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Interaction des atomes de Rydberg
avec des champs extérieurs

Une revue des propriétés des atomes de Rydberg en
interaction avec des champs statiques et rayonnants. Eléments
de matrice du couplage des atomes de Rydberg a des champs
optique et micro-onde. Spectroscopie optique et micro-onde de
ces atomes. Durée de vie radiative des états de Rydberg.
Superradiance. Effet Stark des états de Rydberg de
I'Hydrogene et des alcalins. Manipulation des atomes de
Rydberg par des champs électriques. Ionisation des atomes de
Rydberg dans un champ électrique.

II-A:
Atomes de Rydberg en interaction
avec le rayonnement
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Les défauts quantiques (modele de Bohr)
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Les deux niveaux les plus
profonds différent par leur
défaut quantigue: I'€tat S

beaucoup plus pénétrant que

noS ['état P est le fondamental

Couplage dipolaire entre état de Rydberg et
état peu excité (n, et L, petits)

|Continuum E>O
nl, 1 Couplage dipdlaire électrique de la forme:

V()= —D.E coswt

ny Ly

Régles de sélection. On néglige ici les effets de spin (structure fine et hyperfine):

Polarisation m: D,=gz=grcos — AL=x1;Am=0 couplage~<n0,L0,m|DZ|n,L0il,m)

Polarisation o, : D.=q(x=iy)=grsin@e™® — AL ==1;Am = £1 couplage ~ (n, L,,m = 1| D, |n, L, = 1,m)
Ordre de grandeur du couplage reliant un état de n, et L, petit a un état n> 1
qa
<Dz>nwn~q<n0,L0,m|r 0

n3/2
Cette formule, justifiée page suivante, montre que les états de Rydberg sont
couplés tres faiblement par transition optique a I'état fondamental (environ 1000
fois moins pour n=100 qu'un niveau profond de I'atome). Il faut donc une grande
puissance laser pour obtenir une grande fréquence de Rabi ( > 1 MHz) et une
probabilité d'excitation importante.

n,L, il,m>~




Estimation du couplage dipdlaire n, — n>>1

L'¢lément de matrice du dipdle entre I'état
fondamental (ou un état peu excité de faible moment
angulaire) avec un état de Rydberg n de faible
moment angulaire (AL~ 1) est proportionnel a
I'amplitude de probabilité de trouver I'électron de
Rydberg dans la région de recouvrement avec I'état peu excité. Cette amplitude
dépend du nombre quantique n de I'état excité par le facteur d'échelle 1/n3/2.

Argument semi-classique: la fraction de trajectoire de I'électron de Rydberg
recouvrant I'état peu excité a une longueur de I'ordre de a, (ordre de grandeur du
paramétre de I'ellipse pour L de l'ordre deH). La vitesse v de I'électron au périhélie,
qui ne dépend pratiquement pas de n, correspond a celle d'un électron arrivant de
I'infini avec une énergie totale quasi nulle a une distance a, du noyau, soit:

1/2
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Ordre de grandeur du temps passé par I'électron dans la zone de recouvrement:

% _[ma,

"oy 2e
La probabilité de présence I1, de I'électron dans cette zone est ~ 1./ T (T: période
de I'électron): 3g3 )12
) Hr~LavecT=2ﬂ(mn al) _)Hﬁn%z
T e n 7

D'ot l'ordre de grandeur de I'élément de matrice du dipdle: <D>nM ~qa,JT1, ~ zf_/(;

Durée de vie des états de Rydberg de faible
moment angulaire

Le taux T d'émission spontanée vers un

n —n
| hiveau profond de I'atome est donné par la régle
nlL,=1 d'or de Fermi:
w. ~ Eiunisation 1 2 3
0 n—ny 3 < > W,
n 3me hc’ *
n, L
o ga Densité d'états finals du
~ 30 rayonnement pratiquement

n indépendante de n

Le taux global d'émission a partir de [nL>, T, | .. est la somme de taux partiels vers

les niveaux profonds, tous en 1/n3, et obéit donc a la loi d'échelle:
1

n,L petit n3
Interprétation semi-classique: I'électron rayonne surtout
au voisinage du périhélie, la ol son accélération est
maximale. A chaque tour, la quantité rayonnée est la .>
méme, pratiquement indépendante de n. Le taux de
rayonnement par seconde est donc proportionnel a la
fréquence de I'électron sur son orbite elliptique, I' ~ 1/n3.

