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Abstract

The objective of this publication is to bring out the common thread
that has guided me on a sometimes chaotic path from spectroscopy to
atomic interferometry. The search for an ever-increasing resolving power
has led spectroscopists to take into account the external motion of atoms
and molecules. The usual Doppler broadening and then the relativis-
tic Doppler effect could be accommodated with a classical treatment of
this external motion. But the recoil effect has required to introduce ex-
plicitly momentum conservation between light and atoms. This has im-
posed to treat simultaneously internal and external degrees of freedom in a
quantum way. The processes involved in the different spectroscopy meth-
ods then appeared as quantum interference phenomena between different
space-time paths correlated with changes in the internal state of objects.
These interferences are well represented by density matrix diagrams. The
notion of atomic interferometer is made evident in these diagrams. The
Ramsey separate field method can be interpreted as an interferometric
process in the internal space of atoms and can be extended to the optical
domain through an interference in the external space that cancels out the
first-order Doppler effect. The new interferometers are inertial sensors
together with clocks, with an external phase added to the internal phase.
A unified description is naturally made in a five-dimensional space that
combines these two aspects by adding the internal dimension represented
by proper time to the external space-time. It offers a natural classifica-
tion of interferometers from the metric tensor and its derivatives. As an
example, we introduce the concept of a chiral interferometer to detect any
chirality of space-time such as torsion.
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L’objectif de cette publication est de faire émerger le fil
conducteur qui m’a guidé sur un chemin parfois chaotique depuis
la spectroscopie jusqu’a linterférométrie atomique. La recherche
d’un pouvoir de résolution toujours croissant a entrainé les spectro-
scopistes & prendre en compte le mouvement externe des atomes et
des molécules. L’élargissement Doppler habituel puis 'effet Doppler
relativiste pouvaient s’accommoder d’un traitement classique de ce
mouvement externe. Mais l'effet de recul s’est imposé pour faire re-
specter la conservation de la quantité de mouvement entre atomes
et lumiere. Deés lors il était devenu impératif de traiter simultané-
ment et de facon quantique les degrés de liberté internes et les
degrés de liberté externes des atomes et molécules. Les processus
impliqués dans les différentes méthodes de spectroscopie sont alors
apparus comme des phénomeénes d’interférence quantique entre dif-
férents chemins d’espace-temps corrélés avec les changements d’état
interne des objets. Ces interférences sont bien représentées par des
diagrammes de matrice densité. La notion d’interféromeétre atom-
ique est alors rendue manifeste dans ces diagrammes. La méth-
ode des champs séparés de Ramsey peut étre interprétée comme
un processus interférométrique dans I’espace interne aux atomes qui
peut étre étendue au domaine optique grace a une interférence dans
I’espace externe qui annule l'effet Doppler du premier ordre. Les
nouveaux interférometres sont des senseurs inertiels en méme temps
que des horloges, une phase externe s’ajoutant & la phase interne.
Une description unifiée se fait naturellement dans un espace a cing
dimensions qui combine ces deux aspects en ajoutant la dimension
interne liée au temps propre a l'espace-temps externe. Elle offre
une classification naturelle des interférometres a partir du tenseur
métrique et de ses dérivées. A titre d’exemple, on introduit ainsi le
concept d’interférometre chiral pour rechercher une propriété chirale
de ’espace-temps telle que sa torsion .

1 Introduction: Le "Lamb dip" et ses conséquences

Dés leurs débuts les lasers & gaz carbonique se sont révélés extrémement puis-
sants avec un choix de fréquences particulierement riche. Ces qualités ont tout
de suite permis de dissocier de nombreuses molécules [1, 2, 3] ce qui a conduit
plus tard a la séparation isotopique par laser. Par contre ils étaient trés instables
en fréquence et il fallut apprendre & les domestiquer et pour cela en compren-
dre toute la physique. Une théorie des lasers & gaz venait d’étre publiée par le
prix Nobel américain Willis Lamb [4] et elle prédisait un curieux phénomeéne:
le "Lamb dip", une réduction brutale de la puissance au voisinage de ’accord
avec la transition atomique. Cette résonance était trés étroite et exempte de
I’élargissement Doppler qui affecte en général toutes les raies spectrales que ce
soit en émission ou en absorption. La présence de deux ondes se propageant en



