendiculaires au plan du dessin permettent
d’observer l'intérieur du piége.

Partie quadrupolaire

La partie quadrupolaire est formée de quatre barreaux paralléles d’une longueur de
58mm, a symétrie radiale et reliés entre eux électriquement par paires opposées a 'intérieur
de 'enceinte. Le rayon de la section des barreaux est choisi pour obéir a la relation r, =
1,1451r¢ [98] ot rg est le rayon interne du piége. Cette condition permet de générer le moins
d’anharmonicité possible dans le potentiel. Le choix du rayon interne du piege résulte
d’un compromis entre 1’étendue radiale du nuage et la densité élevée des ions a basse
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température. En effet, plus le rayon du piége est grand plus la fréquence d’oscillation est
faible et donc plus faible est la densité aussi. Si le rayon est faible, cela limite fortement le
nombre d’ions pouvant étre piégés, le but étant d’en piéger jusqu’a 107. Ce rayon est de
3,93mm, ce qui implique un rayon des barreaux de 4,5mm.

La partie quadrupolaire est séparée par une électrode DC en deux zones : une zone
de création PI et une zone de piégeage PII (voir figure . Cette configuration permet
de garder une zone propre (PII). En effet, les ions sont créés par photo-ionisation a partir
d’atomes neutres provenant du four. Pendant la création, des atomes se déposent sur les
barreaux ce qui perturbe de fagon asymétrique le potentiel a I'intérieur du piege. De plus,
la configuration du piége quadrupolaire en double zone permet d’étudier le transport des
ions dans le méme potentiel radio-fréquence. Pour atteindre les performances en nombre
d’ions recherchées, chaque zone du piége quadrupolaire a une longueur de 2z5 = 21mm.

Partie octupolaire

Le piége octupolaire PIII est formé de huit barreaux cylindriques de 112mm de lon-
gueur. Le rayon de la section des barreaux obéit a [99] r. = ro/(k — 1) ou 2k = 8, soit
re = 1,31mm. Les barreaux sont disposés de facon a ce que le piége octupolaire ait le méme
rayon interne que le piége quadrupolaire. Un alignement au mieux des deux piéges permet
de transporter efficacement le nuage d’ions entre les deux parties. La densité moyenne des
ions dans le piége octupolaire est de I'ordre de quatre a cinq fois plus faible par rapport au
piége quadrupolaire pour les mémes paramétres de piégeage. Pour contenir le méme nombre
maximal d’ions dans le piége octupolaire, la longueur du piége octupolaire est choisie pour
étre cinq fois celle du piége quadrupolaire, soit environ 22y = 96mm.

Les dimensions intérieures du piége sont résumées dans le tableau [2.1] La zone si-
tuée entre les électrodes DC5 et DCy fait 19mm. L’ensemble du piége est monté dans
une enceinte ultravide afin d’éviter les perturbations liées aux collisions des ions avec des
particules dans l'air.

quadrupole PI | quadrupole PII | octupole
ro (mm) 3,93 3,93 3,93
229 (mm) 21 21 96

TABLE 2.1 — Dimensions intérieures des différentes zones du piége complet.

2.1.2 Enceinte a vide

Le piege est installé dans une enceinte a vide équipée d’une pompe ionique. Cette
pompe assure un vide trés poussé autour de 1,3.10""mbar de pression sans introduire de
vibrations mécaniques. Le pompage est permanent et permet de limiter les collisions des
particules du gaz résiduel avec les ions piégés. L’enceinte a vide est équipée de plusieurs hu-
blots. Deux hublots de 40mm le long de I’axe du piége permettent le passage des différentes
sources lasers. On distingue deux hublots de 150mm de diamétre perpendiculaires & ’axe
du piége. Ces hublots permettent d’observer 'intérieur du piége mais peuvent aussi servir
de passage pour les faisceaux lasers d’interrogation des ions pour des expériences futures.
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Au dessus de I'enceinte a vide, un hublot rentrant de diamétre 200mm permet d’appro-
cher 'optique de détection au plus prés des ions de 66,8mm pour collecter la fluorescence
avec un angle solide important (figure . Sur différentes brides, de nombreux passages
électriques permettent d’amener les tensions aux barreaux et aux électrodes DC pour le
confinement ainsi que ’alimentation du four. L’ensemble est posé sur une table optique
isolée mécaniquement des vibrations par des pieds pneumatiques.

2.1.3 Tensions de confinement

Sur le plan radial, le piégeage est assuré par application de tensions oscillantes sur
les barreaux de sorte que la différence de potentiel entre deux barreaux voisins soit de
V. = Vgr cos(Qgrt). Pour générer ce potentiel, le mode différentiel est utilisé pour s’as-
surer de la symétrie radiale des potentiels dans les piéges et pour que les axes du piége
quadrupolaire et octupolaire soient alignés. Dans ce mode, un barreau est au potentiel
Vi1 = Vgrcos(Qgrt)/2 et le barreau voisin au potentiel Vo = —Vgzp cos(Qrpt)/2. Cette
technique nécessite une opposition de phase parfaite entre V,; et V,o car le moindre dépha-
sage pourrait décaler le fond du puits de potentiel de ’axe du piége. Un déplacement du
fond de ce puits de potentiel peut créer une marche de potentiel entre les piéges quadrupo-
laire et octupolaire et donc compliquer le transport. Les amplitudes et fréquences RF sont
choisies sur des critéres d’adiabaticité des trajectoires des ions et de tailles du nuage. Deux
générateurs radio-fréquence haute tension ont été fabriqués sur mesure par Stahl-electronics
en Allemagne. Ces générateurs délivrent des tensions V,; et V,5 avec une différence de phase
nulle. Chaque générateur radio-fréquence délivre jusqu’a 2500Vpp d’amplitude. La partie
quadrupolaire fonctionne avec une fréquence de Qgpr/2m = 5,235MHz et la partie octu-
polaire une fréquence de Qgpr/2m = 3,325MHz. Pour une tension de 1000Vpp appliquée
sur les barreaux, la partie quadrupolaire a un parameétre de Mathieu ¢, = 0, 143, soit un
pseudo-potentiel harmonique de fréquence w, = ¢,Qrr/(2v/2) = 265kHz et de profondeur
de Wy(r9)=9eV. Pour la méme amplitude radio-fréquence dans la partie octupolaire, la
profondeur du pseudo-potentiel est de Wg(r,,4.) = 0,153eV. La différence des profondeurs
des puits de potentiel est considérable entre les deux parties du piége ce qui justifie le choix
du piége quadrupolaire comme zone de création des ions.

Le confinement suivant ’axe du piége se fait par application de potentiels statiques
sur les électrodes DC. Nous disposons de cinq générateurs de tensions[[| qui générent entre
0 et 2000 £ 1V et permettent d’alimenter les cinq électrodes. Une solution de 1’équation
de Laplace par le logiciel Simion 8.0 [I00] permet de dresser le profil des tensions générées
par chaque électrode. Ce logiciel utilise la méthode des différences finis ("Finite Difference
Methods") et le principe de superposition pour calculer la distribution du potentiel généré
par chaque électrode lorsque une tension de 1V est appliquée a celle-ci. La forme caracté-
ristique du puits de potentiel le long de I’axe du piége est représentée sur la figure (b)
Un ajustement de ce potentiel a été fait avec plusieurs fonctions. Les résultats ont mon-
tré qu’avec cette géométrie des électrodes, le potentiel ce long de I'axe généré par chaque
électrode peut étre trés bien ajusté avec une fonction Lorentzienne & la puissance quatre
donnée par ’équation pour I’électrode 7.

f(z) =q (1 + M) B (2.1)

w;

1. Trek model 2220
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ol wy 23 = 8,9mm et wy 5 = 7, 8mm sont les largeurs effectives du potentiel créé par chaque
électrode, a; le potentiel maximal généré et z; la position de I’électrode 7. La profondeur
du puits de potentiel effectif dans chaque zone du piége peut étre estimée en faisant la
différence entre le maximum et le minimum de la contribution totale. Cette différence de
potentiel estimée est beaucoup plus petite que le potentiel appliqué sur les électrodes DC.
Cela s’explique par le phénomeéne d’écrantage par les barreaux radio-fréquence et aussi par
le chevauchement des potentiels au centre du piége. Une marche de potentiel entre deux
zones de piégeage peut étre un désavantage sur le transport des ions. Une grande distance
entre les électrodes produit un faible chevauchement des potentiels. Pour 1000V appliqué
a chaque électrode, les potentiels générés au centre des électrodes sont : a; 3 = 28,8V,
ay = 29V, ay = 4V et a5 = 4,11V. L’écrantage dii au barreaux du piége augmente plus
vite avec le nombre de barreaux. L’énergie potentielle créée dans chaque partie du piége
est, en premiére approximation harmonique, de profondeur mw?(zo — 2;)?/2 ott mw? est la
raideur du potentiel dans la zone concernée (voir chapitre [I| pour la dynamique des ions
en piége linéaire). Les valeurs de w, déduites de 'ajustement du potentiel au centre des
piéges donnent 27 x 107, 5kHz dans les parties quadrupolaires et 27 x 2, 3kHz dans la partie
octupolaire pour Vpe = 1000V. Une valeur tres faible de w, dans le piége octupolaire n’est
pas surprenante compte tenu de la distance entre les électrodes DCy et DC5 de 96mm
contre 21lmm pour les parties quadrupolaires.

2.2 Sources lasers

L’expérience compte quatre diodes lasers commerciales. Parmi ces diodes lasers, deux
(397nm et 866nm) sont impliquées dans le processus de refroidissement laser et deux
(423nm et 375nm) sont dédiées a la photo-ionisation du calcium. Le laser & 375nm est
utilisé pour exciter une transition vers le continuum, il n’est pas en résonance avec une
transition. La mesure des longueurs d’onde des trois autres lasers se fait a l’aide d’un
lambdameétre (fait maison) monté sur une table optique différente de celle de I’expérience.
Ce lambdameétre est basé sur 'interférométre de Michelson et compare la longueur d’onde
du laser inconnue avec la longueur d’onde d'un laser He-Ne & 632nmp] stabilisé¢ en tem-
pérature. Il permet de mesurer la longueur d’onde laser avec une précision de l'ordre de
10~°nm soit une précision en fréquence d’environ £5MHz [101].

Les diodes lasers sont montées en cavité étendue avec un réseau de diffraction qui
est équipé d’une cale piézoélectrique. Une différence de potentiel appliquée sur la cale
piézoélectrique permet de changer 'orientation du réseau de diffraction et de modifier la
longueur de la cavité. La longueur d’onde du mode de la cavité dépend de la longueur
de la cavité et de la plage de longueur d’onde renvoyée vers la diode par le réseau. Ainsi,
la longueur d’onde du laser peut étre sélectionnée. Nous ne donnons pas plus de détails
concernant la mise en cavité étendue d’un laser mais les références suivantes en présentent
plus d’informations [102} 103, T04].

La dérive lente de la fréquence des lasers dépend de la variation de la température
ambiante. La salle d’expérience est une piéce thermostatée & +0, 5°C. La dérive occasionnée
sur la fréquence émise peut varier de 10 & 50MHz sur une heure selon les périodes. Cette
dérive est négligeable sur la durée typique des spectres enregistrés qui est de 5s. Une

2. HRS015 de Thorlabs
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tentative de stabilisation de la fréquence des lasers par un verrouillage actif (Digilock de
Toptica) sur une cavité Fabry-Perot isolée n’a pas montré d’amélioration sur la dérive a
long terme. Cela est certainement dii & une isolation thermique et mécanique de la cavité
de référence insuffisante par rapport a la performance recherchée qui est de 'ordre de 1MHz
sur dix minutes Pour avoir le temps de réaliser plusieurs spectres.

Les lasers ont des plages d’accord continu monomode de l'ordre de quelques GHz.
Cette plage est suffisamment grande par rapport a la largeur du spectre d’un grand nuage
chaud qui peut atteindre 300MHz et permet de balayer la fréquence du laser sans saut de
mode. Chaque laser est polarisé linéairement et la puissance sur chaque faisceau peut étre
choisie a I'aide d’'une lame demi-onde couplée & un cube polariseur.

2.2.1 Lasers de refroidissement

Le refroidissement laser est assuré par deux sources lasers : une a 397nm (faisceau
bleu)E] qui excite la transition de refroidissement et une & 866nm (faisceau rouge)ﬁ qui
assure le repompage des ions de I'état métastable Dg/o vers I'état excité P/, (voir section
. La source bleue a 397nm est obtenue par le processus de doublage de fréquence apreés
amplification d’un laser infrarouge a 794nm et ce processus est directement intégré dans
le boitier laser. Le faisceau bleu obtenu est séparé en deux bras avant son injection dans
I’enceinte dans deux directions opposées. Le laser a 794nm est congu pour produire jusqu’a
60mW du 397nm initialement sur chaque bras avec une largeur de raie inférieure a 300kHz.
Cependant, avec le vieillissement de "amplificateur du 794nm, les puissances disponibles
actuellement sont de 4mW sur chaque bras a I’entrée de ’enceinte et ne cessent de baisser.
Le faisceau rouge a 866nm quant-a lui a une puissance disponible pouvant atteindre 30mW
a l'entrée du piége avec une largeur de raie inférieure & 2MHz. Pour réaliser les spectres,
la fréquence des lasers est controlée par une tension. Pour caractériser les variations de la
fréquence des deux lasers, un étalonnage est obtenu en appliquant la tension sur la cale
piézoélectrique de la cavité laser.

Etalonnage en fréquence des lasers 4 794nm et 4 866nm

Dans ce paragraphe, deux techniques d’étalonnage sont comparées. La premiére mé-
thode consiste a injecter le laser dans une cavité extérieure et de faire une rampe en tension.
Connaissant la valeur de 'intervalle spectral libre, la tension est convertie en fréquence.
La seconde méthode est d’utiliser le lambdameétre pour déterminer les longueurs d’onde en
fonction des tensions appliquées.

Premiére méthode : On peut faire varier la fréquence du laser a 794nm a 'aide
d’une rampe de tension calibrée par le logiciel Labview. Dans ce but, le laser est injecté
dans une cavité Fabry-Perot en invar d’intervalle spectral libre de 500MHz. La rampe en
tension est commandée par Labview sur ’entrée DCB du laser. Un balayage de -4,9 a 4,9V
est réalisé et au cours du scan, le signal de la cavité est enregistré en méme temps que
la tension appliquée. Nous observons les pics des modes de la cavité. A partir du nombre
de pics transverses dans un intervalle spectral libre, on montrent que 1’écart moyen en
fréquence entre deux modes transverses voisins est de 72,7 + 1,0MHz. On en déduit la

3. TA-SHG-pro de Toptica
4. DL100 de Toptica



46 Chapitre 2 : Dispositif expérimental

relation entre les variations de la fréquence et la tension appliquée sur le laser & 794nm :
AV =1V —- Af =42,3+ 1,0 MHz (2.2)

Deuxiéme méthode : La longueur d’onde du laser est mesurée par un lambdameétre
en fonction de la tension appliquée au laser. Les variations de fréquence en fonction de la
tension sur un intervalle de -5 & 5V sont représentées sur la figure 2.4}(a). La courbe f(V)
est linéaire et la pente permet de déduire ’étalonnage en fréquence :

AV =1V — Af =43+ 1 MHz (2.3)

En comparaison avec la premiére expérience, les deux méthodes donnent un résultat

450 . . " 1600 : : :
—o— Mesures expérimentales —e— Mesures expérimentales

Z

400

\ [MH

—— Ajustement linéaire —— Ajustement linéaire

3501 1200

300r 1000

250
800 -
200F
600 -
150
400
1001

200
50F

Ecart en fréquence laser 794nm [MHz|

Ecart de fréquence laser 866nx

i i i i i _ I I i i I
-6 -4 - 4 6 -6 -4 -2 0 2 4 6

(a) ’ Tensi?)n V] ’ (b) Tension [V]

FIGURE 2.4 — Variations de la fréquence du laser 794nm (a) et 866nm (b) en fonction
des tensions appliquées sur la cale piezoélectrique. Les points bleus sont les mesures ex-
périmentales et la courbe rouge, 'ajustement linéaire. Les barres d’erreurs ont la taille du
point

comparable et permettent de valider la précision de mesure de notre lambdamétre. Comme
le faisceau utile est issu du doublage en fréquence & 794nm, on a Afg = 84,6 + 2MHz sur
le bleu pour 1V appliqué au laser. Dans la suite de nos mesures, la valeur considérée est
celle donnée par la relation (2.2)).

Pour étalonner la fréquence du laser rouge & 866nm, nous utilisons la deuxiéme mé-
thode. Sur la figure (b), on représente les variations de fréquence données par le lamb-
damétre en fonction de la tension appliquée sur la cale piézoélectrique du laser sur un
intervalle de -5 & 5V. La pente de la courbe permet de déduire 1’étalonnage suivante :

AV =1V — Afgr =145+ 1 MHz (2.4)
Ce sont ces deux étalonnages qui seront utilisés pour calibrer en fréquence les spectres
montrés plus loin.
2.2.2 Lasers de photo-ionisation

Le schéma d’ionisation du calcium choisi par I’équipe implique deux transitions dont
une transition résonante a 423nm qui excite les atomes sur une raie de résonance (figure
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b). La source a 423nm est obtenue par doublage de fréquence a partir d’une source
commerciale & 846nmE]. Le processus de doublage de fréquence est réalisé hors de la cavité
en simple passage dans un cristal doubleur "ppKTP" fait sur mesure. Un filtre passe bande
a 423nm permet d’arréter la partie du faisceau infrarouge qui passe dans le cristal sans
étre convertie. La puissance du bleu a 423nm atteint 1004W pour la température d’accord
de phase. Cette puissance est suffisante pour avoir une bonne efficacité d’excitation des
atomes.

La deuxiéme transition d’ionisation consiste en I'excitation des atomes de I'état excité
vers le continium d’énergie. Dans cette transition la condition de résonance devient la
condition de seuil et nécessite 1'utilisation d'un laser de longueur d’onde est inférieure a
389nm (figure b). Une diode laser simple de 375nmﬁ non stabilisée est utilisée et elle
délivre jusqu’a 16mW.

2.2.3 Mise en forme des faisceaux lasers

L’ensemble des faisceaux lasers sont mis en forme avant leur injection dans I’enceinte
de l'expérience. La longueur totale du piége est de 167mm et nécessite des faisceaux colli-
matés. La collimation est faite par deux lentilles convergentes placées sur chaque faisceau
laser. Le tableau présente les diameétres des faisceaux collimatés.

X (nm) 375 | 307 | 423 | 866
diameétre (mm) | 3 | 2,5 | 2 4

TABLE 2.2 — Diamétre des faisceaux lasers collimatés

Des miroirs dichroiques placés a 45° permettent de superposer les faisceaux lasers par
transmission et par réflexion. Un miroir dichroique & 409nm MD1 (figure permet de
mélanger les faisceaux a 375nm et 397nm au faisceau a 423nm. Ces trois faisceaux sont a
leur tour superposés au faisceau a 866nm par un deuxiéme miroir dichroique a 510nm MD2
(voir figure . Comme il n’existe pas de miroir dichroique de longueur d’onde comprise
entre 375nm et 397nm, le faisceau a 375nm est polarisé perpendiculairement au faisceau a
397 et un cube polariseur CP1 permet de superposer les deux faisceaux.

Les lasers sont injectés suivant 1’axe du piége a travers les hublots de I’enceinte a vide.
La figure présente le schéma du montage expérimental sur la table optique. Le trajet
de chaque laser y est représenté, y compris les éléments optiques permettant de mettre en
forme les faisceaux.

2.3 Détection du signal de fluorescence

Les ions ou les atomes neutres sont détectés en collectant leur fluorescence entre les
barreaux. Les atomes de calcium neutres sont détectés par la collecte des photons di a
I’émission spontanée & 423nm et les ions piégés par la fluorescence de la transition de
refroidissement a 397nm. Dans la configuration du piége, I'ouverture entre les barreaux

5. DL100 de Toptica
6. marque Oxxius
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FIGURE 2.5 — Schéma du montage expérimental en vue de dessus sur la table optique. On

y trouve le trajet de chaque laser y compris les éléments optiques permettant la mise en

forme du faisceau et la détection par le photomultiplicateur PM2.
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offre un angle de collection dans le piége quadrupolaire de 25,5°. Sous cet angle, avec une
optique de détection a symétrie cylindrique d’ouverture numérique supérieure a 0,22, 1,2%
des photons émis sont collectés de maniére isotrope. Pour le piege octupolaire, les barreaux
sont plus proches et I'angle de collection est de 10°, la collecte est de 0,5% des photons
émis.

2.3.1 Détection des ions piégés

Un objectif de détection, Sill Optics, avec une ouverture numérique de 0,28, de dis-
tance focale 66,8mm et traité anti-reflet pour 397, 729 et 866nm est utilisé pour la collecte
de la fluorescence des ions. Cet objectif est placé verticalement au dessus de l'enceinte a
vide et est monté sur un rail permettant de le déplacer librement dans le plan horizontal
pour observer les trois zones du piége (voir la figure 2.6} (a)). Un réglage fin horizontal per-
met de se centrer sur le nuage d’ions et un réglage fin vertical permet d’ajuster la mise au
point de I'objectif. Un miroir a 45° solidaire de la translation de I'objectif permet de ren-
voyer les photons vers les détecteurs dans un plan horizontal indépendemment des réglages
de 'objectif.

Filtre PB 397 MS

i ‘4 PM1

x Fluorescence
Filtre PB 397

Diaph:ragme

Rail

Objectif .~
(a)

FIGURE 2.6 — (a) : objectif de détection du signal de fluorescence (en vue de face). (b) :
détection de la fluorescence par une caméra CCD et le photomultiplicateur PM1 situés sur
la tablette du dessus de la table optique (en vue de dessus).

e Fluorescence (b) CCD

Sur une tablette optique surélevée de 40cm au dessus de la table optique, un photo-
multiplicateur PM1|Z| et une camera intensifiée CCD permettent de détecter le signal. Un
miroir semi-réfléchissant (MS) placé sur la tablette permet d’envoyer 50% des photons vers
le photomultiplicateur et 50% des photons vers la caméra (voir la figure[2.6}(b)). La caméra
intensifiée utilisée est de marque Andor Solis (1024 x 1024 pixels) et permet d’observer
et de résoudre le nuage spatialement. Cette caméra est refroidie pour minimiser son bruit
d’obscurité. Le photomultiplicateur est en mode comptage de photon. Le grandissement de

7. Electron Tubes Limited type PSOCWAD5-07
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I'optique de détection est de 'ordre de 12 pour la partie quadrupolaire et 11 pour la partie
octupolaire. Selon le grandissement recherché, une lentille 2 pouces traitée anti-reflet peut
étre placée entre le miroir semi-réfléchissant et le dernier miroir vers la caméra. Pendant la
détection du signal des ions, les détecteurs enregistrent également la lumiére provenant du
milieu ambiant ou diffusée par les lasers. Cette lumiére parasite nuit et rend les mesures
moins précises. Pour optimiser le signal d’ions en réduisant la lumiére parasite, un filtre
passe bande a 397nm est placé entre le miroir de renvoi et le miroir semi-réfléchissant. Ce
filtre laisse passer les longueurs d’ondes autours de 397nm et réfléchit le reste. Du fait de
ce filtre et de la mobilité de cet objectif de détection, nous avons jugé nécessaire d’avoir
un deuxiéme photomultiplicateur qui regarde en permanence le piége PI uniquement pour
la phase création.

2.3.2 Mise au point de la photo-ionisation

Lorsque l'objectif de détection est au dessus du piége PI et sans filtrage en longueur
d’onde, il permet de collecter les photons émis par le calcium neutre. Cela permet de mieux
ajuster la longueur d’onde du laser & 423nm a la résonance de la transition. Pendant plu-
sieurs mois, lorsque l'objectif était fixe, la mesure de la longueur d’onde du laser a 423 au
lambdameétre était suffisante pour mettre le laser en résonance. Dés que les campagnes de
transports ont commencé, nous étions amenés a déplacer I'objectif de détection constam-
ment. Nous avons alors remarqué des variations de la longueur d’onde de résonance mesurée
au lambdameétre. Cette variation est liée a 'injection des faisceaux lasers au lambdameétre.
En effet, le déplacement de l'objectif de détection change la répartition du poids sur la
table optique. De plus, comme le lamdbamétre est sur une table différente et les faisceaux
sont transportés a lair libre, I’angle d’injection du faisceau est modifié et donc la mesure
de la longueur d’onde aussi. Nous observons des variations de mesure pouvant atteindre
800MHz, ce qui est trés grand par rapport a la largeur a mi-hauteur de la transition a
423nm qui est de 35,4MHz. Pour s’affranchir de ce probléme, un deuxiéme photomultipli-
cateur PMZEI est installé sur le coté de 'enceinte & vide (voir figure dans le but de
vérifier 'excitation du calcium neutre a 423nm. Ce photomultiplicateur vise directement
la zone de création PI avec un filtre & 423nm placé devant pour réduire la lumiére diffusée.

Pour caractériser la photo-ionisation des atomes, 'ojectif de détection est placé au
dessus de PI et le filtre passe bande a 397nm a été enlevé. Nous nous servons alors si-
multanément des deux photomultiplicateurs pour ces mesures. Dans cette analyse, nous
caractérisons également les signaux de PM1 et PM2 en comparant le signal fourni par
chacun d’eux.

2.4 Création des ions dans un piége radio-fréquence

La création d’ions dans un piége radio-fréquence repose sur l'ionisation d’un jet ou
d’une vapeur d’atomes neutres, selon la pression de vapeur saturante de 1’espéce choisie.
Dans le cas du calcium un jet atomique s’impose (faible pression de vapeur a tempéra-
ture ambiante). La méthode traditionnelle d’ionisation des atomes est le bombardement
électronique. Cette méthode consiste & accélérer des électrons a quelques eV pour les faire

8. Electron Tubes Limited type P30OCWADS5-07
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entrer en collision avec un jet d’atomes. L’énergie de collision permet d’¢jecter un électron
de la couche extérieure de I'atome. Cette méthode est robuste, facile a implémenter et per-
met de créer un nuage de taille moyenne. Néanmoins, elle présente quelques inconvénients.
Les électrons se déposent sur les matériaux diélectriques et créent des charges parasites.
Aussi la présence d’'une quantité abondante d’électrons génére une différence de potentiel
qui dérive dans le temps. De plus, dans la référence [105], on montre que les électrodes
contaminées par les dépots de particules augmentent le chauffage des ions piégés. Cela est
donc nuisible au piégeage d’ions.

Une technique alternative est 'utilisation de lasers pour ioniser I’atome. L’énergie
nécessaire pour arracher un électron de l'atome est fournie par absorption d’un ou de
plusieurs photons. Cette technique permet de créer des nuages jusqu’a cing ordres de gran-
deurs supérieurs a la méthode du bombardement électronique [106]. Elle a aussi permis de
sélectionner les isotopes des atomes [107, [10§]. L’énergie minimale pour ioniser 1’atome de
calcium correspond a celle d’un photon ultraviolet & 203nm (figure 2.7}(a)). Les sources
lasers a cette longueur d’onde sont trés rares et ont un cott élevé. L’alternative utilisée
pour la photo-ionisation est un processus a deux photons [106], [T08]. Plusieurs combinai-
sons de longueurs d’ondes permettent d’atteindre I’énergie du seuil d’ionisation. Parmi les
combinaisons possibles, celle qui permet d’avoir un taux d’ions le plus élevé est celle qui
exploite la transition résonante du calcium a 423nm couplée a une transition de A < 389nm
vers le continuum. Cette configuration est la plus utilisée dans la communauté des piégeurs
d’ions. Au cours de nos expériences, nous utilisons cette technique de photo-ionisation pour
créer les ions.

2.4.1 Meéthode de photo-ionisation

Le schéma d’ionisation utilisé fait intervenir un systéme en deux étapes, dont la tran-
sition résonante du calcium 4s% — 4s4p & 423nm. Cette transition est couplée a la transition
vers le continuum 4s4p — 4s + € ou la longueur d’onde est A < 389nm. La figure (b)
montre le schéma de photo-ionisation a deux étapes considéré ici. La premiére transition
étant résonante, le taux d’excitation des atomes est maximal si la largeur spectrale de la
source laser a 423nm est inférieure a la largeur naturelle de la transition qui est de 35,4MHz
[109].

continuum continuum
A 4s + ¢ 4 4s + ¢
A < 389nm
A < 203nm v 4s4p
b 403um
) 452 v 452

(2) (b)

FIGURE 2.7 — Schéma de photo-ionisation du calcium. (a) schéma a une transition et (b)
schéma & deux transitions utilisé dans ’expérience.
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Analyse du signal du calcium neutre

Dans ce paragraphe, le but de la manipulation est de caractériser la transition 4s? <=
4s4p. Pour cela, seul le laser a 423nm est allumé avec une puissance de 80uW. L’enceinte
est équipée d’'un four contenant des pépites de calcium. Lorsque le four est chauffé jusqu’a
une température proche de 280°C, les atomes de calcium a I’état solide se subliment et se
propagent dans un jet effusif [110] (figure 2.8). Ce jet horizontal passe entre les barreaux
du piége en traversant le champ laser. Le jet est placé perpendiculairement & l'axe des
faisceaux laser dans le but de réduire 'effet Doppler lié a la vitesse du jet et de minimiser
la largeur de la transition. Cette configuration est d’autant plus importante si I’on souhaite

Four

FIGURE 2.8 — Schéma du jet d’atomes issu du four.

10

Signal [coups/ms]

! ! ! ! !
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Ecart en fréquence du pic *°Ca [MHz]

FIGURE 2.9 — Spectre expérimental du calcium neutre enregistré par le photomultiplicateur
PM1. Notons la présence de trois isotopes du calcium : “°Ca, 42Ca et **Ca.

exciter sélectivement les isotopes du calcium. En effet, comme 1’écart entre les isotopes “°Ca
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et %2Ca est d’environ 400MHz, la réduction de 'effet Doppler permet d’avoir des raies plus
fines et donc de résoudre individuellement chaque raie.

En premier lieu, le four est chauffé jusqu’a une température de 322°C. On balaye la
fréquence laser par une rampe linéaire en tension sur la cale piezoélectrique. Les variations
du signal de fluorescence sont enregistrées par le photomultiplicateur PM1. Le spectre
obtenu est représenté sur la figure Sur cette courbe, plusieurs pics de signal sont
observés. Ces pics caractérisent la présence des isotopes du calcium.

Pour identifier chaque pic, nous nous référons a ’abondance de chaque isotope du
calcium (tableau [I11, 108]. D’aprés ce tableau, de la gauche vers la droite sur la
courbe, on a *Ca avec 96,9%, *?>Ca avec 0,6% et enfin **Ca avec 2,1%. La calibration

Masse (u. atomique) | Abondance naturelle (%) [111] | shift en fréquence (MHz)[112]
40 96,941 0
2 0,647 304
13 0,135 612
44 2,086 e
46 0,004 1160
46 0,187 1513

TABLE 2.3 — Abondance naturelle et shift en fréquence des isotopes du calcium par rapport
40
au “’Ca.

de V'échelle de fréquence de ce spectre (troisiéme colonne tableau est faite a l'aide
des décalages connus par rapport a Iisotope “°Ca, des isotopes ?Ca (394MHz) et “*Ca
(773MHz) [112]. Le °Ca est I'isotope le plus abondant et sans structure hyperfine. On
s’intéresse particuliérement au °Ca, ’isotope utilisé dans notre expérience. Pour analyser
le signal, nous nous focalisons sur le pic de résonance du *°Ca. Un ajustement du signal du
pic d’absorption montre que, la largeur a mi-hauteur de la raie est de 90£1MHz pour une
largeur naturelle de 35,4MHz. Deux causes peuvent expliquer cet élargissement :

1. ’élargissement par saturation. Nous avons vu dans la section quiil y a
saturation lorsque la fréquence de Rabi est largement supérieure a la largeur naturelle de la
transition (Q%,,; >> ['?/2). La puissance du laser a 423nm est de 80uW et Qr.p; = S5MHz
(d’apres la relation (1.57)). Cela donne un parameétre de saturation s = 0,04. L'effet de
saturation de puissance ne permet pas d’expliquer 1’élargissement observé sur les spectres.

2. I’élargissement par effet Doppler. L’observation expérimentale montre une
augmentation de la largeur de la raie avec la température du four. Bien que le four soit
orienté perpendiculairement a la direction des lasers, la divergence du jet fait que certains
atomes se propagent avec un angle ,,, par rapport a I'axe du jet (voir figure [2.8)). Cet angle
permet aux atomes d’avoir une composante du mouvement dans la direction du laser et
donc d’induit un effet Doppler. Cette observation montre que 1’élargissement de la raie est
essentiellement dii a ’effet Doppler.

Pour comparer les signaux des deux photomultiplicateurs PM1 et PM2, la méme raie
vue par PM1 (courbe bleue) et PM2 (courbe rouge) est représentée sur la figure En
comparant les deux courbes, la largeur de la raie donnée par PM2 est de 180+6MHz et est
donc plus large que celle donnée par PM1 (90+1MHz). Un décalage de 7T5MHz entre les
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FIGURE 2.10 — Spectre expérimental du calcium neutre vu par les photomultiplicateurs
PM1 (courbe bleue) et PM2 (courbe rouge).

deux signaux est observé. Le sommet du pic bleu correspond a la mi-hauteur du pic rouge.
Ce shift en fréquence est di a la différence d’effet Doppler observée par PM1 et PM2. Cela
s’explique par le fait que les deux photomultiplicateurs observent deux zones distinctes
du piége avec un angle de visée différent : PM1 est bien centré au-dessus du piége alors
que PM2 est placé de coté et de biais. En effet, selon 'axe de visée et ’angle d’ouverture,
le maximum de la contribution de 'effet Doppler provient des atomes qui sortent avec
un angle important (par rapport a la direction du jet plus). Nous remarquons également
que PM1 et PM2 n’enregistrent pas le méme taux de photons, cela est lié a l'efficatité de
collection et a la position des optiques.

Au cours des expériences, le décalage observé est pris en compte lorsque PM2 est
utilisé pour la création des ions. Cela permet d’étre stir de la résonance avec la transition
a 423nm.

Dans la suite de ce chapitre, uniquement PM1 (qui récolte plus de signal par rapport
a PM2) et la caméra ICCD sont utilisés pour caractériser le signal et compter le nombre
d’ions créés. La technique de comptage du nombre d’ions est détaillée dans le chapitre

Seuil de température de création des ions

Pour limiter le chauffage du four et donc le taux d’atomes neutres générés, nous
déterminons un seuil de température a partir de laquelle la quantité d’atomes neutre émis
est suffisante.

Le four est chauffé par un fil thermocoaxial (résistance chauffante) auquel est appli-
qué un courant a l'aide d’'un générateurﬂ La température du four est mesurée a I’aide d’un
thermocouple de type "E" ot une jonction est fixée sur le four et 'autre exposée a tempé-
rature ambiante. La différence de température entre les deux jonctions permet d’évaluer la
température du four. Sur la figure [2.11] on représente la température stationnaire atteinte

9. BK precision model 9130
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en fonction du courant du four. Nous réglons le laser a 423nm en résonance avec la transi-

350
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| | | |
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FIGURE 2.11 — Evolution de la température en fonction du courant appliqué.

tion 4s? — 4s4p et mesurons le niveau maximal de signal sur le photomultiplicateur PM1
(figure [2.12)). Cette démarche permet de définir une température seuil de création pour li-
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FIGURE 2.12 — Evolution du signal des atomes neutres en résonance de la premiére tran-
sition & 423nm en fonction de la température du four.

miter la quantité d’atomes qui se déposent sur les barreaux du piége. La figure montre
qu’a partir de 270 °C', le signal de fluorescence du calcium neutre augmente exponentiel-
lement. Cette température est atteinte pour un courant de 1,3A. A cette température, un
jet de calcium commence & étre produit. Les deux courbes (figure et permettent
de définir un protocole de création des ions.
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2.4.2 Protocole d’ionisation du calcium

Pour créer les ions dans des conditions identiques (méme lorsque l'objectif de détec-
tion ne vise pas le piege PI), un protocole de création automatique est mis en place. Ce
protocole d’ionisation permet de contréler le nombre d’ions créés lorsque tous les lasers
sont parfaitement alignés et que les paramétres sont ajustés.