¥ ¥\

5.10°s™

nL-1" 503

Ordre de grandeur pour n ~50: r ~5.10*s" (durée de vie

~20us)

n,L~1




Transitions microonde entre niveaux de
grands n voisins

/'_n 7 Transitions millimétriques n—n+An avec An <« n.
b

n-AnL-1 Le couplage dipdlaire électrique sur ces transitions
est énorme, le recouvrement des fonctions d'onde
donnant des éléments de matrice <D>, .;~qna,. Le
trés fort couplage au rayonnement millimétrique est

1o Ly exploité dans les expériences d'Electrodynamique
quantique en cavité (voir cours antérieurs).

Taux d'émission spontanée entre niveaux de grand n:

Malgré les grands couplages entre niveaux de Rydberg de n voisins, la contribution
de ces transitions au taux d'émission spontanée est tres petite devant celle due a
I'émission de photons optiques. En effet, la densité d'états finals, en (0, ,,4,)°%
décroit comme n®. D' ot la loi d'échelle pour les taux d'émission correspondants:

., 4(2R‘,)3~1010s‘1

——=4q aqyn 3
3me, hic’ hn’ n’
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n,L—n+An,L=*l -

Taux d'émission de I'ordre de 30 s pour n~ 50.

[ 4 . ° °
Duréee de vie des atomes circulaires
L'émission en n-> domine pour les états L>>1 (en particulier les circulaires de L=n-1)
qui ne peuvent émettre de photons optiques (sélection AL=+1). Le calcul de la durée
de vie de ces états se fait en combinant des arguments classiques et quantiques:
(a) Classiquement: le théoreme de Larmor indique que la puissance rayonnée P, est
proportionnelle au carré de I'accélération y de I'électron:

2.2 2
497  avec _1 g !

6, C” m 47 (n'a, )

__ 4 11
- 96’ m’n® a;
(b) Quantiquement: I'électron rayonne un photon de fréquence w, _,, /2 pendant la
durée de vie radiative T, de I'état n circulaire soit:

P ho,.,, 2R q2

r T3 3
T, n'T, 4meanT,

et en éliminant y:

et en identifiant les deux expressions de P,.:

2,232 35 3.2 2
_24me,cm an’  3me,com’a, i

Tn
d TR 1 n ? 1
On peut utiliser enfin les expressions:  ¢,=—— ; a,=—1 =
oy, me T dme,he 137
3n 1 , : ‘ .
et on obtient: T, = TR Longue durée de vie, proportionnelle a
A n> ( ~30 ms pour n=50).




Exploration optique des
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Schéma de 'expérience:

Un jet d'atomes alcalins issu d'un
four est excité en échelon vers un
état de Rydberg par deux ou trois
lasers pulsés, puis ionisé entre les

plaques de champ, les électrons

résultant étant recueillis par un
multiplicateur d'électrons

D. Kleppner, M.G. Littman and M.L. Zimmerman,

Scientific American, 244, 130 (1981)

états de Rydberg

ENERGY (INVERSE CENTIMETERS)
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Spectre de Rydberg du Lithium:
signal d'ionisation (axe
horizontal) en fonction de la
fréquence du pulse laser final
(exprimée en cm! sur I'axe
vertical)
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Schéma de pr'ir:cipe de l'expérience
combinant une excitation optique en
échelon et une excitation micro-onde,
avant détection par ionisation sélective

Principe de
détection de la
transition:
I'absorption d'un
photon micro-onde
excite 'atome
Juste assez pour
qu'il soit ionisé dans

I'état supérieur.

FIG. 3. “238-23P-24S triangle” (the scale in the
insert is magnified by a factor of 100).