sens opposeés dans la cavité laser suffit pour sélectionner les atomes ne présentant
pas de décalage Doppler. Le "Lamb dip" avait été observé pour le laser & He-Ne
mais son existence était mise en question pour les molécules. J’ai pu montrer
que ce phénomeéne se manifestait bien pour les lasers moléculaires (Figure 1) et
qu’il permettait d’asservir la fréquence du laser en la calant au centre de cette
résonance [5, 6]. Le probléme de la stabilisation des lasers moléculaires trouvait
ainsi une solution trés satisfaisante et trés générale.
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Figure 1: Puissance de sortie d’un laser a gaz carbonique sur la raie P(22) en

fonction de la longueur de cavité pour différents courants d’excitation et une

pression du milieu amplificateur égale & 300 pTorr. La longueur de cavité est

directement liée a la fréquence et 1’écart de fréquence entre modes adjacents
est de 62,5 MHz [5, 6].
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L’idée s’est imposée immédiatement de transposer la méthode en spectro-
scopie d’absorption qui butait depuis longtemps sur cette largeur Doppler. Ainsi
est née la spectroscopie de saturation [7] et en quelques années le pouvoir de
résolution c’est-a-dire la capacité a résoudre des détails dans le spectre fut mul-
tiplié par un million. Au fil de ce progrés nous avons pu découvrir avec émer-
veillement les subtiles partitions que nous jouaient les atomes & l'intérieur des
molécules: derriére la structure fine de vibration-rotation nous avons décou-
vert une structure superfine puis hyperfine puis superhyperfine [35], véritable
musique des spheéres liée au ballet des atomes dans les toupies symétriques telles
que 'ammoniac [15] ou les toupies sphériques comme le méthane ou les hexaflu-
orures. La figure 2 illustre ce pouvoir de résolution croissant pour la bande de
vibration vs de la molécule d’hexafluorure de soufre:
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Figure 2: A la résolution la plus faible [spectre (a) du haut] on
retrouve seulement I’enveloppe des branches P, Q et R enregistrées
avec un spectrométre & grille de Girard de résolution 0,07 cm™!. La

structure fine tensorielle apparait sur le spectre de diode laser (b)

limité a la largeur Doppler. La structure superfine des amas R(28)
Ay, Fy, Fo, As et R(29) Fy, Fy n’est résolue que sur le spectre
d’absorption saturée (c) obtenu avec des lasers libres. Enfin, les

tructures hyperfines ne sont visibles que sur les spectres (d) obtenus
avec controle électronique de la fréquence des lasers.




Il y avait un autre défi a relever: celui de voir les molécules reculer en
bloc lors de I’émission ou de ’absorption de la lumiére du laser. La théorie
prévoyait un dédoublement de chaque raie de l'ordre du cent-milliardiéme de
la fréquence laser. Pour observer une telle structure il fallait que les molécules
pussent suivre 'oscillation laser pendant un temps trés long et pour cela agrandir
considérablement les faisceaux laser. Cela m’a permis, en collaboration avec
le prix Nobel américain Jan Hall, d’observer cet échange extrémement précis
d’impulsion entre laser et molécules [8, 9, 10].