La création controlée des ions est basée sur la maitrise des paramétres laser a savoir :
I’alignement, la puissance, la stabilité en fréquence et I'exactitude de la longueur d’onde.
Au cours de l'ionisation, le laser & 423nm reste allumé et est en résonance avec sa transition.
Pour ioniser les atomes, nous utilisons un programme Labview qui commande la gestion
du courant du four et la commande d’allumage et d’extinction du laser du deuxiéme étage
d’ionisation & 375nm & puissance fixe. La durée de création Tpy est définie comme étant
le temps au cours duquel le laser a 375nm reste allumé. Pour créer les ions, le courant du
four est réglé a une valeur I = 1,6A. La figure montre 1’évolution de la température
du four en fonction du temps t. Lorsque le four atteint la température de consigne T
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FIGURE 2.13 — Profil de la température au cours de la photo-ionisation pour I = 1,6A.
La création a lieu a partir de la courbe rouge a 0s. La partie bleue représente le chauffage
du four.

(notre choix est T = 310°C') a l'instant ¢y (ty = Os sur la figure [2.13)), le laser & 375nm
est automatiquement mis en marche. Il reste allumé pendant la durée Ty choisie pour la
création puis s’éteint. Cette zone de création est représentée en rouge sur la figure 2.13]
Au méme moment a t = ty, le courant est égal a I pendant 15 secondes et passe a une
valeur plus basse de 700mA. Ceci permet de limiter la quantité d’atomes qui traversent le
nuage en formation. Le tableau résume le protocole de création d’ions décrit ci-dessus.

Dans la suite, nous caractérisons la création en comptant le nombre d’ions créés en
fonction de la durée de photo-ionisation et d’autres paramétres du systéme.

2.4.3 Caractérisation de la création des ions calcium *Cat

L’analyse faite dans cette partie concerne la création d’un nuage de quelques dizaines
de milliers d’ions. Nous étudions le piégeage d’un grand nuage de quelques centaines de
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temps (s) t<ty [to<t<to+15|t>1ty+15
I(A) Ic =1,6 0,7
T (°C) 310 310 2~ 312 N\,
Laser a 375nm | OFF ON

TABLE 2.4 — Protocole de création d’ions.

milliers d’ions dans le chapitre 5] La technique d’énumération précise du nombre d’ions
dans le piége quadrupolaire est présentée dans la section et ici dans cette partie nous
utilisons le résultat. Au cours de la photo-ionisation, I’énergie atteinte par certains ions
est trés élevée. Il est donc important que les lasers de refroidissement soient allumés. Les
deux lasers de refroidissement sont décalés (d’environ 400MHz) par rapport a la fréquence
de résonance de la transition atomique pour assurer le refroidissement des ions de grandes
vitesses. Ici, nous analysons le nombre d’ions créés en fonction de différents paramétres tels
que la durée de création, la puissance des lasers et les paramétres de piégeage (tensions et
fréquences laser).

Influence de la durée de création

Le protocole de création décrit ci-dessus est utilisé et le nombre d’ions créés est
déterminé en fonction de la durée de création pendant laquelle le laser & 375nm reste allumé.
Au cours de ces mesures, le laser & 423nm a une puissance de 80uW et le laser & 375nm
de puissance 3,5mW. L’amplitude de la tension radio-fréquence est de Vgzr = 1045Vpp et
la tension Vpe = 1200V Sur la figure [2.14] est représentée 1'évolution du nombre d’atomes
photo-ionisés en fonction de la durée de création. Le nombre d’ions créés augmente avec
la durée de création. Un ajustement linéaire des points entre 5s et 25s montre que le taux
moyen d’ionisation est de 1700 ions par seconde pour ces puissances lasers.

w N ol
T T T

Nombre d “ions créés
N
T

! ! ! ! !
0 5 10 15 20 25 30 35 40

Durée de création s

FIGURE 2.14 — Nombre d’ions créés en fonction de la durée de création pour une puissance
a 375 de 3,5mW.
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Influence des puissances lasers

Dans ce paragraphe, les paramétres laser et de piégeage restent inchangés. Nous
réalisons quelques mesures avec deux puissances du laser & 375nm et pour deux valeurs
de la durée d’ionisation. Les résultats sont indiqués dans le tableau [2.5] La comparaison

durée de création tc = 10s tc = 1bs
P375 (mW) 3,5 6 2 3,5
N 133004600 | 23300 41200 | 10200£500 | 2200041100

TABLE 2.5 — Nombre d’ions créés en fonction de la puissance du laser a 375nm et la durée
de création.

montre que pour des paramétres de piégeage et de création identiques, le nombre d’ions
créés augmente avec la puissance du laser a 375nm. Il en est de méme pour le laser a
423nm. En effet, deux mesures sont faites avec une puissance Pjo3 de 35uW et 80uW pour
Ps75 = 3,5mW (les autres paramétres restant identiques). Les résultats montrent que pour
Pyo3=35uW 10500 ions sont créés alors que pour Py3=80uW nous en créons 22000. Pour
ces deux mesures, le nombre d’ions créés double avec la puissance du laser. Le taux de
création des ions peut étre optimisée en améliorant la puissance du faisceau bleu & 423nm.

Influence de la fréquence du laser 423nm

Les paramétres de piégeage sont maintenus a Vyrp = 1045Vpp, Vpe = 1200V, Py =
3,5mW et Pjo3 = 80uW. Le but ici est d’étudier I'influence de la fréquence de la transition
a 423nm sur le nombre d’ions créés. Trois mesures sont faites : une mesure lorsque la
fréquence du laser & 423nm est identique & la fréquence de résonance fy, et 2 mesures
lorsque les fréquences correspondent aux deux mi-hauteurs fo — Af/2 et fo + Af/2 de la
résonance a 423nm. Les trois mesures sont trés proches et 1’écart reste dans 'incertitude de
mesure (tableau . Vu ce résultat, on pourrait penser a la saturation de la transition a

durée de création tc = 1bs
fréquence fo—Af/2 fo fo+Af/2
N 10300 £500 | 9900 4500 | 102004500

TABLE 2.6 — Nombre d’ions créés en fonction de la fréquence du laser 423nm.

423nm. Cependant, avec la puissance de 80uW utilisée, le paramétre de saturation s est de
0,04. Au cours de la photo-ionisation, une résonance avec une marge de +£45MHz permet
d’avoir le méme taux d’ionisation. Bien que la transition a 423nm ne soit pas saturée, on
observe une faible sensibilité du nombre d’ions produit avec la fréquence du laser, si celle-ci
reste dans la raie de fluorescence.

Influence des paramétres de piégeage et de refroidissement

En ce qui concerne les paramétres de piégeage, les observations montrent que pour
des nuages de taille moyenne de quelques dizaines de milliers d’ions, le nombre d’ions
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créés dépend trés peu de 'amplitude du champ radio-fréquence. Cependant, pour de treés
grands nuages de quelques centaines de milliers d’ions, nous verrons au chapitre [5| que le
nombre d’ions piégés dépend fortement des tensions de piégeage. Cela s’explique aisément
par le fait que pour un petit nuage créé en phase gazeuse, I'interaction entre ions (et donc
le chauffage radio-fréquence) est faible par rapport au cas du grand nuage. De plus, le
refroidissement laser n’est pas critique pendant la photo-ionisation d’un nuage de quelques
dizaines de milliers d’ions tant que le refroidissement des ions a grande vitesse est assuré
en déplacant la fréquence de quelque centaines de mégahertz vers le rouge. En effet, nous
avons mesuré le taux d’ions créés pour trois valeurs des désaccords des lasers bleu Ap et
rouge Ag et pour une durée de création tc =15s. Les résultats (tableau montrent que
le taux d’ionisation dépend faiblement des longueurs d’ondes des lasers de refroidissement.

durée de création tc = 1bs
Ap (MHz) -700 -270 -60
Agr (MHz) -35 -30 -20
N 23700 £1200 | 2260041100 | 23000 £1200

TABLE 2.7 — Nombre d’ions créés pour deux couples de longueurs d’onde des lasers de
refroidissement.

Reproductibilité de la photo-ionisation

Une série d’expériences teste la reproductibilité de la photo-ionisation des ions. Elle
a lieu dans la méme journée pour s’assurer de l'alignement des lasers et des conditions
expérimentales inchangées. Les mesures sont faites pour une durée de création to = 15s
avec des puissances Psr5 = 3,5mW et Pys = 80uW. Les lasers de refroidissement sont

Il Histogramme
— Ajustement Gaussien

Nombre de mesures

1.542 1.626 1.71 1.794 1.878 1.962 2.046 2.13 2.214 2.298
Nombre d’ions créés % 10%

FIGURE 2.15 — Histogramme des mesures du nombre d’ions créés en 15s avec Ps75 = 3, 5mW
et Ppos = 80uW. La courbe rouge représente 1'ajustement Gaussien de ’histogramme.
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réglés pour étre loin de la résonance et assurer un refroidissement minimum. Sur une série
de vingt-quatre mesures, un ajustement gaussien de ’histogramme (figure permet
d’obtenir un taux de 18700 ions créés en 15s, avec une dispersion de £5%. Cette valeur est
inférieure aux 22000 ions obtenus plusieurs jours avant pour 15s de création (figure
mais reste dans la barre d’erreur de 10% maximale.

Conclusion

Notre piége a ions comporte trois zones de piégeage. Les ions sont créés dans la pre-
miére partie quadrupolaire du piége PI pour étre transportés dans la partie quadrupolaire
PII puis dans la partie octupolaire PIII. Dans ce chapitre, nous avons présenté un protocole
de création des ions calcium par photo-ionisation. Il permet de créer un nuage d’ions dans
PI sans avoir recours & une détection simultanée. La caractérisation de la création des ions
est pertinente du fait qu’on doit étre capable d’estimer le nombre d’ions connaissant les
parameétres lasers, de piégeage et de temps de création. Les paramétres critiques identi-
fies sont l'alignement des lasers et la longueur d’onde du laser a 423nm qui doit étre en
résonance avec la transition (avec une tolérance de £45MHz).

Au cours de la photo-ionisation, 'effet des tensions de confinement est négligeable sur
le taux d’ions créés. Par ailleurs, les lasers de refroidissement ont un roéle important qui est
d’assurer le refroidissement des ions pendant la création. Les puissances des lasers de photo-
ionisation constituent aussi des paramétres importants. En effet, augmenter la puissance
d’un des deux lasers permet d’augmenter le nombre d’ions créés. Notre objectif est de créer
un grand nuage d’ions pouvant atteindre dix millions. Pour optimiser ce nombre en limitant
en méme temps les dépots sur les barreaux du piége, il est donc judicieux d’augmenter la
puissance sur le laser de deuxiéme étage d’ionisation a 375nm (pouvant atteindre 16mW)
et de réduire le chauffage du four. Ce protocole est reproductible et permet de prévoir un
nombre d’ions avec une erreur de £5% qui est acceptable. Avec ce protocole de création
et dans la limite de la puissance du laser & 375nm disponible de 16mW, nous pouvons
créer environ 8000 ions par seconde. Si en premiére approximation nous supposons que
cette évolution en fonction du temps est linéaire méme pour des grands nuages, il faudra
environ 21 minutes pour atteindre I'objectif de 107 ions. Ce temps est beaucoup trop
long et constitue un temps mort pour des mesures. Il faut donc trouver des techniques
permettant d’ajouter des ions sans perturber ceux existant initialement. Nous analysons
cette possibilité dans le chapitre 5] Les ions créés sont exploités dans le chapitre suivant.



Chapitre 3

Analyse du signal de fluorescence d’ions
en piege quadrupolaire

Les ions piégés sont détectés par leur fluorescence induite par laser sur la transition
de refroidissement & 397nm. Un photomultiplicateur (PM1) et une caméra ICCD située au
dessus de l'enceinte permettent de collecter le signal de fluorescence des ions. Les détails
du montage sont décrits a la section . Dans ce chapitre, nous utilisons le signal détecté
pour caractériser le mouvement des ions dans le piége et étudier le comportement d’un
nuage d’ions refroidi dans la partie quadrupolaire. Aprés avoir analysé le refroidissement
laser, nous présentons une technique d’excitation paramétrique qui permet de déterminer
les fréquences d’oscillation des ions dans le piége. Ces fréquences d’oscillation permettent
de décrire la raideur du puits de potentiel qui contraint les ions dans les trois directions
de I'espace et qui controle la morphologie des nuages d’ions piégés froids. Dans la derniére
partie, nous décrivons une technique automatique d’analyse des images des nuages que
nous avons mis au point pour quantifier le nombre d’ions piégés avec précision.

3.1 Refroidissement laser en piége quadrupolaire

Dans notre expérience, nous appliquons le refroidissement laser au systéme a trois
niveaux d’énergie décrit dans le paragraphe . La figure présente les transitions
atomiques impliquées dans le refroidissement laser (plus de détail sur I'ion Ca™ en annexe
. Dans ce systéme, le laser & 866nm (laser rouge) couple le niveau métastable Dj/,
au niveau P/, (transition de repompage). Le laser a 397nm (laser bleu) couple le niveaux
fondamental S} /5 au niveau excité P, (transition de refroidissement). Les deux transitions
impliquées dans le refroidissement forment alors un systéme en A avec une largeur naturelle
de chaque raie de 23MHz [83]. Le laser bleu est séparé en deux bras et entre dans I’enceinte
par deux hublots opposés. Le bras superposé au laser rouge est appelé bras direct et I’autre
bras, le contra-propageant. Le refroidissement laser permet de réduire I'agitation thermique
du nuage d’ions et ainsi diminuer sa température. Les différentes phases du nuage sont
caractérisées par leurs températures : quelques dizaines de kelvins pour la phase gazeuse
et des températures plus basses pouvant atteindre quelques millikelvins pour la phase
cristalline. Pour identifier les facteurs limitant le refroidissement laser, nous varions les
parameétres des lasers & savoir les fréquences et les puissances. Nous commencons par décrire
le spectre d’excitation du nuage d’ions avant d’étudier la transition de phase vers des phases
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FIGURE 3.1 — Schéma des transitions impliquées dans le refroidissement laser : la transition
rouge couple le niveaux Ds/, au niveau P /o et la transition bleue couple le niveau S/, au
niveau P;/,. Les ondulations présentent les branchements de I’émission spontanée.

liquides et des cristaux de Coulomb ot les ions s’organisent dans une structure ordonnée.
Pour tous les spectres, la variation de fréquences se fait toujours des fréquences les plus
petites vers les fréquences les plus grandes.

3.1.1 Spectre d’excitation

Dans le systéme a trois niveaux, le rapport de branchement de ’émission spontanée
vers le niveau D3/, de 0,06435(7) est faible par rapport & celui vers le niveau S; /o qui est
de 0,93565(7) [89]. Ceci nous permet d’admettre que la modification de la température des
ions due a la variation de la fréquence du laser de repompage a 866nm (laser rouge) est
faible par rapport a celle du laser de refroidissement a 397nm (laser bleu).

Dans cette partie, nous supposons la température du nuage d’ions constante au cours
d’un balayage de la fréquence du laser rouge a fréquence du laser bleu fixe. Nous faisons
une comparaison des spectres en fonction de la fréquence et de la puissance du laser bleu.
Dans cette partie, les tensions de piégeages sont choisies telles que le parameétre de Mathieu
est ¢, = 0,12, et le rapport des fréquences d’oscillation axiale et radiale w, /w, = 0, 71.

Elargissement de la raie par effet Doppler

Sur un échantillon de taille moyenne (4000 ions) en phase liquide, les spectres sont
réalisés par balayage du laser rouge pour quatre valeurs de désaccords du laser bleu notée
Ap. Les désaccords sont choisis négatifs pour éviter I’échauffement voir 1’éjection des ions.
Pour ces spectres, les paramétres des lasers sont présentés dans le tableau et le bras
contra-propageant du laser bleu est coupé pour réduire 1’élargissement par saturation. Les
résultats sont représentés sur la figure [3.2}(a).

Sur la figure (a), la présence de la résonance noire est visible par une chute dans le
spectre de fluorescence. La raie noire peut conduire a une extinction totale de la fluorescence
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paramétres | P (mW) | diamétre (mm) | Qrep; (MHz) | intensité (mW/mm?) | saturation s

laser bleu 0,675 2,5 9 0,14 0,3

laser rouge 3 4 37 0,24 5t

TABLE 3.1 — Paramétres des lasers pour les spectres de la figure [3.2]
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FIGURE 3.2 — (a) : spectre de fluorescence en fonction du désaccord du laser rouge pour
différents désaccords du laser bleu. Le nuage est en phse liquide et sa taille est de 1'ordre
de 4000 ions et les puissances du laser sont celles du tableau Le bras laser a 397nm
contra-propageant est coupé. Le sommet de la courbe bleue est considéré comme le point
de résonance et le désaccord des autres spectres est calibré & partir du désaccord Apg, de la
courbe bleue. L’épaisseur des courbes est liée a la résolution des mesures. (b) : simulation
numérique de la population de 1’état excité en fonction du désaccord du laser rouge pour
deux valeurs du désaccords du laser bleu & savoir Age;—=-25MHz et Apggp—-60MHz

lorsque les ions sont immobiles. En tenant compte du mouvement de 1'ion dans le champ
laser, la condition de résonance noire s’écrit [113] :

h
Ap— Ap = == (kp = k3) + - (kn — k) (3.1)

Le premier terme aprés ’égalité est négligeage car il est de I'ordre de 10kHz pour le °Ca™, le
deuxiéme terme montre que le vecteur d’onde effectif est la différence des vecteurs d’ondes
des deux lasers. Donc I'effet Doppler observé sur la raie noire est moins important lorsque
les deux lasers sont co-propageant ce qui est le cas ici. A cause du mouvement oscillant dans
le piége, la quantité de mouvement p varie dans le temps et la résonance noire n’est pas
stable. La population de I’état excité n’est pas nulle et dans ce cas il n’y a pas extinction
totale de fluorescence. Grace a la dispersion de la quantité de mouvement p au sein du
nuage, la raie noire peut s’élargir par effet Doppler. Sur la figure (a), on n’observe
pas de variation de I’élargissement de la résonance noire en fonction du désaccord bleu;
chaque raie noire a une largeur d’environ 8MHz. Si on considére une largeur total Doppler
de 8MHz, cela se traduit par une température de 167mKE|. D’apreés les densité typique
(9.10* ions/mm?®) du nuage, on obtient un paramétre plasma I'p;, = 7 (relation qui

1. (kr — kg)p/m = 8MHz et mv?/2 = kgT/2
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correspond a la phase liquide. Si la température varie entre les quatre spectres de la figure
(a), cette variation est trop faible pour étre observée sur la raie noire.

L’¢largissement Doppler intervient aussi dans largeur total de la raie. Mais a cause
de la présence de la résonance noire, le profil du spectre ne suit pas une équation connue.
Il est donc difficile d’exploiter la largeur & mi-hauteur du spectre (figure [3.2}(a)) pour
évaluer une température du nuagef] Ces largeurs sont néanmoins résumées dans la tableau
pour différents désaccords du laser bleu. Nous observons la réduction de la largeur du

AB (MHZ) ABl AB1+17 A31+26 A31+34
T.;; (MHz) | 133 | 126 109 100

TABLE 3.2 — Largeur I'.s¢ du spectre en fonction du désaccord effectif du laser bleu

spectre lorsque le désaccord du laser bleu augmente et se rapproche de la résonance. Ce
rétrécissement est observé sur les spectres calculés par résolution des équations de Bloch
optiques sans effet Doppler. La ﬁgure(b) présente la population de I’état excité calculée
en fonction du désaccord du laser rouge pour deux désaccords du laser bleu a savoir Apgg;=-
25MHz et A pss=-60MHz. Bien qu’ils n’incluent pas d’effet Doppler, ces calculs reproduisent
les profils observés expérimentalement et leurs largeurs passent de 71IMHz (pour Apy) &
132MHz (pour Apys). Cette comparaison, ainsi que les observations faites sur la raie noire,
montrent qu’il n’est pas possible de déduire un effet Doppler de la largeur des spectres.
Une autre cause d’élargissement est 1’élargissement par saturation di a une puissance
laser rouge trés élevée. Ce dernier type d’élargissement est analysé dans la section suivante.

Elargissement par saturation

Dans ce paragraphe, le désaccord du laser bleu est choisi pour assurer un plus grand
signal. Sur un nuage d’un millier d’ions, les spectres en fréquence rouge sont réalisés pour
quatre puissances du laser rouge : Pr=21,8mW, 14,6mW, 5, 7mW et 2,5mW avec une puis-
sance du laser bleu de 1,5mW sur chaque bras. Les résultats de ces mesures sont représentés
sur la figure [3.3] Nous observons des profils constitués de deux lobes et un déplacement
du sommet du pic vers les hautes fréquences. Ce type profil et déplacement est connu des
systéme a trois niveaux en forme de A et représente le déplacement par effet lumineux simi-
laire & l'effet Autler-Townes dans les systémes & deux niveaux. Ce déplacement lumineux a
déja été observé dans la référence [I113]. Nous remarquons également un élargissement du
spectre. Le tableau résume les différentes largeurs a mi-hauteur du spectre de la figure
en fonction de la puissance du laser rouge. Dans la section , nous avons vu que

Pr (mW) [ 2,557 14,6 21,38
T.;; (MHz) | 45 | 65 | 110 | 130

TABLE 3.3 — Largeur I'.s¢ du spectre en fonction de la puissance du laser rouge.

I’élargissement de la raie par saturation suit la loi T'esp = /T2 + Q3% ,. /2 dans un systéme

2. lalternative a cette analyse est d’utiliser un systéme & cinq niveaux comme décrit dans la section

LER)
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FIGURE 3.3 — Signal de fluorescence d'un nuage d’un millier d’ions en fonction du désaccord
laser rouge pour quatre valeurs de la puissance : Pg=21,8mW, 14,6mW, 5,7mW et 2,5mW.
La puissance de chaque bras du laser bleu est Pg = 1,5mW. Le signal de fond pour ces
spectres est de 1000coups/ms. La fréquence centrale de la résonance de la transition rouge
est considérée comme étant le sommet de la courbe bleue (avec un minimum de déplacement
lumineux).

a deux niveaux. Donc a saturation de la transition(I'? < Q%,.), la largeur du spectre
est proportionnelle & v/Pr. Telle est le cas ici avec P;, = Pr d’aprés le tableau . Nous
déduisons de ce comportement que la cause majeur de 1’élargissement est 1’élargissement
par saturation. Un élargissement de la raie par saturation est un facteur limitant pour le
refroidissement laser. En effet, cela augmente la température minimale atteinte par les ions
et peut aussi causer un chauffage des ions.

De ces études, nous pouvons conclure que pour un meilleur refroidissement des ions,
une faible puissance des lasers suffit. Nous choisissons de travailler avec des puissances
du rouge inférieure & 5mW (soit une intensité de 0,39mW /mm?) et la puissance du laser
bleu inférieure a 4mW (soit 0,31mW /mm?). Dans la suite de cette partie, nous étudions la
formation des cristaux d’ions dans les potentiels quadrupolaires.

3.1.2 Etude des transitions de phase gaz-liquide

Les transitions de phases gaz/liquide dans les piéges radio-fréquence se manifestent
expérimentalement par des chutes abruptes du signal de fluorescence lors d’un balayage
du laser de refroidissement alors qu’on attend une transition gaz-liquide continue, car le
potentiel inter-atomique est purement répulsif [66, [114]. Dans cette partie, nous analysons
le signal associé a ces transitions de phase. Pour cela, la fréquence du laser bleu est balayée
pour une fréquence du laser rouge fixe. Au cours du balayage, le passage progressif du nuage
d’une phase a une autre est observé sur le photomultiplicateur PM1 et la caméra intensifiée
CCD. Sur la figure (a) est représentée un spectre de la transition bleue avec le laser
rouge optimisé pour avoir un signal maximal. Nous observons une chute abrupte du signal
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FIGURE 3.4 — Spectre de fluorescence en fonction du désaccord du laser bleu. (a) : mesure
expérimentale pour Vgr = 950Vpp. (b) : Schéma de principe de la transition de phase
modélisée dans un systéme a deux niveaux sans résonance noire. Les courbes bleue et
rouge sont des spectres en phase gazeuse (avec des température 77 et Ty respectivement),
la courbe verte, le spectre en phase liquide (& la température T3) et la courbe noire le
spectre suivi par les ions.

[55]. Pour comprendre cette chute de signal, des images sont prises par la caméra ICCD
a différents points du spectre. La figure [3.5] présente les photos du nuage dans différents
points A, B, C et D de la figure [3.4}(a). L’image (a) est prise a la position A, I'image (b)
a la position B, I'image (c) & la position C et I'image (d) a la position D. A la transition
de phase en B, le nuage passe dans un état o les bords sont résolus et la fluorescence est
uniforme a l'intérieur : c’est la phase liquide. Ensuite en C, des lignes commencent a se
former a l'intérieur et tendent alors vers des structures plus ordonnées en D o1 les ions sont
résolus individuellement : c’est le cristal de Coulomb. La chute de fluorescence marquerait
donc la transition entre la phase gazeuse et la phase liquide.

Pour expliquer ce profil, nous faisons un schéma de principe. La figure (b) re-
présente trois spectres pour différentes températures. Les courbes bleue et rouge sont des
phases gazeuses avec pour température T et Ty telles que T} < T et la courbe verte,
le spectre d’'un nuage a I’état liquide. Au cours du refroidissement laser, le signal suit la
courbe bleue. Lorsque le refroidissement devient plus important que le chauffage RF, le
signal passe subitement au spectre vert ce qui correspond au passage du nuage a 1'état
liquide. Apres la résonance, le signal de fluorescence décroit trés rapidement et se place
sur la courbe rouge. Cela s’explique par le fait que pour qu’il y ait un refroidissement, les
atomes doivent absorber des photons contra-propageant ce qui est réalisé par une fréquence
laser inférieure a celle de résonance (wp < wyp). Lorsque wy > wy, le laser induit du chauf-
fage dans le nuage et la probabilité d’excitation diminue trés rapidement & cause d’une
brusque augmentation de 'effet du chauffage laser cumulé avec le chauffage RF. Cette der-
niére transition de phase est la sublimation car le nuage quitte la phase cristalline et entre
dans un état gazeux beaucoup plus chaud. La transition gaz-liquide dépend fortement de
lamplitude Vzp [22] de la tension radio-fréquence liée au chauffage RF. En effet, lorsque
Vrr augmente, la transition de phase est atteinte pour des fréquences laser de plus en plus
élevées (figure [3.6). Il existe méme une amplitude RF pour laquelle aucune transition de
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(a)

FIGURE 3.5 — Images du nuage a différentes phases du refroidissement suivant la figure
(a). Image prise aux points A (a) , B (b), C (c) et D (d). L’axe z du piége est orienté
verticalement.
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FIGURE 3.6 — Spectres de fluorescence pour différentes amplitudes Vip allant de 750 a 950
Vpp et mettant en évidence les transition de phase.
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phase n’est observable. Dans ce cas le chauffage RF reste dominant tout au long du spectre
et le nuage d’ions reste en phase gazeuse. De plus, dans les piéges RF, le chauffage RF
augmente avec l’étendue spatiale du nuage dans la direction radiale. La valeur limite de
Vrr pour laquelle une transition est observée est d’autant plus faible que le nombre d’ions
piégés est important. La transition abrupte de phase résulte donc d’une compétition entre
effet de chauffage radio-fréquence et le refroidissement laser [22, [55]. Pour confirmer cette
affirmation, il suffit de comparer les spectres obtenus ici avec ceux en piéges de Penning
ou il n’y a pas de chauffage RF. Les spectres ne montrent pas ces sauts abrupts [I15]. Par
ailleurs, dans le piége octupolaire ot le chauffage RF est trés faible, la transition de phase
ne se manifeste presque jamais par un saut dans le spectre (cf chapitre [5))

Une baisse abrupte de signal n’est donc pas une condition nécessaire pour observer
des phases cristallines mais suffisante pour identifier le passage d’une phase désordonnée
vers une phase plus ordonnée. Cependant, la transition liquide-cristal est continue. Cela
peut s’expliquer par le fait qu’entre la phase liquide et cristalline, la densité varie trés peu
et donc le chauffage RF aussi. En effet, les simulations de dynamique moléculaire [56, 116]
montrent que le chauffage RF est faible dans la phase ordonnée.

La transition gaz-liquide se manifeste parfois pour certains parameétres expérimentaux
(le nombre d’ions, les tensions de confinement et puissances lasers) par plusieurs chutes de
signal (voir la figure [3.7]). Nous analysons cela dans le paragraphe suivant.

3.1.3 Transitions de phase en plusieurs sauts

Au cours de nos expériences réalisées avec une puissance du laser bleu Pg réduite,
dans certaines conditions de piégeage (Vgr et Vpe) et nombres d’ions piégés, nous observons
plusieurs chutes dans le signal au cours d’un méme spectre (voir ﬁgure. Ces observations
sont originales car a I’heure actuelle ce comportement n’a jamais été mentionné dans la
littérature. Dans cette partie, nous tentons d’expliquer ce phénomeéne.

Le profil de la transition en plusieurs sauts dépend du désaccord du laser rouge. La
figure [3.7| présente quelques spectres & 397nm pour différents désaccords du laser rouge en
gardant les autres paramétres constants. Pour ces spectres, Apg reste inférieur a -100MHz
pour étre loin de la résonance. Nous observons deux chutes de signal dans chaque cas. L’ob-
servation de la morphologie du nuage sur la caméra montre que la phase liquide apparait
aprés le deuxiéme saut de signal. Dans le cas de plusieurs sauts de signal, la phase liquide
est observée aprés le dernier saut. Plusieurs observations sont faites sur la figure |3.7| en
fonction du désaccord du laser rouge :

1. Loin de la résonance de la transition bleue, I'amplitude du signal est d’autant
plus faible que le désaccord laser rouge tend vers zéro. Aprés le double saut,
le contraire est observé; la pente du signal devient de plus en plus important
lorsqu’on approche de la résonance (Ar=0).

2. L’écart entre les deux sauts diminue quand la fréquence du laser rouge tend vers
la résonance.

3. La premiére chute du signal a lieu lorsque le signal atteint un certain seuil quel
que soit le désaccord laser rouge et la deuxiéme chute de signal semble avoir lieu
pour la méme fréquence du laser bleu.

4. Les courbes entre les deux chutes de signal du spectre sont superposées quel que
soit la fréquence du laser rouge, la température initiale et finale du nuage. Tout se
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FIGURE 3.7 — Signal d’un nuage de quelques milliers d’ions en fonction de la fréquence du
laser bleu pour plusieurs valeurs de Ag. Les tensions de piégeage sont telles que ¢, = 0,12
et w,/w, = 0,71. La référence de la fréquence laser bleu est choisie arbitrairement. Le
calibrage du désaccord du laser rouge de différents spectres est fait sur la courbe rouge
(spectres réalisés pendant le stage de David Busto).

passe comme si ces portions de spectres appartiennent toutes & un méme spectre
Doppler.

Face a toutes ces observations, nous proposons un mécanisme permettant d’expliquer
ces spectres. Dans la partie du spectre montré dans la figure [3.7] lorsque la fréquence du
laser bleu est balayée vers la résonance, la diminution de ’agitation thermique réduit le
nombre de collisions entre particules et donc le chauffage RF. Pour une valeur critique du
signal qui correspond au méme taux de refroidissement, le refroidissement I’emporte sur le
chauffage RF et la température chute brusquement. Cette baisse brutale de la température
meéne a un effondrement du nuage sur lui méme, la densité et le chauffage RF augmentent
jusqu’a compenser le refroidissement. Le nuage atteint alors un second état d’équilibre a
une température plus basse. Pour des situations de chauffage RF élevés (N et Vzp grand),
ce mécanisme se reproduit plusieurs fois jusqu’a ce que la densité soit maximale, qui carac-
térise la phase liquide. Quand le refroidissement laser est suffisant, un seul saut de signal
conduit a la phase liquide comme montré sur les spectres de la figure [3.6]

Comme le chauffage RF ne dépend pas de la fréquence du laser rouge, c¢’est le niveau
de signal qui conditionne le passage dans un nouvel état d’équilibre. Cette explication est
compatible avec la troisiéme observation. De plus, 'existence d’un seuil en fréquence pour
la deuxiéme chute est compatible avec la quatriéme observation.

La transition de phase en plusieurs sauts est donc due & un excés de chauffage RF
ou une insuffisance de refroidissement laser. Ces types de transitions sont d’ailleurs tres
souvent observés pour des puissances laser faibles.

Les transitions en plusieurs sauts de signal se produisent généralement pour des
nombres d’ions et des tensions RF élevés. La figure [3.8| présente jusqu’a trois chutes de
signal pour une tension RF de 830Vpp sur un nuage de 1,2 10* ions. Nous avons méme
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FIGURE 3.8 — Signal d’ions d'un méme nuage contenant 1,2 10* ions en fonction de la
fréquence du laser bleu pour deux valeurs de Vgp : 800Vpp et 830Vpp. La tension DC est
Vpe=1200V. La référence de la fréquence bleue est prise arbitrairement.

observé des transitions de phase se caractérisant par cinq chutes de signal sur des nuages
d’une centaine de milliers d’ions.

Nous venons de voir que le signal de fluorescence peut comporter la signature d’une
transition de phase gaz-liquide observée sur le photomultiplicateur aussi bien que sur la
caméra. Nous utilisons maintenant une autre signature dans le spectre des ions pour ca-
ractériser les fréquences propres de leur mouvement.

3.2 Excitation paramétrique du nuage en piége quadru-
polaire

Dans un piege de Paul, le mouvement des ions en phase gazeuse trés diluée est dé-
crite par les équations de Mathieu (chapitre [1)). Dans les conditions d’adiabaticité et de
faible densité, la dynamique des ions est décrite comme celle des oscillations harmoniques
indépendantes dans les directions axiale et radiale. Pour caractériser le puits de poten-
tiel effectivement créé, le moyen le plus précis reste la mesure des fréquences propres des
ions dans le spectre du mouvement. Pour mesurer ces fréquences du mouvement, une mé-
thode consiste a utiliser I'excitation paramétrique d’un nuage d’ions confiné. L’excitation
paramétrique des ions consiste a les exciter & une fréquence variable. Lorsque la fréquence
d’excitation prend certaines valeurs spécifiques en résonance avec la fréquence d’oscillation
des ions, le systéme entre en résonance non linéaire. Il peut se produire alors une instabilité
sur la trajectoire des ions qui conduit a I’échauffement et peut aller jusqu’a I'expulsion de
ceux-ci a l'extérieur du piége [117, 118, 119]. Ce phénomeéne est généralement observé sur le
signal de fluorescence par des chutes drastiques du signal. Pour caractériser le mouvement
des ions, une petite tension oscillante ("tickle") de fréquence variable est additionnée aux
tensions de confinement. Dans notre dispositif expérimental, nous ne disposons pas actuel-
lement des moyens nécessaires pour ajouter une tension aux barreaux du piége. Nous nous
contentons d’ajouter une perturbation sur la tension statique appliquée aux électrodes DC
responsable du confinement le long de 1’axe.
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Dans cette partie, nous nous inspirons de ’analyse du mouvement faite dans la réfé-
rence [120] pour la mise en équation. Si on néglige I'interaction coulombienne, le mouvement
des ions sur l'axe du piege en absence de perturbation est donné par :

dz
— tw.z=0 3.2
e (32)
avec w? = 2qkVpc/mzE. Une excitation d’amplitude Vjcoswt est appliquée sur les
électrodes DC et 'équation (3.2]) devient celle d'un oscillateur paramétrique :

>z
e +w.z = (Fcoswt) z (3.3)
avec F' = 2qrVy/mz2. Vy est choisie suffisamment faible par rapport aux tensions de confi-
nement (Vpe > Vi) qu'elle peut étre considérée comme une perturbation au potentiel.
Cela permet d’éviter un exces d’échauffement, voire 1’éjection des ions hors du piége. L’
équation (3.3) peut étre transformée en une équation de Mathieu en posant t = 7/w.
d?z

2T (a, —2¢. cos27)z =0 (3.4)

ou a, et ¢. sont de nouveaux paramétres de Mathieu dépendant ici de la fréquence et de

I’amplitude de I'excitation.
2w, \ 2
L= K 3.5
@ = (%) (35)

, 2F
. = 5

2 (3.6)
Le but de notre étude est de déterminer les fréquences w du tickle qui induisent des in-
stabilités dans le piége. Une étude plus générale des équations de Mathieu [51] montre
que les régions instables dans le diagramme de stabilité (voir la figure rejoignent 'axe
des ¢ = 0 en a’, = n? ou n est un entier. Ces instabilités qui peuvent donc étre générées
par une perturbation trés faible, sont de type paramétrique et sont bien connues dans la
littérature classique [I2I]. La condition de résonance paramétrique sur 'axe du piége est

déduite de I’équation (3.5

2w,
w, = 222 n=1,2,3.. (3.7)
n

Dans la suite, nous tentons expérimentalement d’identifier les différentes fréquences w,
dans le spectre du mouvement en piége quadrupolaire afin de déterminer la fréquence du
mouvement w, dans chaque zone quadrupolaire du piége.