Le diagramme d'énergie du triangle
23S, 23P, 24S du Sodium

.a. -b. -Ca
sy 2Py, Bepdhse B2y,
Sz, 25 2335y,.23Py,
+

Ly

296 750 29’250 302900 30&:; h) v

100MHz vy (GHz)
Spectre des raies a 1 photon avec leur
structure fine (245-23P et 235-23P) et
a 2 photons (235-24S)




Compétition entre couplages des atomes de
Rydberg aux champs optique et micro-onde:
la superradiance

Un atome de Rydberg isolé de faible moment angulaire est spontanément couplé
beaucoup plus fortement au champ optique qu'aux champs micro-ondes résonnants
sur les transitions entre niveaux de Rydberg voisins:

n
T n-1

n—ny <n

n—ny<Kn 2

n,

Pour un ensemble de N atomes de Rydberg couplés collectivement au rayonnement,
c'est au contraire le couplage micro-onde qui I'emporte, par effet de superradiance:

o 0. : -1
% no

Superradiance micro-onde des atomes de
L _ Rydberg (suite)

<

‘ ‘ a N atomes dans un cylindre de longueur L et
‘ de diametre a (L et a de l'odre du mm)

Le couplage des N atomes au champ du vide corréle leurs dipdles avec une phase
favorisant I'émission collective dans une fraction d'angle solide u=(3/8x)( A%/a?). Ily
a Nu = (3/8m) ppyLA? dipdles effectifs rayonnants a la longueur d'onde A

(ppy : densité des atomes de Rydberg). L'émission collective est accélérée par
rapport a I'émission spontanée par le facteur Nu.

Cet effet collectif est négligeable sur une transition optique (A < lum) car, aux
densités usuelles (pgy < 10%cm-3), on a Nu < 1. Par contre, sur une transition micro-
onde (A ~Imm), Nu peut atteindre une grande valeur absolue qui compense le
facteur en 1/n2? en faveur de I'émission spontanée optique. Le “seuil” de
superradiance correspond a un hombre minimum d'atomes de Rydberg satisfaisant la
condition:

. B n’ _ 87 n*a* Pour une géométrie (a) donnée,
n—n-1 n—ny<n sl " T Ty 50 le seuil de §upermdiance
n—n-l décroit en 1/n*




Superradiance des atomes de R}ldberg

) _ M.Gross et al, Phys.Rev.Lett. 43,343 (1979
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SChémG de |'expér'ience de Super‘- FIG. 2. (a) Schematics of the sequence of events ex-

. f . perienced by active medium. Lower and upper traces

radiance RYd ber‘g dans | eSpClce libre correspond to situations below and above threshold, re-
spectively. (b) Time-resolved ion-signal recordings
showing superradiance on the 245— 23P transition in

£ 14 Cs (delay t;=2 ps). The four traces correspond, from
Effet collectif lié au couplage des atomes par le o B M G e

rayonnement, décroissant en 1/r, qui se x10%, The time interval £, —t, is 60 ns.
manifeste pour de grandes distances entre

atomes (10° atomes dans un volume de 4 mm3 Signal de superradiance
correspond d des distances interatomiques de sur la transition 24S—-23P
I'ordre de 35 um). Les effets d'interaction du Cesium & 440 GHz

étudiés dans les legons suivantes correspondent
a des interactions en 1/r3 ou 1/r® de portée
beaucoup plus courte (1 a 10 um).

Le seuil de superradiance est abaissé a N=1 si I'échantillon de Rydberg rayonne dans
une cavité de grand Q: Electrodynamique en cavité (cours des années précédentes)

II-B:
Interaction des états de Rydberg

avec un champ électrique statique:
effet Stark




Effet Stark des atomes de Rydberg

z Champ E statique aligné le long de Oz. Pour H, le Hamiltonien s'écrit:
2 2
P e )
E = 2m G<E (q < 0, charge de I'électron)

0 La perturbation créée par E léve la dégénerescence au 1" ordre dans

chaque multiplicité n. La symétrie n'est plus sphérique mais cylindrique
autour de Oz: L n'est plus un bon nombre quantique mais m le reste: le champ E agit
séparément dans chaque multiplicité de m donné. Les états propres de H dans E
sont des superpositions des n-|m| états |n, L, m>de net m donné (|m| <L < n-1).
Ces superpositions sont repérées par un nombre quantique entier “parabolique” p,
proportionnel & la valeur du dipéle électrique de 'atome, prenant n-|m| valeurs en
variant de 2 en 2 entre + (n-|m|-1):

—(n—|m|—1)spsn—|m|—1 : (_1)1’=(_1)”—\"4-1

La fonction d'onde parabolique |p;n,m> s'écrit (nous ne donnerons pas |'expression

explicite des coefficients C):
L=n-1

v (r0.9)= E C:"R, ,(NY" (0,9)

L=‘m‘

Les états W, dégénérés pour E=0, constituent une base alternative a celle des
états sphériques pour représenter I'atome d' H (base parabolique).