Pour bien comprendre ce phénomeéne de recul il faut considérer le mouve-
ment des atomes ou des molécules non plus comme celui d’un objet classique,
mais comme celui d’une onde, Ponde de de Broglie [11, 26, 43, 44]. L’effet du
laser sur cette onde atomique est de la séparer en une onde défléchie et une onde
transmise, tout comme une lame semi-réfléchissante, peut séparer la lumiére en
deux. Ici les roles sont simplement inversés entre lumiére et matiére : c’est le
laser qui divise en deux l'onde atomique. Cette séparatrice est cohérente en
ce sens qu’elle ne brouille pas les ondes atomiques et cela a ouvert la voie a la
réalisation d’interférometres atomiques [12, 20, 22, 23, 45, 54]. La méthode a été
ensuite étendue a la spectroscopie & deux photons [13, 46, 47, 54]. Une sépara-
trice crée deux ondes, une autre les recombine. A cause du trés grand nombre
d’oscillations de ’onde dans I’espace, une toute petite différence de chemin en-
tre les deux trajets offerts a I'onde va résulter en une variation importante de
I'intensité a la sortie de I'interféromeétre. Par exemple une toute petite rotation
est facilement détectable et ce sont déja des interféromeétres laser qui permettent
de faire naviguer les avions. Pourquoi vouloir remplacer la lumiére par une onde
atomique? Tout simplement parce que ’énergie contenue dans chaque atome est
plus grande que ’énergie d’un photon par un facteur cent milliards et que ce fac-
teur entre directement dans la sensibilité des interférométres aux propriétés de
lespace-temps [53]. La possibilité de mesures beaucoup plus précises permet des
applications immédiates a la navigation des sous-marins, & la mesure de la rota-
tion terrestre ou de la tectonique des plaques. De méme les accélérations et en
particulier celle de la pesanteur sont mesurées avec une trés grande exactitude,
rendant possible de suivre le détail des marées terrestres ou des tremblements
de terre et de faire de la prospection miniére. Enfin plusieurs effets de relativité
générale deviennent accessibles [48, 49, 22, 50, 51, 53, 55, 56, 59, 61], et méme
la détection des ondes de gravitation [36] va pouvoir en bénéficier [23, 67].

Les assemblages d’atomes que sont les molécules sont aussi capables d’interférer
comme je ’al montré pour la premiére fois avec ’hexafluorure de soufre [29, 31,
33] puis avec la molécule d’iode [41]. Nos collegues Anton Zeilinger et Markus
Arndt ont poursuivi I'exploration de cette frontiére entre le monde quantique et
le monde classique avec des molécules de plus en plus grosses [66, 65].

L’interférométrie atomique a bien d’autres applications comme la détermi-
nation précise des masses des atomes ou encore la réalisation d’horloges [19]. 11
suffit de prendre des atomes dans un état interne différent sur chacun des deux



trajets'. Les horloges optiques que I’on sait ainsi réaliser sont maintenant bien
meilleures que les horloges micro-ondes qui définissent I'unité de temps et on
est obligé de repenser aujourd’hui la définition de la seconde. A un bout de la
chaine ces recherches sont enracinées dans ’héritage de de Broglie et d’Einstein.
A Tautre, elles conduisent a de nouveaux outils pour Iexploration du monde
et pas seulement sur Terre car a en juger par la multiplication des projets de
missions spatiales qui les proposent [38, 39, 40, 59, 63], leur avenir est aussi dans
I’Espace.

2 Spectroscopie de saturation et effet de recul

La spectroscopie de saturation permet donc de s’affranchir de 1’élargissement
Doppler des raies. C’est une méthode de spectroscopie non-linéaire en ce sens
qu’elle requiert l'interaction d’un gaz avec deux ondes de méme fréquence mais
se propageant en sens opposés. En pratique le premier montage publié aux
comptes-rendus [7] était le suivant:

1On verra plus loin comment la notion de trajet peut étre étendue & la cinquiéme dimension
que constitue le temps propre pour prendre en compte le mouvement interne des atomes.
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Figure 3: Le laser & gaz carbonique figuré ici comportait un réseau de diffraction externe au tube
amplificateur et permettant d’extraire un faisceau de sortie. Les molécules situées dans une cuve
d’absorption externe au laser étaient soumises & une onde de saturation forte (réfléchie par le
miroir M3 et modulée en amplitude par le hachoir C;) et sondées par une deuxiéme onde
beaucoup moins intense de direction opposée et réfléchie par la séparatrice Sy vers le détecteur D.
Cette méthode permet de sélectionner le seul signal de saturation (méthode de Bordé-Haensch) .

L’une au moins des deux ondes doit étre assez intense pour modifier les
populations des niveaux et saturer ’absorption ou la dispersion [16] de autre.
Leur fréquence étant la méme mais les décalages Doppler opposés pour des
molécules en mouvement cette modification ne peut avoir lieu que pour le centre
de la largeur Doppler des raies d’absorption ce qui correspond & une projection
de la vitesse nulle sur I'axe optique. Ceci est illustré simplement sur la figure
4 ou sont représentées les courbes donnant I’ énergie en fonction de I'impulsion
pour les deux niveaux atomiques impliqués.
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Figure 4: Diagrammes d’énergie-impulsion montrant les deux possibilités
pour les molécules d’interagir simultanément avec deux ondes lumineuses se
propageant en sens opposés.