3.2.1 Mesure de fréquences d’oscillation w, en piége quadrupolaire
PI

Dans cette partie, afin de caractériser la fréquence d’oscillation des ions dans le piége,
nous mettons en évidence la résonance paramétrique de I'équation (3.7)). Pour cela, un pe-
tit nuage de quelques milliers d’ions est créé dans le piége quadrupolaire PI. La fréquence
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FIGURE 3.9 — Diagramme de stabilité des équations de Mathieu. Les zones hachurées

correspondent aux solutions exponentiellement instables et les zones blanches aux solutions
stables. Schéma issu de la référence [120].

du laser de refroidissement est décalée vers le rouge pour assurer une faible efficacité de
refroidissement et garder les ions en phase gazeuse. En effet, réaliser I'excitation paramé-
trique sur des nuages en phase gazeuse permet de limiter l'effet de charge d’espace qui
couple les degrés de liberté du mouvement et déplace la raie. Les tickles appliqués aux
électrodes de confinement axial sont limités en fréquence par la bande passante des alimen-
tations haute tension d’environ 80kHz. Ceci oblige a travailler & basse tension DC et RF
de facon a avoir une fréquence w, compatible avec cette bande passante. L’amplitude de
la tension radio-fréquence est fixée a Vrp = 825Vpp. Le choix des tensions Vpo est guidé
par les estimations numériques de la raideur du puits de potentiel grace au logiciel Simion
[100]. Ce calcul prévoit qu'une fréquence w, de 80kHz est obtenue pour Vpe = 550V, Les
expériences d’excitation paramétrique sont faites alors avec des tensions Vp¢ inférieures
a 350V. Nous appliquons, en plus des potentiels Vpo sur les électrodes DC; et DC5, un
tickle d’amplitude Vy = 8Vpp avec une fréquence balayée de 10kHz a 70kHz. Un exemple
de spectre obtenu pour Vpe = 200V est représenté sur la figure M(a). Nous remarquons
la présence de quelques pics positifs au lieu des pics négatifs attendus pour ces spectres.
Nous les identifions par comparaison avec les calculs comme étant wy = w, et wy = w, /2.
Pour affiner nos mesures et les rendre aussi précises que possible, 'expérience d’excitation
paramétrique est refaite en balayant la fréquence autour de la raie w, /2 ( raie plus fine que
la raie w,). L’expérience est répétée pour plusieurs valeurs de Vpe comprise entre 70 et
350V. Les carrés des fréquences w, obtenues sont donnés sur la figure [3.10}(b) en fonction
de Vpe. Nous avons pris la valeur maximale de U'incertitude sur la mesure de w, /27, soit
10, 15kHz pour tracer cette courbe. La relation entre w? et Vpc est linéaire comme le
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FIGURE 3.10 — Excitation paramétrique dans PI avec Vy = 8Vpp. (a) : spectre du mou-
vement pour Vpo=200V. (b) : évolution de w? en fonction de Vpe. Les points bleus re-
présentent les mesures expérimentales et la droite rouge I'ajustement linéaire. Les barres
d’erreur des mesures expérimentales sont plus petites que la taille des points.

montre 1’'équation théorique (|1.18). Un ajustement de ces points expérimentaux permet de
déduire la relation entre w, et Vpe.

(ws/2m)° = (17,13 £0,38) Vpe — (275 £50)  ( kHz)? (3.8)

La relation (3.8) a une ordonnée a l'origine non nulle. Cela peut provenir d’un potentiel
électrostatique généré par d’autres sources d’alimentation ou alors le plus probable, que le
pseudo-potentiel ne serait pas parfaitement harmonique. Pour un choix de Vpe supérieur
a 800V (ordre de grandeur du potentiel de travail), ce terme constant devient négligeable.
Nous I'ajoutons dans la barre d’erreur de mesure. La relation entre w, et Vpe est donc
donnée par.

Ve

ws/2m = (130,84 1,0) /o kHz (3.9)

D’aprés la relation (1.18)), le paramétre d’écrantage dans PI est évalué par : k = (15,6 £
0,3) x 1073.

3.2.2 Mesure de fréquences d’oscillations en PII

Pour réaliser I'expérience d’excitation paramétrique dans la deuxiéme partie quadru-
polaire du piége (PII), I'objectif de détection est déplacé vers PII. Les ions sont créés dans
PI puis transportés dans PII. Le protocole de transport est décrit dans le chapitre . Un
tickle de fréquence variable est appliqué sur les électrodes DC5 et DC5. Pour une tension
Vrr = 878Vpp et Vpe = 200V, le résultat est représenté sur la figure m(a). Comme en
PI, les pics sont positifs, we = w, et wy = w,/2 sont identifiés. L’expérience est reprise pour
des valeurs de Vpo comprises entre 80 et 205V. Un ajustement linéaire de la relation entre
w? et Vpe (figure B.11}(b)) permet de déduire une relation simple entre w, et Vpe (3.10)).

-
w, /21 = (102,8 + 1,0) % kHz (3.10)
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FIGURE 3.11 — Excitation paramétrique dans PII avec Vy = 10V. (a) : spectre du mouve-
ment pour Vpe=200V. (b) : évolution de wz en fonction de Vpe. Les points bleus repré-
sentent les mesures expérimentales et la droite rouge, l'ajustement linéaire de ces points.

En appliquant la relation ([1.18)), la valeur du paramétre d’écrantage dans PII est estimé
par Kk = (9,6 +£0,2) x 1074

Les valeurs de w, déterminées expérimentalement dans PI et PII sont différentes entre
elles alors que la géométrie et les parameétres de piégeage sont identiques dans les deux
parties du piége. De plus, ces fréquences d’oscillation sont différentes de la valeur attendue
par les calculs numériques (en ajustant le fond du potentiel par I’équation d’un oscillateur
harmonique), qui est de 107,5kHz pour 1000V. La valeur obtenue en PII est plus proche de
la valeur attendue alors que la valeur en PI est 30% plus grande. Ces différences peuvent
étre imputées aux imperfections existantes dans le piége PI qui seront présentées plus loin
et qui affectent I’harmonicité du potentiel. Les fréquences d’oscillation ainsi déterminées
seront utiles pour vérifier les lois théoriques concernant la morphologie du nuage dans les
piéges et dénombrer le nombre d’ions piégés.

L’analyse des spectres de la figure [3.10}(a) et [3.11}(a) permet de constater que les
résonances se manifestent également par des augmentations de signal et non seulement
par des chutes comme énoncé en début de section. Pour comprendre ce comportement
inattendu, une analyse numérique et expérimentale est menée.

3.2.3 Interprétation des résonances paramétriques

Généralement dans les piéges radio-fréquence, les résonances paramétriques se mani-
festent par des chutes dans le signal de fluorescence induites par un élargissement Doppler
du spectre d’absorption. Cependant, lors des mesures dans le piége PI, PII et méme dans
I'octupole, des augmentations de signal sont observées tout comme dans la référence [122].
Dans cette référence, il y a une explication proposée : la présence des pics positifs serait
due & une diminution du désaccord laser induite par effet Doppler. Dans ce paragraphe,
nous tentons de valider cette hypotheése.
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Analyse numérique

Nous résolvons I’équation pour un ion unique (approximation valable en phase
gazeuse) pour un cas d’équation instable n=2 (voir figure .9). Dans ce cas, a, = 4 et
wy = w,; avec w,=60kHz. Nous intégrons 1’équation du mouvement pour deux valeurs de
q. (0,078 et 0,01). Les conditions initiales sont fixées telle que z(t = 0)=0,2mm et une
vitesse initiale nulle. La figure représente les positions occupées par 'ion en fonction
du temps. Pour ¢, =0,078 (a), amplitude augmente jusqu’a diverger : il y a bien une
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FIGURE 3.12 — Amplitude du mouvement en fonction du temps pour q=0,078 (a) et 0,01
(b). L’encart dans 'angle supérieur gauche représente un zoom entre 100 et 200us.

instabilité dans la trajectoire de la particule, comme attendue. Cependant, pour ¢.=0,01
(a), amplitude des oscillations diminue au cours du temps. Dans ce cas tout se passe
comme si, en résonance paramétrique, il y avait un refroidissement des ions au lieu d’un
échauffement. Pour mieux comprendre ce comportement, nous étudions 1’évolution de ’am-
plitude du mouvement d'un ion & un instant ¢y en fonction de la fréquence d’excitation
autour d’une résonance paramétrique. Dans la pratique, pour différentes valeurs de w on
résout 1’équation du mouvement pour w, et F' fixés. Le paramétre a, est donné par
la relation et ¢, par la relation . Nous comparons alors les spectres pour deux
gammes de ¢,, petit et grand, en changeant Pamplitude d’excitation Vp. La figure [3.13]
présente 'amplitude de la particule en fonction de w autour de w, pour Vo = 8Vpp (a) et
Vo = 3Vpp (b) au bout d'un temps donné. En résonance, dans le cas ot Vj = 8Vpp (¢, est
grand), le mouvement de la particule croit trés vite. Par contre dans le cas Vy = 3Vpp (¢,
petit) en résonance, 'amplitude du mouvement baisse par rapport au cas hors résonance.
Ces observations numériques permettent de montrer que pour des faibles ¢/, 'excitation
paramétrique entraine un refroidissement supplémentaire des ions. Il existe un seuil ¢/,, du
paramétre ¢, pour lequel il y a passage de la réduction a 'augmentation de I’amplitude.
Une étude plus approfondie pour différents paramétres @, et ¢, a identifié les seuils ¢,
pour les quatre premiéres résonances (tableau .

Ces calculs numériques peuvent expliquer l'augmentation du signal de fluorescence
dans les mesures lors d’une excitation résonante. Cette augmentation du signal n’est fi-
nalement pas due au désaccord laser induit par effet Doppler. Cette étude numérique est
confirmée par une analyse expérimentale de la résonance.
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FIGURE 3.13 — Amplitude du mouvement pour Vj = 8V (¢, grand) a t; =40ms (a) et pour
Vo = 3V (¢, petit) a t;=500ms (b).

résonance | n=1 (2w,) | n=2 (w,) | n=3 (2w,/3) | n=4 (w,/2)
¢ [3,8x10 % 6x10°? 25 5,8

TABLE 3.4 — Différentes valeurs de ¢,,, pour les quatre premiéres résonances avec la condi-
tion initiale z(¢ = 0)=0,2mm et une vitesse initiale nulle.

Analyse expérimentale

L’excitation paramétrique en PI pour différentes valeurs V; de la tension du tickle
conduit aux résultats de la figure [3.14] Cette figure montre que selon la valeur de Vj,
I'excitation résonante se traduit par la croissance du signal de fluorescence (cas Vy plus
faibles) ou par sa diminution (cas Vj plus élevés). Cette observation est compatible avec
les simulations du paragraphe précédent. En effet, une baisse d’amplitude du mouvement
peut se manifester expérimentalement par une hausse de signal de fluorescence et une aug-
mentation de I’'amplitude par une chute de signal.

Par ailleurs, si on reproduit ces expériences pour différentes conditions de piégeage RF
(différentes Vg : figure , on remarque que l’on passe d’un cas faible a forte excitation
en gardant 'amplitude d’excitation V[ constante et en augmentant Vgzp. Ceci montre qu’il
y a un effet d’amplification de I'excitation paramétrique le long de ’axe par le champ RF.
Cet effet, non linéaire lui aussi, n’est pas pris en compte dans le modéle & une dimension

utilisé ici.

Les confrontations des observations numériques et expérimentales ont permis de com-
prendre que I'excitation paramétrique peut se manifester par une hausse de signal pour une
amplitude d’excitation suffisamment faible. Cela est due a un amortissement des oscilla-
tions des ions dans le piége. Cette étude nous permet de valider la méthode de I'excitation
paramétrique pour identifier les fréquences de mouvement des ions quelque soit la réponse
dans le signal de fluorescence. Dans la section suivante, nous poursuivons notre caracté-
risation en présentant une technique d’analyse du signal d’ions froids issu de la caméra
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FIGURE 3.14 — Evolution du signal de fluorescence en fonction de la fréquence d’excitation
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FIGURE 3.15 — Evolution du signal de fluorescence en fonction de la fréquence d’excitation
pour pour différentes valeurs de Vyr a Vy = 60Vpp. Chaque courbe est décalée en amplitude
pour mieux distinguer les spectres.
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CCD.

3.3 Meéthode numérique d’analyse du signal de fluores-
cence des ions froids

Dans 'idée de quantifier I'efficacité du transport des ions d’une zone du piége a une
autre, il est important de connaitre avec une précision suffisante le nombre d’ions piégés.
La fluorescence des ions est détectée par un photomultiplicateur et une caméra intensifiée
CCD.

Pour des fréquences lasers et des paramétres de piégeage fixés, le signal de fluorescence
collecté dépend non seulement du nombre d’ions piégés, mais aussi de leur température.
A cause de la dépendance entre le chauffage RF, le nombre d’ions et le chauffage induit
lors du transport [57, [123], il n’existe pas de relation simple entre le niveau de fluorescence
pour une fréquence laser fixe et le nombre d’ions. En effet, il a souvent été observé une
augmentation du signal lorsque le nombre d’ions diminue & cause d’un chauffage RF plus
faible. Pour analyser quantitativement le nombre d’ions indépendamment de 'amplitude
de signal de fluorescence, la caméra est ’outil essentiel pour observer I’extension spatiale du
nuage. On exploite les caractéristiques de la phase liquide a I’équilibre thermodynamique
dans un plasma non neutre.

Nous avons vu (section que dans la limite du fluide froid, un échantillon d’ions
de méme charge, piégé dans un potentiel harmonique, a une densité uniforme [73|. Le nuage
est délimité par une ellipsoide de révolution [24] ou la densité décroit sur une échelle de
la longueur de Debye variant comme /7T /Vrr. Dans la limite des basses températures, la
densité ne dépend alors que de la fréquence du pseudo-potentiel radial [72] et elle est donnée
par la relation (1.51)) : n, = 2mew?/q?. La densité calculée pour la phase liquide dans nos
conditions de piégeage usuelles (Qrp = 5,235MHz et Vzr = 1045Vpp) est de 1,40 x 10°
atomes/mm?®. Pour une température de 100mK (température typique que peut atteindre
un tel nuage), la longueur de Debye est de 1,85um. Cette longueur couvre 2 pixels sur la
caméra pour un grandissement de 13 utilisé pour nos mesures. Les dimensions typiques
d’un nuage de quelques milliers d’ions en phase liquide sont de 1'ordre de 300um pour la
demi-largeur du nuage et 700um pour la demi-longueur. Ces valeurs sont bien plus grandes
que la longueur de Debye et c’est ce qui assure également la pertinence du modéle de fluide
froid. La densité des ions étant uniforme et bien connue, il suffit de connaitre le volume du
nuage afin d’en déduire le nombre d’ions piégés. Pour faciliter ’analyse des dimensions du
nuage, nous avons développé une méthode numérique. Cette méthode automatique permet
d’ajuster le contour du nuage par une ellipse et d’en déduire les dimensions. Le rapport
des dimensions radiale et axiale du nuage aussi appelé rapport d’aspect obéit a une loi
théorique qui ne dépend que du rapport des fréquences d’oscillation axiale et radiale. Ceci
permet également de valider notre technique d’analyse et de vérifier les lois physiques de
notre piege.

3.3.1 Description de la technique

Pour déterminer les dimensions du nuage, on utilise une technique utilisant I’ajuste-
ment du contour du nuage par ’équation d’une ellipse. Pour faciliter la description de la
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méthode, nous représentons I'image d’un nuage d’ions comme une matrice X x Y ou X et
Y sont les nombres de pixels respectivement suivant 1’axe horizontal et vertical de I'image.
Un contour du nuage est d’abord déterminé a partir d’un seuil de signal sur la matrice
image. Ensuite, ce contour est ajusté numériquement par ’équation elliptique. Dans la
suite nous analysons plus en détail cette technique.

Etape 1 : contour de ellipse

Il faut tout d’abord, trouver une méthode de détermination systématique du seuil du
signal déterminant le contour de l'ellipse. Aprés plusieurs tentatives, la méthode la plus
satisfaisante consiste en une étude du profil du signal (voir figure |3.16]).

1. Approximation des coordonnées Cx et Cy du centre du signal. C'x est
estimé en prenant la position du maximum de la somme de toutes les lignes en Y’
de la matrice du signal. C'y est obtenue par la position du maximum de la somme
des X colonnes de la matrice image lissée sur quelques pixels.

2. Détermination des deux sections centrales (suivant X et Y'). La section
selon I'axe X du signal est donnée par la ligne C'y de la matrice signal. La section
suivant Y est donnée par la colonne C'x dans la matrice signal. La figure [3.16}(a)
représente une section centrale suivant X. Sur cette figure le signal présente une
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FIGURE 3.16 — (a) Section centrale du signal le long du rayon du nuage et (b) sa dérivée.
Les positions des bords de l'image sont indiquées par Ry et Ry dans la direction X. (c) :
I'image du nuage d’ions en phase liquide avec en rouge le contour du signal et en noir
I’ajustement du contour par une équation de l'ellipse. L’axe z du piége et la direction des
lasers sont verticaux

forme en "chapeau-melon". Sur les bords, la partie plate de la courbe représente le
fond de lumieére diffusée et la partie centrale en forme de lobe représente la fluores-
cence des ions. Notre objectif est de définir un critére numérique pour déterminer
le seuil du nuage d’ions.

3. Calcul de la dérivée du signal. La forme en "chapeau-melon" caractéristique
du signal le long d’une section du nuage donne lieu a deux extrema de la dérivée.
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Ces extrema correspondent a la position ot le signal sort du fond (figure[3.16}(b)).
Quand on compare la position de ces extrema et le bord d’une ellipse ajustée
manuellement (avec le logiciel ImagelJ, par exemple), 'écart est inférieur a un
pixel dans la direction radiale (X). Une incertitude de deux & quatre pixels est
observée dans la direction axiale (Y') du fait de la forme trés allongée du nuage.

Les positions des extrema des dérivées des deux sections centrales du signal sont notées
Ry, Ry pour l'axe X (figure (b)) et Ly, Ly pour 'axe Y. Il reste & décider comment
choisir le seuil du signal & partir de ces quatre valeurs extrémes. Comme certaines ellipses
"débordent" du capteur le long de ’axe du piége, il ne faut pas prendre en compte le seuil
axial mais différents choix du seuil sont possibles.

Etape 2 : fit du contour

L’algorithme d’ajustement du contour par une ellipse a été construit a partir des
fonctions Matlab [124]. Ce programme recherche le contour du nuage a partir du seuil du
signal et ajuste ce contour par I’équation des ellipses. Il produit alors le rayon de 'ellipse
Ry, le demi-axe Ly, le centre C et I'angle de rotation entre ’axe du capteur ICCD et I'axe
de symétrie de I'ellipse (qui est tres faible : typiquement 10~* radians). Un exemple d’image
ajustée est présenté a la figure M(c) Ici, on compare les dimensions du nuage par les
trois méthodes a savoir, les dimensions issues de la détermination de la section (Lg et Ry),
les dimensions issues du contour (L. et R.) et les dimensions obtenues par ajustement
elliptique (Ly et Ry pour dimension fittée).

Les rayons et longueurs de section sont définies par Ry = (Ry — Ry)/2 et Ly, =
(L — L1)/2 données par la section du signal, Ry et Ly les dimensions issues du fit du
contour de l'ellipse et enfin R, et L. les dimensions issues du contour de 'ellipse. Le contour
est déduit de ’ensemble des pixels qui bordent la zone ou le signal est plus grand que la
valeur seuil choisie. Sur un échantillon de 32 images, nous comparons les trois dimensions
entre elles en fonction du choix du seuil du signal.

— seuil sur le rayon Si = (S(Ry) + S(R2))/2 (moyenne du signal sur les deux

bords suivant le rayon) : les rayons R. et R, différent de 1 pixel en moyenne (de
0 a 2 selon Dellipse) et la demi-longueur L. de Ly de 5 pixels (figure .17} (a)). La
figure [3.17}(b) montre que le rayon du fit Ry et celui du contour R, ne différent
que de £0, 2 pixel alors que I'écart entre L. et Ly est inférieur a 1 pixel.

— seuil sur 'axe S;, = (S(L;) + S(L2))/2 (moyenne du signal sur les deux bords
suivant la longueur) : les rayons R, et R, différent de 2 a 6 pixels alors que la
demi-longueur du contour L, différe de Ly de moins de 0,1 pixel en moyenne (fi-
gure (c)). Par contre la figure (d) montre que Ly et L. ont une différence
de moins d’un pixel alors que R, — Ry < 0.4 pixel total.

— seuil moyen Spp = (Sg + S)/2 (moyenne du signal des deux seuils suivant
la longueur et le rayon). Ly et L. différent de moins d'un pixel, R; et R, ne
différent que de £0, 2 pixel (figure B.17(f)). L’autre écart se répartit sur les deux
directions : Ry ~ Rs+2,5 pixels et Ly ~ L,—2 pixels (figure (e)).

Cette technique de fit elliptique permet aussi d’analyser les ellipses dépassant la di-

mension du capteur de la caméra. Dans la pratique, on utilise le seuil sur le rayon pour que
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FIGURE 3.17 — Comparaison des dimensions issues du contour, de la section et du fit par
une ellipse. En (a); (c) et (e), Les dimensions du contour et de la section. En (b), (d), (f),
comparaison du contour et le fit. Le seuil est choisi sur le rayon Sy ((a) et (b)), sur 'axe
du piege S, ((c) et (d)) et la moyenne entre I’axe et le rayon Spr ((e) et (f)).
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cela soit utilisable méme pour des ellipses qui débordent (figure |3.18]). Au vue de I’analyse
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FIGURE 3.18 — Image ajustée d'un nuage dont la taille dépasse le capteur de la caméra
CCD. Le rayon est orienté suivant Y et 'axe z du piége est orienté horizontalement.

entre la section, le contour et le fit sur la figure [3.17) (a) et (b), on observe un décalage de
quelques pixels sur L et de moins d’un pixel sur R.

Pour conclure quant a la pertinence de la technique d’analyse, nous comparons le
nombre d’ions mesurés (N; = nCR}L 7) par le fit et celui calculé par N = nCR:} /o ol «v est
le rapport d’aspect R/L théorique donné par la loi qui le lie & w?/w?. Cette comparaison
permet aussi de vérifier les lois physiques dans notre piége.

3.3.2 Comparaison avec les résultats attendus du rapport d’aspect

Dans le modéle fluide froid a 1’équilibre thermodynamique, le rapport d’aspect du
nuage d’ions dans un potentiel harmonique dépend des raideurs de potentiel radial w? et
axiale w?. La relation qui lie le rapport d’aspect du nuage o = R/L au rapport d’aspect
du potentiel w?/w? est donnée par [24] 125] I’équation dans le cas ot o = R/L > 1
et par ’équation dans le cas a = R/L < 1.

w? sin™ (1— a2 —a (1 —a2)?

0?2 gt —2\1/2 —1 _on\1/2 (3.11)
W sinT (1—a2)"—a (1 —-a?)

w? sinh (a2 = D? —a (a2 = 1)"?

Sl gL . > (3.12)
Wy sinh™ (a2—-1)""—a (a2 —-1)

Dans notre piége, le nuage est allongé suivant 'axe z (axe de l'enceinte) et R < L. La
relation utilisée pour notre étude est et est représentée sur la figure . Cette
relation a été confirmée expérimentalement par Hornekaer et al dans [125]. Dans cette
partie, nous validons notre technique d’analyse en comparant des nombres d’ions calculés
aux nombres d’ions issus de l'ajustement elliptique. Pour le nombre d’ions calculé, nous
supposons le rayon du fit Ry juste, le nombre d’ions est donné par N, = nCRi’c /o avec
a connu issu de I’équation . Le nombre d’ions ajusté est donné par Ny = nchch.
On appelle éy l'écart relatif (N, — Ny)/N.. Pour des ellipses de méme nombre d’ions et
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FIGURE 3.19 — Rapport d’aspect du potentiel w?/w? en fonction du rapport d’aspect o =
R/L du nuage dans le cas R < L.

méme RF, comparer le nombre d’ions revient a comparer le volume de 'ellipse (R*L) car
la densité ne dépend que de Vgp.

Comme nous souhaitons atteindre le 1% d’incertitude, ’approximation au premier
ordre des conditions d’adiabaticité de I’équation de Mathieu ne suffit plus. En effet, pour
Verr = 1120Vpp et Qgrp = 5,23MHz (alimentation du piége quadrupolaire), on trouve
q2/2 = 0,013 et pour Vpe = 2000V a, = —5.1073. Si on considére un générateur différent
ou Qrr = 3,5MHz par exemple (générateur utilisé pour le piége octupolaire), a, passe a
1072 et I'approximation a,,q?/2 < 1 n’est plus suffisante pour atteindre cet objectif. Il
faut étendre le calcul des coefficients dans 'équation de Mathieu au second ordre en (g2,
a,). Une extension au second ordre permet de corriger w, comme indiquée a I’équation

(B.13).
2 2 a
w? = w?, (1 + Em + ax) (3.13)

oll wyo est la fréquence d’oscillation sans correction donnée par la relation et a, =
—2w? /Q% - est introduite par les potentiels statiques de confinement le long de l'axe du
piége. Cette correction intervient dans l’estimation du rapport d’aspect mais aussi dans
celui de la densité et permet de corriger les valeurs obtenues de 0,5%.

Nous choisissons de faire cette étude de validation de la technique d’analyse dans le
piége PII qui est moins perturbé en potentiel que le piége PI. La fréquence d’oscillation
w, utilisée pour calculer le rapport d’aspect « est celle déterminée expérimentalement par
excitation paramétrique dans la section (3.2)) et w, est donnée par la solution de I’équation

de Mathieu ({3.13]).

Analyse en piége PII

Nous comparons les résultats du fit d’images d’ellipses différentes mais réalisées avec le
méme nuage, la méme tension Vzp, mais des Vpo différentes. Dans ces conditions, comparer
le nombre d’ions revient & comparer le volume du nuage étant donné que la densité est
constante a Vgip fixée.
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Sur des séries d’'images & Vzp constante et différentes Vpe (1000 & 2000V), nous
comparons le nombre d’ions calculé et le nombre d’ions ajusté. La figure [3.20}(a) montre
un écart relatif oy compris entre 0,5% et -1%. De plus, on trouve un volume qui varie au
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FIGURE 3.20 — (a) écart relatif 5 entre le nombre d’ions calculé et le nombre d’ions ajusteé.
(b) dispersion du volume du nuage autour de la valeur moyenne a Vzp constante. Chaque
couleur représente une série de mesures dans PII avec le nombre d’ions et une Vip constant.

plus de £1% par rapport a la valeur moyenne. On ne détecte aucune corrélation entre le
nombre d’ions N et Vpe ou lordre chronologique des ellipses (voir figure [3.20F(b)). Nous
pouvons estimer l'incertitude sur le volume (avec une marge totale de 6 o) a :

dv==41% (3.14)

Nous comparons maintenant les ellipses pour des nuages de différentes tailles et piégés
avec des tensions Vi et Vpo différentes. La loi de la densité intervient maintenant
dans la comparaison. La figure présente 'écart relatif oy relevé sur plusieurs séries
avec des nombres d’ions et des tensions différentes. On trouve un écart entre le calcul direct
et 'estimation plus grande que dans le premier cas ol le volume est conservé. Dans ce cas,
lerreur dans l’estimation du nombre d’ions est comprise entre 2 et 6%. Cette analyse en
piége PII permet de valider la technique d’analyse. Dans la suite, cette méthode d’analyse
est utilisée pour caractériser le piége PI qui a un potentiel perturbé par le potentiel de
contact.

Analyse en piége PI

Une analyse globale en piege PI des rapports d’aspect sur une série d’images a Vpo
constante a montré un décalage systématique entre a et oy = Ry/L; (figure [3.22}(a)).
Pour expliquer ce shift, a ce niveau, nous admettons que la technique d’analyse est valable
(étude faite en PII) et nous supposons que les fréquences w, et/ou w, ne sont plus justes
en PI. Nous supposons que la raideur du potentiel axial est plus modifiée que la raideur
du potentiel radial. Pour tenter de corriger la valeur de w,, nous admettons oy = Ry/Ly
juste. Sur une série d’images faites a Vgp = 840Vpp constante et Vp variable, les oy issus
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FIGURE 3.21 — Ecart relatif 6 pour des nuages de taille variée de quelques milliers d’ions
et des tensions différentes dans le piége PII : Vzp (800 & 1100Vpp) et Ve (1000V & 2000V).

de ces images sont remplacés dans la relation (3.12)) pour déterminer la fréquence axiale
ajustée par fit des ellipses w,;. Le résultat est représenté sur la figure M(b) La relation
entre w?, et Vpe est linéaire (comme attendu) La relation entre w,; et Vpe est donnée par
(13.15)).

v,
wae /21 = (124,5 + 1,0) % (kHz) (3.15)

La valeur de w,; obtenue est inférieure a la valeur déterminée par excitation paramétrique
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FIGURE 3.22 — (a) écart relatif 6, = (v — ay)/« entre les rapports d’aspects calculés et
ajustés sur une série d’image a Vpe = 1000V. (b) w? (calculé par la relation (3.12)) avec

z
a = ay) en fonction de Vpe dans une série d'images & Vgp = 840Vpp.

qui est de 131kHz pour 1000V. Cette valeur correspond pourtant aux premiéres mesures
par excitation paramétrique aprés la mise en fonctionnement du piége. Cette remarque
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permet d’affirmer que la différence observée peut étre imputée au potentiel de contact qui
s’est formé par les dépots d’atomes neutres au cours des expériences. De plus, & cause du
potentiel de contact, le fond du puits est décalé dans le sens radial. Un ajustement har-
monique du potentiel axial & différents points du plan radial (figure montre que la
fréquence w, dépend de la position de 'axe z dans ce plan. Comme l'excitation paramé-
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FIGURE 3.23 — Variation de w,(z) dans le plan radial. Ces fréquences w, sont obtenues
en ajustant numériquement le potentiel axial par un harmonique a différentes positions de
I’axe z dans le plan radial.

trique des ions se fait en phase gazeuse, nous pensons que les ions sont peu sensibles au
décalage du puits. Il faut que les ions soient suffisamment froids pour se mettre au fond du
puits et subir ce petit décalage en fréquence. Le potentiel w,; est choisi par la suite pour
comparer les nombres d’ions & Vg constante et variable.
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FIGURE 3.24 — (a) écart relatif entre le nombre d’ion calculé et celui ajusté dans PI a Vgp
constante sur un nuage de 3000 ions. (b) dispersion de volume. Chaque couleur représente
une valeur de Vzp.

Le comportement dans le piege PI est différent par rapport au piége PII. Tout se
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passe comme si les parameétres de piégeage variaient dans le temps. Pour plusieurs séries
d’ellipses d'un méme nuage & Vgp constante, on observe un écart relatif entre les nombres
d’ions compris entre 0 et -2% (figure [3.24}(a)). Les variations du volume mesurées sont
de plus de 10% pour un méme nuage (figure [3.24}(b)). On peut supposer qu’il y a une
corrélation avec Vpo mais le sens de variation n’est pas toujours le méme. En effet, nous
avons remplacé 'alimentation quadrupolaire par 'alimentation octupolaire pour détecter
un éventuel probléme provenant du générateur. Sur une série de 32 ellipses du méme nuage
avec une succession de valeurs de Vpe, nous avons fait des mesures de 1’écart relatif 9,
entre le rapport d’aspect calculé et celui ajusté (figure [3.25}(a)) et la dispersion de volume
autour de la valeur moyenne (figure [3.25}(b)). Nous observons 4, inférieure a 0,5% et
une dispersion de volume inférieure a +1,5%. De plus, le méme type de séries est réalisé
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FIGURE 3.25 — (a) écart relatif entre le rapport d’aspect calculé et celui mesuré pour une
série d’'images a Vrr = 671Vpp et (b) dispersion du volume autour de la valeur moyenne.

apres plusieurs jours avec 'alimentation quadrupolaire et les mémes variations de volumes
inférieurs a 1.5% sont obtenues.

Les derniéres mesures avec des réglages affinés de mise au point de l'objectif de
détection laissent penser que l'incertitude sur le volume du nuage (avec une marge totale
a 6 o) peut étre estimée a :

ov==+15% (3.16)
C’est la dispersion de mesure quand tous les paramétres sont constants. Par contre, dés que

Vpe ou Vgr varie, on observe des fluctuations inexpliquées qui peuvent atteindre 10%. I1 est
donc trés important de comparer des ellipses de nuages piégés dans les mémes potentiels.

Influence de la température sur la taille du nuage

L’indépendance de la taille du nuage avec la température de I’échantillon a été vérifiée
en phase liquide. En effet, sur une série de mesures dans PII pour différents désaccords
du laser de refroidissement, nous avons vérifié que la taille du nuage en phase liquide ne
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change pas avec la température. La variation de température occasionnée n’a pas d’impact
sur les dimensions de ’ellipse déduites par le protocole décrit ci-dessus.

Pour des nuages de plus en plus gros dépassant les 10° ions, la température est plus
élevée que pour des nuages petits. Dans le cas des grands nuages, la longueur de Debye
devient plus importante. De plus, il est nécessaire de réduire considérablement ’amplitude
Vrr pour observer la phase liquide, I'extension des bords peut atteindre dix pixels, ce qui
rend la détermination du bord du nuage moins précise. De plus, pour des nuages tres petits
(quelques centaines d’ions), I'incertitude liée & la taille d’une pixel devient plus importante.
En conclusion, notre technique d’analyse reste pertinente pour des nombres d’ions typiques
comprises entre quelques centaines et cent mille ions.

3.3.3 Estimation du nombre absolu d’ions piégés

Pour estimer le nombre absolu d’ions piégés, nous nous servons de la technique décrite
en début de cette partie pour déterminer la demi-longueur et le rayon de ’ellipse du nuage.
Pour avoir un nombre d’ions avec une petite incertitude, il est important de connaitre avec
précision le grandissement de 1’optique de collection.

Mesure du grandissement

Pour mesurer expérimentalement le grandissement ~, on peut déplacer I'objectif de
collection perpendiculairement & l’axe optique (et aussi & I'axe du piége) en mesurant le
déplacement de I'image. L’incertitude de cette grandeur doit étre connue afin de déterminer
correctement le nombre d’ions. Le déplacement Djy,q4. de I'image dii & la variation de la
position Dgpjecrir de I'objectif est donné par :

Dimage - ’yDobjectif (317)

Comme c’est le déplacement du centre de 'image de I'ellipse qui est utilisé pour la mesure,
il est nécessaire de connaitre la dispersion des mesures de la position du centre. Sur une
série d'images de méme Vypr et Vpe, la dispersion de la position du centre calculée en P1
et P2 est donnée par :

0Cmiar = =1 pxl et 0Cregia = £0.25 pal (3.18)

Puisque que c’est la translation de 'objectif dans la direction radiale qui est impor-
tante pour la mesure du grandissement[}] la précision sur I'estimation du grandissement est
bien meilleure que si on translate I'image suivant ’axe. Sur une série de mesures réalisées
en PI et PII, en déplacant I'objectif suivant le plan radial par la vis micrométrique, on
trouve :

vpr = 13,164 £ 0,002 et vprr = 12,886 = 0,002 (3.19)

3. Nous avons choisi de mesurer le grandissement v par un déplacement de ’objectif dans la direc-
tion radiale, pour laquelle v est constant. A cause de la configuration de notre optique de détection, un
déplacement le long de I'axe du piége entraine une variation de ~.
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En plus de l'incertitude liée a la mesure, il existe une autre source d’erreur liée a
la profondeur de champ. Dans les piéges PI et PII on a estimé l'incertitude sur la mise
au point a +100um. Une erreur de mise au point de +100pxm, implique une erreur sur le
grandissement de £0,0015. On en déduit une incertitude globale 6 :

0y = £0,0035 (3.20)

Ces estimations sont valables pour le montage optique avec I'objectif seul. En effet, lorsqu’il
est nécessaire d’observer des nuages beaucoup plus grand que 2.10° ions, le grandissement
donné ici est modifié par ajout d’une lentille dans le montage optique.

Incertitude sur le nombre d’ions

Trois contributions participent & ’erreur possible sur le nombre d’ions N : I'incerti-
tude sur le volume déduit des dimensions mesurées sur 'image, l'incertitude sur la densité
du nuage et l'incertitude sur le facteur de grandissement . Dans la configuration objectif
seul, cette derniére contribution est négligeable.

