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Des ions, pourquoi ?

* Peuvent étre piégés pendant plusieurs jours (indépendamment | lon piégé ultra-froid unique
de leur structure interne) ! - » Tl

* Certains ions peuvent étre refroidis par laser (uK)

m) Un systéme trés bien contrélé

=) Spectroscopie a trés haute résolution

Piege de Paul sous vide

= Tres bons qubits Chaine d’ions
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e Refroidissement « sympathique » d’ions moléculaires

m) Atteindre le méme degré de contrdle sur des
molécules variées !




Des ions moléculaires, pourquoi ?

* Une structure en énergie interne tres riche:

=) Transitions sur une large gamme de fréquences (kHz to PHz)

=) Transitions avec des temps de coherence excellents

e Calcul quantique et simulation quantique

* Spectroscopie de tres haute précision

Connaissance précise des systemes moléculaires
Standards de fréquences, horloges moléculaires
Détermination de constantes fondamentales L. Hilico (demain)

Tests de physique fondamentale =) Flectron EDM
Violation de la parité dans les molécules chirales
Variations spatio-temporelles des constantes fondamentales M.N. Ngo P14

Test du principe de superposition

M. Manceau P12



Spectroscopie par effet de recul

\MML . Spectroscopie par la mesure du recul associé a
I’absorption ou a I’'emission d’un ou de plusieurs photons

Une extension de la spectroscopie par logique quantique Spectroscopy Using Quantum Logic

P. 0. Schmidt & al. Science 309, 749 (2005) . O. Schmidjt-*cT ;;f;:;:‘:agdnj Cornger, W. M. frano,
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Piege radiofréquence = oscillateur harmonique



Spectroscopie par effet de recul
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Spectroscopie par effet de recul
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Spectroscopie par effet de recul
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Chou et al. .
Science 367, (2020)

Collopy et al.
( g Phys. Rev. Lett. 130, (2023)

= « Mapping » de |'état interne de I'ion cible (target/molécule) sur I'ion de lecture (readout)

Condition : .

inop >> L'ts [ < Il faut résoudre les bandes latérales (mvt dans le piege)



Spectroscopie par effet de recul

La condition: @y, ,, >>I';, I'| est tres limitante:

1) Pour des ions de masses similaires M:

1
Wipop X \/_ﬁ mmm) ©;y.p trés petit pour des molécules lourdes (1kHz-100kHz)
2) Le couplage entre états de |'oscillateur harmonique adjacents:
1

< N ‘ Wip,op PEtit permet une spectroscopie plus sensible

\ @Wip,op

3) Une largeur de raie laser I'; importante facilite la recherche initiale

d’une transition moléculaire + AARHUS
MgH . /v UNIVERSITY
Sy, ,, << T or I - 1\ =2 Transition connue 3
\ /J=1 +1.5GHz...
6.1 um I,=2.5Hz 3GHz/100kHz = 30 000
Bandes latérales ne sont plus résolues I Wl / points de mesure...
]=2

l . v=0 { J=1  Pour une recherche initiale, mieux
Transfert/Chauffage incoherent 1=0  vautT, entre 10 MHz — 1000 MHz



Spectroscopie par effet de recul

Apres I'étape de spectroscopie de I'ion moléculaire, plusieurs ®
états de l'oscillateur harmonique sont peuplés...

ip,op << ['orI,

T R

... le signal détecté sur I'ion de lecture est plus compliqué.

10



Equations de taux /v ONIVERSITY

d _ T~ - --"7-7777==" |
&ﬂir,gt,nip,nw}:: Z _Rabs(nipa Nop, Sip, Sop)ﬂir,gt,n,;p,nop) I
I SipsSop |
Dynamique décrite parles |+ [Rstim(nip, Mop: Sips Sop) :
. .
coeff. d’Einstein A and B I+ Rspon (Mips Tips Sips Sop)| Pl e., (nip+51).(nop+500) |
. . I_ (RH,iP -+ RH,OP)HE'T,Q;,Rip,Rop);
Chauffage induit |
N I+ RH?ipﬂiﬂgtﬁ(nip_l)ﬁnor')
par le piege L p. p |
J H,C’P |irggtanip$(n0‘971)) I
d = memem e e e e mm e - - - - - 1
%Hir,et,n@,nop)l = Z _[Rstim(nip — Sip, Thop — Sop- Sip, Sop)

Sip,Sop

Dynamique décrite par les '+ Rupon(nip — Sips mop = Sops Sips 50p)| Pl o)

|
|
|
. : |

coeff. d’Einstein A and B 1 Rabs(ip — Sip op — Sops Sips Sop) Pl ge ip),(nopfs.,,,»l

