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• Peuvent être piégés pendant plusieurs jours (indépendamment
de leur structure interne) !

• Certains ions peuvent être refroidis par laser (µK)

1 cmSpectroscopie à très haute résolution

Un système très bien contrôlé

5 μm

Chaîne d’ions

Des ions, pourquoi ?

• Refroidissement « sympathique » d’ions moléculaires

Piège de Paul sous vide

1 cm

Ion piégé ultra-froid unique

Ca+Mol+

Ca+Ca+

Interaction de Coulomb

5 μm

Atteindre le même degré de contrôle sur des 
molécules variées !

+

+

Très bons qubits
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• Une structure en énergie interne très riche:

• Calcul quantique et simulation quantique

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

Transitions avec des temps de coherence excellents

• Spectroscopie de très haute précision

Connaissance précise des systèmes moléculaires

Standards de fréquences, horloges moléculaires

Détermination de constantes fondamentales

Tests de physique fondamentale Electron EDM
Violation de la parité dans les molécules chirales
Variations spatio-temporelles des constantes fondamentales
Test du principe de superposition
…

Des ions moléculaires, pourquoi ?

L. Hilico (demain)

M. Manceau P12

M.N. Ngo P14



Spectroscopie par la mesure du recul associé à 
l’absorption ou à l’emission d’un ou de plusieurs photons

Une extension de la spectroscopie par logique quantique

P. O. Schmidt & al. Science 309, 749 (2005)

n=0

n=2

n=1

wip ou wop

Piège radiofréquence = oscillateur harmonique

T R

Spectroscopie par effet de recul
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2)1)

3) 4)

n=0

n=1

n=0

n=1

6

Spectro

𝜔𝐿 = 𝜔𝑡+ 𝜔𝑜𝑝

Readout

𝜔𝐿 = 𝜔𝑟 - 𝜔𝑜𝑝

Spectroscopie par effet de recul



1)

3) 4)

2)

n=0

n=1

n=0

n=1
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Spectro Readout

𝜔𝐿 = 𝜔𝑟 - 𝜔𝑜𝑝𝜔𝐿 ≠ 𝜔𝑡+ 𝜔𝑜𝑝

Spectroscopie par effet de recul



 Il faut résoudre les bandes latérales (mvt dans le piège)Condition : wip,op >> Gt , GL 

1)

3) 4)

2)

= « Mapping » de l’état interne de l’ion cible (target/molécule) sur l’ion de lecture (readout)

n=0

n=1

n=0

n=1
wip,op
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Spectro Readout

𝜔𝐿 = 𝜔𝑟 - 𝜔𝑜𝑝𝜔𝐿 ≠ 𝜔𝑡+ 𝜔𝑜𝑝

Spectroscopie par effet de recul

NIST (Boulder USA)
CaH+

Transition rotationelle
2 THz

∆ν

ν
= 4.5 x 10-13

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

Chou et al. 
Science 367, (2020)



3) Une largeur de raie laser G𝐿 importante facilite la recherche initiale 
d’une transition moléculaire

6.1 μm
49 THz

1600 cm-1

Γ𝒕 = 𝟐. 𝟓 Hz

MgH+

La condition: wip,op >> Gt , GL est très limitante: 

1) Pour des ions de masses similaires M:

𝜔𝑖𝑝,𝑜𝑝 ∝
1

𝑀
𝜔𝑖𝑝,𝑜𝑝 très petit pour des molécules lourdes (1kHz-100kHz) 

2) Le couplage entre états de l’oscillateur harmonique adjacents:

Ω ∝ η ∝
1

𝜔𝑖𝑝,𝑜𝑝

𝜔𝑖𝑝,𝑜𝑝 petit permet une spectroscopie plus sensible

Si wip,op << GL or Gt 

Bandes latérales ne sont plus résolues

Transfert/Chauffage incoherent

Transition connue à 
±1.5GHz… 

3GHz/100kHz = 30 000 
points de mesure… 

Pour une recherche initiale, mieux 
vaut GL entre 10 MHz – 1000 MHz
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Spectroscopie par effet de recul



… le signal détecté sur l’ion de lecture est plus compliqué.

Après l’étape de spectroscopie de l’ion moléculaire, plusieurs 
états de l’oscillateur harmonique sont peuplés…

n=0

n=1

n=2

n=3

n=4

z

T R

wip,op << GL or Gt 

wip ou wop
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Spectroscopie par effet de recul



Dynamique décrite par les 
coeff. d’Einstein A and B

Chauffage induit 
par le piège

Chauffage induit 
par le piège

Dynamique décrite par les 
coeff. d’Einstein A and B

Bases des états de l’OH:
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Equations de taux



+

Impulsion laser sur 
l’ion de lecture
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Dynamique décrite par les 
coeff. d’Einstein A and B

Chauffage induit 
par le piège

Dynamique décrite par les 
coeff. d’Einstein A and B

Chauffage induit 
par le piège

Equations de taux



Ca+Mg+

=> Unresolved sideband transitions (T)

Γt >> wIP,OP

Sideband resolved transitions (R)

wip,op

Démonstration de principe
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Chambre à vide
~ 10-10 mbar

Ionisation de Ca
à 272 nm

Jet d’atomes neutres
Ca and Mg , 300 ̊C

30 cm

Ionisation de Mg
à 285 nm

𝐴𝑡𝑜𝑚𝑒 → 𝐼𝑜𝑛+ + 𝑒−

Dispositif expérimental
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Refroidissement
laser de Ca+ :
397 nm,
866 nm,
729 nm,
854 nm

Spectroscopie de
Mg+ à 280 nm



40Ca+   2S1/2-2D5/2 spectre après refroidissement

Occupation de l’état fondamental du piège ≈ 99%

wip wop

Ca+Mg+

n=0

n=1

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

Après refroidissement



tspec=1.3 ms tspec=3.6 ms tspec=5.3 ms

No Fit!

Spectres de recul

16E. Clausen & al. PRA 105, 063709 (2022)

Démonstration avec 40Ca+ - 24Mg+



Simulations

Simulations

DnN= 42 MHz

No Fit!

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

Spectres de recul

Démonstration avec 40Ca+ - 24Mg+

• Elargissement du signal de spectroscopie 
avec la durée d’impulsion !

• La molécule n’a pas besoin d’être 
initialement dans l’état de plus basse 
énergie !

• En principe, permet la détection de 
l’absorption/émission d’un photon unique !
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Conclusion et perspectives

• Les ions moléculaires piégés et refroidis de façon sympathique sont très 
prometteurs pour la spectroscopie de très haute précision

• La spectroscopie de recul peut être utilisée à la fois pour la manipulation 
cohérente d’états ro-vibrationnels et pour la recherche initiale de transitions

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

• Perspectives à Strasbourg: étendre cette méthode

spectroscopie vibrationnelle et rotationnelle de SrH+ 

à des systèmes complexes Big Mol+
Size (10 - 100 Å)
Mass (100 - 1000 amu)
Organo-metallic complex

Test de la variation temporelle de me/mp

Test du principe de superposition
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