L’analyse des ellipses du méme nuage faite pour les conditions différentes (Vpe et/ou
Vrr) nous donne accés a l'incertitude totale sur le nombre global d’ions piégés. Le nombre
N varie de 6 % quand on fait varier Vzp en PII et atteint 10% en PI. Quand c’est Vpeo
qui est modifiée pour un méme nuage, on ne voit pas d’effet sur NV en PII contrairement &
PI. Nous pensons que le potentiel de contact modifie localement le potentiel de piégeage.
En attendant d’identifier les causes de ces variations et de pouvoir les prendre en compte,
nous estimons a +5 % l'incertitude sur le nombre d’ions absolu. Le nombre total d’ions en
piege quadrupolaire est alors donné par le relation suivant :

2mey o

4
N = R ?RiLf + 5% (3.21)

L’incertitude ainsi déterminée est pertinente jusqu’a 10° ions piégés. Pour des nuages dont
le nombre d’ions dépasse cette valeur, cette incertitude doit étre revue a la hausse.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons observé que les ions refroidis par laser dans les pieges
radio-fréquence passent d’une phase gazeuse (ou l'interaction entre ions est faible) vers
des phases liquide ou cristalline (forte interaction entre ions). Contrairement a ce que
prévoit la théorie sur une transition continue entre ces phases, les expériences ont montré
une transition abrupte entre la phase gazeuse et la phase liquide. Ces passages abruptes
résultent d'une compétition entre le refroidissement laser et le chauffage RF jusqu’a ce que
le refroidissement I'emporte. Elles se manifestent par des chutes de signal dans le spectre
Doppler et peuvent se faire en une ou plusieurs étapes en fonction des parameétres du puits
de potentiel et de l'intensité laser disponible.

Pour caractériser le puits de potentiel effectivement vu par les ions, nous utilisons une
technique d’excitation paramétrique. Nous avons aussi observé des pics de signal positifs
dans le spectre du mouvement au lieu uniquement des pics négatifs comme attendu dans
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ce type d’expériences. Nous avons effectué une étude numérique pour expliquer ces obser-
vations. Les résultats ont montré que les pics positifs apparaissent dans le signal lorsque
Iamplitude d’excitation est inférieure & une valeur seuil. Ces pics positifs correspondent a
une réduction de la vitesse des ions. Nous pensons que l'excitation paramétrique a faible
amplitude conduit & un refroidissement. D’autres analyses seront nécessaires pour la vali-
dation de cette étude. Les mesures des fréquences d’oscillations sont exploitées pour étudier
la morphologie du nuage et ainsi déterminer le nombre d’ions piégés.

Pour dénombrer les ions piégés, il faut connaitre le volume du nuage, étant donné
qu’en phase liquide la densité est uniforme et dépend de la raideur du potentiel de confi-
nement radial. Nous avons mis au point une technique numérique permettant d’analyser
les images d’un nuage d’ions en phase liquide. Cette technique automatique permet de dé-
terminer le volume du nuage avec une incertitude maximale de 1,5% et offre la possibilité
d’analyser les images dont la taille dépasse la taille du capteur. L’analyse faite dans les deux
piéges a permis de mettre en évidence une grande différence au niveau des potentiels entre
la zone PI et la zone PII. En effet, les mesures du nombre d’ions dans le piége PI révélent
une grande dispersion par rapport a PII. Ces observations permettent de supposer que le
potentiel de contact dans le zone PI modifie localement le potentiel vu par les ions. L’effet
de ce potentiel de contact sera analysé dans le chapitre suivant. Cette caractérisation du
nombre d’ions piégés est trés importante pour quantifier le nombre d’ions transportés entre
deux zones du piége.



Chapitre 4

Transport d’ions entre les différentes
parties du piége

Le transport de particules chargées entre deux piéges constitue un ingrédient impor-
tant pour de nombreuses applications comme par exemple, la spectrométrie de masse [126],
I'étude des ions exotiques [127] et des expériences physico-chimiques [12]. Plusieurs groupes
ont déja travaillé sur le transport d’un ion unique dans le cadre de I'information quantique
pour transférer et manipuler de I'information par des bits quantiques [128], 129, [130]. De
plus, transporter les ions est aussi important pour la métrologie des fréquences micro-onde
[36]. En effet, dans les horloges micro-onde a piége double, le pompage optique et la mesure
de population de I’état excité se passent dans la partie la plus ouverte et la plus confinante
(un piége quadrupolaire) et l'excitation d’horloge dans la partie ot le micro-mouvement
est faible (multipolaire). Ceci nécessite un transport sans perte d’ions car une variation du
nombre d’ions peut affecter la stabilité de la fréquence de I’horloge atomique.

L’une des principales problématiques est d’éviter le chauffage pendant le transport
car il modifie la dynamique du nuage et peut induire des pertes d’ions. Dans la majorité des
cas cités d’expériences d’ions uniques en micro-piége, un processus de refroidissement est
intégré dans le protocole de transport et permet de transférer des ions froids. Afin de pré-
server la cohérence de I’échantillon, les transports sont effectués sur des temps plus courts
que des durées adiabatiques. (durée pour laquelle 'état quantique des ions est préservé
pendant le transport) [131], 132, 133].

Dans les micro-piéges, un ion unique est transporté dans le niveau fondamental vi-
brationnel [134] sur une distance d’environ 100pm. Au cours du transport, le puits de po-
tentiel n’est pas déformé [135]. Cela permet de garder 'énergie cinétique de I'ion constante
au cours du déplacement et nécessite 'implantation d’un grand nombre d’électrodes de
controle [136]. Cependant, les expériences nécessitant le transport d’un grand nuage comme
la notre ou la métrologie des fréquences micro-onde [36] requiérent des macro-piéges. Dans
ce type de piéges, I'utilisation des électrodes de compensation est possible mais trés com-
pliquée a réaliser parce que la cartographie du potentiel n’est pas parfaitement connue.

Notre piege linéaire (figure 4.1} (a)) a un rayon de 3,93mm et la distance de transport
est de 23mm entre les centres de PI et PII et de 81,5mm entre les centres de PII et et PIII.
Le transport est controlé suivant 'axe z du piége par les électrodes DC. Le transport se
fait par déplacement et déformation du puits de potentiel. Notre objectif est de transporter
un grand échantillon ionique sans perte entre les zones du piége. Comme la déformation
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du puits au cours du transport induit une variation de sa raideur sur plusieurs ordres
de grandeur,s’impose une déformation du puits de potentiel adiabatique, conduirait a des
temps de transfert de plusieurs dizaines de secondes. Ceci est de I'ordre de grandeur des
temps d’interrogation dans les horloges micro-onde & ions et constitue un facteur limitant
pour la stabilité en fréquence de I’horloge. Nous souhaitons donc rendre le transfert le plus
court possible et ne pas nous limiter aux déformations adiabatique su potentiel.

Dans ce chapitre, nous proposons un protocole de transport rapide entre les zones
quadrupolaires et octupolaire du piege. La premiére étape est la description du protocole
de transfert au sein du piége quadrupolaire, entre PI et PII. Ensuite, les résultats expé-
rimentaux sont exposés. Avant de présenter le transport entre PII et PIII, I'impact de la
non symeétrie entre les deux sens de transport PI-PII et PII-PI est analysé.

4.1 Protocole de transport entre les zones PI et PII du
piége

Dans ce travail, nous extrapolons les analyses faites pour un ion unique [128], 129, [130]
au nuage d’ions. Lorsque plusieurs ions sont transportés, le nombre d’ions devient un
parameétre important. Pour nous guider dans nos expériences, des simulations de dynamique
moléculaire [I37] ont été menées afin de déterminer un protocole de transport sans perte
et sans chauffage.

Considérons ¢;(x,y, z) la distribution de potentiel électrique créée a l'intérieur du
piege par les électrodes DC; lorsque 1V est appliquée a celles-ci. Pendant le transport
entre PI et PII, seules les contributions de DC,, DCy et DC5 sont prises en compte et les
autres contributions sont négligées du fait de leur distance par rapport aux centres de PI
et PII. Comme I'étendue radiale du nuage est négligeable par rapport au rayon du piége
et comme le transport se fait suivant I’axe du piége, nous supposons que la contribution
radiale du potentiel DC ¢;(z,y, z) est uniforme, soit ¢;(x,y,2) = ¢;(x = 0,y = 0, 2) que
nous notons ¢;(z). Le potentiel total DC dans le piege quadrupolaire pour une tension V;(t)
s’écrit alors [13§] :

1=3

(0= S Vilt) 6n (2) (4.1)

i=1

Dans les deux zones du piége, le potentiel ® (z,¢) est généré par les trois électrodes nu-
mérotées 1, 2 et 3. Ce potentiel forme ainsi deux puits séparés par une barriére V5. Le
potentiel axial calculé est représenté sur la figure (b) pour V; = 1000V appliquée a
chaque électrode DC;. En piége quadrupolaire linéaire et dans approximation adiabatique,
le potentiel de piégeage est représenté par un potentiel harmonique. Le transport des ions
d’un piege a l'autre est assuré par le déplacement des minima de potentiel dans les deux
zones du piége. Il est réalisé par variation temporelle des potentiels V;. Au cours du trans-
port, les deux puits de potentiel fusionnent lorsque V5, = 0. Nous devons alors développer
un profil de potentiel qui permette de transférer les ions de la zone PI & la zone PII. Dans
la suite, nous appelons zp,,(t) la position du minimum de potentiel calculé pendant le
transport. D’apreés la condition d’équilibre, au fond du puits de potentiel, la relation
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FIGURE 4.1 — (a) Représentation schématique du piége quadrupolaire et (b) : la distribution
de potentiel calculée le long de ’axe pour V; = 1000V .

reste satisfaite pendant le transport.

() ”
/) zmin(t)

En faisant un développement limité au second ordre du potentiel ® (z,¢) autour de la posi-
tion de z,i,(t), nous obtenons le profil de potentiel axial de piégeage pendant le transport.

Us,) = @ (2,8) — @ (2, ) = %mw (1) (2 — 2in)’ (4.3)

ou la raideur instantanée du potentiel suivant I’axe du piége est donnée par (4.4)).
0*® (2,1)
2 )
mw; (t) = | (——=—— 4.4
0= (a"5a) (4.4)

La fréquence correspondante w, dépend du temps et varie de plusieurs ordres de grandeurs
pendant le transport. Le choix de I'évolution de z,,, joue un réle trés important dans
I'efficacité du transport et sur le gain d’énergie des ions au cours du transport. L’expression
générale de z,,;,(t) entre 0 et L est donnée par la relation (4.5).

Zmin(t) = 9(t) (H (t) = H (t = 1g)) + LH (t = ty) = L2 (4.5)

ou L est la distance de transport entre les centres des deux piéges PI et PII (L=23mm), ¢(t)
la fonction de transport, ¢, la durée de transport et H(t) la fonction Heaviside. Nous avons
comparé numériquement quatre fonctions de transport a savoir : une fonction linéaire,
sinusoidale, polynomiale [I39] et une fonction tangente hyperbolique [128]. Les résultats
[137] montrent que la fonction tangente hyperbolique est la plus pertinente pour le transfert
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(taux de chauffage faible et un taux de transport élevé). Dans la suite de notre étude
expérimentale, cette fonction tangente hyperbolique est utilisée (4.6)

tanh @ —4
LA,

2 tanh (4)

gt) = +1 (4.6)
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FIGURE 4.2 — Evolution des minima de potentiel dans chaque zone du piége. Les tirets
noirs marquent la séparation entre le piege PI et PII.

La figure présente 1’évolution des minima de potentiel dans les deux zones du
piége avec la fonction de transport tangente hyperbolique. La courbe bleue est le minimum
dans la zone PI et la courbe rouge I’évolution du minimum dans la zone PII. Au cours
du transport PI-PII, le but recherché est que le nuage puisse suivre le minimum z,,;, (t)
dans le temps de fagon a suivre la courbe bleue puis la courbe rouge et finir dans PII (et
vice-versa pour le transport PII-PI).

Les simulations montrent de plus que la déformation du puits de potentiel au cours
du transport est responsable du chauffage dans le mouvement global du centre de masse
des ions dans le nuage [I37]. Dans notre montage expérimental, la distance entre les élec-
trodes DC est plus longue que la largeur effective du potentiel créé. De plus, du fait de la
limite & 2000V (valeur maximale délivrée par le générateur) des tensions V;, et le nombre
limité d’électrodes, il n’est pas possible de transférer le puits de potentiel sans le déformer.
Pendant le transport, la condition d’équilibre impose une relation entre V7, V5 et V5 :

Vi (1) ¢ (2) + V3¢£»,<z>> y (4.7)

i = (AT

ou ¢ = 0¢/0z est la dérivée premiére de la fonction ¢ par rapport a z. Le calcul de
V5(t) requiert de connaitre le profil du potentiel créé par chaque électrode pour estimer la
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dérivée au premier ordre. Nous avons montré dans la section ([2.1.3) que la distribution de
potentiel généré par chaque électrode DC peut étre ajustée par une fonction d’équation
fi(2) = a;(1+4 (2 — 2;)*/w?)~* (relation (2.1))). Pour le piege quadrupolaire, w; 53 = 8, 9mm,
a13 = 28,8V et a;=29V pour 1000V appliquée. Pour I’expérience, nous basons nos calculs
explicites des V; sur I'approximation ¢;(z) ~ fi(z)

Au niveau de 'électrode DC5, ce potentiel V5 admet une discontinuité lorsque z,,;, =
29, correspondant au maximum du champ électrique créé par 'électrode DCy (¢ |,,= 0).
Nous proposons deux méthodes pour lever la discontinuité.

4.1.1 Protocole 1 : Vi(t), V5(t) et V; constante

Pour éviter la discontinuité sur V5, la relation (4.7)) est écrite sous la forme :

Ve = (Vlgb’l(z) - V2(t>¢’Q(Z)) (4.8)
Zmin (t)

¢5(2)

Ensuite pour exprimer V5(t), une condition de transport symétrique est imposée. Cette
condition s’écrit :

P(z=q(t)=2(z=q() (4.9)

ou ¢ (t) représente la position du minimum de potentiel lorsque le transport est réa-
lisé du piege PI vers le piege PII [q1 (t) = zpmin (PI — PII)| et go(t) la position du mi-
nimum de potentiel lorsque le transport s’effectue du piege PII vers le piege PI [ga(t) =
Zmin (PIT — PI)]. L’évolution de V5 (t) est exprimée en fonction de Vj (t) a partir des

relations , et ;

_ ¢5 (q1) [61 (q1) — ¢1 (q2)] — 871 (@1) [¢3 (@1) — 93 (2)]
Ve (t) = =V ) 10 (ar) — 2 ()] — 0 () [0 (q2) — s (22)

Au cours du transport par ce protocole labelisé 1, V; est fixé. Ensuite V5 (¢) et V3 (¢) sont

calculés a partir des relations (4.10) et (4.8]).

(4.10)

4.1.2 Protocole 2 : V5(t), V4 et V5 constantes

Dans cette partie, les tensions V] et V3 sont fixées pendant le transport. La solution
est trouvée par le prolongement par continuité de V5 en zj :

’llll}]%‘/Q(ZQ—h) :’lllir(l)Vg(ZQ—f—h) (4.11)

L’équation (4.11)) permet d’exprimer la relation entre V3 et Vi qui est la suivante :

Vi Vi [ (4.12)

Doy — ¢ /21}
Py — Prds ] ,,
La relation (4.12]) peut étre simplifiée a V3 = —V1 ¢ (22)/d%(22) lorsque la condition ¢/(zy) =
0 est satisfaite. Numériquement, cette condition n’est en général pas satisfaite car I’espace
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est discrétisé et un point de la grille ne coincide pas avec zy [137]. Dans ce protocole 2,
les tensions V5 et V3 sont calculées a partir de la valeur de V. V3 et V) sont constantes
pendant le transport. Dans les conditions de symétrie parfaite entre les électrodes DC et
DCj5 par rapport & DCy, V; = V3. Cependant, des asymétries dans la géométrie du piége
brisent cette égalité. Une petite différence de 400mV est introduite (pour V; = 1000V,
V3 =999,6V). Nous pouvons pour le transport entre PI et PII négliger cette différence.

Vi PI Vo(t)  PIT V3

QO Zmin

— Potentiel

25

0 5 10 15 20 25

FIGURE 4.3 — Potentiel DC total pendant le transport PI-PII. Le point rouge représente
la position du minimum de potentiel, la courbe bleue le potentiel total calculé.

La figure présente les déformations du potentiel calculé et le déplacement de la
position du minimum z,,;, au cours du transport. A mi parcours (z = 0), la dérivée seconde
du potentiel s’annule et le potentiel devient trés plat. Dans la suite, nous tentons de repro-
duire expérimentalement ces potentiels pour étudier I'efficacité du transport. Nous avons
proposé deux protocoles de transport qui sont comparés d'un point de vue expérimental
dans la section suivante. Le but est de choisir le protocole qui présente le taux maximal de
transport.

4.2 Mesures préliminaires aller-retour entre PI et PII

Le transport des ions dans le piége est piloté par un programme Labview. Les pa-
rametres du transport a savoir V; et ¢, sont des entrées du protocole. Les variations des
tensions V5(t) et V3 sont calculées a partir de V) par un programme. Le logiciel Labview
envoie ensuite les tensions calculées sur les générateurs DC. La figure présente les étapes
de générations des tensions de transport.

Les ions sont créés et transportés en phase gazeuse. L’analyse du transport peut se
faire par observation du signal de fluorescence du photomultiplicateur dont un exemple est
représenté sur la figure [4.5] Comme vu en section [3.3] le rapport des signaux de fluorescence
ne permet pas de déterminer le taux de transfert avec précision. Néanmoins, ’analyse
du signal d’ions est aussi intéressant pour faire un diagnostique du chauffage pendant
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FIGURE 4.4 — Gestion des tensions pendant le transport.
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FIGURE 4.5 — Signal de fluorescence pendant le transport PI-PII-PI avec détection dans
PI. La premiére chute de signal représente le départ des ions de PI, la durée ¢, représente
le temps d’attente dans PII, la croissance abrupte représente le transport PII-PI et ¢y, la
durée de refroidissement dans PI.
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le transport a travers le temps que met le signal de fluorescence pour atteindre le niveau
stationnaire. Cette méthode est exploitée dans la section [4.4.4] L’analyse des ellipses d’ions
formées lorsque le nuage est froid est utilisée pour quantifier le taux de transport.

Avant le transport, les ions sont créés en phase gazeuse et refroidis jusqu’en phase
liquide. A cet instant, une image est réalisée par la caméra intensifice CCD pour une
détermination du nombre d’ions, puis la fréquence du laser de refroidissement est réduite
jusqu’a observation d’un saut de signal marquant la transition de phase liquide-gaz. Le
transfert est réalisé en phase gazeuse. Aprés le transport, les ions sont & nouveau refroidis
jusqu’a la phase liquide pour prendre une seconde image. La comparaison des deux images
avant et aprés le transport permet de quantifier le taux de transport avec précision. Pour
les transports aller-retour, le piége de départ est vidé[] avant le retour des ions.

Pour des transports aller-retour, un temps d’attente suffisamment long (de l'ordre de
t, = 5s) est choisi aprés laller afin de permettre aux ions d’atteindre 1’équilibre thermique
avant le transport retour. En effet, le suivi dans le temps de la fluorescence du nuage aprés
transport montre un temps typique de quelques secondes pour le retour a I’état stationnaire.

Dans cette partie, nous analysons les premiers résultats du transport. Nous commen-
cons par la mise au point de la mesure d’efficacité du transport. Nous comparons ensuite
Pefficacité du transport pour les deux protocoles et nous terminons par l'influence des
tensions de piégeage.

4.2.1 Mesure de efficacité du transport

L’efficacité d’un transport est mesurée par comparaison du nombre d’ions avant et
aprés le transport. Si les images du nuage sont prises dans les mémes conditions (méme
piége, Vrr et Vpe), comparer le nombre d’ions revient & comparer le volume de ’ellipsoide,
la densité étant identique dans les deux cas. Pour quantifier le volume du nuage d’ions
piégés, nous utilisons la méthode géométrique décrite dans le chapitre (3, Nous avons montré
que le volume du nuage peut étre mesuré avec une incertitude relative de 1% dans PII et
1,5% dans PI. Lefficacité du transport est donnée par le rapport entre le nombre d’ions
N, aprés le transport sur le nombre d’ions /Ny avant le transport. Pour estimer la précision
de mesure, nous utilisons la regle de la somme des contributions non corrélées conseillée
[140]. L’efficacité du transport aller-retour est alors donnée par :

p-2
Ny

£V (01)? + (02)? (4.13)
ou ¢; représente l'incertitude relative sur la mesure du nombre d’ions. Pour des mesures
d’aller-retour dans les mémes conditions de piégeage, les incertitudes considérées sont ceux
du volume. L’incertitude de mesure de 'efficacité de transport vaut +1.5% avec observation
dans PII et 2% dans PL

Lorsque les mesures du nombre d’ions sont faites dans des conditions différentes ou
dans des piéges différents, 'incertitude de mesure est plus grande que si la mesure du
nombre d’ions était faite dans les mémes conditions. Dans le chapitre [3], nous avons montré
des incertitudes maximales de mesures du nombre absolu d’ions piégés dans les piéges PI
et PII de 5%. D’apres I’erreur sur la mesure de 'efficacité du transport est alors de
+7% dans chaque piége.

1. en appliquant des tensions négatives sur DC7 ou DC3 selon que le piége de départ est PI ou PII



§4.2 Mesures préliminaires aller-retour entre PI et PII 99

4.2.2 Choix du protocole de transport

Pour choisir un protocole de transport parmi les deux proposés, nous faisons les trans-
ports dans les mémes conditions avec les deux protocoles. Comme les simulations numé-
riques montrent une dépendance du nombre d’ions transportés avec la durée du transport
(tg), les transports sont réalisés en fonction des durées de transport. Pour certaines valeurs
de t,4, le taux de chauffage est élevé. Cela peut étre une cause de perte d’ions du piége.
Notre but étant de faire des transports efficaces et sans chauffage, nous cherchons tout
d’abord a identifier les durées pour lesquelles les taux de transport sont maximum. Du
fait de la bande passante des alimentations DC, les durées de transport que nous pouvons
tester sont supérieures a 80us. En dessous de cette valeur, le profil des tensions est déformé
par rapport au profil désiré.

Pour vérifier si les approches de calcul de Va(t) (section et sont équiva-
lentes, nous avons représenté sur la figure Iefficacité du transport en fonction de ¢, en
fixant V7 = 1200V et la tension radio-fréquence a Vi = 1045Vpp soit ¢, = 0, 15. Pour ces
expériences, le transport s’effectue en aller et retour et chaque sens de transport se fait avec
la méme durée de transport ¢,. Les ronds bleus représentent les résultats du protocole 1 et
les deux carrés noirs, le protocole 2. Les résultats issus des deux protocoles sont identiques
a une barre d’erreur prés. Dans le premier protocole, deux des trois tensions DC varient
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FIGURE 4.6 — Efficacité du transport aller-retour PI-PII-PI en fonction de la durée du
transport (pour Vgr = 1045Vpp et Vpe = 1200V). Les ronds bleus : protocole 1, les carrés
noirs : protocole 2 et les triangles rouges : protocole 2 et avec le potentiel calculé avec
Simion.

ce qui nécessite plus de ressources informatiques que le deuxiéme protocole qui consiste a
faire varier uniquement une tension sur les trois. Nous gardons alors ce second protocole
de transport dans la suite de nos travaux.

Sur la figure nous comparons aussi les résultats de transport pour des tensions
calculées si le potentiel est décrit par le logiciel Simion et celui pour lequel le potentiel du
piége est ajusté par la relation (2.1). Pour vérifier la pertinence de cette derniére méthode
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sur le transport, nous avons représenté par les triangles rouges, le transport par le protocole
2 en considérant directement le potentiel calculé. Les résultats montrent que les triangles
rouges et les carrés noirs sont superposés. L’ajustement par la relation suffit donc
a reproduire les mémes taux de transport qu’avec toute la grille de points donnée par
Simion. Cela représente un gain de temps important sur le calcul des potentiels pendant
le transport.

De plus, 'analyse de la figure permet de remarquer une efficacité de transport
atteignant les 80% a t, = 100us. Dans la suite, nous privilégions cette valeur de la durée
du transport pour explorer 'impact des paramétres de confinement comme les tensions V;
et VRF-

4.2.3 Influence des paramétres de piégeage

Dans cette partie, la durée du transport est fixée a t, = 100us et des transports aller-
retour PI-PII-PI sont réalisés. Les ions sont donc détectés dans PI. Le but est d’étudier
I'influence de la raideur des potentiels de confinement sur le transport.

Dans un premier temps, nous faisons un balayage du potentiel Vzr en gardant Vpe
fixe ( V3 = 1000V). L’efficacité du transport est représentée sur la figure en fonction
du paramétre de Mathieu, proportionnel a la tension Vzp. Le transport est plus efficace
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FIGURE 4.7 — Efficacité du transport en fonction du parameétre de Mathieu g, pour ¢, =
100us et Vpe = 1000V . Les tailles de nuages typiques sont de 2.10% & 3.10? ions.

autour de ¢, = 0,15 soit Vrp = 1045Vpp.

D’autre part a Vgp fixe (Vgp = 1045Vpp), des tests de transport sont faits pour
différentes tensions Vpe. Les résultats sont représentés sur la figure .8 Sur cette figure, les
points bleus représentent les résultats pour des gros nuages d’environ dix & vingt mille ions,
les points rouges des nuages de cing a dix mille ions et enfin, les points noirs représentent les
nuages plus petits que cinq mille ions. Nous remarquons que le maximum d’ions transportés
est réalisé pour des V; compris entre 1200 et 1400V. Cet effet 1ié a Vpe est étudié dans la
section suivante en séparant le transport dans les deux sens. L’observation de la figure
montre une petite variation de 'efficacité du transport avec le nombre d’ions. En effet, le
taux de transport devient plus important lorsque la taille du nuage diminue. Cela laisse
penser que l'efficacité de transport est liée au nombre d’ions.
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FI1GURE 4.8 — Efficacité du transport aller-retour PI-PII-PI en fonction de tension Vpe Pour
tgate = 100ps et Vrp = 1045Vpp. Les points bleus représentent un gros nuage d’environ 10
a 20 mille ions, les points noirs un nuage de 5 & 10 mille ions, les points rouges un nuage
de moins de 5 mille ions.

4.2.4 Influence du nombre d’ions piégés sur le transport

Dans ce paragraphe, des expériences sont décrites pendant lesquelles 1'objectif de dé-
tection est déplacé du piege PI vers le piege PII. Les ions sont toujours créés en PI, puis
transportés en PII o ils sont détectés. Les transports s’effectuent toujours en aller-retour
mais cette fois-ci PII — PI — PII. Nous étudions I'influence du nombre d’ions initial
dans le pieége PII sur l'efficacité de transport. La durée de transport est fixée a 100us,
les tensions V; = 1200V et Vgrp = 1045Vpp (¢, = 0,15). La figure montre que pour
un nuage de taille inférieure & cinq mille ions, le taux de transport croit lorsque la taille
diminue et peut atteindre 100% pour des nuages plus petits que deux mille ions. Cet ef-
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FIGURE 4.9 — Efficacité du transport aller-retour PII-PI-PII en fonction du nombre d’ions
initial pour Vi = 1200V et Vzp = 1045V}, et t, = 100us. L'incertitude sur le nombre d’ions
est de 5%.

fet de taille peut étre imputé & une extension spatiale du nuage. Cette figure montre que
pour ces paramétres de transport, le taux de transfert moyen aller-retour est de 80% pour
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des nuages de taille supérieure a cinq mille. Ces taux élevés peuvent étre réalisés avec des
nuages contenant 10° ions.

Dans cette section nous avons fait une analyse préliminaire du transport entre les deux
zones du piege. Cette étude a permis non seulement de mettre en évidence une dépendance
du taux de transport au nombre d’ions initial mais aussi de monter que les transports sont
tres efficaces pour t; = 100us. Par ailleurs, la figure présente un taux maximal de 60%
pour une combinaison ( V3 = 1000V et Vgp = 1045V},) contre un taux de 80% pour le
couple (Vi = 1200V et Vgp = 1045V,,). Cette observation peut étre la signature d’une
dépendance en Vpe. De plus, aucune conclusion n’a été tirée concernant 'influence des
parameétres de piégeage et aussi de la durée du transport. L’étude faite jusqu’ici suppose
que le transport est symétrique dans les deux sens PI-PII et PII-PI. Dans la suite, pour
comprendre la physique du transport et mieux cerner l'influence des paramétres, nous
dissocions les deux sens de transport et étudions séparément chaque sens.

4.3 Dépendance du transport entre PI et PII avec la
durée

Les premiéres mesures montrent une dépendance forte du taux d’aller-retour des ions
avec la durée de transport (section . Pour affiner cette dépendance, nous analysons en
détail dans cette section I'influence du temps de transport. Les nuages transportés ont des
tailles variées allant de deux mille & trente mille ions. L’amplitude de la tension RF est
fixée & Vrr = 1045Vpp (dans le cas contraire, la valeur est indiquée). Nous commengons
par le taux d’ions qui partent du piege initial. Nous présentons ensuite les résultats des
simulations de dynamique moléculaire pour la trajectoire des ions au cours du transport
et nous montrons le taux d’ions qui arrivent & destination. Nous finissons cette partie par
une étude sur l'effet du refroidissement sur le transport.

4.3.1 Départ d’ions du piége initial

Dans cette partie, nous étudions le pourcentage d’ions qui partent du piége initial.
Pendant les expériences, nous mesurons le pourcentage d’ions restant dans le piege de
départ aprés transport. Le pourcentage de départ est obtenu en faisant la différence entre
les 100% du nuage initial et le pourcentage des ions restant en piége initial. Nous étudions
séparément les deux sens de transport.

Départ des ions de PI

Nous nous intéressons aux pourcentages d’ions qui quittent le piége PI. Les ions sont
détectés dans PI avant et aprés le transport PI-PII. La figure montre le taux des ions
qui partent de PI en fonction de la durée de transport ¢, comprise entre 80us et 2,6ms
pour différentes tensions V; a savoir 1800V (a), 1200 (b) et 600V (c). L’observation majeure
est que le nombre d’ions quittant le piege PI dépend fortement de la durée de transport.
Ce nombre oscille entre 0 et 100% plusieurs fois avant d’atteindre une valeur stationnaire
supérieure a 50%. En comparant les cas pour trois tensions DC différentes, nous remarquons
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FIGURE 4.10 — Taux de départ du piege PI en fonction de la durée du transport ¢, pour
différentes tensions DC : V; = 1800V (a), V3 = 1200V (b), Vi = 600V (c). La taille du
nuage est comprise entre 3000 et 30 000 ions. Chaque mesure est indiquée par un point (la
ligne est un support visuel). Les barres d’erreurs ont des tailles inférieures a la taille des
points.

un décalage des oscillations avec ¢, et une augmentation du nombre d’oscillations avec la
tension DC.

Départ des ions de PII

Les ions sont créés dans PI et transportés dans PII. Ici le piége PII est le piége initial
et le taux d’ions qui partent de PII est mesuré. Les résultats sont consignés dans la figure
Nous représentons le taux de départ d’ions de PII en fonction de ¢, pour trois valeurs
de V1 ; 1800V (a), 1200V (b) et 600V (c).

Les mémes remarques concernant les oscillations en fonctions de t, sont observées
dans le sens PI-PII. Mais, contrairement au paragraphe précédent, le taux de départ atteint
une valeur stationnaire nulle (tous les ions restent dans PII pour les transports de grande
durée). Ces courbes montrent que les transports ne sont pas symétriques dans les deux
sens PI-PII et PII-PI. L’asymétrie est certainement liée au potentiel de contact qui existe
en PI. Nous analysons leffet de ce potentiel de contact sur le transport dans la section [4.5]

Les oscillations observées sur le taux d’ions quittant le piége sont indépendantes du
nombre d’ions présents initialement dans le piége. En effet, pour des petits nuages, ces
mémes oscillations ont été observée pour les mémes paramétres. Cette analyse permet de
comprendre les allures des figures et qui résultent du produit de courbes différentes
pour les deux sens de parcours.
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FIGURE 4.11 — Taux de départ d’ions de PII en fonction de la durée du transport ¢, pour
différentes tensions DC : V; = 1800V (a), V4 = 1200V (b), V4 = 600V (c).

Départ des ions de PI avec d’autres fonctions de transport

Les oscillations du taux d’ions qui partent du piége initial sont également observées
avec d’autres fonctions de transport a savoir la fonction sinusoidale, linéaire et polynoémiale
[137]. Un exemple de mesures de taux de départ d’ions avec la fonction linéaire (4.14)) est
représenté sur la figure en fonction de ¢, entre 100 et 525us.
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FIGURE 4.12 — Taux de départ d’ions de PI en fonction de la durée de transport utilisant
la fonction de transport linéaire (Vgp = 825Vpp et V4 = 1200V).

g(t) = L— (4.14)
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Avec la fonction linéaire, il n’existe pas de plage large de ¢, pour laquelle tous les ions
partent de PI. C’est aussi cette observation qui a motivé notre choix de la fonction tangente
hyperbolique comme fonction de transport.

Interprétation des résultats

Pour expliquer cette alternance entre un départ réussi des ions ou non, nous ad-
mettons que, les ions ne suivent pas effectivement le minimum de potentiel z,,;,(¢). Pour
avoir un regard sur la sensibilité de ce phénomeéne au profil de potentiel, on refait le trans-
port PI-PII avec V3 = —1200V, qui ouvre le piege PII. On s’attend a ce que tous les
ions s’échappent du piége s’ils traversent la position de 1’électrode DC5. Ces mesures sont
faites pour d’autres conditions de piégeage (Vrr = 825Vpp et Vpo = 1200V). La figure
montre les résultats de mesures du taux de départ de PI avec V3 = —1200V et V3 = 1200V
Les points rouges de cette figure ne sont pas superposables a ceux de la figure m-(b) car
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FIGURE 4.13 — Taux de départ des ions de PI en fonction de ¢, pour V3 = 1200V (points
rouges) et V3 = —1200V (points bleus).

24 mois séparent ces deux expériences. Cela est di a I’évolution du potentiel de contact
dans Pexpérience ; nous exposons ce phénomeéne dans la section 1.5 Les oscillations du
taux de départ des ions sont aussi observées méme pour V3 = —1200V mais décalées en ¢,
par rapport a la configuration V3 = 1200V. Ceci est certainement due a la sensibilité du
transport liés aux défauts dans le potentiel qui empéche les ions de passer dans le piége
PII et comme la cartographie du potentiel réellement généré dans le piége n’est pas trés
bien connue, cet effet ne peut étre prédit par des simulations.

Pour des durées de transport plus longues que la milliseconde, le pourcentage des ions
transférés atteint une valeur stationnaire (ﬁgureset 4.11]). Dans le cas idéal de symétrie,
cette valeur est de 50%E|. Dans notre double piége, une asymeétrie, trés probablement due au
potentiel de contact dans PI, peut étre responsable de la répartition observée sur les taux

2. Dans le cas d’un transfert lent, pendant un certain temps, les deux zones de piégeages forment un
piége unique large. Les ions se répartissent alors de maniére équitable entre les deux zones.
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d’ions transférés pour des temps longs. Nous analysons cet effet de potentiel de contact a
la section [4.5]

Pour justifier 'asymétrie entre les transport PI-PII et PII-PI, nous pensons que le
nuage effectue des oscillations entre la zone PI et la zone PII et finit dans PI ou PII avant
la fin du transport en fonction de ¢,. Dans la suite de cette partie, pour justifier cette
hypothése, des simulations de dynamique moléculaire sont réalisées.

4.3.2 Calcul de la trajectoire des ions au cours du transport

Les simulations de dynamique moléculaire calculent la trajectoire d’un ion unique
au cours du transport (approximation valable pour le mouvement du centre de masse du
nuage dans un potentiel harmonique [I37]). Les résultats de ces simulations dépendent des
potentiels utilisés pour calculer la forme de la fonction de transfert V() et la trajectoire
de l'ion. En effet, si I’équation du mouvement est intégrée dans le potentiel axial ajusté
par I'équation tout comme pour calculer V,(t), l'ion est transféré de PI vers PII
quelque soit la durée de transport. Pour étre plus proche de la situation expérimentale, nous
considérons toujours la fonction V;(¢) utilisée pendant les expériences, mais les équations du
mouvement sont intégrées dans le potentiel calculé en utilisant le logiciel Simion [I00] avant
d’étre ajustées. Dans cette condition, la probabilité calculée pour un ion d’étre transféré
de PI a PII passe de 0 & 100% en fonction de la durée du transport. Nous attribuons
ce phénomeéne a la différence entre le potentiel supposé pour calculer les V;(t) et celui
utilisé pour calculer la trajectoire. La différence majeure des simulations avec les résultats
expérimentaux est que les oscillations ne s’atténuent pas pour des t, trés grandes. Ceci est
attribué a un effet de taille du nuage. Comme dans [137], pour des durées de transport
longues, I’étendue spatiale du nuage joue un roéle non négligeable. Le nuage s’étend et visite
les zones ou le potentiel n’est plus harmonique. Dans ce cas, le mouvement du centre de
masse ne suffit plus a expliquer 'efficacité du transport du nuage. Quelques exemples de
trajectoire d'un ion sont représentés sur la figure [£.14] Pour ¢4, = 189us, la trajectoire de
I'ion suit le minimum de potentiel de la zone PI a la zone PII. Pour des ¢, = 884us, I'ion
est en avance par rapport au minimum de potentiel et arrive en PII avant de retourner
dans PI. Enfin pour ¢, = 1621us, I'ion effectue des oscillations entre PI et PII et finit dans
PII. Plus la durée de transport est longue, plus le nombre d’oscillations augmente. Cette
observation permet d’expliquer les oscillations expérimentales sur les taux d’ions détectés
dans le piege initial apreés le transport.