Cette représentation met en évidence deux possibilités pour les mémes molécules
d’interagir avec les deux ondes optiques : la composante paralléle de I'impulsion
est nulle soit dans le niveau inférieur soit dans le niveau supérieur. Ceci donne
lieu aux deux composantes de recul des raies de saturation dont la fréquence
differe de hvi,/mc? dédoublement illustré sur la figure 5 [10, 28].
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Figure 5: Composantes hyperfines de la raie du méthane a 3,39 um dédoublées
par effet de recul (2,16 kHz).

3 Diagrammes de matrice densité semi-classiques

Une autre représentation graphique trés éclairante est fournie par les diagrammes
de matrice densité figurant I’évolution temporelle des atomes. L’opérateur den-
sité est I'outil privilégié de la mécanique statistique quantique, déja utilisé par
Willis Lamb pour sa théorie des lasers a gaz [4]. Il permet de décrire un ensemble
statistique d’atomes en interaction avec la lumiére. Il m’a permis de développer
la théorie de la spectroscopie de saturation [14]. Il associe ket et bra sous la
forme d’un projecteur avec la probabilité statistique de 1’état correspondant.

p=> pyl) ¥
P

L’évolution temporelle du systéme considéré peut ainsi étre représentée par une
double ligne verticale correspondant & chaque élément de matrice de cet opéra-
teur et & leurs couplages mutuels successifs sous 'influence de la lumiére. La
dimension verticale correspond au temps propre et chaque vertex correspond
généralement & un terme d’interaction au premier ordre et ces diagrammes sont
donc perturbatifs. Les deux cotés représentent des processus différents et le
diagramme complet représente donc une interférence quantique entre ces deux
processus.

L’axe horizontal sera réservé a la dimension d’espace de propagation de la
lumiere. A titre de premier exemple le diagramme correspondant au processus
d’absorption linéaire par un atome a deux niveaux a et b est donné sur la gauche
de la figure 6:
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Figure 6: A gauche, le diagramme de matrice densité correspondant a I’absorption
linéaire entre les niveaux d’énergie interne a et b. A droite, les deux diagrammes
correspondant aux deux composantes de recul de I’absorption saturée. On a in-
diqué sur chacun des deux bras le nombre de quanta d’impulsion ik échangés
avec le rayonnement.

Si les deux interactions se produisent dans deux zones de champ séparées
dans le temps ou 'espace alors des franges de Ramsey apparaitront sur le profil
d’absorption. Ces franges ne font intervenir que les degrés de liberté internes
a Patome au travers de I’énergie interne (masse) de chaque niveau. La seule
dimension impliquée dans le déphasage est le temps propre. Le mouvement
externe des atomes entre néanmoins dans la phase du champ électromagnétique
ramenée dans le référentiel propre des atomes. La méthode de Ramsey n’est
donc pas utilisable dans le domaine optique avec des atomes libres 2 & cause de
leffet Doppler et doit étre combinée avec une méthode de spectroscopie sans
élargissement Doppler: spectroscopie d’absorption saturée ou a deux photons
[25, 30, 34].

Les diagrammes correspondant a ’absorption saturée impliquent une succes-
sion d’interactions relatives & chacune des deux ondes de sens de propagation
opposés. C’est la condition pour s’affranchir de 'effet Doppler. Des régles dia-
grammatiques simples permettent un calcul rapide des signaux spectroscopiques
en tenant compte de la géométrie des faisceaux, de la dégénerescence des niveaux
atomiques et des phénomeénes de relaxation liés aux collisions et a 1’émission
spontanée [32, 26, 27].

2Une autre voie privilégice aujourd’hui pour les horloges optiques consiste a piéger les
atomes.
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4 De la spectroscopie a 'interférométrie a cinq
dimensions

Ces diagrammes rectilignes ne rendent pas bien compte visuellement des échanges
de quantité de mouvement avec la lumiére. Si on adopte une représentation mon-
trant ces échanges & chaque vertex, alors la dimension interférométrique dans
I’espace saute aux yeux. Cette idée a fait son chemin et a fini par s’imposer
en 1989. La surface des interféromeétres ainsi révélée conduit & un déphasage
Sagnac par rotation mesuré deés 1991 [37].