Effet Stark des atomes de Rydberg (suite)

3
A P=n=|m-1, E\q\aOE(n—\m\—l)n
2 3 En traits continus:
7% __e_+_| | E . n-lm| pair
n,p,ml — 2 q pnao e . T
2n"a, 2 e en traits pointillés,
""""""""""""" n-lm| impair

Les états de dipdle (et d'effet -
Stark) maximum sont ceux de m=0 p==(n=|m|-1) ~3\g|aE~|m| - Dn
et de p= #(n-1): 2

3 Les diagrammes correspondant a |m|
‘AWn,m=o,p=x<n—1>‘ = 5|q|aoE”(” -D d'une parité donnée sont superposés et
3 intercalés par rapport a ceux
~ 5|q|a0n2E correspondant a l'autre parité de |m|

Cas des états circulaires |m|=n-1: Leur dipdle est nul (p=0) et ce sont les seuls a
€tre non-couplés au 1¢" ordre en E a d'autres états. Leur effet Stark, dl au couplage
avec les multiplicités voisines (n-1 et n+1), est quadratique. Il peut se calculer
classiquement pour n grand (voir cours 2012-2013):

n+l1 3612
., e 1 AW ==-2me.an E
AW, . =E(qz) -E’ <qz>2 ! — m=n-1 0“0
n-l,n E/, _ E,,,l n,n+l Ev”+1 _E” . e rw "
n—1 n Polarisabilité "géante" du
Différence de deux termes en n’: effet en n® circulaire: 4meqayn®




Diagramme Stark de I'Hydrogéne (multiplicité
n=15, m=1):14 niveaux en “éventail”.

Les états issus de valeurs de n différentes se croisent
(symétrie de Runge Lenz)

B Aﬁi;é " N
Taiblos LA
T i SRRSO
S >

seeker” “ N
SO

4 r—

-
=
=
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wl- Attiré par >< :

champs forts S ‘
" (“High field <> ‘ <
w00 J&ekfﬂ") L 1 f — >

2,000 2500 3.000 3500 4.000 4.500 5,000 5500 6,000
ELECTRIC FIELD (VOLTS PER CENTIMETER)

ENERGY (INVERSE CENTIMETERS)
g

Etat parabolique comparé a état sphérique

Etat sphérique
n=8,L=m=0

—

Etat parabolique La charge de
n=8, m=0, p =7 ; I'électron est
superposition localisée loin du
d'états ceeur; grand dipéle
sphériques électrique
Rp=5,(r)Y °(6)
avec L=0,12...7

T

D. Kleppner et al,
Scientific American,
244, 130 (1981)




Les états paraboliques
n=8,m=0

ELECTRIC FIELD

Atome “poussé”
vers champ faible
("low field" seeker)

Effet Stark du Lithium:
influence des défauts
quantiques sur le
diagramme Stark de la
multiplicité n=15.

Les états de m=0 mélangent les
fonctions s,p,d..L=14: les états S et
P ont un effet Stark quadratique en
T champ faible

0 1000 2000 3000 4000 5 €000
FIELD (V&m) 440 —auli i i P PPTTL POPPY FITRL PreT Pevey

FIG. 3. Lithium, |m |=1.

Les états de m=1 mélangent les
fonctions d'onde p,d..L = 14. En champ o
faible, I'état P non dégénéré avec la || ..,
multiplicité a un effet Stark .

§ 2
_ 490 : -

quadratique avant de devenir linéaire %m,_f“ ,
en champ fort Z 5103 :

IVYV‘V]HV e

Les niveaux Stark de multiplicités 520
différentes s'anticroisent (levée de la =0

dégénerescence du champ en 1/r). S0 T[T e T
Anticroisements d'autant plus marqués S e e P

que les défauts quantiques sont grands FIG. 6. Libtem, m 6.




