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Zusammenfassung

Die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse betreffen die Eignung eines ein-
zelnen positiven Indium-lons als Referenz fiir ein optisches Frequenznormal. Nach
einer grundséatzlichen Diskussion der Vorteile eines Frequenznormals auf der Basis
eines einzelnen gekiihlten Ions im ersten Abschnitt werden im zweiten Abschnitt
die Prinzipien des Speicherns geladener Teilchen rekapituliert. Dabei wird auch
auf die Besonderheiten der in diesem Experiment verwendeten miniaturisierten
Ionenfallen eingegangen.

Im dritten Abschnitt werden die Ergebnisse zur Seitenbandkihlung einzelner
Indium-lonen sowie von Zwei-lonen-Coulomb-Kristallen vorgestellt. Diese Ergeb-
nisse sind einmal von fundamentalem Interesse, da das Schema der Seitenband-
kihlung im Indium-lon in einzigartig direkter Weise implementiert werden kann.
Daneben sind die erreichbaren kéltesten Temperaturen auch im Hinblick auf das
angestrebte Frequenznormal interessant, da zahlreiche systematische Linienver-
schiebungen wie etwa der Doppler-Effekt zweiter Ordnung mit der Temperatur
skalieren. Die Amplitude der Mikrobewegung des Ions in der Falle konnte dabei
auf Werte von weniger als A/20 reduziert werden. Ebenso wurde gezeigt, dass
sich sowohl ein einzelnes Ion, als auch ein Zwei-lonen-Kristall praktisch in den
Schwingungsgrundzustand des Fallenpotentials abkihlen lassen.

Im Rahmen der hochstauflésenden Spektroskopie, die im vierten Abschnitt
vorgestellt wird, konnte zunachst ein Verfahren etabliert werden, mit dessen Hilfe
der schmale 'Sy — 3P, Referenziibergang schnell gefunden werden kann. Bei der
Spektroskopie dieses Uberganges wurde eine Aufldsung von etwa 1- 10~ erzielt.
Ebenso wurde die Zeemanverschiebung der mp = 9/2 — mp = 7/2 Komponen-
te des Referenziiberganges, die den wichtigsten Beitrag zu den systematischen
Unsicherheiten des Referenziiberganges liefern diirfte, zu (—636 + 27) Hz/G be-
stimmt.

Im fiinften Abschnitt werden noch zwei Messungen der Absolutfrequenz des
Indium-Referenztberganges vorgestellt. In beiden Messungen war die erreichte
Genauigkeit durch die verwendeten Sekundéarstandards bestimmt; in der zweiten
Messung konnte eine Genauigkeit von 1,8 - 10~ erreicht werden.

Insgesamt wurde gezeigt, dass die entscheidenden Voraussetzungen fiir die
Realisierung eines Indium-Frequenznormals, namlich eine stabile Speicherung
und Kiihlung, sowie eine eindeutige Detektion der Quantenspriinge moglich ist.
Es kann davon ausgegangen werden, dass das hier diskutierte System als Fre-
quenznormal Genauigkeiten im Bereich 10™'® ermoglicht; diese Tatsache macht
weitergehende Untersuchungen zu einem spannenden Arbeitsgebiet.
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1 Gespeicherte Ionen als optische Frequenznormale

1.1 Frequenznormale und Uhren

Der Begriff einer Uhr bedarf keiner Definition, jedes Zeitmessgerat wird generell als
Uhr bezeichnet, dies ist auch in dieser Arbeit nicht anders. Betrachtet man die techni-
sche Realisierung einer Uhr genauer, so lassen sich drei Komponenten unterscheiden:
ein Frequenznormal, das ein zeitlich periodisches Signal erzeugt, ein Uhrwerk, das
dieses periodische Signal in definierte Zeiteinheiten - tiblicherweise eine Sekunde - um-
wandelt, sowie eine Anzeige. Bei einer mechanischen Uhr Gbernimmt das periodisch
schwingende Pendel die Aufgabe des Frequenznormals, ein mechanisches Uhrwerk
wandelt dessen Schwingungen in Sekundentakte um und treibt die Zeiger an. Es ist
klar, dass die Genauigkeit einer Uhr im Wesentlichen durch die Eigenschaften des Fre-
quenznormals bestimmt ist, und so steht die Entwicklung genauerer Frequenznormale
im Zentrum der Entwicklung besserer Uhren.