. . I—(RH,' —I-RH’ )Pz P [
Chauffage induit K op) ¥ ir er11ip Mop)
I + RH,ipHir,et,(nw—l)’nop)

|

ar le piege |

p p g I+ Rﬂaop}jﬁraet rnipa(nor)*l))' |
Bases des états de I'OH: nip = 0 —19 and nep = 0 — 19
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Equations de taux /v ONIVERSITY

d _ T~ - --"7-7777==" |

&ﬂir,gt,nip,nw}:: Z _Rabs(nipa Nop, Sip, Sop)ﬂir,gt,n,;p,nop) I

I Sip;Sop |

Dynamique décrite parles  + [Rstim(nip, Mop: Sips Sop) I
e : I

coeff. d’Einstein A and B -+ Repon (Nips Nip: Sips Sop)| Pliy 0, (nip+-509),(top+-500) |

o |
Chauffage induit
PN I+ RH?ipﬂiﬂgtﬁ(nip_l)ﬁnor') I
par le piege L, p. p |
| op i ge g, (nop—1) !
d == 0 mem e e e e e e e - - 1
%}D\ir,et,n@,nop)l = Z _[Rstim(nip — Sip, Top — Sops Sip, Sop) l
SipySop I
Dynamique décrite par les :+ Repon(Tip = Sips Top — Sops Sips Sop) | Plis e0 iy o) I
coeff. d’Einstein A and B 1+ Babs(Mip — Sips Nop — Sop, Sip, Sop)ﬂf.-;r,gz,(mpsip),(nopsop)):
Chanfage indUit - (RH,EP T RH’OP)HiT?etvnipanop) I
PN |+ RHaiPHiraeta(nip_l)antw) I
par le piege |
I+ RHaopHiraehn’im(HOPil))' I
+
' I TRSB |
Impulsion laser sur P,y = Z sin2 (Qm Nop,8ip=0,80p=—1 X )P|g Jemipsnop) |
I'ion de lecture I . e 2 ey
n'ipanopajt I
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Démonstration de principe

= 27 X 162.9kHz
= 27 x 300.2 kHz

I, = 2 x 41.8(4) MHz

M>> Op op
=> Unresolved sideband transitions (T) Sideband resolved transitions (R)
2
2|:)3!rz O — P3f2
2p
) 1/2
Plf? y y
Ds/,
397 nm
279.6 nm 280.4 nm 2 x 21 MHz >
2n x 41.77(44) 2n x 41.30(32) 3/2
MHz MHz
729 nm
5 2t x0.136 Hz
I ————
51,'2 2S1/2




AARHUS

Dispositif expérimental N UNIVERSITY

v

Refroidissement

laserdeCa*: @ N\~ @~ ¥ — ol Chambre a vide

397 nm, . ~ 101 mbar

866 nm,

854 nm Atome — Iont + e~

lonisation de Ca
a272 nm
lonisation de Mg
a 285 nm

Spectroscopie de
Mg*a 280 nm
14



Apres refroidissement /v ONIVERSITY

wip = 27 x 162.9kHz
Wep = 27 x 300.2kHz
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Occupation de |'état fondamental du piege = 99%

E. Clausen & al. PRA 105, 063709 (2022) 15



Spectres de recul /v

Démonstration avec 4°Ca* - #*Mg*

Tspec=1-3 MS
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E. Clausen & al. PRA 105, 063709 (2022)

AARHUS
UNIVERSITY
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Spectres de recul / N ONVERSITY

Démonstration avec 4°Ca* - #*Mg*
,\NW\’

100 = 1 1 1 SI III 1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 1
f —— n
%0 £ imulations’
_. 80
g 20 e Elargissement du signal de spectroscopie
% 60 avec la durée d’impulsion !
= .
& 50 - = , . a
BT — b — — — — — — — A VN _42_MEZ_5 * La molécule n’a pas besoin d’étre
0k | | | | | ; initialement dans I’état de plus basse
—+————— ] , .
[ — Simulations Tspec [MS] ] énergie |
04 [
=P: 25 1 ¢ En principe, permet la détection de
3 f |-I-| ] I'absorption/émission d’un photon unique !
c02 [ =
502
0.1 [ -
00 ; [N TR N T NN TR TR TR TR N TR NN TR NN NN SN TN NN SN SN NN SR SR S NN S S SR .
0 1 2 3 4 5 6
Tspec[mS]

E. Clausen & al. PRA 105, 063709 (2022) 17



Conclusion et perspectives

e Les ions moléculaires piégés et refroidis de facon sympathique sont tres \MMMJ .
prometteurs pour la spectroscopie de tres haute précision

* La spectroscopie de recul peut étre utilisée a la fois pour la manipulation
cohérente d’états ro-vibrationnels et pour la recherche initiale de transitions

ignal dept
HH

e G 9 @ E. Clausen & al., PRA 105, 063709 (2022)

* Perspectives a Strasbourg: étendre cette méthode

Test de la variation temporelle de me/mp

‘ spectroscopie vibrationnelle et rotationnelle de SrH*

Size (10 - 100 A)
‘ a des systéemes complexes B|g Mol* Mass (100 - 1000 amu) Test du principe de superposition
Organo-metallic complex

18



Thank you for your attention!

AARHUS Université
/ ¥ UNIVERSITY
de Strasbourg

UNIVERSITE DE STRAS.OUS\

On recrute
1 postdoc
1 PhD

Collaborateurs :

Benoit Darquié Olivier Dulieu Yann
Michael Drewsen Mathieu Manceau Romain Vexiau Leroy

AARHUS A
/ ¥ UNIVERSITY <"7 Aimé Cotton ﬂICUBE
. J
i ©
Danish Center for Laser Infrastructure a n r QM at

QUANTUM SCIENCE
AND NANOMATERIALS

MARIE CURIE