Exploration expérimentale du spectre Stark
du Lithium: carte des états n=15, m=1

Spectres verticaux disposés suivant les valeurs croissantes du champ
¢lectrique reconstruisant |'éventail des niveaux Stark du lithium
correspondant au diagramme théorique de la page précédente.
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Classement des niveaux Stark en fonction de
m et p dans un diagramme en triangle:
to préparation des états circulaires

Multiplicité n=15 de I'Hydrogéne

— —‘.7—:/' circulaire

p=-14m=0 m
| | | | | | | | | | | | | | | >

E  Excitation optique d'un état de Rydberg de m petit a la base du triangle,
suivie de I'absorption de photons rf polarisés o, effectuant une cascade
de transitions Am=+1 conduisant a I'état circulaire (Kleppner et Hulet).
L'échelle des niveaux |p= - (n-m-1) > avec m=0,...., n-1 définit un moment
angulaire effectif J=(n-1)/2 (voir séminaire de S.Gleyzes le 13 Mai).




Dorian Grosso et 5.Gleyzes Distributions électroniques des états
= paraboliques |[n=21, m, p=n-m-1> dans un
T champ électrique vertical
m= op -20 m=0, p=- 20 m=2, p=- 18 m=4, p=-16  m=6, p=-14 m=8, p=-12 m=10, p=-10

m=12, p=-8 m=14, p=-6 m:16,p=-4 m=18, p=-2  m=20, p=0

ééeee

dipdle

3
D =—qga,pn
2‘1 oP

i

Force exercée sur les atomes de Rydberg
par un gradient de champ: miroir @ atomes
de Rydberg

Un atome dans un état de nombre quantique parabolique
p positif ("low field seeker”) est freiné dans un gradient
’ TTT de champ positif. Considérons les ordres de grandeur

— d'une expérience réalisée sur un jet d'Hydrogene
(Vliegen et Merkt, PRL 97, 033002, 2006 ):

Etat n=27,p=18 — D=§np|q|a0 =729|q|a, =5,8 107" SI F=DVE~2,410""N —

# F
gradient de champ : VE ~ 4000V / cm®> = 4.10°V / m’ accélération a = o 1,510°m/ s*

A . . . . v
Temps T d'arrét pour vitesse initiale v="T720m/s: T=—~5us;

a

1
distance de freinage :d = Earz ~ 2mm
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Miroir Stark a atomes

(a) (b)
T T T 3 l\' i
L b \.43—‘: 3mmY:=0V
V,=45V
— V2 \) :
—————— <<<( |
| H
- E Y=
- i T ‘
L |
L i)
L L 1
0 2 4
Time (us) V,=0V:

Atomes de Rydberg n=27, p=18
préparés a =0 dans un champ
~150V/cm (potentiel V-V,

appliqué entre électrodes 1 et
2), puis se propagent librement
avec v=720m/s pendant 500 ns.

"Miroir" décélérant
~ 4000V/cm? appliqué
500 ns apres la
préparation, pendant
durée variable T
(potentiel V5-V, entre
électrodes 3 et 4)

de Rydberg

Deés que V5V, est remis a O,
pulse ~2200V/cm (potentiel
entre électrodes 1-2 et 3-4)
ionise H et accélére les ions

H* détectés par MCP. Tons
créés a droite ont un TdV
plus long que ceux créés a
gauche, qui ont subi une
accélération plus forte

Le temps de vol (TdV) entre ionisation et détection (~ 10-7s) dépend de
I'endroit ol les atomes se trouvent au moment de l'ionisation.

Miroir Stark a atomes

a) Distribution des TdV entre ionisation et détection.
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Intensity (Arb. units)
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T

de Rydberg (suite)
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|
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ITon time of detection (ns)

1 1
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1 1 1 1 1
50 100 150 200 250 — 0
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2 4 6 8
Ionization time £, (Us)
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Atomes préparés a T=0 avec

vitesse v=720m/s, puis ionisés a T = 500 ns + 1, ou T est un temps variable (indiqué
sur les traces) d'action du miroir Stark; pointillés: méme expérience sans
branchement du miroir pour comparaison. Lorsque t croit a partir de O, on détecte

d'abord des atomes peu décélérés, qui ont de plus en plus de temps pour se propager

et sont donc de en plus pres des électrodes 3-4: le TdV s'allonge (0,6< T <3,6us).