Bei modernen Atomuhren sind nun nicht mehr die mechanischen Ausschlage eines
Pendels, sondern die Schwingungen einer elektromagnetischen Welle das Ausgangs-
signal des Frequenznormals. Um diese Frequenz zeitlich konstant zu halten, wird die
Wechselwirkung zwischen elektromagnetischen Wellen und Atomen ausgenutzt. Ent-
spricht die Frequenz v der Welle nach der Beziehung £ = hv gerade der Energiediffe-
renz zweier diskreter Energieniveaus eines Atoms, so ist die Anregungswahrscheinlich-
keit des Atoms in das energetisch hohere Niveau maximal. Da die Energiedifferenz
zwischen den Niveaus eines Atoms bei Abwesenheit auferer Storeinfliisse nur von
fundamentalen Kopplungskonstanten bestimmt wird und demnach als konstant an-
gesehen werden kann, kann auch die Frequenz einer elektromagnetischen Welle als
konstant betrachtet werden, wenn diese durch einen Ruckkoppelungsmechanismus
in Resonanz mit dem atomaren Ubergang gehalten wird. In diesem Zusammenhang
ist es interessant, dass neue Realisierungen atomarer Frequenzstandards in Genauig-
keitsbereiche vorstofen, in denen durch einen Vergleich verschiedenartiger Frequenz-
normale die obige Annahme der zeitlichen Konstanz fundamentaler Naturkonstanten
einer experimentellen Priifung unterzogen werden kann |1, 2, 3]. Bei einem Vergleich
hochstabiler Casium- und Rubidium-Uhren konnte dabei eine obere Grenze flr die Ver-
anderung der Feinstrukturkonstanten o von &/a < 8 - 10715 /Jahr angegeben werden
(4].

Die Bedeutung hinreichend genauer Uhren in unserem Alltagsleben muss an dieser
Stelle nicht weiter diskutiert werden. Da moderne Atomuhren relative Genauigkeiten
von 107! und besser erreichen, was einer Abweichung von einer Sekunde in 10
Millionen Jahren entspricht, ist die Frage erlaubt, ob eine weitere Steigerung dieser
Genauigkeit iilberhaupt sinnvoll ist. Hier sind zunachst Problemstellungen der Grundla-
genforschung zu nennen, die von genaueren Frequenznormalen profitieren kdnnen. So
ist es generell immer von Interesse, die Giltigkeit einer physikalischen Theorie mit im-
mer groferer Prazision zu testen; sei es, um diese zu bestatigen oder um Grenzen ihres



Gultigkeitsbereiches aufzuzeigen. Da Frequenzen die derzeit am genauesten messba-
ren physikalischen Groéfen sind, spielen Frequenznormale in diesem Bemithen eine
entscheidende Rolle. So konnte bereits 1972 durch den Vergleich einer beschleunigten
und einer ruhenden Atomuhr das berihmte Zwillingsparadoxon der Relativitatstheorie
Einsteins eindrucksvoll bestatigt werden [5]. Durch die Verwendung von Wasserstoff-
masern als hochstabile Atomuhren konnten auch die Gravitations-Rotverschiebung
[6] und das Aquivalenzprinzip der allgemeinen Relativitatstheorie [7] nachgewiesen
werden. Als weiteres Beispiel sei der Vergleich der Frequenz des 1S — 2S Ubergan-
ges im Wasserstoffatom mit einer Casium-Fontanen-Uhr, die derzeit die genaueste
Realisierung der Sl-Basiseinheit Sekunde darstellt, genannt. Da das Wasserstoffatom
als einfachstes atomares System auch theoretisch sehr gut beschrieben werden kann,
ist so eine experimentelle Uberprufung der Quantenelektrodynamik moglich. Bisher
konnte bis auf eine Genauigkeit von 10~!* eine Ubereinstimmung zwischen Experi-
ment und theoretischen Rechnungen erzielt werden, wodurch die Quantenelektrody-
namik als die derzeit am genauesten tberprifte physikalische Theorie gelten kann
[8]. Die Suche nach moglichen zeitlichen Veranderungen von Naturkonstanten wurde
als weitere Anwendungsmoglichkeit bereits erwahnt. Eine Ubersicht verschiedener
Anwendungen hochstabiler Frequenznormale findet sich in [9].