On vérifie également que les déplacements liés au recul ont des signes opposés
puisqu’ils correspondent & une énergie cinétique additionnelle sur I'un ou ’autre
des deux bras qui s’ajoute soit & I’énergie du niveau fondamental soit & 1’énergie
du niveau excité.

ATOMES

Figure 7: Diagrammes d’espace-temps pour ’absorption saturée avec prise en
compte des échanges de quantité de mouvement avec la lumiére et manifes-
tant la structure interférométrique des deux processus (on a aussi fait figurer
explicitement le caractére complexe conjugué des deux chemins).

Une autre retombée a été la mise en paralléle et finalement la combinaison des
déphasages liés aux mouvements externes et ceux liés aux mouvements internes
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et de suggérer une description et un formalisme unifiés dans un espace a 5
dimensions espace-temps-propre-temps. Les deux types de chemins optiques
contribuent & une phase totale pour chaque particule composant ’atome ou la
molécule. C’est cette phase totale qui doit s’annuler (modulo 27) pour que
I'interférence de chaque particule avec elle-méme soit constructive.

tct

Figure 8a: Représentation a 5D espace-temps propre-temps coordonnée
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Figure 8b: Représentation & 5D énergie-masse-quantité de mouvement
Le terme d’interférométrie a pris tout son sens avec cette extension a I’espace

externe & l'instar de I'interférométrie optique. Norman Ramsey a accueilli cette
généralisation avec enthousiasme comme le montre son commentaire ci-joint.
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Parmi les premiers interférométres de ce type généralisant la méthode de
Ramsey a 'optique nous avons montré qu’on pouvait utiliser des molécules [29].
Les figures suivantes illustrent le cas de I’hexafluorure de soufre et celui de I'iode.
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Figure 9: Interférométrie de Bordé-Ramsey utilisant un jet supersonique
d’hélium ensemencé par des molécules d’hexafluorure de soufre [29]. En haut le
signal et en bas le systéme optique utilisé.
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Figure 10: Interférometre de Bordé-Ramsey utilisant un jet supersonique d’iode [41]. Les
franges du haut sont obtenues en faisant varier la fréquence et celles du bas en jouant sur
I’angle des paires de faisceaux laser.

5 Applications et retombées

Nous avons déja évoqué dans 'introduction beaucoup d’applications de I'interférométrie
atomique. La géométrie a cinq dimensions en permet une classification systé-
matique & partir du tenseur métrique et de ses dérivées qui apparaissent dans

la connexion et le tenseur de courbure.

On peut donner a ces interféromeétres beaucoup de configurations différentes
qui les rendent sensibles a un effet spécifique: inertiel, gravitationnel ou élec-
tromagnétique [51]. Beaucoup de ces effets ont déja fait I'objet d’études ap-
profondies: Sagnac [37, 52, 57, 58, 60, 64], Aharonov-Casher,....[20, 19]. La
littérature consacrée a l'interférométrie atomique est aujourd’hui considérable
et le lecteur en trouvera une revue didactique dans [20, 21]. D’autres géométries
restent & explorer comme, par exemple, une géométrie chirale qui permettrait
de rechercher, par exemple, une torsion de Iespace-temps. Avec cet objectif
on pourra jouer sur le spin des atomes ou des molécules, I'introduction d’un
spin quelconque ne posant pas de difficultés mais on pourra aussi utiliser une
molécule chirale dans l'interférométre ou enfin donner a l'interféromeétre une
géométrie chirale en sortant du plan avec des faisceaux laser orthogonaux pour
les séparatrices.

Le domaine de la métrologie fondamentale est bouleversé par les apports de
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linterférométrie des ondes de matiere [17, 18, 62]: mesures de h/m et de la
constante de structure fine [68, 70], horloges optiques [69], métrologie électrique
[72] et impact sur le systéme d’unités est considérable ne serait-ce que par
I'introduction de la constante de Planck pour définir I'unité de masse. Méme
la détermination directe de la constante de Boltzmann £ via la largeur Doppler
peut étre décrite comme une mesure de décohérence thermique [42, 24, 74].
L’interférométrie qu’elle soit optique ou a ondes de matiére est devenue une
méthode universelle de mesure des grandeurs physiques [75].
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