Pour T = 3,6 us, la décélération devient importante, les atomes reviennent en arriére

et sont ionisés plus loin de 3-4, d'oli un TdV qui se raccourcit. b) Simulation de
I'expérience. c) reconstruction a partir des TdV mesurés de la trajectoire z(t) des
atomes avec (points rouge) et sans miroir (points noirs). La réflexion se produit sur
~2 mmen ~ 45 us, en accord avec les ordres de grandeur indiqués plus haut.
Des variantes de ces expériences ont permis de piéger des atomes de Rydberg
(voir séminaire de F.Merkt le 29 Avril).




II-C

Tonisation des atomes de Rydberg dans un
champ électrique

Modeéle classique: ionisation au point col

Potentiel au col: Ve =-2¢/|q|E

Av
£
+ Energie
potentiel de E >
Coulomb
2
e 2
V()=-— =9
|z| 4me,
- V. = —2eﬂl|q|E
A . . /
Potentiel Electrique
Lorsque E correspond a la valeur pour
e’ . laquelle le potentiel au col égale
V(z)= _H - qkz I'énergie Stark, on attend une
| ionisation: ce modele prédit que les
(g <0) états attirés par les champs faibles
(pente positive) doivent s'ioniser les

premiers. C'est le confraire qu'on
observe pour I'hydrogéne! (voir page
suivante).




Tonisation des états Stark de I'Hydrogéne
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Les ronds, carrés et croix marquent les points o le taux 0 /\ >
d'ionisation des états Stark atteint les valeurs de 109, 1010 et
10! s1, Dans une multiplicité, les états «attirés par champ
faible» sont ceux qui demandent le plus grand champ pour étre
ionisés, contrairement au modele du col (potentiel au col indiqué col
par la ligne rouge). Pour ces états, I'électron « évite» la région
du col car il se trouve localisé de I'autre c6té du coeur atomique.
Il faut un champ plus grand pour l'ioniser (figure a droite).
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Fonction
d'onde de
I'électron de
Rydberg d'un
"low field

seeker"

meirman,  Tonisation “lente” des états Stark du

M.Kash et
D.Kleppner,
Phys Rev Lett,
41,103 (1978)
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Lithium (expérience).

Spectres enregistrés en laissant les
atomes (excités a t=0) pendant

T = 3 us dans le champ E, puis en
appiquant un grand pulse de champ
électrique pendant lequel les ions
sont collectés. On ne voit alors que
les niveaux qui s'ionisent dans le
champ E avec un taux inférieur a
1/T (3.10% s1). On observe que les
niveaux disparaissent au col (ligne
rouge): la contamination des niveaux
liée a la brisure de la symétrie de
Runge-Lenz mélange des niveaux de
pente positive et négative et
permet a I'électron de Rydberg
d'explorer la région du col et de
s'ioniser "lentement” suivant le
modele du col.




Observation des états Stark du Lithium
“au dessus du col”: ionisation rapide.

En comptant les atomes ionisés par le champ E dans la fenétre
T suivant I'excitation laser (sans champ ionisant), on ne

I détecte que les atomes qui s'ionisent avec un taux plus grand
Champ Stark que 1/T (spectre complémentaire du précédent). Pour cette
T ionisation rapide, le mélange des états dl au cceur alcalin n'a
> T pas le temps de se faire et le processus est identique a celui
Comptage de I'Hydrogéne. On peut suivre les niveaux jusqu'a leur
des ions ¢largissement di a l'ionisation et & leur disparition quand le

taux d'ionisation hydrogénoide excede la largeur de
I'excitation laser.
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Conclusion de la deuxieme legon

Nous avons décrit les propriétés radiatives des atomes de
Rydberg alcalins et leur couplage avec un champ électrique
(effet Stark) et nous avons décrit quelques expériences de
spectroscopie et de manipulations atomiques mettant ces
propriétés en évidence.

Nous aborderons la semaine prochaine I'étude des interactions
van der Waals entre atomes de Rydberg et décrirons les
premieres expériences dans lesquelles ces interactions ont été
observées, mettant en évidence leur trés grande portée qui
permet a ces atomes de "s'influencer” a des distances de
plusieurs microns.