Daneben gibt es jedoch auch technische Anwendungen, die auf der Prazision
atomarer Frequenzstandards beruhen und daher von deren Verbesserung profitieren
wirden. Als Beispiel sei hierfiir das satellitengestiitzte Navigationssystem GPS ("global
positioning system”) genannt [10, 11]. Wie schon sein erdgestiitzter Vorganger Loran C
basiert dieses System darauf, durch die Ermittlung der Laufzeit eines Funksignals die
Entfernung zwischen einem Sender - in diesem Fall ein Satellit - und einem Empfanger
zu messen. Um nun drei Koordinaten eines Empfangers (geographische Lange, Breite
und Hohe) zu ermitteln, missen die Abstande zu mindestens drei Satelliten gleich-
zeitig bestimmt werden. Dazu erzeugen Sender und Empfanger zunéchst zeitgleich
ein mit einer identischen Bitfolge moduliertes Signal einer festen Tragerfrequenz. Die
Prazision, mit der diese Zeitgleichheit erreicht werden kann bestimmt letztlich die
Genauigkeit der Ortsmessung. Wird nun im Empfanger das Produkt aus dem lokal
erzeugten und dem zeitverzogerten Satellitensignal gebildet, so kann aus der Auto-
korrelationsfunktion dieses Produktsignals die Laufzeit des gesendeten Signals und
damit der Abstand zum Satelliten bestimmt werden. Dispersive Einflisse der Iono-
sphare auf das Funksignal kénnen vermieden werden, indem die Abstandsmessung
mit zwei verschiedenen Tragerfrequenzen durchgefiihrt wird. Die Position der Satelli-
ten wird dabei einerseits von erdgestiitzten Sendern standig tiberwacht, andererseits
werden Storeinflisse auf die Satellitenbahn moglichst genau modelliert und in die
aktuellen Koordinaten mit eingerechnet. Der Strahlungsdruck der Sonne stellt dabei
auper verschiedenen Gravitationseffekten die gropte Stérung der Bahn dar. Ebenso
werden die an Bord der Satelliten befindlichen Atomuhren von diesen Kontrollstatio-
nen aus Uberwacht. Da der Empfanger nur mit einer einfachen Quarz-Uhr ausgestattet



ist, kann der Gangunterschied dieser Uhr zu den genaueren Atomuhren auf den Satel-
liten zu einer Ungenauigkeit in der Positionsbestimmung flihren. Nimmt man an, dass
zwischen der Uhr des Empfangers und der des Senders lediglich eine lineare Drift
vorliegt, und die verschiedenen Satellitenuhren perfekt synchronisiert sind, so kann
diese Ungenauigkeit durch eine Positionsbestimmung relativ zu einem vierten Satelli-
ten ausgeglichen werden. Insgesamt stellt diese Technik, die erst in den letzten Jahren
einen breiten Anwenderkreis gefunden hat, ein gutes Beispiel fiir die Anwendung von
Techniken dar, die noch bis vor kurzem nur in der Grundlagenforschung von Interesse
waren.

1.2 Stabilitat und Genauigkeit von Frequenznormalen

Um die Qualitat eines Frequenznormals unabhéngig von dessen Bauart zu quantifizie-
ren, werden die Begriffe der Stabilitat und der Genauigkeit verwendet. Die Stabilitat ist
dabei ein Map fiir die Fluktuationen der Ausgangsfrequenz innerhalb eines gegebenen
Zeitintervalls. Die Fehlergrenzen, innerhalb derer der Absolutwert dieser Ausgangs-
frequenz angegeben werden kann, bestimmen die Genauigkeit des Frequenznormals.
Die Genauigkeit eines Standards wird tblicherweise durch systematische Effekte, wie
etwa die Magnetfeldverschiebung eines atomaren Uberganges begrenzt; die Stabilitat
wird dagegen auf kurzen Zeitskalen durch statistisches Rauschen begrenzt. In hochsta-
bilen modernen Frequenzstandards sind diese Rauschquellen quantenmechanischen
Ursprungs. Die Stabilitat eines Frequenznormals lasst sich durch langere Mittelungs-
zeiten solange verbessern, bis systematische Effekte zu einer unkontrollierten Drift
der Ausgangsfrequenz fithren.

Die Messung der Stabilitat eines Frequenzstandards erfordert einen Vergleich sei-
ner Ausgangsfrequenz mit der eines weiteren Standards tber einen Zeitraum 7. Basie-
rend auf der Methode des Frequenzvergleichs ist die sogenannte Allan-Varianz o, (7)
als quantitatives Map flr die Stabilitat eines Standards eingeflihrt worden. Bezeich-
net man die durch zwei Vergleichsmessungen der Zeitdauer = gewonnenen relativen
Abweichungen der Ausgangsfrequenz Av/v als g1 bzw. g2, so bezeichnet die Allan-
Varianz gerade deren quadratisches Mittel [12]. In Formeln ausgedriickt heift dies:

1

oy(7) = 5{@ — 72)°)- (1)

Eine Diskussion der Auswirkungen verschiedenster Rauschquellen auf die Allan-
Varianz findet sich in [13].