La période d’oscillation du taux, détectée dans le piege initial aprés le transport,
est typiquement de 200us dans les expériences et elle est beaucoup plus faible dans les
simulations (de I'ordre de quelques dizaines de micro-secondes). Ceci peut s’expliquer par la
différence entre le potentiel supposé pour calculer V;(t) et celui utilisé pour les expériences.
Une description précise du champ local de piégeage est un avantage essentiel dans les
expériences de transport déja publiées [I41]. Dans des micro-piéges & un ion unique, les
potentiels générés ont trés peu d’imperfections et améliorent la description exacte entre les
potentiels supposés et ceux générés dans I'expérience. Cependant, dans des macro-pieges,
il est trés difficile, voir impossible, de dresser une cartographie du potentiel vu par les ions
au cours du transport a l'intérieur du piege a cause de la taille du piége et celle du nuage.
Néanmoins, les résultats expérimentaux montrent qu’il est possible de transférer les ions
méme s’il est impossible de prédire de fagon exactes les paramétres expérimentaux.
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FIGURE 4.14 — Trajectoire d’un ion unique initialement au repos, calculé par des simula-
tions de dynamique moléculaire en fonction du temps normalisé a la durée de transfert.
Les équations du mouvement sont intégrées dans le potentiel calculé par le logiciel Simion
et V5(t) obéis a I'équation calculé avec ¢;(z) = fi(z). Les tirets rouges : t,1 = 189us,
la courbe bleue : t,; = 884pus, les pointillés verts t,; = 1621us. Les pointillés noirs corres-
pondent aux positions des minima de potentiel pendant le transfert (dont une est couvert
par les tirets rouges). Les pointillés horizontaux indiquent les positions des centres des deux
pieges.

Les calculs de dynamique moléculaire ont permis de comprendre le comportement
oscillant des ions restant dans le piége de départ. Au cours du transport, les ions ne suivent
pas le fond du puits de potentiel comme souhaité mais effectuent des va-et-vient entre les
deux parties du piege. Selon la durée de transport, ils finissent soit dans PI, PII, ou soit
ils sont perdus. Dans le paragraphe suivant, nous analysons l'efficacité du transport pour
savoir combien d’ions arrivent effectivement & destination.

4.3.3 Influence de la durée sur le transport PI-PII et PII-PI

Dans cette section, nous quantifions le pourcentage d’ions qui sont effectivement
transportés. Pour le caractériser avec précision, il est nécessaire que les ions reviennent
dans le piége initial afin de comparer le volume du nuage pour minimiser 'incertitude de
mesure. De plus, translater 'objectif en temps réel entre les deux piéges pour suivre les
ions provoque souvent la perte du nuage a cause des chocs mécaniques. Pour quantifier le
taux de transfert pour un sens de parcours en faisant faire des aller-retour au nuage, il est
important d’identifier des paramétres qui assurent un transport efficace dans les deux sens.
Ces paramétres permettent d’effectuer un transfert efficace dans un sens pour décorréler
les effets d’asymétrie. Les études précédentes ont identifi¢ la durée t; = 100us comme
conduisant aux meilleures efficacités de transport en aller-retour. Nous avons montré (voir
figure que l'efficacité de transport dépend trés peu du nombre d’ions tant que ce dernier
est supérieur a 5 000 et peut atteindre 80% en aller-retour. De plus, des mesures directes
du taux de transport dans un sens entre PI et PII sont faites en déplagant & chaque fois
I'objectif de détection pour détecter les ions dans les deux piéges. La figure [4.15) montre
que le taux d’ions transportés dans un sens est en moyenne de 894+5% et dépend peu du
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nombre d’ions. Pour étudier I'efficacité de transport en fonction de la durée de transport
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FI1GURE 4.15 — Efficacité du transport dans le sens PI—PII en fonction du nombre d’ions
pour t, = 100us et Vi = 1200V. Ces mesures sont faites en translatant I'objectif de
détection entre PI et PII.

dans un sens, nous réalisons un transport connu a 100xs dans un sens et faisant varier ¢,
dans 'autre sens du transport. Les mesures se font a V;=1200V.
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FIGURE 4.16 — Pourcentage des ions détectés dans chaque piége aprés un transport aller-
retour PII-PI-PII en fonction de t,. Les ions sont transportés de PII a PI avec une durée
de transport de 100us (soit un taux de 89%) et de PI & PII avec t,. Les points bleus
représentent le pourcentage des ions qui reviennent dans PII. Les points rouges représentent
le pourcentage des ions qui restent dans PI aprés le transport PI-PII. La tension DC est
Vi = 1200V (Les lignes représentent un guide visuel)

Ici, les ions sont détectés dans PII. Les résultats sont représentés sur la figure 4.16
(les points bleus). Sur cette figure est représenté aussi le taux des ions qui restent dans



§ 4.4 Origine des pertes au cours du transport 109

PI aprés le transport (points rouges)ﬂ. L’efficacité du transport PI-PII oscille avec ¢,. La
comparaison des points rouges et bleus montre qu’une partie des ions qui n’arrivent pas
dans PII restent dans PI et une autre partie est perdue.

Efficacité du transport PII-PI

Dans ce paragraphe, les ions sont détectés dans PI. Les résultats (les points bleus)
sont représentés sur la figure en méme temps que le taux d’ions restant dans le piege
PII (les points rouges)ﬁ. Comme dans le paragraphe précédent, il y a une alternance entre
le nombre d’ions transportés et ceux restant dans PII aprés le transport.
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FIGURE 4.17 — Pourcentage des ions détectés dans chaque piége aprés un transport aller-
retour PI-PII-PI en fonction de t,. Les ions sont transportés de PI a PII avec une durée
de transport de 100us soit un taux de 90% et de PII & PI avec t,. Les points bleus re-
présentent le pourcentage des ions qui reviennent dans PI. Les points rouges représentent
le pourcentage des ions qui reste dans PII aprés le transport PII-PI. La tension DC est
Vi = 1200V.

Pour conclure, 'analyse du taux de transport permet de montrer qu’il existe des
pertes d’ions dues au transport lui méme. Dans la section suivante, nous analysons ces
pertes d’ions pendant le transport

4.4 Origine des pertes au cours du transport

A la fin du protocole de transport, il y a des ions qui ne se retrouvent ni dans le piége
de départ, ni dans le piege d’arrivée. Dans cette partie, nous analysons quel processus
induit par le transport peut expliquer ces pertes. Nous commengons par un bilan des
pertes au cours du transfert PII-PI. Ensuite, nous appliquons un protocole de déformation
du potentiel sans transport des ions pour tenter de quantifier ces pertes. L’influence du

3. ces mesures proviennent d’une expérience précédente ou 'objectif était au dessus de PI
4. mesures provenant d’une expérience précédente ou I'objectif était au dessus de PII
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refroidissement sur le transport est analysée. Nous terminons cette partie par un diagnostic
du chauffage des ions.

4.4.1 Bilan des pertes au cours du transport PII-PI

Pour estimer le taux de perte d’ions pendant le transport PII-PI, nous faisons la
différence entre le taux de départ de PII et le taux d’arrivée en PI. Nous avons montré que
le taux de transport dans un seul sens est de 89% pour ¢, = 100us. Pour estimer le taux
d’ions qui arrivent en PI, il suffit de diviser l'efficacité de transport aller-retour par 89%.
Le taux de perte au cours du transport PII-PI est représenté sur la figure 4.18
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FIGURE 4.18 — Bilan des pertes au cours du transport PII-PI en fonction de la durée de
transport t,. Ce bilan est calculé en faisant la différence entre le taux de départ de PII et
le taux d’arrivée dans PIL.

Ce taux de perte oscille en fonction de ¢,. Dans la suite, nous tentons de trouver une
cause des pertes d’ions. Dans le paragraphe suivant, ces pertes sont comparées aux pertes
par déformation du potentiel pendant le transport afin de trouver une corrélation entre
elles.

4.4.2 Déformation du puit de potentiel sans transport des ions

Les simulations ont montré que la déformation du puits de potentiel au cours du
transport est une source de chauffage qui peut conduire a la perte des ions [137] . Dans
ce paragraphe, nous testons expérimentalement ce résultat numérique. Pour cela, nous
appliquons aux ions la méme variation de la raideur du potentiel w,(t) que pendant le
transport mais sans les transporter. Cette expérience est réalisée en PII et la variation
de w,(t) est celle du transport PII-PI. Dans cette étude nous comparons les pertes d’ions
induites par déformation aux pertes au cours du transport. Le but est de déduire si la
déformation du puits est responsable des pertes d’ions pendant le transport.

Rappelons que la raideur du puits de potentiel pendant le transport est donnée par
la relation . Comme nous voulons déformer le puits dans PII sans transporter les ions,
nous définissons de nouvelles évolutions des potentiels V; notées Vi1, Vas et Vaz. La nouvelle
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condition d’équilibre dans le puits de potentiel s’écrit :

D Vin ()6 () | =0 (4.15)

L’égalité entre les raideurs du potentiel avec et sans transport se traduit d’aprés la relation
(4.4) par I’équation suivante :

3 3

SV ()0 (2) Loty = 3 Vi () 82 (2) | (4.16)

n=1 n=1

ol 2 est la position du centre du piege PII. L’électrode DC1 est trés éloignée du centre du
piége PII et donc la contribution de V7, est négligeable dans le calcul. Les équations ,
et permettent d’exprimer les nouvelles valeurs Vj; () des tensions DC considérées en
fonction de celles appliquées (V;) pendant le transport par les relations et .

b 3 )
‘/ = T 7 lz V% n Zmin 4-17
33 (1) TG — G ; (t) ¢, (2) | (4.17)
s 3 )
% =~ |z Va n Zmin 4.18
22 (1) B — Gl e ; (t) ¢, (2) | (4.18)

Les V;(t) sont les valeurs des tensions appliquées pendant le transport PII-PI. Sur les
barreaux DC5 et DC3 du piége, nous avons appliqué les tensions Vo et V3. Dans ce
protocole, les évolutions de Vi et Vi3 sont représentées sur la figure pour V; = 1000V'.
Pour assurer la méme déformation de la fréquence w,(t) que pendant le transport, les
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0 . . . . . . . .

FIGURE 4.19 — Evolution des potentiels Vay et Va3 appliqué sur les électrodes DCy et DCl
pendant la déformation du puits lorsque V; = 1000V'.

tensions Voo et V33 varient ensemble d’une valeur initiale jusqu’a zéro avant d’atteindre de
nouveau la valeur de départ. Ici on ne reproduit que le terme harmonique du développement
du potentiel autour du minimum et les ordres supérieurs, générés par les barriéres de
potentiel ne sont pas reproduits car le piege est ouvert.
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FIGURE 4.20 — Taux de pertes d’ions pendant la déformation du potentiel sans transport
des ions (points rouges) et avec transport des ions (points bleus) en fonction de la durée
de transport.

Pour une série, nous mesurons le taux de perte d’ions engendré par la déformation
du potentiel en fonction de la durée de la déformation. Ces résultats sont représentés sur la
figure par les points rouges et les point bleus représentent les taux de perte au cours
du transport PII-PI de méme durée. Les pertes occasionnées par la déformation du puits
n’oscillent pas avec t, contrairement au cas ou il y a du transport. Néanmoins, ’allure de
cette courbe montre que pour des déformations trés rapides, cette déformation n’excite pas
les ions. Pour des déformations lentes, le taux de perte diminue. Cela s’explique par le fait
que les potentiels évoluent lentement et comme les ions ne sont pas en mouvement ils sont
peu perturbés.

En résumé, ce protocole de déformation du potentiel sans transport des ions ne permet
pas d’expliquer les pertes pendant le transport. En effet, les ions sont immobiles dans le
piége et les pertes peuvent étre dues a l'absence de confinement du fait de la baisse des
barriéres de potentiel.

4.4.3 Influence de la température du nuage et du refroidissement
laser pendant le transport

Influence de la température du nuage

Pour étudier 'influence de la température du nuage sur le transport, nous réalisons des
transferts avec des ions en phase liquide. Quelques tentatives avec ¢, = 100us montrent des
taux de transport inférieurs a 20%. Cela s’explique par le fait que quand le nuage est liquide,
I’énergie coulombienne est non négligeable par rapport a 1’énergie d’agitation thermique.
Au cours du transport, cette énergie est convertie en énergie cinétique et entraine alors des
pertes importantes. En conséquence, les ions sont transportés en phase gazeuse avec des
températuresﬂ comprises entre 1 et 10K, pour éviter un excés d’échauffement et limiter
ainsi les pertes.

5. Ces températures peuvent étres estimées a la transition gaz-liquide lorsque I'p; = 1 (relation |1.45)
en considérant la densité en phase liquide.
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Influence du refroidissement laser

Sur une série de mesures avec des nuages variant de 10 000 a 15 000 ions, nous avons
comparé le taux de transfert entre PI et PII avec et sans refroidissement laser pendant le
transport. Les résultats sont présentés dans le tableau [4.1] Sur les quatre mesures, deux
concernent les taux d’ions qui partent de PI et deux mesures, le taux d’ions transportés
de PIT a PI a t; = 400us avec un retour PI-PII & 100us. Le tableau montre un faible

Départ PI Transport PI-PII : 100us et PII-PI : ¢,
t, (15) 150 170 100 100
avec refroidissement (%) | 924+2% | 25+2% 65+2% 55+2%
sans refroidissement (%) | 92£2% | 30 £2% 63+2% 52+2%

TABLE 4.1 — Comparaison des taux de transport avec les lasers de refroidissement allumés
et éteint. Les tensions de confinement sont V; = 1200V et Vrr = 1045Vpp.

écart entre le transport avec et sans refroidissement laser. Le refroidissement laser ne joue
pas un réle important au cours du transport des ions en phase gazeuse. En effet, la plage
de capture Doppler est de I'ordre de 10m/s, trés petite par rapport a la vitesse moyenne
pendant le transport qui peut atteindre 230m/s a ¢, = 100us. La troisiéme colonne du
tableau montre un taux de transport aller-retour PI-PII-PI a ¢, = 100us de 65% au lieu
des 80% au préalable. Cette différence est commentée dans la section et provient de
I’évolution du potentiel de contact au cours des expériences.

Dans ce paragraphe, nous avons montré que le transport est plus efficace en phase
gazeuse ou l’énergie coulombienne est faible. De plus, pendant le transfert, les ions ont
une vitesse trés élevée et sont peu sensibles au refroidissement laser. Néanmoins, a la fin
du transport, le refroidissement laser permet de réduire ’agitation thermique des ions
pour permettre aux ions d’atteindre plus vite un état d’équilibre. Dans la suite de cette
étude, nous faisons un diagnostic du chauffage au cours du transport en analysant le temps
nécessaire pour atteindre 1’équilibre thermique. Cette étude a pour but de voir s’il y a une
corrélation avec les pertes d’ions.

4.4.4 Chauffage au cours du transport

La signature de I'excitation du mouvement des ions au cours du transport réside dans
I’évolution du signal de fluorescence des ions immédiatement aprés le transport (voir figure
. Les fréquences des lasers sont fixées au cours du transport et pendant la phase de
refroidissement apres le transport. L’évolution de la fluorescence aprés le transport dépend
de l'effet Doppler (qui dépend de la vitesse des ions le long de I'axe du piége). L'effet du
chauffage des ions pendant le transport est observé sur la durée de la phase de refroidisse-
ment. Le taux de fluorescence des ions dépend de la température, du nombre d’ions [123]
et résulte de la compétition entre le refroidissement laser et le chauffage RF. Pour utiliser
la durée de refroidissement comme diagnostic de température apres le transport, les expé-
riences doivent étre faites avec un nombre d’ions variant peu a l'arrivée. Nous exploitons
donc I’évolution de la fluorescence de nuages seulement aprés des transports plus long que
700us pour étre sur que les nuages sont de tailles proches et qu’ils arrivent dans le piege
PII (voir figure [4.10)).
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Nous définissons par t; le temps nécessaire au taux de fluorescence pour atteindre la
valeur stationnaire apreés le transfert. Ce temps est interprété comme étant un indicateur
de I'excitation du mouvement. Deux spectres apreés transport PI-PII sont représentés sur
la figure pour ty; = 1020us et t;o = 850us. Nous observons que pour t,; = 1020us,

8000

—1t41=1020pus
el ——t,5=850s
10005 1 2 3 1 5 5 7 :

Temps [3]

FIGURE 4.21 — Evolution du signal de fluorescence aprés transport en fonction du temps.

le signal des ions met plus de temps pour atteindre le niveau stationnaire que pour ¢, =
850us. Nous pensons donc que les ions sont plus chauffés a ¢y, qu’a tg,. Sur la figure .22}
(a) nous présentons les temps de refroidissement ¢y en fonction de la durée de transport ¢,
pour des durées de transport supérieures a 700 us. Les temps de refroidissement varient
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FIGURE 4.22 — (a) Temps mis par les ions dans PII (aprés le transport PI-PII) pour
atteindre un signal stationnaire en fonction de t,. (b) : Valeurs maximales de fluorescence
atteintes par les ions. La tensions DC est V; = 1800V'.

entre 2 et 10s. Ceci montre que le chauffage induit par le transport dépend de la durée
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de transport. Sur la figure M(b) est représentée la fluorescence maximale, qui peut
donner une indication sur le nombre d’ions. Les deux courbes (a) et (b) de la figure [4.22]
montrent que les maximum du signal correspondent aux temps faibles de refroidissement.
Nous déduisons alors qu'un nuage d’ions est transféré efficacement de la zone PI et la zone
PIT (ou PII & PI) si l'excitation est faible, ce qui est le cas aussi pour t, = 100us pour
lequel ¢y < 3s. Lorsque l'on réduit 'amplitude Vgp des tensions RF (pour avoir ¢, = 0,12
au lieu de 0,15), le temps de refroidissement atteint des valeurs plus faibles que 200ms et
ne dépasse pas 5s. Cela montre que la vitesse des ions est moins modifiée par le transport.
L’augmentation de ¢; avec 'amplitude RF peut étre interprétée par des termes non linéaires
dans I’équation du mouvement qui couplent le mouvement sur le plan radial et la direction
axiale, donnant lieu au chauffage RF.

Dans notre montage expérimental, le potentiel axial est déformé et les contributions
non harmoniques du profil du potentiel sont non négligeables lorsque le minimum de po-
tentiel traverse le centre de I’électrode centrale (DC5). Les contributions anharmoniques
induisent un couplage entre le mouvement du centre de masse et le mouvement des ions
individuels dans le nuage, qui est responsable de I'augmentation de I’énergie cinétique dans
le référentiel du centre de masse. Les simulations de dynamique moléculaire montrent que
ce couplage, induit par la contribution anharmonique augmente avec la durée de trans-
port. Les résultats expérimentaux ne montrent pas un tel comportement pour ’échelle de
temps étudiée. La question de la dépendance du chauffage avec la durée de transport reste
toujours ouverte.

4.5 Role du potentiel de contact

Au cours du temps, nous avons constaté une évolution des résultats du transport
entre les deux piéges PI et PII. Les observations faites sont liées au potentiel de contact.
Lors de la création, un jet d’atomes est injecté entre les barreaux. Certains atomes non
ionisés de ce jet se déposent sur les barreaux du piege. Ces dépots générent un potentiel
électrostatique qui perturbe le potentiel de piégeage. Dans cette partie, nous caractérisons
et analysons son role sur le transport des ions entre les zones PI et PII.

4.5.1 Mesure du potentiel de contact

Le potentiel de contact crée une marche de potentiel entre les fonds de potentiel de
PI par rapport a PII et aussi un déplacement du puits de potentiel perpendiculairement
a I'axe du piége. Appelons F¢ la force induite sur le nuage par le potentiel de contact
Ve sur les barreaux du piege. Cette force s’oppose a la force de piégeage F,., qui vient du
pseudo-potentiel de piégeage. La condition d’équilibre des deux forces est donnée par la

relation .19
Foc+F, =0 (4.19)

ou F, = mw?(y —1o) et yo est la position du nuage en absence de potentiel de contact. Pour
exprimer la force du potentiel de contact, considérons deux barreaux opposés (dont 1'un
admet des dépots) comme étant les armatures d’un condensateur séparées d'une distance
2rg et dont le barreau avec dépot est chargés positivement. La force électrostatique dans
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ce condensateur est donnée par : Fo = ¢V /2ry. Suivant la direction radiale, la relation
(4.19) permet d’écrire la position du puits de potentiel sous la forme (4.20)) :

qVC 1
— 4.20
y 2mrg o2 + Yo (4.20)

Pour caractériser ce potentiel de contact expérimentalement, il suffit de mesurer le
déplacement du nuage en fonction de la force de rappel du piége en w?. Considérons un
nuage moyen d’environ quatre mille ions en phase liquide dans PI. La position radiale du
centre du nuage est mesurée en fonction de 'amplitude du potentiel Vzr appliquée. Sur la
figure , est représentée la position du centre C, en fonction de 1/w?. On observe bien

x107*

Sk Mesures expérimentales

5.8/ —— Ajustement linéaire

56

1/0)2 [1/82] x107°

FIGURE 4.23 — Déplacement radial du centre du nuage (région centrale du piege) en fonction
de 1/w?.

une relation linéaire que 1'on peut ajuster par :

1
C, = (1,21 £0,005) x 10°~ + (0,46 £ 0,05) x 107> (mm) (4.21)

T

Par identification avec la relation (4.20]), on obtient le potentiel de contact :
Ver = 39,7£1,0 mV (4.22)

Par rapport au cas idéal, le fond du puits de potentiel dans le piége PI est décalé de
Ver = 39, 7mV par rapport au piége PII. Ce potentiel constitue alors une marche de
potentiel entre les deux piéges. Dans un piége non-perturbé et compte-tenu du facteur
d’écrantage dans PI (de 0,0156), pour Vpe =1200V, les ions voient une différence de
potentiel de 18,72V. Le potentiel de contact représente environ 0,2% de ce potentiel. Les
expériences montrent que ce potentiel est suffisant pour modifier les résultats du transport.
Cette marche de potentiel entre les deux pieges peut favoriser le transport de PI a PII.
De plus, il y a un déplacement latéral du puits de PI par rapport PII. Une variation de
Vrr de 800 & 1200Vpp avec une fréquence Qrp = 5,235MHz, provoque un déplacement du
nuage de 54um (les nuages ayant une taille typique d’environ 200um). Ce déplacement a
une influence non négligeable sur les analyses faites jusqu’alors.
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Pour analyser l'effet du potentiel de contact sur le transport, il est nécessaire de
comparer les mesures prises a de grands intervalles de temps. Une mesure du potentiel de
contact est faite environ un an apres la précédente . Cette mesure donne une nouvelle
valeur pour le potentiel de contact de :

Voo = 42,5+1 mV (4.23)

La comparaison des deux potentiels de contacts (4.22)) et (4.23]) montre une croissance dans
le temps de V. Dans la partie suivante, nous étudions I'influence du potentiel de contact

sur le transport.

4.5.2 Influence du potentiel de contact sur le transport

Les mesures présentées sont réalisées avec des tensions Vpe = 1200V et Vrp =
1045Vpp. Nous commengons par étudier 'influence du potentiel de contact sur le taux de
transport a t, = 100us et nous finissons avec le taux de départ des ions de PIIL.

Transport entre PI et PII & ¢, = 100us

Nous effectuons des transports aller-retour PI-PII-PI en fonction du nombre d’ions a
ty = 100us (un an apres les premiéres mesures présentés sur la figure4.9)). Ces résultats sont
présentés sur la ﬁgure@(a) par les points bleus et comparé aux premiéres mesures. Nous
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FIGURE 4.24 — (a) : Efficacité du transport aller-retour entre les deux piéges et (b) :
efficacité de transport PI-PII a ¢, = 100us pour deux valeurs du potentiel de contact.

remarquons nettement que le taux de transport aller-retour est passé de 80% a 65%. Pour
mieux analyser les résultats, nous avons distingué les deux sens de transfert pendant les
mesures. En effet, lors des transports représentés par les points bleus, les ions sont détectés
a chaque fois dans les deux zones du piége PI et PII grace au déplacement de 'objectif de
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détection sur le rail. Les résultats du transport dans le sens PI-PII sont représentés sur la
figure (b) par les points bleus. Par comparaison avec les anciennes mesures, 'efficacité
de transport PI-PII est passée de 90% a 100% en moyenne. Cela veut dire que le taux de
transfert PII-PI a lui chuté de 90% a 65% en un an. L’efficacité de 100% observée pour
le sens PI-PII est aussi observée sur de trés grands nuages pouvant dépasser 100 000 ions.
Ce résultat confirme que le potentiel de contact rend le transport asymétrique a cause de
la marche de potentiel qu’il génére entre PI et PII. Cette marche de potentiel favorise le
transport de PI a PII. En effet, le fond du puits de potentiel est plus haut en énergie que
le fond du puits dans PII. Dans la suite, nous étudions son influence sur les départs d’ions
de PI en fonction de la durée du transport.

Départ des ions de PII

La figure [4.25] présente les résultats des mesures de taux d’ions qui partent de PII au
cours du transport PII-PI. Les points bleus représentent les nouvelles mesures (potentiel de
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FIGURE 4.25 — Départ du piége PII en fonction de la durée de transport ¢, pour deux
valeurs de potentiel de contact.

contact Vgo=42,5mV) et les points rouges, les mesures faites a Vi1 =39,7mV (déja présent a
la figure —(b). Nous remarquons pour Vo que I'évolution du taux de départ s’amortit
vers une valeur faible pour des transports plus rapides, puis nulle. De plus, le nombre
d’oscillations tend & diminuer. Dans le cas idéal sans potentiel de contact, d’apreés les
simulations, on s’attend a ce que le taux d’ions quittant le piége lors du transport pour des
durées t, trés grandes soit de 50%. En effet, a cause de la vitesse faible des ions, le potentiel
central coupe le nuage en deux. Cependant, I'existence du potentiel de contact dans nos
mesures implique que ce taux dépend des potentiels DC et est nul (figure dans PII
et supérieur a 50% (figure dans PI. Ce résultat confirme le fait que le potentiel de
contact favorise le transport de PI vers PII et accentue 'asymétrie du transport dans les
deux sens.

Le potentiel de contact est donc un atout pour le transport des ions. Nous avons
montré que le potentiel de contact crée une marche en énergie entre la zone PI et la zone
PII et favorise le transport vers PII. Pour le transport entre PI et PII qui se déroule dans
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le méme potentiel RF, nous ne pouvons pas activement contréler I’évolution du potentiel
de contact. Cependant, lors des transports dans des potentiels RF différents, une différence
de potentiel statique appliqué sur les barreaux du piége permet de générer une marche de
potentiel. Au chapitre [ nous montrons comment exploiter cette asymétrie avantageuse-
ment dans un sens.

Les résultats de transport présentés dans cette partie montrent des taux de transport
atteignant les 100% sur des grands nuages. Ce transport a I'avantage de s’effectuer dans
un potentiel RF identique dans les deux piéges. Dans la suite nous étendons cette analyse
au transport entre piége quadrupolaire et octupolaire qui ont des potentiels RF avec des
géométries différentes.

4.6 Etude du transport entre un piége quadrupolaire et
un piége octupolaire

Le transport entre un piége quadrupolaire et octupolaire est plus compliqué que le

transport entre deux zones quadrupolaires. En effet, entre ces deux piéges, il y a rupture

du potentiel RF. Pour faciliter la compréhension, la figure est reprise. La figure [4.20
montre une représentation schématique du piége (a) et du potentiel axial (b). La partie
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(a)
DC,  DC, DC; DCy DCs
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FIGURE 4.26 — Représentation schématique du piége (a) et du potentiel axial (b).

octupolaire est appelé PIII et la zone d’interface quadrupole-octupole entre les électrodes
DC5 et DCYy sera appelé zone QO. Dans cette zone, la discontinuité de potentiel peut
jouer un role non négligeable sur le résultat du transport. Il est donc important de bien
controler les variations temporelles des potentiels V3(t) et V(t). De plus, 'écrantage par
les barreaux RF est trés élevé et rend la raideur du potentiel trés petite dans le piege
octupolaire par rapport au piége quadrupolaire (voir figure [£.26}(b)). Dans cette partie,
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nous commencons par présenter le protocole de transport entre PII et PIII. Ensuite les
résultats concernant le taux de départ de PII et d’arrivée dans PIII sont exposés et pour
conclure sur 'optimisation de l'efficacité du transport.

4.6.1 Protocole de transport PII-PIII

Le protocole de transport s’inspire de celui présenté dans la premiére section de ce
chapitre. L’évolution souhaitée pour le minimum de potentiel z,;,(f) se fait suivant la
relation ou la fonction de transport g(¢) est la méme fonction tangente hyperbolique
([4.6). L est la distance entre les centres de PII et PIII et vaut L = 81, 5mm. L’objectif est
de calculer les variations des tensions V; nécessaires pour alimenter les électrodes DC; afin
de créer les variations du minimum de potentiel identiques & z,,;, calculé. Au cours de ce
transport, quatre tensions DC sont impliquées & savoir V5, V3, Vet V. La zone QO n’est
pas considérée comme une zone de piégeage a cause de la discontinuité des potentiels RF
avec 'extrémité des barreaux quadrupolaires et octupolaires. L’expérience a montré qu’il
est impossible de piéger les ions dans cette partie du piege. Le transfert est réalisé alors
en une seul fois de PII a PIII la zone QO étant considérée comme une zone de passage.
Pour simplifier la compréhension et superposer ce transport au protocole PI-PII, nous
choisissons de décrire le protocole PII-PIII en deux étapes. La premiére étape concerne le
transport entre le piege PII-QO et la deuxiéme étape concerne le transport entre QQO-PIII.
L’évolution du minimum de potentiel z,,;,(t) est alors divisée en deux parties : la premiére
partie z,1(t) pour le transport du centre de PIT au centre de QO et z,,2(t) pour le transport
du centre de la zone QO au centre de la zone PIII.

Etape 1 : transport PII-QO

Pour le transfert des ions de PII & QO, les potentiels impliqués sont : Vo, V5 et V.
Le protocole décrit dans la section [4.1.2] est appliqué. Dans ce cas, le potentiel V; est fixe,

les potentiels V3 (4.25)) et V; (4.24) sont calculés en s’inspirant des relations (4.7)) et (4.12)

%%—%g]
Vi = V| 222279 4.24
i 4%%—%wz3 (4.24)
_wa@+wm@q
¢5(2) Zm1 ()

Vs (t) (4.25)

oll z3 est la position du centre de 1'électrode DC5. A la fin de cette étape, les ions passent
par le centre de la zone QO et la deuxiéme étape de transfert vers le piege octupolaire
prend le relais.

Etape 2 : transport QO-PIII

Pour la deuxiéme étape, le transport se passe entre le centre de QO et le centre de
PIIL. Les tensions impliquées sont V3, V4 et V5. Sans interruption a la fin de la premiére
étape, V3 garde sa valeur issue de I’étape 1, comme valeur initiale pour calculer les tensions
Vi(t) et V. Nous définissons les nouvelles variations des tensions V} et Vs
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44 ]

b Lzsg o)., (4:26)
Va(T)éh(2) + Vadh(2)

valt) - l 3%(2) 5 LWQ(t) @20

ol 24 est le centre de 1’électrode DC5. Les potentiels V3 et Vj calculés pendant le transport
sont représentés sur la figure [1.27}(a) pour V5 = 1800V
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FIGURE 4.27 — Potentiel calculé (a) et celui généré (b) par les alimentation DC en fonction
de la durée de transport normalisée pour V5, = 1800V. Le trait vertical noir montre le
passage par le centre de QO (sépare les deux étapes).

Dans le piége octupolaire, & cause de la longueur, 'ajustement d’équation (2.1)) ne
reproduit pas fidélement le fond du puits de potentiel expérimental calculé par le logiciel
Simion. Pour le transport entre les piéges quadrupolaire et octupolaire, nous utilisons
la grille de potentiel réel ¢ calculée par Simion. Pour reproduire fidélement le minimum
de potentiel calculé z,,;,(t), il faudrait disposer d’un générateur capable de délivrer des
tensions Vj et V5 pouvant atteindre 12 000V. Cependant, les hautes tensions délivrées
par nos générateurs DC sont limitées & 2000V. Pour reproduire fidélement les potentiels
calculés avec cette valeur, il faudait réduire la longueur de la partie octupolaire. Dans la
configuration actuelle du piége ou L = 81, 5mm, quand les valeurs demandées de Vj et Vj
dépassent 2000V, elle sont fixées & V5 = 2000V. La figure (b) présente les potentiel
générés dans ces conditions. Nous représentons sur la figure [£.28] la position des minima
de potentiel dans chaque partie du piége et ceux calculés au cours du transport. Nous
remarquons que les minima de potentiel entre les zones du piége ne se rejoignent pas.
De ce fait, il sera impossible de transférer les ions en suivant fidélement des minima de
potentiel.
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FIGURE 4.28 — Positions des minima de potentiel dans chaque zone pendant le transport
PII-QO-PIII pour V5, = 1800V en fonction du temps normalisé a la durée de transport.
Les discontinuités observées sont dues a l’absence de minimum dans la zone considérée.
Zm1(t) est la partie de z,;,(t) correspondant au transport de PII & QO et z,,2(t) la partie
du transport de QO & PIIL.

4.6.2 Analyse transport PII-PIII

Les ions sont créés dans la premiére partie PI, transportés dans PII avec une durée
de transport ¢, = 100us. Ils sont ensuite détectés dans PII avant d’étre transférés dans la
zone octupolaire PIII ou il sont de nouveau détectés. L’efficacité du transport PII-PIII est
le rapport entre le nombre d’ions détecté en PIII sur le nombre d’ions initial dans PII. La
méthode d’analyse du nombre dans la partie octupolaire est décrite dans la section (6.3.3)).

L’analyse du transport entre PI et PII a montré que le taux de départ d’ions du
piége initial oscille en fonction de la durée de transport ¢,. Il est alors important de vérifier
cela en piége PII pendant le transport et entre PII et PIII avant d’analyser le taux d’ions
détectés dans la partie octupolaire.

Départ des ions de PII

Dans ce paragraphe, nous analysons le taux d’ions qui partent du piége PII au cours
du transport PII-PIII. Pour cela, nous mesurons le volume du nuage avant et aprés le trans-
port dans le piege initial PII. Le résultats sont présentés sur la figure [£.29 en fonction de
la durée de transport pour V5 = 1800V, amplitude radio-fréquence du piége quadrupolaire
VgF = 820Vpp et amplitude RF du piége octupolaire V. = 1070Vpp. Sans surprise, les
oscillations sont observées tout comme entre PI et PII. Pour des durées de transport tres
longues, les ions ne quittent plus le piege PII.
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FIGURE 4.29 — Taux d’ions qui quittent le piege PII au cours du transport PII-PIII en
fonction de la durée de transport ¢, pour V, = 1800V, VRQF = 820Vpp et V}?F = 1070Vpp.

(la ligne est un guide visuel)
Taux d’ions transférés dans le piége octupolaire
Une premiére étude du taux d’ions transférés en piege octupolaire est faite en fonction

de la durée du transport pour les mémes paramétres de piégeages. La figure présente
un taux de transport aller maximal détecté dans PIIT de 8,5% a 400us. Ce taux trés faible

Efficacité du transport PII-PIIT [%)]
1

FIGURE 4.30 — Efficacité du transport PII-PIII en fonction de t,.

s’explique par la discontinuité de la position des minima de potentiel entre les zones du
piege (figure 4.28)). Pour avoir un taux d’ions élévé dans le piége octupolaire, il est nécessaire
de faire une étude d’optimisation.
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4.6.3 Optimisation du protocole de transport PII-PIII

Nous avons tout d’abord estimé l'influence de la phase relative des tensions radio-
fréquence entre le piége quadrupolaire et le piége octupolaire. Pour cela, nous comparons
les fréquences d’oscillation des deux tensions RF de 5,3MHz pour le piége quadrupolaire et
de 3,3MHz pour le piége octupolaire. Les deux générateurs ont des périodes inférieurs a 1us
alors que les durées typiques du transport sont de quelques centaines de micro-secondes.
Donc il semble peu probable que la phase relative joue un role sur 'efficacité. Nous n’avons
donc pas exploré cette voie. Dans la suite de cette partie, les tests de transport d’ions sont
faits avec t, = 650us.

Introduction d’un délai entre les évolutions de V3 et V}

Les observations et les simulations de dynamique moléculaire sur le transport PI-
PII ont montré que le centre de masse du nuage d’ions ne suit pas z,(t) pendant le
transport. Pour cette raison, nous avons effectué une tentative d’amélioration du transport
en décalant I’évolution de Vj(t) dans le temps par rapport au calcul d’une quantité At
(de T'ordre de quelques dizaines de micro-secondes). Les résultats montrent un taux de
transport maximal de 7% ; soit aucune amélioration sur le taux de transport. Ce résultat
nous amene a conclure qu'un délai sur I’évolution des tensions ne permet pas d’améliorer
lefficacité du transport. Nous privilégions maintenant la piste du potentiel de contact

Ajout d’une marche de potentiel entre PII et PIII

Nous avons vu lors du transport de PI & PII qu'une marche générée par le potentiel de
contact entre PI et PII favorise le transport vers PII. De plus, pour le transport PII-PIII,
la discontinuité de z,;,(t) entre les zones du piége impose une vitesse importante des ions
pour traverser la frontiére des zones. Comme il n’existe pas de potentiel de contact dans
PII, il est créé en ajoutant une différence de potentiel AV positive sur les barreaux RF du
piége quadrupolaire (pour relever le fond du puits dans PII par rapport au piége PIII) et
favoriser le transport vers PIII. Nous avons effectué des transports sur des nuages de tailles
variées allant de 5000 & 120000 ions dans le piége PII. La figure présente le taux de
transport PII-PIII en fonction du potentiel statique AV, pour V5 = 1800V, V}?F = 820Vpp
et V¥ = 1070Vpp. Les carrés et les ronds bleus représentent respectivement les taux de
transport PII-PIII et le taux d’ions restés dans PII aprés le transport pour des nuages de
taille inférieurs a 50 000 ions et les rouges les nuages de taille supérieurs a 50 000 ions. Nous
observons un taux de transport trés intéressant de 85% pour des tensions AV, = 1750mV
et AV, = 3250mV.

Une chute sur le taux de transfert est observée autour de AV, = 2500mV. Bien que
pour cette valeur de AV}, le taux d’ions restant dans PII est d’environ 5%. Cela confirme que
les ions sont effectivement partis de PII. Nous pensons que cela correspond aux conditions
pour lesquelles les ions finissent leur parcours dans QO. A partir de AV, = 3250mV, le taux
d’ions transportés décroit rapidement et devient nul a partir de AV, = 5000mV. Lorsque
AV, est trés grand, la marche de potentiel créée devient importante et donne 1’énergie né-
cessaire au nuage pour s’échapper du puits de potentiel. La figure montre également
que le pourcentage de transport semble dépendre du nombre d’ions pour AV, = 1750mV,
il est indépendant du nombre d’ions pour AV, = 3250mV.
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FIGURE 4.31 — Taux d’ions détectés dans PIII aprés le transport PII-PIII en fonction de
AV; pour t, = 100us, Vo = 1800V, V}?F = 820Vpp et VROF = 1070Vpp. Les carrés et les
ronds bleus représentent respectivement les taux de transport PII-PIII et le taux d’ions
restés dans PII pour des nuages tailles inférieures & 50 000 ions et les couleurs rouges
correspondent au nuages de tailles supérieures a 50 000 ions.

L’optimisation de notre protocole de transport a permis d’améliorer le taux de trans-
fert de 5% a 85%, méme pour de gros nuages d’ions grace a un ajout de potentiel statique
sur les barreaux du piége quadrupolaire. De plus, ce taux de transport vers le piége octu-
polaire semble dépendre du nombre d’ions pour le premier maximum de transfert. Dans la
suite, nous vérifions cela ainsi que 'influence des parameétres de piégeage.

4.6.4 Influence des paramétres expérimentaux sur le transport
PII-PIII

Dans cette partie, nous étudions l'influence des parameétres expérimentaux a savoir
le nombre d’ions initial dans le piége PII et la combinaison des amplitudes RF des pieges
octupolaire et quadrupolaire. Tous les mesures sont faites avec t;, = 650us, Vo = 1800V,
V]?F = 820Vpp et V9 = 1060Vpp (sauf indication contraire) pour assurer une probabilité
maximale de départ des ions de PII.

Influence du nombre d’ions initial dans PII

Nous avons choisi de vérifier I'influence du nombre d’ions initial dans PII sur le
transport pour AV; = 1750mV (d’apreés les observations faites de la figure . Sur une
série de nuages de tailles différentes, nous avons effectué des transports entre PII et PIII. Les
résultats sont présentés sur la figure ou les carrés représentent le taux d’ions détectés
dans PIII et les ronds le taux d’ions restés dans PII. Tout comme pour le transport PI-PII,
le taux des ions transportés peut atteindre les 100% pour des nuages de tailles inférieures a
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FIGURE 4.32 — Taux d’ions détectés dans PIII (les carrés bleus) aprés le transport en
fonction du nombre d’ions initial dans PII. Les ronds rouges représentent le taux d’ions
restés dans PII. t, = 650us et V, = 1750mV

30 000 ions. Pour des nuages de tailles supérieures, nous observons des taux moyens de 40%.
On observe également que le taux d’ions restant dans PII augmente avec le nombre d’ions
mais la somme avec le taux de transport reste inférieure a 100%. La différence représente
alors les pertes au cours du transport. Ces observations sont compatibles avec la figure
[4.31] Nous pouvons dire que le taux de transport PII-PIIT & AV, = 3250mV, varie de 85%
a 100% quelque soit la taille du nuage.

Influence des amplitudes radio-fréquence des deux piéges

Dans ce paragraphe, nous analysons l'influence du couple VRQF et V& pour AV, =
1750mV. En effet, contrairement au transport entre PI et PII ou les ions voient la méme
tension RF, le transport PII-PIII fait intervenir une discontinuité de potentiel RF dans
la zone QO. Ceci peut étre la cause de certaines pertes d’ions au cours du transport.
L’amplitude RF du piége quadrupolaire VgF est fixée & 821Vpp et le transport est testé
pour différentes valeurs de V9. Les résultats de mesures (figure sur des nuages de
tailles inférieures a 30 000 ions montrent que 'efficacité du transport décroit en fonction de
I’amplitude radio-fréquence. Comme le chauffage RF est faible dans la partie octupolaire
par rapport & la partie quadrupolaire, nous excluons cette piste. Par contre, pour une
fréquence RF fixée, le puits de potentiel est de plus en plus ouvert lorsque Vzp diminue.
Ce résultat peut s’expliquer par le fait qu’il est plus facile de transférer un fluide vers un
volume plus large.

Dans les horloges micro-onde a piége double, les pompages optiques et les mesures de
populations ont lieu dans le piége quadrupolaire géométriquement plus ouvert. Pour com-
pléter 'analyse du transport, il est important d’étudier le transport de la partie octupolaire
vers la partie quadrupolaire.
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FIGURE 4.33 — Efficacité du transport PII-PIII en fonction de V}?F pour V}?F = 821Vpp et
AV, = 1750mV. Les nuages considérés ici sont de 1'ordre de 3.10* ions.

4.6.5 Tentative de transport PIII-PII.

Les potentiels axiaux dans la partie octupolaire sont écrantés par les barreaux RF
comme on peut le constater sur la figure [4.26] De plus, a cause de sa longueur, la raideur du
potentiel est quasiment négligeable par rapport a la partie quadrupolaire pour les mémes
parameétres de piégeage. Pour transporter les ions du piége octupolaire au piége quadrupo-
laire, nous appliquons une différence de potentiel positive sur les barreaux du piege PIII
pour accélérer les ions vers PII. Pour que cela soit efficace il faut que les potentiels V,
et V5 soient capables de déplacer les ions jusqu’a I’électrode DC}. Cependant, a cause de
la longueur importante de la partie octupolaire, le déplacement du fond du puits di aux
variations du potentiel est faible. En effet, un déséquilibrage maximal des tensions telles
que V; = 0V et V5 = 2000V ne déplace le centre du piége octupolaire que de 8,7mm vers
PII au lieu des 49mm nécessaire pour traverser 1’électrode DCy. Cette observation montre
qu’a cause de la limitation en tension DC, notre protocole de transport n’est pas capable
de transporter les ions dans le sens retour PIII-PII. Il faut une énergie extérieure pour
accélérer les ions.

A ce protocole, nous ajoutons une excitation résonante des ions. En effet, pour désta-
biliser le mouvement des ions vers le piége PII, avant la décroissance de Vj, nous faisons une
excitation paramétrique résonante des ions (section . Malgré cette excitation, les ions
ne quittent pas le piege PIII et ils sont éjectés du piege lorsque 'amplitude d’excitation
devient trop grande.

Nous démontrons que dans la configuration actuelle du piége, le transport de la par-
tie octupolaire vers la partie quadrupolaire est possible uniquement si les tensions Vj et
V5 peuvent atteindre des valeurs supérieures aux valeurs actuelles. Ou alors, les potentiels
actuels peuvent permettre de transférer les ions du piége octupolaire vers le piége quadru-
polaire si la longueur de la partie octupolaire peut étre réduite.

Les études menées dans cette partie ont montré que malgré des tensions DC faibles, le
transport peut étre effectué en donnant un petit coup d’accélération par application d’une
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différence de potentiel entre les deux zones de piégeage. Cela permet de transporter jusqu’a
100% des ions vers le piége PIII. Cependant, le transport de PIII vers PII n’est pas encore
effectif du fait de la faible accélération induite par la variation de V. Néanmoins, un des
objectifs de 100% d’ions transportés du piege quadrupolaire PI jusqu’au piége octupolaire
est atteint.

Conclusion

Nous avons étudié expérimentalement le transport d’un nuage de quelques dizaines de
milliers d’ions dans un macro-piége radio-fréquence. Malgré une connaissance uniquement
partielle de la cartographie du potentiel local, ce transport est efficacement controlé par
les variations du potentiel appliqué a 1’électrode DC centrale séparant les deux zones du
piége. Notre protocole de transport s’inspire du cas sans chauffage d’'un ion unique et
permet de transporter jusqu’a 100% du nuage mais avec chauffage. Nous avons aussi analysé
I’excitation du mouvement des ions du fait de la déformation du puits de potentiel au cours
du transport. Les résultats expérimentaux et les simulations de dynamique moléculaire
montrent que 'optimisation du transport dépend de la connaissance précise des tensions
DC appliquées, et une petite variation de ces tensions modifie largement l'efficacité du
transport. Nous observons des oscillations entre 0 et 100% des ions quittant le piége au
cours du transport. De plus, le chauffage induit par le transport a aussi un comportement
oscillant. Ces oscillations dans l'efficacité du transport sont modifiées par le changement
d’un des paramétres de piégeage. Le minimum de chauffage est observé en appliquant de
faibles tensions RF (responsables du chauffage RF). Il est cependant possible de trouver des
conditions pour lesquelles 'efficacité de transfert est élevée et géneére trés peu de chauffage
pour la méme durée de transport. Un de nos objectifs est I’analyse expérimentale de la
dynamique des ions dans les piéges octupolaires. Cette étude est faite au chapitre [§]

Bien que numériquement, il est illusoire de vouloir reproduire exactement les poten-
tiels expérimentaux, nous avons obtenu des transports de 100% entre PI et PII sur les
nuages plus petits que 2000 ions et 80% sur des grands nuages atteignant 10° ions. Cette
efficacité du transport a pu atteindre 100% grace a I’évolution du potentiel de contact dans
le piége PI. L’effet de ce potentiel de contact est créé artificiellement par des différences de
potentiel appliquées sur les barreaux RF. Cela a permis de transférer la totalité des nuages
d’ions dépassant les 10° ions dans la partie octupolaire. Ces résultats ont été publiés dans
Physical Review A [142].

L’effet majeur du potentiel de contact en PI est ’asymétrie causée dans les deux sens
du transport entre PI et PII. En effet, nos études ont également montré qu’en fonction
de la durée du transport et des tensions DC appliquées, il existe des paramétres pour
lesquels le nuage quitte la zone PI et arrive dans la zone PII mais ne peut pas quitter la
zone PII pour les mémes paramétres. Cette asymétrie est utile et permet d’accumuler les
ions dans la deuxiéme partie PII du piége. La réalisation expérimentale de cette technique
d’accumulation est décrite dans le chapitre suivant.



Chapitre 5

Piégeage et accumulation d’un grand
nuage d’ions

Le nombre d’ions piégés est un parameétre essentiel pour des horloges micro-onde
[36]. La fréquence de 'horloge est affectée par la variation du nombre d’ions piégés a
travers 'effet Doppler de second ordre. Dans ce chapitre, nous optimisons les paramétres
de piégeage dans le but de piéger un trés grand nuage pouvant atteindre 107 ions. Un de
nos objectifs est d’étudier le confinement de ces grands nuages dans chaque zone du piége.
A cause de la répulsion coulombienne des ions, la distance moyenne entre proches voisins
est grande (typiquement 20pm pour nos paramétres de confinement). L’espace occupé par
le nuage augmente considérablement avec le nombre d’ions. L’extension spatiale du nuage
et des contributions anharmoniques du potentiel de piégeage augmentent le chauffage des
ions. Pour limiter ce chauffage, il est important de travailler avec des tensions RF tres
basses. La conséquence directe est la faible densité du nuage et la faible profondeur du
puits de potentiel de piégeage. Tous ces facteurs contribuent a la limitation du nombre
d’ions piégés.

Nous étudions dans la premiére partie de ce chapitre la création de ce grand nuage
dans le piege PI. Les résultats du transport étudiés dans le chapitre précédant ont montré
que l'efficacité de transfert dépend fortement des potentiels statiques et de la durée de
transport et que le transport n’est pas symétrique dans les deux sens PI-PII et PII-PI.
Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, nous démontrons comment cette asymétrie dans
nos conditions de travail peut étre exploitée pour accumuler un grand nuage d’ions dans la
partie PII du piége. Ce processus d’accumulation est optimisé en choisissant des paramétres
appropriés pour le transport entre les zones du piége. La technique d’accumulation est
étendue dans le piege octupolaire dans la troisieme partie de ce chapitre. Cette technique
ne requiert pas de refroidissement laser pendant le transport ce qui offre alors la possibilité
de piéger différentes espéces d’ions pour des applications physico-chimiques. L’influence du
refroidissement laser sur ’accumulation conclut ce chapitre.

129
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5.1 Création et piégeage d’un grand nuage d’ions dans
PI

Dans les piéges radio-fréquences, le nombre d’ions créés est limité par plusieurs phé-
nomenes dont :

1. 'espace occupé par le nuage créé et le volume du piége qui jouent un réle important
sur le chauffage RF lorsqu’un grand nuage est créé. Cela vient du fait que le
champs électrique vu par les ions dépend de leur position dans le piege.

2. l'effet de collisions dues a la répulsion coulombienne entre particules qui augmente
le chauffage radio-fréquence des ions.

3. la densité et la vitesse du jet d’atomes neutres qui augmentent le chauffage par
des collisions dans le nuage déja créé.

4. les anharmonicités dues a l’existence des contributions d’ordres supérieurs ou le
potentiel de contact sont des sources de chauffage des ions piégés.

Pour créer un grand nuage d’ions, nous optimisons les paramétres pour réduire certains de
ces effets. Notre piege ne dispose pas d’électrodes supplémentaires pour la compensation
des défauts du potentiel. Il est cependant possible de réduire la vitesse et la densité du
jet d’atomes neutres en baissant le courant du four pendant la création. Le chauffage RF
et l'effet de charge d’espace peuvent étre réduits pour des nuages froids en travaillant
avec des amplitudes Vg des tensions radio-fréquence les plus basses possibles. De plus, le
refroidissement laser joue aussi un role important pendant la création des ions.

Dans cette partie, nous étudions l'optimisation de la création d’un grand nuage d’ions
dans le piege PI. La technique de comptage qui nous utilisons consiste & avoir un nuage
en phase liquide. De nombreux essais ont montré que dans notre piége, avec la puissance
du laser de refroidissement disponible, la phase liquide en piége quadrupolaire dépend de
la taille du nuage. Le nombre d’ions limite pouvant étre refroidis de la phase gazeuse a la
phase liquide est inférieur ou égal & 10°. La technique de photo-ionisation en phase gazeuse
décrite dans le chapitre [I| ne permet que de piéger des nuages limités a ce nombre d’ions.
Il y a des stratégies permettant d’augmenter le nombre d’ions en phase liquide, qui sont
présentées dans la section suivante.

5.1.1 Technique de création d’un grand nuage d’ions

Pour créer un grand nuage d’ions en PI, une technique en deux étapes et basée sur
les travaux de Dubost [143| est développée. Un petit nuage de quelques centaines d’ions
est d’abord créé pendant une a deux secondes et refroidi par laser jusqu’a la phase liquide.
Ensuite de nouveaux ions sont créés directement dans le nuage existant en phase liquide. Le
nuage reste ainsi en phase liquide pendant sa croissance. Cette technique réduit ’extension
spatiale du nuage et permet ainsi de créer des nuages plus grands. Cette technique nécessite
plus de temps que lors de la création en phase gazeuse (chapitre . En effet, certains
ions, ayant une grande vitesse, sont chauffés par laser ( longueurs d’ondes proches de la
résonance) et sont éjectés du piége. Seuls les ions avec peu de mouvement sont piégés. Dans
cette étude une caractérisation n’est pas faite en fonction de Vgp car pour Vgp supérieur a
1000Vpp, aucun refroidissement n’est possible en phase liquide. Nous travaillons avec des
tensions RF inférieures & 1000Vpp.
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Ici, nous ne nous intéressons pas a la durée de création des ions mais au nombre absolu
d’ions piégés. Ce nombre est optimisé avec des puissances du laser de refroidissement a
397nm de 1,5mW et de repompage 866nm a 21mW. La puissance du laser de la transition
résonante de création a 423nm est de 80uW. Les résultats d’analyse sont présentés dans la
section suivante.

5.1.2 Interprétation et discussion

Au chapitre [2, nous avons montré que le jet d’atomes est produit lorsque la tempéra-
ture du four atteint 275°C'. Ici nous analysons le nombre d’ions créés dans le piége PI par
le protocole décrit dans la section précédente en fonction de la durée de création pour deux
températures du four différentes : 17 = 295°C et T, = 310°C . Les tensions de confinement
sont Vpe = 1200V et Vrr = 825Vpp. Un nuage de quelques centaines d’ions est créé et
refroidi en phase liquide. On suit la croissance d’un nuage au cours du temps. Les résultats
sont, présentés sur la figure Le nombre d’ions créés croit linéairement avec la durée de
création, avec une pente de 450 ions par seconde pour 77 et une pente de 850 ions par
seconde pour T5. La limite du nombre d’ions se manifeste par leur processus d’évaporation.
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FIGURE 5.1 — Nombre d’ions en fonction de la durée de création pour deux températures
du four. Les points rouges correspondent a la température du four 77 = 295°C et les points
bleus la température T, = 310°C. (Lorsque le nombre d’ions atteint 1,2.10°, le nuage
s’évaporise a cause d’une puissance de laser de refroidissement trop faible).

Le nuage s’évaporise autour de 1,2.10° ions dans les deux cas. Au dela de cette valeur, il est
alors impossible d’estimer le nombre d’ions piégés. Cette taille est plus grande que la taille
de liquéfaction de 10° montré dans la section précédente. L’évaporation du nuage observée
est due & une puissance trop faible du laser de refroidissement. La valeur maximale de cette
puissance au moment des mesures est de 1.5mW sur chacun des deux faisceaux & 397nm.
Avec cette puissance, le chauffage RF devient plus important que le refroidissement laser
lorsqu’un nombre important d’ions est piégé. Les observations passées montrent qu’aug-
menter la puissance du laser & 397nm permet de liquéfier des nuages beaucoup plus grands
que 1,2.10°%. Mais au moment de ces mesures, nous ne disposons pas de la puissance laser
suffisante.
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5.2 Méthode d’accumulation d’ions dans PII

Une technique d’accumulation des ions dans un piége est mise au point dans notre
groupe. Cette technique permet de piéger un grand nuage d’ions dans un deuxiéme piége.
La méthode s’inpire des observations faites concernant les résultats du transport d’un
nuage d’ions entre deux zones quadrupolaires du piége. Dans cette partie, nous décrivons
le principe de cette technique, ainsi que ’étude de I'influence des paramétres de piégeage
dans l'optimisation du nombre d’ions piéges.

5.2.1 Principe de la méthode

Dans le chapitre [4 nous avons montré que le taux d’ions quittant le piége initial aprés
le transport oscille en fonction de la durée de ce transport. De plus, & cause du potentiel
de contact, ce comportement n’est pas symétrique dans les deux sens PI-PII et PII-PI. La
figure [5.2 ou les deux courbes ne sont pas superposées illustre ce comportement. Il existe
des durées de transport, en I'occurrence 300, 550, et 780us, pour lesquelles tous les ions
quittent le piege PI pendant le transport PI-PII mais ne quittent pas PII au cours du
transport PII-PI. De plus, pour des ¢, supérieurs a 1,5ms, le taux d’ions qui reste dans
PII est maximum alors que celui de PI est stationnaire a 30% pour Vpe = 1200V. Nous
exploitons la non-coincidence de ces taux de transport illustrés sur la figure [5.2] pour faire
des transports successifs en sens unique et accumuler des ions dans le piege PII sans laisser
repartir ceux existant initialement dans ce piége. Les ions sont créés dans la premiére
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FIGURE 5.2 — Pourcentage des ions présents dans le piége initial aprés le transport en
fonction de la durée de transport. Les points bleus : le piége initial est PII et le sens du
transport est PII-PI, les points rouges : le piége initial : PI et le sens PI-PII. Ve = 1200V
et Vrr = 1045Vpp. (Chaque point représente une expérience et la ligne est un guide visuel)

partie du piége, puis transférés en phase gazeuse dans PII. L’efficacité d’accumulation
est quantifiée en évaluant le nombre d’ions dans le piége PII en fonction du nombre de
cycle de transport. A chaque cycle de transport, un nuage identique est créé dans PI.
Dans toute cette partie, les puissances laser sont : laser de refroidissement Pg = 2, 75mW
dans chaque bras (contra-propageant et co-propageant) et de repompage Pr = 10mW
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(sauf mentionné autrement). La figure [5.3| présente les résultats d’une expérience mesurant
lefficacité d’accumulation pour Vzrp = 675Vpep, Vpo = 200V et une durée de création to
de 25s (protocole décrit dans le chapitre . Les résultats montrent une croissance linéaire
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FIGURE 5.3 — Nombre d’ions en PII en fonction du nombre de cycles de transport pour
VRF = 675VPP, VDC = 200V, PB = 2, 75mW, PR = 10mW et tC = 25s.

suivie d’une saturation du nombre d’ions dans PII en fonction du nombre de cycles de
transport PI-PII. Le nombre d’ions piégés atteint une valeur maximale de 10° pour les
parameétres considérés pour le figure [5.3] Cette limitation du nombre d’ions n’est pas due
a un défaut de comptage, mais & une limite imposée par les paramétres de confinement
et de refroidissement. Dans la suite de cette étude, nous tentons d’identifier le paramétre
limitant la croissance du nombre d’ions.

5.2.2 Influence des tensions de piégeage

Les tensions de piégeage ont un impact non négligeable sur le nombre maximal d’ions
piégés. Pour maximiser le nombre d’ions et limiter le chauffage RF, il est nécessaire de
travailler avec I'amplitude RF la plus basse possible tout en assurant le confinement. Cela
permet de réduire le couplage entre le champ électrique et le mouvement des ions. Dans
cette partie nous étudions I'influence des tensions DC. Sur une série d’accumulations, nous
comptons le nombre d’ions en PII en fonction du nombre de cycles de transport avec
Vrr = 830Vpp, une durée de création to de 15s, Pg = 3,75mW dans chaque bras du laser
de refroidissement et pour trois valeurs des tensions DC. Les résultats sont représentés sur
la figure 5.4} L’objectif recherché dans cette partie est la comparaison des pentes d’accumu-
lation du nombre d’ions. Nous remarquons que la pente est de plus en plus élevée lorsque
Vpe diminue. De plus, en étudiant le signal du photomultiplicateur, on observe que plus la
tension Vpe est grande, plus les ions mettent de temps a atteindre leur état stationnaire. Ce
comportement peut s’expliquer par I'influence de Vpe sur le rapport d’aspect du nuage. A
Vrr constante, lorsque Vpo augmente, le nuage devient de plus en plus sphérique et s’étend
dans le plan radial et subit plus de chauffage RF. Pour une meilleure accumulation, il faut
des tensions de confinement les plus petites possibles. Dans le paragraphe suivant, nous
analysons I'influence du nombre d’ions initial & chaque cycle de transport dans le piége PI.
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FIGURE 5.4 — Nombre d’ions détectés en PII en fonction du nombre de cycles de transport
pour Vizr = 830Vpp et Pg = 3,7bmW dans chaque bras du laser de refroidissement.
Les ronds bleus représentent l'accumulation avec Vpeo=500V, les triangles rouges avec
Vpe = 800V et les carrés noirs avec Vpe = 1600V,

5.2.3 Influence du nombre d’ions initial dans PI

La quantité d’ions présents dans PI au moment de ’accumulation influe sur 'efficacité
d’accumulation. En effet, une série d’expériences est faite pour trois valeurs de la durée de
création t¢. La figure [5.5] présente les résultats et montre que plus le temps de création est
long (donc plus le nombre d’ions & transporter est grand), plus la pente d’accumulation
est importante et le plateau plus élevé. Cela peut s’expliquer par le fait que plus le nombre
d’ions dans le piege PI est important plus le nombre absolu d’ions transportés augmente.
Avec une durée de création en PI de 50 secondes, le plateau se trouve & 2,1.10° ions contre
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FIGURE 5.5 — Nombre d’ions détectés en PII en fonction du nombre de cycles de trans-
port pour des nuages de tailles initiales différentes a Vpc=200V, Virr = 675Vpp et
Pp = 2,75mW. Les ronds bleus : durée de création t-=>50s, les triangles rouges : tc=25s
et les carrés verts : tc= 15s.

10° pour la durée de création de 25s et 6.10% ions pour une durée de création de 15 secondes.
Ces observations montrent que le plateau est proportionnel au nombre d’ions initial dans
PI car les rapports sont identiques entre les durées de création d’une part et les plateaux
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d’autres part. Ceci reste cohérent avec la figure qui montre un nombre d’ions créés
proportionnel & la durée de création. Le nombre d’ions en PII est augmenté en créant un
nombre plus important d’ions dans le piege PI.

5.2.4 Effet de la température des ions

Le test réalisé ici porte sur I’'état du nuage qui peut avoir une influence sur ’accu-
mulation en PII. Nous avons réalisé deux séries d’accumulations : le nuage dans PII est en
phase gazeuse ou en phase liquide. Comme nous ne pouvons pas observer simultanément
en PI et PII, nous admettons que I'état du nuage dans PI et dans PII sont identiques
(faisceaux laser de refroidissement identiques et le méme potentiel de piégeage) si la dif-
férence de taille du nuage n’est pas trop importante. Les tensions de confinement sont :
Vbe=200V, Vrr = 675Vpp et la durée de création est to = 15s. Les résultats sont re-
présentés sur la figure La pente d’accumulation en phase liquide est plus importante
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FIGURE 5.6 — Nombre d’ions détectés en PII en fonction du nombre de cycles de transport
pour Vpc=200V, Vzr = 675Vpp, la puissance du laser de refroidissement : Pg = 2, 9mW
et la puissance du repompeur : Pg = 10mWW. Les ronds bleus : accumulation en phase
liquide et les triangles rouges : en phase gazeuse. La création se fait ici avec tc = 15s.

que la pente d’accumulation en phase gazeuse. L’accumulation en phase liquide permet
d’atteindre plus tot le plateau. De plus, une observation du signal du photomultiplicateur
montre que les durées de refroidissement sont plus courtes lors de I’accumulation en phase
liquide que 'accumulation en phase gazeuse. Ceci peut s’expliquer par la thermalisation
du nuage chaud par le nuage froidﬂ La thermalisation est plus courte si les deux nuages
sont froids. Cela limite alors les pertes liées au chauffage.

La figure montre une saturation a la méme valeur du nombre d’ions dans PII
dans les deux cas. La saturation du nombre d’ions dans le piége ne dépend donc pas de la
température des ions. Dans la suite, nous étudions I'influence de la puissance du laser de
refroidissement.

1. contrairement au transport simple sans accumulation ot aucun nuage dans PII ne thermalise le
nuage transporté
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5.2.5 Influence des puissances lasers

Dans ce paragraphe, nous comparons des mesures d’accumulation en phase liquide
pour deux puissances du laser de refroidissement P} = 2, 75mW et P2 = 4mW dans chaque
bras; soit pour un parameétre de saturation par faisceau laser s; = 1,2 et s = 1,7 res-
pectivement. Les résultats sont présentés sur la figure [5.7] Nous remarquons que la pente
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FIGURE 5.7 — Nombre d’ions détectés en PII en fonction du nombre de cycles de trans-
port pour Vpe=200V, Vgr = 675Vpp. Les ronds bleus représentent PL = 2, 75mW et les
triangles rouges, P2 = 4mW

d’accumulation ainsi que le plateau en nombre d’ions piégés augmentent avec la puissance.
Pour piéger un trés grand nuage d’ions, il faut que la puissance laser soit la plus élevée
possible.

Dans cette section nous avons étudié I'influence des parameétres de confinement et de
refroidissement sur ’accumulation des ions dans le piége PII. Pour optimiser le nombre
d’ions maximal accumulé dans PII, il faut travailler & basse tension de confinement pour
limiter le chauffage RF. De plus, un nombre d’ions initial important dans PI permet d’aug-
menter le niveau de saturation en nombre d’ions accumulés. Enfin, améliorer la puissance du
laser de refroidissement est aussi avantageux pour le piégeage et la détection d’'un nombre
plus important d’ions. Cette analyse a permis de piéger des nuages de 'ordre de 2,5.10°
ions dans le piege PII, limité par la puissance laser disponible. Par la suite, cette technique
d’accumulation est étendue a la partie octupolaire.

5.3 Accumulation des ions dans le piége octupolaire

L’analyse du transport vers le piége octupolaire (section a révélé le méme phé-
nomeéne entre hautes et basses probabilités de départ qu’en piége quadrupolaire. De plus,
les ions ne partent pas du piége PIII quelques soient les tensions de piégeage et la durée de
transport considérée. Il est donc facile d’accumuler des ions en PIII en choisissant des para-
meétres ol le transport est efficace. Dans cette partie, nous analysons la pente d’accumula-
tion pour deux valeurs d’amplitude des tensions RF en piége octupolaire (VS = 1060Vpp
et V9. = 1975Vpp). Le protocole est celui de la section . Une différence de potentiel de
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1750mV est appliquée entre les barreaux du piége quadrupolaire et du piége octupolaire
pour améliorer 'efficacité du transport. Nous mesurons le nombre d’ions détectés en PIII
en fonction du nombre de cycles de transport. La technique de mesure du nombre d’ions
dans le piege octupolaire est décrit dans la partie |6.3.3]

Les résultats sont présentés sur la figure 5.8l Le nombre d’ions augmente linéairement
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FIGURE 5.8 — Nombre d’ions détectés dans piége octupolaire PIII en fonction du nombre de
cycles de transport pour deux valeurs de la tension radio-fréquence en piége octupolaire :
V9, = 1060Vpp (Triangles rouges) et V9, = 1975Vpp (carrés verts). Vi, = 821Vpp dans
le piége quadrupolaire, V5 = 1800V (les V3, Vj et V5 sont calculés selon le protocole de
transport décrit en , P =1,8mW et Pgr = 5mW.

avec le nombre de cycles de transport. De plus, la pente est plus importante pour V9, =
1060Vpp que pour VIQF = 1975Vpp. Cette observation est cohérente avec le fait que le
transport est plus efficace pour des faibles V¢ a VRQF fixe (voir figure . Un plateau est
observé autour de 2,1.10° ions pour V. = 1975Vpp. Ces mesures sont faites au moment
ol la puissance de laser de refroidissement a beaucoup chuté. Nous pensons que ce nombre
d’ions maximal peut étre amélioré avec une puissance laser plus importante. L’autre courbe
ne contient pas assez de mesures successives pour atteindre un plateau.

Les expériences réalisées en piége quadrupolaire et en piége octupolaire décrivent un
processus réel d’accumulation des ions, ce qui signifie que les ions peuvent étre ajoutés
a un nuage existant déja dans un piége. Ce processus est d’autant plus efficace que les
tensions RF et DC de confinement sont faibles et que les puissances lasers sont grandes.
Actuellement, le nombre maximal d’ions piégés en PII et dans le piége octupolaire sont de
l'ordre de 2,5.10° ions. Les performances de notre piége restent limitées par la puissance
du laser de refroidissement. Ce paramétre permet d’atteindre des grands nuages en accord
avec des limitations par la température du nuage accumulé.

Pour des paramétres de piégeage et de refroidissement identiques, les observations
montrent que le nombre d’ions maximal liquéfié en PI est inférieur au nombre d’ions liquéfié
en PII. Cela permet de souligner une des causes de saturation liée aux imperfections du
potentiel de piégeage (le potentiel est moins perturbé en PII que en PI).

La technique d’accumulation présentée est importante pour toutes les expériences ot
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les ions sont rares ou difficiles & produire. Elle permet de développer des nuages d’ions
dans un régime pulsé en ajoutant des particules dans un nuage existant. La technique
d’accumulation marche également sans I'implémentation du refroidissement laser. Nous
démontrons cette propriété dans la partie suivante.

5.4 Accumulation sans refroidissement laser

Nous souhaitons démontrer ici que la technique d’accumulation fonctionne aussi
méme en absence de refroidissement laser méme si son efficacité est moindre. Cette pro-
priété est trés avantageuse pour des expériences avec différentes espéces atomiques. Une
série de mesures d’accumulation dans le piége PII sur des petits nuages d’ions est menée
sans refroidissement laser. Les résultats sont représentés sur la figure avec deux tailles
de départ différentes.

1000 —

0001 [ ] Np[ =900 i

= sl A Np;=1300

[a

5 700 —

& eo0|- %
s}
T 500/~ 4
= (]

L a00F A
s

g s00-

)
Z 2001 °

100 i i i i \
0

2 3
Nombre de cycles de transport

FIGURE 5.9 — Nombre d’ions détectés en PII en fonction du nombre de cycles de transport
(PI-PII) pour Vpe=1200V, Vrrp = 744Vpp et sans refroidissement laser. Les ronds bleus
représentent Npr = 900 et les triangles rouges : Np; = 1300.

Pour chaque point, les ions sont créés et transportés a chaque cycle sans refroidis-
sement laser. Les lasers ne sont rallumés qu’aprés n cycles de transport pour la mesure
de la taille. Apres détection, les ions sont éjectés hors du piege et I'expérience est renou-
velée pour le point suivant. La figure montre le nombre d’ions dans PII en fonction
du nombre de cycles d’accumulation. Méme si la taille du nuage est plus petite que dans
le cas d’accumulation avec refroidissement laser, nous remarquons une croissance linéaire
du nombre d’ions dans le piege PII. Ce résultat montre que le mécanisme de transport et
d’accumulation est efficace méme sans ’application du refroidissement laser. Cela marque
une étape importante dans le transport des particules chargées, car une vaste majorité des
expériences repose sur le refroidissement (par gaz tampon ou par laser) pour réduire le
chauffage lié¢ au transport.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié la création d'un grand nuage d’ions dans le piége.
Le nombre d’ions pouvant étre piégés et détectés est limité par les sources de chauffage
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dans le piége. Pour piéger un grand nuage d’ions, il est important d’optimiser les tensions
de piégeage et de les rendre les plus basses possible. De plus, les puissances laser constituent
aussi un enjeu important pour maintenir un grand nuage. Les paramétres actuels ne nous
permettent pas d’atteindre les 107 ions piégés. Nous sommes capables de piéger et de
mesurer des nuages de plus de 1,2.10° ions dans le piége PI et 2,5.10° ions dans le piége
PII. Ce nombre maximal est bien plus petit que les 107 ions pouvant étre attendus dans
chaque partie de notre piege. Il est important de poursuivre 'optimisation des parametres,
surtout en améliorant la puissance du laser de refroidissement, qui pour le moment limite
fortement le nombre d’ions maximal piégés dans chaque zone. Les performances actuelles
atteintes dans le pieges PII sont liées a la technique d’accumulation présentée.

Nous avons développé une technique d’accumulation des ions dans un double piége
avec et sans refroidissement laser. La méthode est basée sur 'asymétrie du transport entre
les deux zones du piége favorisant le transport dans un seul sens. L’accumulation des ions est
un élément clé dans plusieurs expériences travaillant avec des nuages de différentes tailles
en particulier lorsque le taux de création est faible. Ce mécanisme peut aussi s’adapter
au cas du piégeage de plusieurs espéces atomiques dans le méme piége et fonctionne en
absence de refroidissement laser. Ce travail a fait objet d’'un dépot de brevet Européen
[144] et d’une publication a Europhysics Letters [145]. La technique d’accumulation est
étendue a la partie octupolaire et a permis de piéger un grand nuage d’environ 2,5.10°
ions. Les performances sont encore a optimiser.
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Chapitre 6

Organisation d’un nuage d’ions froids
dans le piege octupolaire

Beaucoup d’applications des ions piégés comme par exemple I'information quantique
[43, 146] nécessitent des faibles amplitudes de micro-mouvement, ce qui implique le pié-
geage des ions au centre du piege. Cependant, pour des applications nécessitant le piégeage
d’un grand nuage d’ions, ’extension spatiale du nuage augmente le chauffage RF dans les
piéges quadrupolaires & cause du champ qui croit avec la distance au centre du piége. Une
alternative face a cela est 1'utilisation des piéges multipolaires.

Les piéges multipolaires sont constitués de 2k > 4 barreaux. Le pseudo-potentiel
de piégeage admet un fond plat prés du centre ou le champ électrique varie peu (voir
section . Ceci implique un plus faible chauffage RF des ions dans le piége octupolaire
par rapport au piége quadrupolaire. Cette zone centrale de faible champ est avantageuse
pour I’étude des réactions ions-molécules a basse température [6], la spectroscopie haute
résolution [147] et des horloges micro-onde d’ions trés stables [148] [13] 149).

Des travaux récents sont concentrés sur I’étude de la dynamique des ions et ’auto-
organisation des ions formant des cristaux dans des potentiels multipolaires [26], 27, 28]
63, [150]. Ces études montrent que les ions en piége multipolaire tendent a former des
structures creuses a de trés faibles températures. Dans un piége multipolaire, les simulations
de dynamique moléculaire montrent que les ions s’organisent a partir des structures en
anneaux, des tubes ou des cylindres formés par des couches en tubes. Le rayon interne et
I’épaisseur de ces structures dépendent des parameétres de piégeage et du nombre d’ions. Un
seul groupe a déja observé expérimentalement des tubes d’ions en piége octupolaire grace
au refroidissement laser [40]. La morphologie de ces structures dans les piéges multipolaires
suppose un potentiel radio-fréquence avec une parfaite symétrie radiale.

Lorsque le potentiel expérimental généré ne respecte pas cette symétrie, le profil du
pseudo-potentiel est modifié et les ions froids s’organisent dans une structure complétement
différente de celle attendue.

Dans ce chapitre, nous analysons expérimentalement le comportement des ions froids
dans le piége octupolaire. Pour notre étude, les ions sont créés dans la premiére partie
quadrupolaire PI, transférés dans PII puis dans la partie octupolaire PIII. Le transport
entre les parties PI, PII et PIII a été détaillée dans le chapitre [4] et ne sera pas rappelé ici.

141
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6.1 Etude des défauts dans le piége multipolaire

Pour détecter les ions dans la partie octupolaire, I'objectif de détection est placé au-
dessus de celui-ci. Le grandissement optique est de I’ordre de yp;;; = 8, 5. Les simulations de
dynamique moléculaire prévoient une structure en anneaux lorsque quelques dizaines d’ions
sont piégés, puis des tubes pour de grands nuages d’ions (voir la simulation de la figure
. Cependant, dans notre dispositif, nous observons plutot trois nuages distincts dans
deux plans différents comme illustré sur la figure[6.2] Tout se passe comme si le potentiel de
piégeage admettait des minima locaux. Dans la suite, nous analysons expérimentalement
ces minima locaux en piége octupolaire avant de les caractériser numériquement afin de
mieux comprendre nos observations.

FIGURE 6.1 — Structure en tube attendue pour des ions froids dans des piéges multipolaires
pour 126 ions. Simulations de dynamique moléculaire faites par M. Marciante [I51].

6.1.1 Analyse expérimentale des minima locaux en piége octupo-
laire

L’observation d’un nuage froid en piége octupolaire montre la répartition des ions dans
trois zones de piégeage distinctes que nous associons a l’existence de trois minima locaux
dans le puits de potentiel radial (figure . Ces minima de potentiel sont numérotés ming,
ming et ming selon 'ordre chronologique de leur mise en évidence expérimentale. min, et
miny sont dans le méme plan de mise au point de 'objectif et le mins dans un plan au
dessus. Une analyse du grandissement (section montre qu’il est de ;2 = 8,1 pour
les min, et ming et de y3 = 9,1 pour le mins. La mise au point de I'objectif de détection
sur les deux plans permet de déterminer I’écartement entre les minima locaux de potentiel
dans le piege (figure[6.3). Les minima min; et miny sont dans le méme plan et sont séparés
de 89045Hum et le ming au dessus de 1100+10pm. Les centres suivants x des min, et ming
sont décalés de 76+5um.
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FIGURE 6.2 — Image CCD du nuage d’ions froids en piége octupolaire. Les nuages sont
numeérotés min,, ming et ming selon 'ordre de leur observation dans le piége. (a) : la mise
au point de I'objectif est faite sur min; et miny. (b) : la mise au point sur ming et en
arriére plan on voir faiblement les nuages en min, et miny. L’axe z du piége est orienté
verticalement.
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FIGURE 6.3 — Répartition des minima locaux en pieége octupolaire dans le plan radial avec
le pourcentage en nombre d’ions dans chaque minimum.
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De tels minima locaux ont déja été observés dans les piéges 22-poles [152] et peuvent
étre expliqués par l'existence d'un défaut dans la géométrie du piége. Dans un premier
temps, nous analysons ces minima au moyen des calculs numériques puis, nous exploitons
des observations expérimentales pour caractériser le piégeage dans ces minima locaux.

6.1.2 Simulations des défauts en piége multipolaire

Dans cette partie, nous tentons une étude générale des défauts dans des piéges mul-
tipolaires d’ordre 2k par simulation numérique. Le calcul de la distribution des potentiels
est fait suivant le plan radial (z,y) au centre en z = 0. Le potentiel sur le barreau j
(7 =1, 2,..., 2k) du piége est modélisé numériquement par n charges ponctuelles disposées
uniformément sur un cercle de rayon 7. (le rayon des barreaux) [6]. Pour rendre compte
de I'alternance du signe du potentiel sur les barreaux voisins, le signe des charges portées
par les barreaux alterne lui aussi en (—1)/Q. Le champ électrique total généré par les 2k
barreaux dans le plan radial est donné par la relation suivante :

_ 1 5y (-1YQ
E2k('r7 y) - 47’(’60 ]Zl zzl (ZE N wi,j)Q n (y _ yi,j)Q (ex + e)’) (61)

ol x;; et y; ; sont les positions de la charge ¢ sur le barreau j, exet e, sont les vecteurs
unitaires dans les directions = et y. Le pseudo-potentiel de piégeage, y compris le terme
déconfinant du potentiel axial, est donné par la relation rappelé ici :

*Ej(z,y)

\\/J =
<x7y7 Z) 4mQ%%F

+qPy(x, vy, 2) (6.2)
Pour avoir une idée de I'ampleur du défaut pouvant générer ces minima locaux, d’une part
nous augmentons la distance au centre d’un barreau de 2% et d’autre part nous augmentons
sa position angulaire de 2%. Dans le calcul nous considérons n = 10 charges.

Les résultats concernant le piege octupolaire sont présentés sur la figure ou est
représenté le pseudo-potentiel pour (a) un défaut de 2% sur la distance au centre du bar-
reau situé a la position y = 0 et x maximal et (b) le défaut 2% sur la position angulaire du
méme barreau. Nous observons dans les deux types de défaut I'existence de trois minima
de potentiel. Les positions des minima locaux ne dépendent pas des tensions appliquées,
mais uniquement des défauts considérés. Ce résultat est en accord avec 'observation expé-
rimentale (figure . L’existence des minima de potentiel est donc imputée a la brisure
de symétrie octupolaire dans le plan radial. Cette brisure de symétrie peut provenir soit
d’un défaut d’usinage d’au moins un des barreaux du piége, soit d’'un défaut de position-
nement des barreaux entre eux ou d’un défaut de surface. Les observations numériques
montrent un écart entre les minima locaux de 'ordre de 1mm comme présenté sur la figure
[6.3] L’analyse des résultats montre que méme un défaut inférieur a 1% suffit & engendrer
des minima locaux éloignés les uns des autres d’environ 1mm. Ces observations aménent
a se poser la question de savoir s’il est possible de réaliser expérimentalement un véritable
potentiel multipolaire.

Des calculs de pseudo-potentiel dans les 12-poles et 22-poles avec les mémes défauts
de 2% sur la position d'un barreau sont montrés sur la figure . Cinq minima locaux
apparaissent dans le 12-poles (a) et dix minima dans le 22-poles (b). Les dix minima locaux
pour un 22-poles ont déja été observés expérimentalement dans [152].
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FIGURE 6.4 — Ligne iso-potentiel dans le plan radial en z = 0 (a) : La distance au centre
d’un barreau (situé a la position y = 0 et x maximal) est plus grande de 2% et (b) : la
position angulaire de ce barreau est plus large de 2%.

FIGURE 6.5 — Iso-potentiel dans les piéges 12-poles (a) et 22-poles (b) pour Vpe = 2000V,
Le défaut considéré est une augmentation de 2% sur la distance au centre d’un barreau
situé a la position y = 0 et £ maximal.



146 Chapitre 6 : Organisation d’un nuage d’ions froids dans le piége octupolaire

Pour comprendre I'existence des minima locaux dans les potentiels multipolaires, nous
analysons de facon formelle le champ électrique dans les piéges. Le pseudo-potentiel de
piégeage est proportionnel au carré de 'amplitude du champ électrique local. Le potentiel
est minimal lorsque le champ électrique est nul (Eo(r) = —V¥ = 0). Dans les piéges
multipolaires idéaux, le champ électrique s’écrit :

Eox(r) = opr* e, (6.3)

ol e, est le vecteur unitaire dans la direction radiale et g5 est une constante dépendant de
la géométrie et des tensions de piégeage. La relation (6.3)) montre que la norme du champ
électrique admet une seule racine d’ordre k—1 au centre du piége. Par contre, si la symétrie
radiale est brisée, le champ électrique devient un polyndéme d’ordre £ — 1 et donc admet
de fagon générale k — 1 racines. Pour un piége octupolaire 2k = 8 soit k — 1 = 3 zéros du
champ électrique donc trois minima de potentiels, cinq minima locaux pour un 12-poles et
dix pour le 22-poles.

Dans le cas particulier du piege quadrupolaire, un défaut ne génére qu’'un seul mi-
nimum de potentiel mais déplacé du centre. Ce défaut de géométrie a I'avantage qu’une
simple application d’un potentiel statique permet de le compenser. Cependant, pour les
multipoles d’ordre supérieur, le compensation est trés complexe. Une exploration de com-
pensation de ces défauts est en cours dans 1’équipe.

L’existence des minima de potentiel dans le piége octupolaire est due a un défaut sur
la position d’au moins un des barreaux du piége qui brise la symétrie radiale du potentiel.
Le nombre de puits locaux est li¢ au nombre de poles du piége ; allant de trois pour le piege
octupolaire & dix minima pour les piéges 22-poles.

6.2 Refroidissement laser du nuage dans les minima lo-
caux de potentiel

Dans le piége octupolaire, nous étudions le refroidissement laser des ions piégés dans
les puits locaux grace a la fluorescence induite collectée. Le refroidissement des ions est
analysé au cours du balayage de la fréquence du laser rouge de repompage ou du laser
bleu de refroidissement (& 397nm). Au cours de ces balayages le signal est collecté par
le photo-multiplicateur PM1 et en méme temps la caméra ICCD permet de visualiser le
comportement du nuage. Nous commencons par étudier le spectre d’excitation par balayage
du laser rouge avant d’aborder les transitions de phase. Pour tous les spectres, la variation
de fréquences se fait toujours des fréquences plus petites vers des fréquences plus grandes.

6.2.1 Spectre d’excitation

Des nuages de taille supérieure a 10* sont transférés dans la partie octupolaire pour
analyser le refroidissement laser et observer l'effet du chauffage RF dans les minima de
potentiels. Les nuages utilisés pour ces mesures sont en phase liquide ou cristalline.
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Elargissement de la raie par saturation

Des spectres par balayage de la fréquence du laser rouge a 866nm sont réalisés pour
plusieurs puissances de ce méme laser. Les résultats (figure montrent un élargissement
de la raie en fonction de la puissance. Pour ces mesures, la largeur du spectre passe de
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FIGURE 6.6 — Signal de fluorescence collecté dans les trois minima locaux de potentiel en
fonction du désaccord du laser rouge pour différentes puissances du laser rouge. Pg = 1mW,
Vrr = 1060Vpp et Vpe = 2000V, La résonance de la transition rouge est considérée comme
étant le sommet du pic vert. La chute de signal (indiquée par la fleche noire) peut étre une
résonance noire impliquant les sous niveaux Zeeman séparés a cause du champ magnétique
terrestre.

90MHz pour une puissance du laser rouge de 9mW & une valeur minimale de 40MHz pour
Pr = 0,720mW. Le laser bleu & 397nm a une puissance Pg de 1mW dans les deux bras
co-propageant et contra-propageant et une fréquence éloignée de la résonance pour éviter
la perte des ions par chauffage. Le paramétre de saturation est alors sp = 0,42 < 1 :
la transition a 397nm n’est pas saturée. L’é¢largissement par saturation est donc essen-
tiellement da au laser & 866nm. Cette saturation est observée a partir de Pg = 0, 7TmW
(srg = 1,2). L’influence de la puissance du laser de refroidissement n’est pas étudiée car la
puissance disponible est faible par rapport & la puissance de saturation qui est de 2,5mW
(pour sp = 1). Les largeurs minimales observées sont supérieures a la largeur naturelle de
la transition qui est de 23MHz. La différence de largeur peut étre due a 'effet Doppler.

Elargissement de la raie par effet Doppler

Pour analyser l'influence de l'effet Doppler, plusieurs spectres sont réalisés par le
laser rouge et pour différentes désaccords du laser bleu. Pour ces mesures la puissance
du laser rouge est de 4mW soit (2 = 42MHz et un parameétre de saturation sz = 7. 1l
existe un élargissement constant sur les spectres di a la saturation. L’élargissement effectif
de la raie est donné par Topp = (I'2 + Q%/2)'/2. Par rapport a la largeur naturelle, cette
relation montre que le laser rouge introduit un élargissement d’environ 15MHz. La figure
[6.7] montre une série de spectres pour différents désaccords du laser bleu. La chute de
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signal (indiquée par une fléche noire) peut étre une résonance noire impliquant les niveaux
Zeeman séparés a cause au champ magnétique terrestre. La largeur de la raie en fonction
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FIGURE 6.7 — Signal d’ions en balayant la fréquence du laser rouge pour quelques désaccords
du laser bleu. Pg = 1mW, Pgr = 4mW, Vrr = 1060Vpp et Vpe = 2000V. La résonance de
la transition rouge est supposée au niveau du sommet de la courbe verte. La référence en
désaccord du laser bleu est la courbe verte (Ap;).

du désaccord du laser bleu est résumée dans le tableau[6.1l Si nous enlevons la contribution

AB [MHZ] ABl'4O ABl—QQ AB1'6 ABl
T [MHzZ] | 83 65 58 | 52

TABLE 6.1 — Largeur du spectre en fonction du désaccord du laser bleu. Cette largeur de
la raie est mesurée incluant les deux pics observés sur les spectres.

de I’élargissement par saturation estimée plus haut, la largeur minimale observée devient
37TMHz avec une incertitude d’environ +=3MHz liée a la mesure et a la dérive lente du
laser. Néanmoins des mesures montrent que la largeur minimale observée en fonction des
paramétres de refroidissement est toujours supérieure a la largeur naturelle. De plus, la
figure présente un élargissement de la raie noire. Ceci peut étre di au chauffage radio-
fréquence lié a une valeur de Vzp élevée ou alors d’un refroidissement insuffisant.

6.2.2 Analyse du chauffage radio-fréquence et migration des ions
dans les minima de potentiel

Dans cette partie, nous analysons le role du chauffage RF sur les spectres en piége
octupolaire. Une série de spectres des ions par balayage du laser rouge pour différents
désaccords du laser bleu est réalisée pour une amplitude RF plus élevée que pour des
expériences précédentes. La figure présente des spectres d’'un méme nuage pour Vgp =
1655Vpp et sur le méme nuage. Les spectres sont réalisés dans l'ordre de 1 a 4 et nous
décrivons dans la suite les observations faites sur la caméra ICCD pendant ces spectres :
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FIGURE 6.8 — Signal de fluorescence des ions dans les minima locaux en fonction de la
fréquence du laser rouge pour quelques désaccords fixé du laser bleu. Vzr = 1655Vpp,
Vbe = 2000V, Pg = 1,25mW et Pgr = 2mW. La résonance de la transition rouge est
supposée au niveau du sommet de la courbe rouge. La référence en désaccord bleu est la
courbe rouge (Ap;). Les numéros représentent 'ordre chronologique des spectres.

— spectre 1 : tout le long du spectre, les ions peuplent les trois minima locaux.
Les trois images sont nettes et contrastées, sauf tout a la fin du spectre ou elles
deviennent diffuses. Nous associons ces ellipses aux bords nets & la phase liquide
et les images diffuses & la phase gazeuse.

— spectre 2 : au début du spectre, on observe trois nuages diffus sur la caméra.
puis une hausse abrupte de signal (indiquée par la fleche noire) est observée sur
le photomultiplicateur. Pendant cette phase, tous les ions quittent mins et ming
pour peupler min;. Aprés cette hausse de signal, I'image du nuage dans min,
devient plus contrastée, caractéristique d’une phase liquide. A la fin de ce spectre,
I'image du nuage redevient diffuse et les ions se redistribuent dans les trois minima.

— spectre 3 : le méme phénomeéne qu’en spectre 2 est observé, mais le saut de signal
marquant la migration des ions a lieu pour un désaccord Ag plus élevé.

— spectre 4 : les trois nuages restent diffus tout le long du spectre et on n’observe
pas de migration des ions

Pour comprendre les causes de ces migrations des ions entre les minima, nous repro-

duisons le méme type de spectre pour différentes amplitudes Vzp. La figure [6.9] présente
ces spectres par balayage du laser rouge et le désaccord du laser bleu est choisi proche de
la résonance. Dans 'ordre chronologique :

— spectre 1 : les trois images nettes et contrastées des trois nuages sont observées
tout le long du spectre sauf a la toute fin du spectre ou elles deviennent diffuses.

— spectre 2 : au début du spectre, on observe trois nuages diffus. Puis, tout comme
pour les spectres de la figure une hausse abrupte de signal est observée. Pen-
dant cette phase, tous les ions quittent mins et ming pour peupler min;. Apres
cette hausse de signal, I'image du nuage dans min; devient plus contrastée, carac-
téristique d’une phase liquide. A la fin de ce spectre, I'image du nuage redevient
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FIGURE 6.9 — Signal de fluorescence des ions en fonction du désaccord du laser rouge pour
quelques amplitudes RF du piége octupolaire. Vpo = 2000V, Pg = 1,25mW et P = 2mW.
La résonance de transition rouge est supposée comme étant le sommet de la courbe verte.

diffuse et les ions se redistribuent dans les trois minima. Cette derniére phase est
visible sur les spectres par le décrochement identifié par le cadre vert.

— spectre 3 : le méme phénomeéne qu’en spectre 2 est observé, mais le saut de signal
marquant la migration des ions a lieu pour un désaccord Ag plus élevé.

— spectre 4 : les trois nuages restent diffus tout le long du spectre et on n’observe
pas de migration des ions. Cela est certainement dt au fait que le chauffage RF
I’emporte sur le refroidissement tout au long du spectre a cause d'une Vizp trés
grande.

Les spectres des figures [6.§ et montrent un comportement identique qui semble
impliquer une compétition entre le chauffage RF et le refroidissement laser. Les analyses
montrent que les migrations des nuages d’ions entre les minima de potentiel se produisent
uniquement lorsque le laser bleu est prées de la résonance et pour des tensions RF impor-
tantes. Cependant nous ne connaissons pas pour le moment les causes exactes de cette
migration. Une étude plus approfondie sera nécessaire pour comprendre et controler les
parameétres de ce phénomeéne. Le transfert des ions entre les puits locaux d’un méme piége
pourrait étre intéressant pour 'information quantique, pour les transferts de I'information
quantique, si les conditions de migration sont bien controlées.

Dans la majorité des cas, les spectres ne provoquent pas la migration des ions et
le passage de la phase gazeuse a liquide n’a alors aucune signature sur le spectre, ce qui
montre que le chauffage RF est plus faible qu’en piége quadrupolaire. Dans le paragraphe
suivant nous analysons ces transitions de phases dans les minima locaux.

6.2.3 Transition de phase gaz-liquide

Dans les piéges quadrupolaires, la transition gaz/liquide se manifeste par une ou
plusieurs chutes abruptes dans le spectre de fluorescence des ions (section [3.1.3), ce qui
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s’explique par une compétition entre chauffage radio-fréquence et refroidissement laser.
Cependant, dans les piéges multipolaires ou des piéges avec des raideurs de potentiel faibles,
a cause d’un faible chauffage RF, la transition abrupte est rarement visible. Un exemple de
spectre par balayage du laser de refroidissement & 397nm sur un nuage de quelques dizaines
de milliers d’ions est présenté sur la figure[6.10] Sur cette figure[6.10] nous remarquons une
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FIGURE 6.10 — Signal de fluorescence des ions dans les minima en fonction du désaccord Apg
du laser bleu pour Vgyr = 1600Vpp et Vpe = 2000V. La fléche noire indique la migration
des ions des ming et ming vers le min;. Le zéro du désaccord de la fréquence du laser est
choisi arbitrairement.

chute de signal avant la plus grande chute qui signe I’échauffement. D’aprés les observations
simultanées sur la caméra, ceci est dii & une migration des ions des deux minima mins et
minsg vers le min;.

Dans les pieges quadrupolaires, & cause de la compétition entre chauffage RF et
refroidissement laser, le passage a la phase liquide se manifeste par une chute abrupte de
signal qui n’est observable ici que si le nombre total d’ions est supérieur a 10°, quelles ques
soient les tensions RF appliquées. La figure [6.11] présente un exemple de spectre réalisé
avec environ 2.10° ions. Trois chutes de signal sont observées, correspondant & la transition
gaz/liquide dans les trois minima de potentiels. Une analyse simultanée des images CCD
montre que les transitions de phase des miny et mins apparaissent pour des fréquences
du laser bleu plus élevées que pour la transition de phase dans le min;. Cette observation
est compatible avec la répartition disproportionnée des ions dans les trois minima (voir
section pour analyse quantitative). En effet, min, est toujours beaucoup plus peuplé
que ming et ming.

Nous avons montré par les spectres d’excitation que dans les piéges avec un faible
chauffage RF hors cas de migration, les transitions vers des structures ordonnées n’ont
pas de signature dans le spectre de fluorescence. Pour détecter la phase du nuage, il est
alors primordiale d’observer la caméra pendant la variation des fréquences laser. Dans les
cristaux d’ions formés dans les minima, les ions s’organisent en couches comme montre
I’exemple de la figure Ces couches d’ions peuvent étre exploitées pour caractériser les
minima locaux dans les multipoles. Dans la suite nous étudions la dynamique des ions au
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FIGURE 6.11 — Signal de fluorescence des ions en fonction du désaccord du laser bleu pour
Vrr = 1975Vpp et Vpe = 2000V sur un nuage de 2.10° ions. Le zéro du désaccord est
choisi arbitrairement. Les chutes dans le spectre de fluorescence représentent la signature
des transitions de phase dans chaque minimum.
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FIGURE 6.12 — Image d’un cristal d’ions dans le min; pour Vgr = 1060Vpp et Vpo =
2000V. L’axe z du piége est orienté horizontalement.
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sein du nuage.

6.3 Dynamique des ions piégés dans les minima locaux
en piége octupolaire

Pour étudier le comportement des ions dans les minima locaux en piége octupolaire,
nous supposons que le développement du potentiel au premier ordre autour de ces minima
explique la dynamique dans le piege. Pour cela, les fonds des puits locaux sont supposés
harmoniques. Dans cette partie nous vérifions cette hypothése. Pour cela, nous commencons
par mesurer les fréquences d’oscillation des ions. Puis nous analysons les rapports d’aspect
des nuages qui peuvent valider I’hypothése du potentiel harmonique local et permettre ainsi
d’estimer le nombre d’ions. Nous terminons cette partie par une analyse des structures en
"chaine" et en "zigzag", propres au potentiel harmonique.

6.3.1 Mesures de fréquences d’oscillation

Pour mesurer les fréquences d’oscillation, nous utilisons la technique de I'excitation
paramétrique. Cette technique est détaillée dans la section ou elle est utilisée pour la
caractérisation du mouvement dans le piége quadrupolaire. Comme notre électronique ne
permet pas d’additionner des tensions oscillantes sur les hautes tensions RF, les oscillations
sont excitées axialement en appliquant des "tickles" sur les électrodes DC et nous comptons
sur le couplage coulombien pour exciter aussi les oscillations radiales.

Fréquence d’oscillation radiale w,

Pour exciter la fréquence du mouvement par résonance paramétrique, il est impor-
tant de savoir dans quelle gamme de fréquence travailler pour couvrir la zone a explorer
avec un petit pas. Pour avoir un ordre de grandeur de la fréquence w, dans les minima,
nous estimons la densité du nuage par ng = a~> en mesurant la distance a entre les
couches d’ions formées en phase froide. Sur une image d’ions en phase cristalline prise pour
Virr = 2000Vpp, a = 25um et la densité correspondante est alors de 6,4 x10'3 ions/m3. Si
on suppose un comportement local quadrupolaire, la fréquence w, correspondant a cette
densité est 187kHz pour 2000Vpp.

Une petite tension sinusoidale de fréquence variable est appliquée sur 1’électrode DC’
avec pour but d’exciter la fréquence radiale du mouvement. La fréquence du tickle couvre
une bande dépendant de la tension Vzp choisie et elle est adaptée a la bande passante de
nos générateurs haute tension (avec Vyp de 850 a 1400 Vpp et Vpe constante a 2000V).
Nous observons une chute du signal de fluorescence qui se déplace en fréquence avec Vgp
(figure [6.13}(a)). La relation entre le carré de la fréquence de résonance w? et V3, est
linéaire (figure [6.13}(b)) comme le prévoient les équations de Mathieu (I.19). L’analyse des
données expérimentales montre que la fréquence d’oscillation croit linéairement avec Vgp
comme (|6.4)

Vrr(Vpp)

.= (I57+1
w 157+ 1) =000

kHz (6.4)
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FIGURE 6.13 — (a) Signal de fluorescence en fonction de la fréquence d’excitation pour
quelques valeurs de Vgp. Les courbes sont décalées les unes des autres pour permettre de
les distinguer. (b) : w? en fonction de V3.

Les résultats de ces mesures ne permettent pas de conclure quant a la fréquence
d’oscillation des ions dans chaque puits local de potentiel car les courbes de la figure
(a) ne présentent qu’un seul saut de signal. Nous faisons alors ’hypothése que les trois puits
oscillent & la méme fréquence. Pour vérifier cette hypothése, nous analysons I’écart entre les
couches formées en phase froide dans chaque minimum de potentiel. Les résultats montrent
qu’a parameétres de piégeage identiques, 1’écart entre les couches d’ions est identique dans
les trois minima de potentiel avec une erreur inférieure a 5%. Un écart identique entre les
trois minima locaux permet de conclure a une densité identique dans les puits. Les ions
oscillent donc a la méme fréquence w, donnée par .

Fréquence d’oscillation axiale w,

Pour avoir un ordre de grandeur de w,, le fond du puits de potentiel dans le piége
octupolaire est ajusté numériquement par I’équation d’un oscillateur harmonique. Le résul-
tat montre que w, = 3,251/Vpe/2000 kHz. La zone de balayage du tickle est alors réduit
a quelques kilo-Hertz. Les spectres du mouvement sont effectués pour différentes tensions
Vpe. Sur certains spectres trois pics secondaires sont observés dans un grand pic principal
dont un exemple est représenté sur la figure [6.14}(a) pour Vpe = 1600V. La présence de
ces pics peut s’expliquer par la non dégénérescence de résonance entre les trois minima
locaux. Ces pics secondaires ne sont pas présents sur tous les spectres. L’écart en fréquence
entre les pics secondaires est de 40Hz, négligeable par rapport a la fréquence maximale
mesurée de 3kHz. Donc cet écart est considéré inclus dans la barre d’erreur des mesures.
Nous considérons dans la suite que les ions dans les trois minima de potentiel oscillent a
la méme fréquence. La fréquence w, est mesurée en fonction de Vpe (figure[6.144(b)) pour
Vrr = 1060Vpp. La relation entre wz et Vpe est linéaire comme pour un potentiel harmo-
nique. Ce résultat n’est pas surprenant car dans les piéges linéaires ideaux, le potentiel de
confinement axial est harmonique. Nous déduisons par un ajustement linéaire la fréquence

w, en fonction de Vpe (6.5))
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FIGURE 6.14 — (a) : signal de fluorescence dans le piége octupolaire en fonction de la
fréquence du tickle. La présence de trois pics secondaires dans le pic principal marque la
résonance des trois minima locaux. (b) : fréquence d’oscillation axiale w, en fonction de

Vpc.

Les fréquences d’oscillation déterminées ci-dessus vérifient I’hypotheése qu’il s’agit bien
de puits locaux de potentiel harmonique.

6.3.2 Vérification des lois physiques dans les minima locaux

Pour conclure sur I’hypothése des minima locaux harmoniques en piége octupolaire,
nous testons les lois physiques du piége quadrupolaire a savoir les rapports d’aspect des
nuages dans ces minima.

Rapport d’aspect du nuage

Dans ce paragraphe, nous comparons les rapports d’aspect aeyp = Reyp/Lerp donné
expérimentalement par la géométrie du nuage a celui « = R/ L calculé par la relation (3.12)
que nous rappellons ici :

w? 5 sinh ™ (a™2 — 1)1/2 —a(a™? - 1)1/2
= p = —
sinh ™ (a=2 — 1)"? — a1 (a2 — 1)*/?

Cette relation est démontrée et validée expérimentalement dans les pieges quadrupolaires.
Les incertitudes liées & ces valeurs sont données par les relations (6.7) et (6.8).

AR, AL,,
Aaezp — Ofe:np ( Rea;pp + Lexpp) (67)

-1
Ao, = p(g—Z) <2sz—|—2wa> (6.8)

ac Wy Wy

(6.6)

w2
w?"
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Sur un nuage de quelques milliers d’ions, nous effectuons une série de mesures de
la demi-longueur et du rayon du nuage dans min; local en piége octupolaire. Pour ces
mesures, la longueur du nuage est de 'ordre de 12mm. Pendant les mesures, nous avons
remarqué que l'extrémité du nuage fluctue d’environ 300pum dans le sens de la longueur
sur les temps d’acquisition de la caméra ICCD. De plus, une alternance dans la forme de
la pointe qui passe d’une chaine simple & un bout ronde type ellipse est observée. Nous
décidons de négliger ces variations comparées a la longueur du nuage qui est de 12,5mm.
De facon générale, la mesure de la longueur du nuage dans les minima est pénible du fait
de leurs ordres de grandeur de 10 & 60mm alors que la taille du capteur ICCD ne fait
I'image que d’un millimétre environ. Notre but est donc de pouvoir déterminer le nombre
d’ions sans mesurer la longueur du nuage. Les fluctuations enregistrées sur la longueur du
nuage sont considérées comme l'incertitude de mesure de la longueur 2L du nuage et valent
+600um. Sur la figure [6.15] nous comparons les rapports d’aspect du nuage en fonction de
la tension Vzpr. Pour ces mesures, la longueur est mesurée a chaque fois par déplacement de
I’objectif de détection d'un bout a ’autre du nuage. Les points bleus et rouges sont presque
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FIGURE 6.15 — Rapport d’aspect des nuages d’ions en fonction de la tension Vgp. Les point
bleus représentent le rapport d’aspect R/L calculé par la relation en fonction de w,
et w, et les points rouges le rapport d’aspect géométrique Reyp/ Lexp.-

superposés aux barres d’erreurs prés. La confrontation des rapports d’aspect déduit des
fréquences mesurées par une technique différente de celle basée sur la morphologie des
nuages froids montre une cohérence qui valide notre hypothése que les potentiels locaux
sont harmoniques.

Jusqu’ici, toutes les études tendent a confirmer 'hypothése des minima locaux har-
moniques dans les multipoles. Nous pouvons alors déterminer le nombre d’ions piégés en
nous basant sur les études déja faites en pieége quadrupolaire dans la section [3.3

6.3.3 Estimation du nombre d’ions dans les puits locaux

Dans le piége octupolaire, les électrodes DC sont trés éloignées et donc w, est bien plus
faible que dans le piége quadrupolaire. La conséquence est que le nuage est trés allongé
suivant ’axe du piege. Les longueurs typiques atteintes par les nuages sont comprises
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entre 10mm et 60mm. Cela rend la mesure de la longueur du nuage trés difficile. Dans
ce paragraphe, nous proposons une méthode permettant d’estimer le nombre d’ions sans
mesurer la longueur du nuage.

L’accord entre les rapports d’aspect mesuré et calculé pour les nuages dans les minima
locaux permet de déterminer L a partir de la mesure du rayon R. La demi-longueur L du
nuage est alors donnée par la relation L = R/a ou « est issu de la relation (6.6). La
méthode numérique d’analyse des images des ions en piége quadrupolaire que nous avons
présentée a la section permet de fitter le rayon du nuage avec une bonne incertitude.
Connaissant les tensions de piégeage, le nombre d’ions piégés dans chaque minimum est
déterminé dans I'hypothése de la densité uniforme par Ny, = 4nch’nmj /3a ot j=1,2 ou
3 et n. est la densité du nuage supposée uniforme donnée par la relation que nous
rappelons ici :

Ne = 2m60w2 (6.9)
q

T

L’incertitude de mesure du nombre d’ions est donc donnée par la relation suivante :

AN ARy p [0\ ' [ Aw, Aw, Aw,
= = 3/ P(ZE 2 2 2 6.10
N Rewp + Qo (8a> ( W, + Wy ) + Wy ( )

Q¢

Le rayon du nuage dans chaque minimum est estimé avec £2pixels d’incertitude. A Vpeo =
2000V lincertitude maximale sur le nombre d’ions est de £7% dans la limite de Vi =
2000Vpp de notre systéme. Le nombre total d’ions dans les minima locaux de potentiel est
la somme des contributions des trois minima (6.11).

N - Nmin1 + Nming + Nming (61]‘)

Pour valider I’hypotheése sur la densité, nous vérifions expérimentalement la conser-
vation du nombre d’ions dans un nuage pour différentes tensions de piégeage. Ces mesures
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FIGURE 6.16 — Dispersion du nombre d’ions dans min; a différentes Vrp pour Vpe =
2000V,
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sont faites dans min;. Une série de mesures est faite pour différentes Vzp avec Vpe fixée
a 2000V. La figure présente les résultats de ces mesures. Une variation de 15% maxi-
male est observée sur le nombre d’ions et repartie en £7,5%. Cette dispersion de mesures
reste dans la barre d’erreur estimée par la relation . Ces observations et un intervalle
régulier entre les lignes formées en phase liquide permettent de confirmer ’hypothése de la
densité uniforme dans les puits locaux de potentiel.

Les nombres d’ions dans les minima de potentiel ne sont pas identiques quels que
soient les paramétres de piégeage. Cette observation peut étre utile pour comparer les
profondeurs des trois puits de potentiel.

6.3.4 Répartition des ions dans les minima locaux

Les ions transférés dans le piege octupolaire se repartissent dans les puits locaux
(sauf cas de transfert entre minima) selon une certaine proportion. La figure présente
un recensement de plusieurs images des nuages dans le piége octupolaire en fonction du
nombre total d’ions N . Ce recensement est fait sur des nuages de différentes tailles
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FIGURE 6.17 — Répartition des ions dans les minima locaux en fonction du nombre d’ions
total N. Les points bleus représentent la fraction en min,, les points rouges en mins et les
points verts en ming. Les points sur cette figure rassemblent des données prises pendant
des journées différentes pour diverses parameétres de piégeage et de refroidissement.

et pour des paramétres de piégeage et de refroidissement différents. Nous remarquons dans
tous les cas que la probabilité de trouver les ions dans le minima min,; varie de 55 a
85%, celle du miny de 12 a 50% et celle du mins de 0 & 10%. Cette observation explique
également l'ordre chronologique de leur découverte dans le piége. En effet, pour un petit
nombre d’ions piégés, seul min, est peuplé. De plus, comme les trois puits de potentiels ont
la méme raideur de potentiel, nous pouvons dire que le minimum mins est moins profond
que min; et plus profond que ming. Cette observation pourrait expliquer pourquoi les
migrations observées (section se font surtout vers min;.



§ 6.4 Etude des structures en chaine et zigzag d’ions 159

Les études réalisées dans cette partie ont permis de montrer que les minima locaux de
potentiel observés dans le piege octupolaire sont harmoniques et de méme raideur. Les ions
froids présents dans ces puits se comportent comme en piége quadrupolaire en respectant les
lois théoriques des rapports d’aspect et de densité du nuage. Le nombre d’ions est déterminé
de la méme fagon qu’en piége quadrupolaire en mesurant le demi-axe de l’ellipse. De plus,
les minima de potentiels observés n’ont pas la méme profondeur. L’étude de répartition
des ions parmi les trois puits permet de comparer les profondeurs de chaque puits et de
comprendre pourquoi dans certaines conditions les ions sont transférés des ming et ming
vers le min;.

Lorsqu’un petit nuage d’ions est cristallisé, les ions s’organisent dans une structure
en chaine ou zigzag. Pour conclure sur la caractérisation des minima locaux, nous étudions
ces structures ioniques.

6.4 Etude des structures en chaine et zigzag d’ions

Un petit nuage d’ions froids dans un minimum local s’organise dans une structure en
chaine ou en zigzag en fonction des tensions de piégeage. La figure [6.18| présente quelques
exemples de structure d’ions en chaine (a), hybride en zigzag (b) et en zigzag (c). Les

1 mm

- .

(c)

FIGURE 6.18 — (a) structure en chaine (b) des structure hybride en zigzag et (c) la structure
en zigzag. La zone entourée en rouge signe la présence d’un ion noir, peut étre un isotope
du calcium. L’axe du piége est orienté horizontalement.

tailles typiques de ces structures peuvent aller de 1 & 5bmm dans notre piége octupolaire
en fonction des tensions de piégeage. La transition de phase zigzag-chaine ou chaine-zigzag
est caractérisée par le rapport p des raideurs des potentiels de confinement axial et radial
ainsi que du nombre d’ions piégés donné par la relation suivante :

2
w?
p=— (6.12)
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Pour un nombre d’ions donné, la transition est atteinte lorsque p prend une certaine valeur
critique p.. Pour p > p. il y a formation de structures en zigzag et pour p < p. les ions s’or-
ganisent dans une structure en chaine. Avant d’étudier la transition de phase chaine-zigzag,
nous analysons d’abord expérimentalement les chaines d’ions dans les minima locaux en
piége octupolaire.

6.4.1 Structure en chaine d’ions

Les chaines formées dans les minima en piége octupolaire ont des longueurs de ’ordre
de 5mm. Il est extrémement difficile de déterminer le nombre d’ions dans les chaines car
il faut déplacer 'objectif de détection le long des ions (avec 3 = 11,58, le champ de la
caméra est de 1,1 x 1,1 mm). Dans ce paragraphe, nous confrontons des prévisions aux
observations expérimentales pour déduire une méthode de détermination du nombre d’ions
dans une chaine en observant uniquement le centre de celle-ci.

Etude théorique

Dans I’approximation de la goutte fluide a I’équilibre thermodynamique, Dubin montre
que la répartition de N ions dans une chaine est caractérisée par la relation (6.13)) [153]

a(z) = mb _ G% (1 _ 2—2))_1 (6.13)

ol a(z) est la distance entre ions a la position z, n; la densité linéique local des ions et
2L la longueur totale de la chaine. La distance minimale entre ions, réalisée au centre de
la chaine, vaut ap = a(z = 0) = 4L/3NE]. ap dépend du nombre d’ions ainsi que de la
demi-longueur de la chaine L. Si les corrélations entre ions dues & leur auto-organisation
sont prises en compte, la demi-longueur peut étre estimée par la relation suivante [153] :

L? = 3N’ [In(6N) + 7, — 13/5] (6.14)

avec | = (Ze?)/(4megmw?)'/3 T'échelle de longueur de la distance entre ions et v, = 0,577 la
constante d’Euler. Par ailleurs, dans une étude thermodynamique, G. Morigi et S. Fishman
[T54] montrent que pour un N >> 1, L3 se comporte comme :

L?=3NP*InN. (6.15)

Ces deux relations sont équivalentes si on peut négliger (C' = In6 + v, — 13/5 = —0.23)
devant In N. Pour un nombre d’ions typique de 100 & 200 dans notre piége octupolaire, la
constante C' introduit un écart de 5% sur la longueur de la chaine, soit environ 1,5% sur la
distance minimale entre les ions. Comme notre but est la mesure de ap, nous choisissons
de négliger cet écart entre les deux expressions de L. Dans la suite nous utilisons la version
simplifiée de 'expression de L.

Dans la référence [155] D. F. V. James montre grace aux ajustements numériques
(avec N < 50) que la distance minimale entre ions au centre est donnée par la relation

empirique (6.16]) :
ay = 2,018/ N~ (6.16)
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FIGURE 6.19 — Ecart relatif entre ap et ay

Sur la figure est représenté I'écart relatif entre ap et ay. Nous remarquons un écart
relatif maximal de 6% dans la limite des 200 ions dans une chaine, maximum que nous
pouvons réaliser pour le moment. Les deux méthodes sont donc équivalentes avec un écart
maximal de 6%. Nous allons dans la suite comparer ces deux lois a I’expérience. Pour cela,
il faut tenir compte des incertitudes de mesure des paramétres expérimentaux.

Contribution des incertitudes de mesure

Pour comparer les a(z) minimaux calculés par les différentes méthodes, nous avons
besoin de connaitre les parameétres expérimentaux a savoir w, et le nombre d’ions N. Les

incertitudes relatives des ap et ay sont données par les relations (6.17)) et (6.18]).

Aap AN (4 1 2 Aw,
= — | = - 1
ap N (3+31nN>+3 W, (6.17)
Aay AN  2Aw,
— =0 —+ - 6.18
. , 559 N + 3 o, ( )

oll w, est déterminée par excitation paramétrique . A ces incertitudes s’ajoute celle due
au grandissement de 'optique de détection due a I’étendue spatiale du nuage. Dans cette
exemple, 7 = 11,58 + 0,014L (avec L en millimétre) dans min,. Cette incertitude est de
Pordre de 0,5% pour une longueur typique des chaines d’ions de 4mm donc négligeable par
rapport aux autres sources d’incertitude. Si nous supposons un nombre d’ions N = 100+ 3,
Aap/ap = 5,3% et Aay/ay; = 3%. La contribution de N dans l'incertitude de mesure
est grande. Réduire la barre d’erreur sur N permet de calculer des distances entre ions
beaucoup plus précisément.

Etude expérimentale

Nous avons piégé dans le minimum local min,; une chaine d’ions. Une prise de vue
tout le long de la chaine sur chaque millimétre (taille d’image du capteur CCD) enregistre

1. ap pour Dubin
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la position des ions d’un bout & I'autre. Cela est réalisable a cause de la stabilité de la
chaine sur des durées supérieures a dix minutes. Le grandissement étant de 11,58, cela veut
dire qu’un déplacement de 1mm sur I'objectif revient a déplacer la zone d’observation a
travers le capteur de 890 pixels (1pxel=13um). Pour ne pas compter les ions deux fois il
faut considérer 890 pixels par image a partir de la deuxiéme. Ainsi on peut compter le
nombre d’ions dans une chaine. Le comptage se fait grace a un programme Matlab qui
recherche les pics d’intensité sur I'image, ajuste la tache de lumiére par une gaussienne
et enregistre les positions. Ces résultats sont ensuite comparés aux deux modeéles décrits
plus haut. Une expérience est réalisée avec une chaine d’ions avec Vi3 = 1200V, Vy5 =
2000V et Vrr = 1540Vpp. La figure montre les résultats de mesure, qui ne sont pas
parfaitement reproduits par le modeéle. En effet, une asymétrie sur la répartition des ions
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FIGURE 6.20 — Répartition des ions le long de la chaine dans min;. Les points expéri-
mentaux sont représentés en bleu et la courbe rouge représente les prédictions théoriques
selon 1’équation avec N = 116 + 2 ions. Le grandissement de I'optique de détection
dans cette exemple est de 11,58 dans min,. Le piége quadrupolaire est situé a gauche par
rapport a la figure.

est remarquée. Cette asymétrie pourrait s’expliquer par la contribution non négligeable sur
les ions, des tensions V;, V5 et V3 du piége quadrupolaire (situé a gauche par rapport a la
ﬁgure. Pour vérifier cette hypothése, nous refaisons alors I’expérience avec V; 53 = 0V
Une chaine contenant 155 & 3 ions avec Vgrp = 2253Vpp et Vi = 2000V est créée. Les
résultats sont représentés sur le graphe figure[6.21] Les points bleus représentent les mesures
expérimentales et la courbe rouge les prédictions selon la relation . La répartition des
ions le long de 'axe se fait de facon symétrique. Aussi les prédictions sont compatibles avec
I’expérience.

Néanmoins une dispersion des points d’environ (z) = 15 pixels maximum est obser-
vée le long de la chaine. Nous pensons que ceci est di a l’agitation thermique des ions.
Pour le vérifier, nous estimons la température d’agitation thermique en absence du micro-
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FIGURE 6.21 — Répartition des ions le long de la chaine dans min;. Les points expérimen-
taux ae.,(2) sont représentés en bleus et la courbe rouge représente les prédictions théo-
riques a(z) selon I'équation avec N = 155+ 3 ions, Vrp = 2253Vpp et Vi 5 = 2000V .
Le grandissement de l'optique de détection dans cette exemple est de 11,58 dans min,.

mouvement suivant I'axe par la relation suivante [150] :

Tmw?(z)?

T;on -
kg

(6.19)

ou (z) est la variance de la distribution spatiale le long de 'axe et kg la constante de
Boltzmann. Les températures obtenues sont de 'ordre du millikelvin qui sont des tempé-
ratures typiques des ions froids. Les dispersions observées sont donc dues avec une grande
probabilité a I'agitation thermique des ions autour de leurs positions d’équilibres.

Dans cet exemple ot N = 155+ 3, a; = 22,3 +0,5 pixels et ap = 21,2+ 0, 8 pixels.
Si on considére pour le calcul de L la relation (6.14f), ap = 20,9+0, 8; les deux valeurs sont
comprises dans la barre d’erreur ce qui justifie notre choix de la relation simplifiée [6.15]
Par ailleurs, ’écart entre atomes reste constant au centre du piége. On peut alors faire
une moyenne sur plusieurs ions au centre du nuage pour déterminer la distance minimale
expérimentale a,, entre deux ions.

Mesure de la distance minimale a,, au centre de la chaine

Dans cette partie, nous faisons une étude statistique pour déterminer la distance
moyenne a,, au centre entre deux ions voisins. Dans le tableau [6.2| nous avons répertorié
les différentes fagons d’estimer les différentes valeurs de a,,. Dans la premiére colonne,
I'incertitude oy est calculée selon la relation . Dans la deuxiéme colonne 2 nous
faisons I'histogramme des N, mesures au centre de la chaine et le résultat est ajusté par
une gaussienne pour en déduire la valeur moyenne et pour obtenir la largeur a mi-hauteur
oyg. Dans la troisiéme colonne, la position de deux ions non voisins est mesurée et la
moyenne est obtenue en divisant la différence de position par le nombre d’intervalles entre
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les deux ions.

(6.20)

1 &
0 = n(n_l)Z(aZ_am>
=1
L . :

N, | a,, = N 2uim1 a; ; o (6.20 histogramme moyenne 2 mesures
10 am =21,2;0=0,7 am =21,104 =2,6 | ap, =21,2504=1,0
14 am =21,7;0 =0,6 am = 21,704 =3,0 | a,, =21,7;04=0,7
20 am = 21,50 =0,5 am =21,0505y =1,9 | a,, = 21,5504 =0,7
30 am = 21,30 =0,4 am =21,45054 =1,9 | a,, = 21,3504 =0,3

TABLE 6.2 — Récapitulatif des mesures de a,, selon trois méthodes expliquées dans le texte
en fonction du nombre d’ions pris en compte.

Notre but étant de mesurer un nombre d’ions connaissant uniquement la distance
moyenne entre voisins au centre de la chaine, il est nécessaire de choisir une méthode
d’analyse qui donne l'incertitude la plus faible. En comparant les résultats des colonnes 1
et 3 qui donnent les incertitudes les plus faibles, nous déduisons que a,, = 21,340, 3 pixels
avec 68% de confiance. La distance moyenne expérimentale est plus proche de ap que de
ay mais la différence reste de 'ordre du pixel.

Comme a; ne dépend que du nombre d’ions, en mesurant précisément la distance
entre les ions du centre, la relation (6.16) permet de déduire le nombre d’ions Ny dans la
chaine.

1
2,018l
Ny, = (’—)0’559 (6.21)
Qm
1 2 Aw Aa
AN, = Ny (== m 6.22
! 0,559 J(3 o am) (622)

Pour I'exemple de la figure [6.21] on obtient N; = 169 £ 7 > 155. On trouve une valeur
supérieure a la valeur attendue avec 10% d’écart. Cet écart de mesure provient de la
différence d’un pixel observé entre a; et a,,.

Par ailleurs, si on considére les relations ap = 4L /3N et , le nombre d’ions peut
étre obtenu par la résolution de I’équation en remplagant ap par a,,.

In Np 9 ram\3
— 2 (Zm .2
N2 64( l ) (6:23)
3Np In Np 2 sz A(lm
ANp = — 6.24
b 1+2InNp (3 W, + Am ) ( )

Pour le méme exemple de la figure [6.21] on obtient Np = 154 + 5. On trouve une valeur
qui colle parfaitement a la valeur attendue.

Nous avons vu dans cette partie que les modéles numérique et théorique sur les
chaines d’ions sont en accord aux barres d’erreurs prés avec les expériences dans le puits
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de potentiel local min; en piége octupolaire. De plus, la relation (6.21]) permet de déduire
facilement le nombre d’ions en fonction de la distance moyenne entre ions voisins mais
reste limitée au niveau des incertitudes. Cependant, dans 1’équation (6.23]), il n’est pas
possible d’exprimer le nombre d’ions analytiquement. Lors des expériences, la relation
peut permettre de donner un ordre de grandeur du nombre d’ions dans la chaine.
Mais pour connaitre ce nombre avec une bonne précision, il est indispensable de résoudre
numériquement ’équation [6.23] avec les paramétres expérimentaux.

6.4.2 Transition de phase vers les zigzags

Dans cette partie, nous analysons les transitions de phase chaine-zigzag ou zigzag-
chaine dans le but de comprendre d’avantage les propriétés des minima de potentiel dans
les multipoles.

Etude théorique

Dans le modéle de la goutte fluide corrigé des corrélations entre ions, Dubin montre
qu’a la transition pour un nombre d’ions tres grand, la relation entre pp et N est donnée,
par [153] :

64 [In(6N) + 7. — 13/5]
(32;N)?

ou z; = 2,05 évalué dans [I57] et 7. = 0,5772 est la constante d’Euler. Les simulations
de dynamique moléculaire faites par Schiffer [158] montrent que la transition zigzag-chaine
a lieu pour des rapports pg donnés par la condition suivante pour un nombre d’ions N
connu.

ps =2,53N 173 N < 500 (6.26)

Nous comparons ces deux expressions avant de les confronter aux résultats expéri-
mentaux. Sur la figure [6.22] est représenté ’écart entre les deux modéles Dubin et Schiffer.
Un écart non négligeable entre les deux modeles est observé. L’écart entre pp et pg est
minimal autour de 50 ions et vaut alors 15%. Expérimentalement, nous piégeons de 50
a 200 ions dans des chaines et zigzags. Dans cet intervalle en N, ’écart entre les deux
modeéles est important. Les résultats des simulations de dynamique moléculaire de Schiffer
ont été confirmées expérimentalement pour 10 ions [159]. Nous cherchons a les vérifier ex-
périmentalement pour un grand nombre d’ions. Les équations et donnent les
incertitudes relatives de chaque modéle pour N connu.

— = & (2 + N> (6.27)
Aps AN

25— 1735 6.28
ps N (6.28)

Pour un nombre d’ions typique N = 10043, on a App/pp = 6,6% et Aps/ps = 5,2%, ce
qui est inférieur & ’écart entre les deux estimations. On peut donc espérer distinguer les
deux expressions.
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FIGURE 6.22 — Ecart relatif entre les transitions des modéles Dubin pp (6.25) et Schiffer
ps ((6-20).

Etude expérimentale

Notre expérience vise a déterminer cette valeur critique et a la comparer avec les
prédictions décrites ci-dessus. Pour cela, des images de nuages sont prises a des tensions
Vrr ou Vpe différentes. L’incertitude liée a la valeur de p expérimentale est donnée par :

Apg, Aw, Aw,
Plap _ 9= | 92% (6.29)
PEzxp Wy Wy

Aw, /w, = 1,6% et Aw,/w, est inférieure & £1% cela veut dire que Apgap/pra, < £5%.
Donc pour une mesure faite avec un nombre d’ions autour de 50, il est normalement possible
de distinguer les deux lois fournies par Dubin et Schiffer.

La réalisation de l’expérience est extrémement difficile du fait que les résultats ne
sont pas reproductibles pour un méme nuage. Par exemple pour un nuage donné, en faisant
varier les tensions Vzpr dans le sens décroissant, (en gardant Vpo fixe) une transition est
détectée pour une valeur Vgp = 1700Vpp (soit w, =133kHz). En faisant croitre Vgp la
transition est trouvée pour une valeur trés différente de Vzr = 1300Vpp (100kHz). A
premiére vue on pourrait supposer un phénomeéne d’hystérésis mais en répétant les mémes
mesures plusieurs fois les résultats pour un sens de variation identique différent a chaque
fois. Face a ces observations, nous pensons que le nombre d’ions varie pendant les rampes
de tensions de confinement. Pour vérifier cette hypothése, pendant une série de mesures
a différentes Vgzp, le nombre d’ions est mesuré plusieurs fois. Nous obtenons dans ’ordre
Ny =136+3, Ny =110+ 3, N3 =98 + 2 et Ny, = 93 + 2. Nous pensons alors que pendant
les variations des tensions RF, certains ions migrent vers les autres minima de potentiel.

Vu les observations faites pendant les tentatives d’identification de la transition ligne-
zigzag, nous pensons que les ions visitent d’autres minima de potentiel a I'intérieur du piége.
Nous n’avons donc pas pu déterminer expérimentalement le point de transition entre les
structures en chaine et zigzag.
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Conclusion

Les études menées dans le piege octupolaire ont montré que loin de la structure creuse
attendue par les simulations numérique, nous observons des minima locaux de potentiel.
Dans ces minima de potentiel, un petit nuage d’ions froids s’organise en une structure
en chaine ou zigzag, puis dans une structure elliptique pour un nuage plus gros comme
dans un potentiel quadrupolaire. Ceci est di & un défaut sur la géométrie des barreaux
qui brise la symétrie octupolaire du potentiel. Les simulations ont montré qu'un défaut de
1% est suffisant pour observer les minima dans le potentiel. Le nombre de minima locaux
est lié au nombre de poles du piége, et les minima sont au nombre de trois pour le piége
octupolaire. L’étude du refroidissement laser a montré que grace a un faible chauffage
radio-fréquence dans les minima en piége octupolaire par rapport au piége quadrupolaire,
les transitions de phase gaz-liquide sont continues pour des nuages de quelques dizaines
d’ions. Les observations ont montré que sous certaines conditions, les ions peuvent étre
transférés d’un minimum a ’autre. De plus, les puits locaux de potentiel n’ont pas les mémes
profondeurs. Une étude plus poussée de ce phénoméne pourrait permettre de transférer de
facon controlée les ions d’'un minimum a 'autre.

Les lois théoriques concernant les fréquences d’oscillation, la morphologie et la densité
des ions dans les piéges quadrupolaires sont compatibles avec ceux dans les minima locaux
en piége octupolaire. Ces observations nous ont permis de conclure que les fonds des puits
locaux de potentiel dans les piéges multipolaires sont harmoniques. Ces travaux sont en
cours de rédaction et seront publiés dans les prochaines semaines.

La compensation des défauts dans les piéges multipolaires requiert 1'utilisation des
électrodes supplémentaires pour 'application des tensions statiques. Cette étude est en
cours de réalisation dans notre équipe.
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Conclusion et perspectives

Le travail présenté dans ce manuscrit concerne 1’étude du piégeage et du transport
d’un nuage d’ions dans un piége a plusieurs zones. Cette thése s’incrit dans le cadre d'un
projet visant a étudier les effets physiques pouvant affecter la stabilité d’une horloge ato-
mique micro-onde. Ce projet scientifique est intéressant pour le CNES pour les prochaines
générations d’horloges du systéme Galiléo. A mon arrivée dans 'équipe Confinement d’Tons
et Manipulation Laser (CIML) en 2012, un piége double avait été construit s’inspirant des
travaux du projet Deep Space Navigation du JPL pour la NASA concernant les horloges a
ions mercure. Le piege de Marseille est composé d’une partie quadrupolaire et d’une par-
tie octupolaire montées linéairement et destinées au piégeage des ions calcium. La partie
quadrupolaire est scindée en deux zones; une zone destinée a la création des ions et une
zone destinée au piégeage. Les ions sont créés par photo-ionisation et refroidis par laser.
Le but de cette thése était de proposer des protocoles permettant de créer un grand nuage
pouvant atteindre 107 d’ions, de les garder confinés avec des pertes inférieures & 0,1% et
de les transporter entre les trois zones du piége sans perte et sans chauffage.

Au cours des premiers mois de ma thése, nous avons choisi de caractériser la création
des ions par photo-ionisation. L’analyse de cette technique en fonction des paramétres de
piégeage et de refroidissement a permis le piégeage de grands nuages de fagon reproduc-
tible. La méthode est rapide et permet de controler le nombre d’ions créés uniquement en
choisissant les parameétres expérimentaux. Cependant, a cause de ’extension spatiale du
nuage, du flux du jet d’atomes neutres qui perturbe le nuage et de l'intensité limitée du
laser de refroidissement, le nombre d’ions que nous sommes capables de piéger de fagon
quantifié reste limité & 10° dans la premiére partie du piége. Comme notre objectif est la
création d’un nuage plus grand, nous avons testé la création en phase liquide avec un flux
d’atomes neutres modéré. Cette technique est plus lente mais permet d’avoir un nombre
plus important d’ions dans la zone de création. Avec les paramétres de piégeage et de re-
froidissement accessibles, nous pouvons atteindre 1,2.10% ions ce qui reste cependant limité
et inférieur aux 107 ions visés. L’analyse de cette méthode de création a permis de détecter
un facteur qui limite le nombre d’ions créés : le refroidissement laser insuffisant. Augmenter
la puissance du laser de refroidissement permettrait d’améliorer le nombre d’ions pouvant
étre créés et mesurés.

Une fois les paramétres de la création optimisée, nous avons étudié le refroidissement
laser des ions dans le piége quadrupolaire. Cette étude a permis d’observer des transitions de
phase entre des phases gazeuses et des phases liquides. Dans la littérature, il est établi que la
transition de phase gaz-liquide est régie par la compétition entre chauffage radio-fréquence
et refroidissement laser et se manifeste par une chute abrupte de signal de fluorescence
des ions. Cependant, dans nos expériences, nous avons observé plusieurs chutes de signal
avant la formation des structures ordonnées. Nous analysons ce comportement comme
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étant un excés de chauffage radio-fréquence ou alors un trop faible refroidissement laser
qui entraine plusieurs points d’équilibre entre chauffage et refroidissement avant la phase
liquide. Les ions refroidis en phase liquide ont une densité uniforme et bien connue dont la
valeur dépend du potentiel de confinement. Cette propriété offre la possibilité de mesurer
le nombre d’ions piégés connaissant le volume du nuage.

Pour quantifier 'efficacité du transport, il est important de connaitre le nombre d’ions
transportés avec précision. Pour quantifier ce nombre d’ions en piége quadrupolaire, nous
avons développé une technique numérique. Dans les piége quadrupolaires linéaires, les ions
froids s’organisent dans une structure ellipsoidale de révolution. La méthode numérique
ajuste le contour du nuage (filmé par la caméra ICCD) par une ellipse & partir d’un seuil
de signal définissant les bords. A partir des ellipses obtenues, les dimensions du nuage
sont extraites. La technique d’analyse des images du nuage d’ions permet de déterminer
le volume du nuage avec une précision de 'ordre de 1% et un nombre absolu d’ions a 5%.
Cette analyse a permis de mesurer des taux de transport aller-retour avec des incertitudes
inférieures a 2% et des taux d’aller simple avec des barres d’erreurs inférieures a 7%. Elle
constitue la base pour la suite.

Le transport est effectué en abaissant la barriére de potentiel de confinement longitu-
dinal qui sépare les deux parties du piége suivant une évolution calculée et controlée. Cet
abaissement de potentiel conduit & un déplacement du fond du puits de potentiel suivant
une fonction de type hyperbolique et permet de controler la position des ions. La méthode
est appliquée pour le transport entre les deux zones quadrupolaires du piege. Les premiers
résultats ont montré des taux de transport aller-retour atteignant 100% pour des petits
nuages de moins de 2000 ions et des taux de 90% pour des grands nuages d’ions avec des
temps de transport de 100us (par sens de transport)E] . Ce temps de transport est bien plus
faible que les temps de transport adiabatique qui sont de ’ordre de quelques secondes dans
notre cas. De plus, I’étude de l'efficacité du transport en fonction de sa durée a montré
que pour certaines durées, les ions ne quittent pas le piége initial alors que pour d’autres
durées, les ions sont transportés. Pour expliquer ce comportement, nous avons fait des si-
mulations de dynamique moléculaire pour suivre la trajectoire d’un ion unique (qui est une
bonne approximation du mouvement du centre de masse du nuage) pendant le transport.
Les résultats ont montré que pendant le transport, les ions effectuent des va-et-vient entre
les deux zones du piége et finissent dans une partie ou l'autre en fonction de la durée du
transport.

Le transport n’est pas équivalent dans les deux sens de transport ; il existe certaines
durées pour lesquelles les ions partent de la premiére zone a la deuxiéme zone et ne partent
pas de la deuxiéme zone. Cette asymétrie est diie a I'existence d'un potentiel de contact
généré par les dépots de calcium neutre sur les barreaux du piége dans la zone de création.
Ce potentiel décale le fond du puits entre les deux zones et favorise le transport de la zone
de création vers la zone de piégeage. Le potentiel de contact est un potentiel statique et
peut aussi étre reproduit avec des tensions DC. Avec I’évolution de ce potentiel de contact
au fur et & mesure des expériences, nous sommes aujourd’hui capables de transporter avec
une efficacité de 100% un gros nuage de l'ordre de 10° de la zone de création a la zone de
piégeage avec une durée de transport de 100us.

Le protocole de transport est étendu au transport entre le quadrupole et 'octupole.

2. Avec une distance de transport entre les deux zones quadrupolaires du piége de 23mm, cette durée
de transport implique une vitesse moyenne des ions de 230m.s~!
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Pour optimiser le transport entre le piége quadrupolaire et et le piége octupolaire, une
différence de potentiel est créée pour copier 'influence du potentiel de contact entre les
deux pieges. Ce potentiel est généré par application d’une tension positive sur les barreaux
du piége quadrupolaire qui permet de décaler le fond du puits par rapport a 'octupole.
Cela a permis de transporter 100% des petits nuages et 85% des nuages dépassant les 5.10*
ions du piége quadrupolaire au piége octupolaire avec une durée de transport de 650usf’|

L’asymétrie de 'efficacité du transport entre les zones du piége générée par le potentiel
de contact peut étre exploitée pour accumuler les ions dans le piége. Cette technique a été
implantée expérimentalement entre les zones du piége. La technique d’accumulation que
nous avons mise au point consiste a exploiter le transport asymétrique entre deux zones du
piége pour ajouter des ions dans le second piége. On utilise alors les temps de transport pour
lesquels le transport de la premiére zone vers la deuxiéme est possible mais le transport de
la deuxiéme zone vers la premiére est impossible. Cette technique permet d’ajouter des ions
au nuage existant dans le second piége. Ceci a permis de piéger des grands nuages d’ions
de Vordre de 2,5.10° dans la partie quadrupolaire du piége et dans la partie octupolaire.
Les ions transférés dans le piége octupolaire ouvrent la voie a 1’étude du refroidissement
laser et de I'analyse de cristaux d’ions.

Contrairement a ce qui est observé dans la zone quadrupolaire, les spectres associés
au refroidissement laser des ions dans le piége octupolaire ne montrent pas de transition
abrupte entre les phases gazeuse et liquide du nuage. Cela permet de mettre en évidence
le faible chauffage radio-fréquence des ions dans les minima locaux (due & une raideur de
potentiel trés faible dans les minima locaux par rapport a la partie quadrupolaire). Dans
les multipoles idéaux, les ions froids piégés s’organisent en une structure creuse formée de
tubes concentriques. Cependant, dans notre piége octupolaire, avec le refroidissement laser,
nous observons trois nuages distincts causés par un potentiel de piégeage admettant des
minima locaux. Dans ces minima locaux, un petit nuage d’ions s’organise en une structure
en chaine ou en zigzag et devient elliptique trés allongé quand le nombre d’ions augmente. A
I'intérieur de ces minima locaux, la morphologie des nuages d’ions obéit aux lois théoriques
et numériques des ions en piege quadrupolaire. Cette caractéristique est certainement due
a un défaut sur la géométrie des barreaux du piége. Grace aux simulations numériques,
nous avons démontré qu’une erreur d’alignement inférieure a 1% suffit pour expliquer ces
observations. Par ailleurs, I’analyse du refroidissement laser des ions dans ces minima locaux
montre que dans certaines conditions de piégeage et de refroidissement, un transfert d’ions
est possible entre les minima. Si les paramétres de ce type de transfert sont controlés, ceci
pourrait étre une alternative aux applications physico-chimie pour mélanger des espéces
différentes ou en information quantique pour la manipulation de plusieurs g-bits.

Le dispositif expérimental du piége double mis en ceuvre en 2011 a donc déja per-
mis de comprendre plusieurs phénomeénes liés au transport et au refroidissement des ions.
Beaucoup d’autres études sont encore en attente d’améliorations du dispositif.

Dans une perspective d’observer des structures cristallines de grands nuages attendues
par les simulations, nous tentons en ce moment d’exploiter numériquement les possibilités
de correction des défauts pour un véritable potentiel octupolaire.

Nos premiéres tentatives de transport du piége octupolaire vers le piege quadrupolaire

3. Cette durée de transport, avec la distance de transport entre le centre du quadrupole et de 1'oc-
tupole de 81,5mm donne lieu & une vitesse de 125m.s~*
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n’ont pas marché du fait que le potentiel de confinement longitudinal est trés faible, a cause
de la position des électrodes DC trés éloignée du centre de 'octupole. Pour terminer la
boucle d'un transport aller-retour des grands nuages d’ions entre les trois zones du piége,
il faudra réduire la longueur du piége octupolaire. Sinon il faudra changer les connecteurs
électriques de l'octupole qui pour le moment, ne permettent d’appliquer que 2000V au
maximum, afin d’appliquer des tensions plus élevées.

Au cours des transports décrits dans ce manuscrit, les ions sont chauffés & cause
de la déformation du puits de potentiel qu’on ne peut pas réduire a cause d’un nombre
insuffisant d’électrodes DC. Par analogie avec le transport d’ions uniques en micro-piége,
on peut supposer que ce chauffage pendant le transport pourrait étre réduit en augmentant
le nombre d’électrodes DC de controle le long du piege.

Le nombre d’ions que nous souhaitons atteindre constituent des valeurs limites du
systéme. Il faudra trouver un compromis pour I'optique de détection entre une bonne réso-
lution et I'observation d’un grand nuage complet. Aujourd’hui, nous observons un nombre
maximal de 2,5.10° ions dans le piége. Pour observer les 107 ions pouvant étre contenus
dans les différentes parties du piége il faudrait réduire le grandissement de l'optique de
détection. L’observation, perpendiculairement a ’axe du piége, des structures en tubes at-
tendues en piége octupolaire pour les ions froids requiert un systéme de collection dont
la profondeur de champ est de l'ordre de la distance entre ions. Cela permettraient de
résoudre spatialement les différents plans image et d’en déduire la morphologie du cristal.
Pour la suite il serait donc nécessaire d’avoir un deuxiéme systéme de détection avec une
bonne résolution permettant d’observer des cristaux d’ions.

Le nombre d’ions piégés reste limité par les paramétres de refroidissement et surtout
la puissance du laser de refroidissement & 397nm qui n’est actuellement que de 1,5mW dans
chaque bras. Nous pensons que dans la perspective de confiner dix millions d’ions, il sera
nécessaire d’augmenter cette puissance. Ceci permettra de décorréler cet effet a d’autres
effets limitant le nombre d’ions piégés.

La zone séparant le piége quadrupolaire et la zone octupolaire a une longueur com-
parable a la taille des zones quadrupolaires. A cause de la discontinuité des tensions radio-
fréquences la durée de vie des ions dans cette zone est faible. Afin de réduire les pertes
d’ions pendant le transport de gros nuages entre les piéges quadrupolaire et octupolaire, il
sera primordial de penser une deuxiéme version du piége en réduisant la taille de la zone
d’interface quadrupole-octupole. Ceci permet de diminuer le temps de passage des ions
dans cette zone.

La précision et la stabilité de fréquence des horloges optiques basées sur des ions piégés
sont affectées par 'effet Doppler du fait que le régime de Lamb Dicke n’est pas satisfait
sur une transition optique pour un grand nuage refroidi par laser. Cet effet Doppler peut
étre éliminé au premier ordre grace a une condition de résonance a trois photons donnant
lieu & un piégeage cohérent de population [88]. Dans 1'objectif d’améliorer la précision et
la stabilité des horloges dans le domaine térahertz basées sur le piégeage d'un grand nuage
d’ions, la raie noire peut étre utilisée comme référence de fréquence [I160]. Cette raie noire
est observée expérimentalement si les trois lasers d’excitation ont une relation de phase
constante asservis simultanément sur la méme référence de fréquence qui est dans ce cas
délivrée par un peigne de fréquence. L’équipe dispose depuis peu d’un peigne de fréquence
pour ce projet et les travaux sont en cours de réalisation.
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Annexe A

Niveaux d’énergies de I'ion calcium

Le schéma des premiers niveaux d’énergie de I'ion calcium est représenté sur la figure
A1l 1l est composé de I'état fondamental 425 )5, des niveaux excités 4?P; /5 et 42Py)5 de
durées de vie 7p, ,, = 7,07 £0,07ns et 7p,, = 6,87 £ 0,06ns [83]. Les niveaux d’énergie
métastables 3°Ds/5 et 32Dy sont plus bas en énergie que les niveaux excités et ont des
durées de vie 7p,,, = 1196 & 11ms et 7p,,, = 1151 & 11ms [161].
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FIGURE A.1 — Schéma des premiers niveaux d’énergie de I'ion calcium et longueurs d’onde
des transitions.

Ces niveaux d’énergie métastables sont couplés a 1’état fondamental par une tran-
sition quadrupolaire électrique. Les niveaux excités sont couplés au niveau fondamental
et métastables par des transitions dipolaires électriques. Le niveau 4?P, s2 relaxe dans les
niveaux 4251/2 et 32D3/2. Le niveau 42P3/2 relaxe dans les niveaux 4231/2, 32D3/2 et 32D5/2.

Le rapport de branchement R(4%P;» — I) de D'état excité 4P o vers I'état I (I €
{4251)2,3%D55}) est donné par la relation (A.1) et celui R(4?Ps;» — J) de D'état 42P;)s
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vers le niveau J (J € {425'1/2, 32D3/2,32D5/2}) par la relation (A.2).

P(42Py 5 — T
R(42Pyy — 1) = Whyz > 1) (A.1)

> PPy — 1)
1

P(42Py)y — J
R(42Pyjy — J) = (APyy2 = J) (A.2)

Y P(4Pyn — J)
J

ot P(A — B) est la probabilité de transition de A vers B. Le tableau présente les
rapports de branchement de 1’émission spontanée des deux niveaux excités.

rapport de branchement (%) [89, 94, [95]
R(42Py ), — 425, ) 938
R(4*Py 5 — 3°Ds)5) 6,2
R(42Py ) — 425, ) 93.0
R(42Py 5 — 32Dy )5) 6.3
R(4%Py5 — 37Ds ) 0.7

TABLE A.1 — Rapport de branchement de ’émission spontanée des états excités
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