Eine konkrete Formel flr die Stabilitat eines Frequenznormals, das auf der Stabili-
sierung der Frequenz einer elektromagnetischen Welle auf einen atomaren Ubergang
beruht, lasst sich mit einigen einfachen Uberlegungen ableiten. Abbildung 1 zeigt die
Anregungswahrscheinlichkeit eines atomaren Uberganges in Abhangigkeit der Fre-
quenz der eingestrahlten Welle. Die wahre Form der Resonanz wird hier durch eine
Dreiecksfunktion angendhert, um einige einfache geometrische Uberlegungen anstel-
len zu kdnnen. Zur Stabilisierung der Strahlungsfrequenz v auf das Zentrum der Reso-
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Abbildung 1: Schema zur Bestimmung der Stabilitat eines atomaren Frequenzstan-
dards. Um die Abweichung der Anregungsfrequenz v 4,, von der ato-
maren Resonanz v zu bestimmen, wird die Differenz der Zahl der ange-
regten Atome n, und n_, die jeweils bei einer um die halbe Linienbreite
verschobenen Anregungsfrequenz gemessen wurden, gebildet.

nanzlinie vy muss ein zu der Differenz (v — 1) proportionales Fehlersignal gewonnen
werden. Dazu wird die eingestrahlte Frequenz v einmal um die halbe Linienbreite der
Resonanz zu hdheren Frequenzen und einmal um die halbe Linienbreite zu niedrige-
ren Frequenzen verschoben; an beiden Positionen wird dann die Zahl der angeregten
Atome n_ bzw. n, gemessen. Ist die Breite der Resonanz durch die Dauer des An-
regungspulses Fourier-limitiert, FWHM = 1/t 4,,,, so ergibt sich aus der Betrachtung
ahnlicher Dreiecke:
n_ — Ny
V—1vy= gt (2)
Aufgrund der Quantennatur des Anregungsprozesses fluktuiert die Zahl der ange-
regten Atome ny bzw. n_ gemap der Relation Any. = \/nx ~ v/no/2 [14] und damit
auch die Differenz (v — vyp):
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Alv—1y) = \/(An27iot—; (An) (3)

1
\V not Anr .

Da die Differenzfrequenz als Fehlersignal zur aktiven Regelung der Ausgangsfre-
quenz dient, schwankt auch die Ausgangsfrequenz proportional zu den Fluktuationen
des Fehlersignals. Ein Messzyklus zur Bestimmung des Fehlersignales beinhaltet not-
wendigerweise die Messung von n_ und n., und daher auch mindestens zwei An-
regungspulse. Somit lasst sich sofort die Allan-Varianz, die als normierte Varianz der
Ausgangsfrequenz definiert ist, fur die Mittelungszeit 7 = 2t 4,,, angeben:

Q

A(v — )
20
1

Vo+/Mot Anr '

Aufgrund des Poissoncharakters der Zahlstatistik von n_ und n, nehmen die
Frequenzfluktuationen bei einer Mittelung tiber m Messzyklen mit m /2 ab. Bertick-
sichtigt man, dass einer Mittelungszeit = gerade 7/(2t an-) Messzyklen entsprechen,
so ergibt sich flr die Allan-Varianz:

- 1 /2tAn7‘
Uy(T) B VomtAnr T ®)

Man kann diesen Ausdruck noch vereinfachen, wenn man das Signal-zu-Rausch-
Verhaltnis (SN R) der Messung der Differenzfrequenz (v — 1) einfihrt, welches auf-
grund der Poissonstatistik gerade

oy(T =2t Any)

no
N
betragt. Man erhélt dann als endgtltigen Ausdruck fiir die Allan-Varianz eines atoma-
ren Frequenzstandards:

(SNR) = (6)

1
o)~ SNRWVinr
Der exakt abgeleitete Ausdruck unterscheidet sich davon nur durch einen Pro-
portionalitatsfaktor der GréBenordnung 1 [15]. Der Weg zu Frequenzstandards immer
groferer Stabilitat ist durch Gleichung (7) genau vorgezeichnet:

(7)

e Die Verwendung einer hdheren Schwingungsfrequenz verbessert grundsatzlich
die Stabilitat des Standards. Technische Grenzen sind dabei durch die Notwen-
digkeit gesetzt, die Ausgangsfrequenz in einem Lokaloszillator mit der fir eine
Fourier-limitierte Auflésung der Resonanz erforderlichen spektralen Reinheit zu



erzeugen. Derartige Quellen sind heute hochstabile Laser, deren Ausgangsfre-
quenz bis in den UV-Bereich (1 ~ 10'%) verdoppelt werden kann. Gegentiber
herkdmmlichen Casium Standards stellt dies eine Verbesserung um 5 Grofen-
ordnungen in v, dar. Mit optischen Frequenzen kénnen daher Stabilitaten im
Bereich 10~!® schon nach wesentlich kiirzerer Mittelungszeit erreicht werden als
im Mikrowellenbereich.

Die Verwendung eines atomaren Uberganges mit einer kleinen naturlichen Li-
nienbreite Awv,, ist erforderlich, damit fir moglichst lange Anregungszeiten
tanr auch die in der Ableitung von Gleichung (7) vorausgesetzte fourierlimi-
tierte Aufldsung der Resonanz erreicht werden kann. In optischen Standards
mit gespeicherten Ionen betragen die natdrlichen Linienbreiten der betrachte-
ten Ubergange typischerweise wenige Hertz, was einer Liniengite vg/Avy,q: von
10% entspricht.

Desweiteren sollte die erreichbare Anregungsdauer ¢4, nicht durch den appa-
rativen Aufbau begrenzt sein; in herkdémmlichen Casium-Uhren ist dies durch die
begrenzte Aufenthaltsdauer der Atome in der Wechselwirkungszone der Fall. Die
Speicherung eines Ions in einer Falle erlaubt dagegen unbegrenzte Anregungs-
zeiten und ist in diesem Zusammenhang als ideales System zu sehen.

Die Allan-Varianz lasst sich durch langere Mittelungszeiten so lange verbessern,
bis Wechselwirkungen der Atome mit ihrer Umgebung zu systematischen Fre-
quenzverschiebungen fithren. Auch in diesem Zusammenhang bietet die Spei-
cherung eines Ions entscheidende Vorteile, da keine St&Re auftreten und sich
das Ion dauerhaft in einem bekannten kleinen Volumen aufhélt, dessen Rand-
bedingungen leicht kontrolliert werden kénnen. Kann das Ion in einem Volumen
lokalisiert werden, das kleiner als die Wellenldnge des anregenden Lichtes ist, so
tritt keine Verschiebung der Anregungsfrequenz durch den Doppler-Effekt erster
Ordnung auf, und die Anregung ist wie beim M&Bbauer-Effekt rickstopfrei. [16].
Dieses sogenannte Lamb-Dicke-Regime ist im Mikrowellenbereich auch fiir ther-
mische Atomstrahlen leicht zu erreichen, im optischen Bereich sind daftr jedoch
Techniken der Laserkthlung erforderlich. Es besteht die begrindete Hoffnung,
dass auf diese Weise Genauigkeiten bis zu 1078 erreicht werden kénnen [17].

Um ein hohes Signal-zu-Rausch-Verhaltnis zu erreichen, erscheint die Verwen-
dung einer grofen Zahl von Atomen sinnvoll. Fiir ein einzelnes Ion kann auf-
grund des Quantenrauschens beim Zustandsnachweis ein Wert von maximal 1
erreicht werden [18]. Andererseits fuhrt die Verwendung vieler Atome durch
deren gegenseitige Wechselwirkung zu systematischen Verschiebungen, die die
erreichbare Genauigkeit limitieren. Insgesamt weisen auf kurzen Zeitskalen Fre-
quenzstandards mit vielen Neutralatomen eine hdhere Stabilitat auf, auf langen
Zeitskalen kommen dagegen die beschriebenen Vorteile eines einzelnen gespei-
cherten lons zum Tragen.



1.3 Realisierung eines Frequenznormals mit Hilfe eines gespeicherten

Ions
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Abbildung 2: Schema eines Frequenznormals auf der Basis eines einzelnen gespei-
cherten lons. Der Abtastlaser wird durch Abfrage der Anregungswahr-
scheinlichkeit in den Fligeln der Resonanz auf die Linienmitte des Refe-
renziiberganges stabilisiert. Dieses frequenzstabile Licht kann dann als
Taktgeber einer optischen Uhr dienen.

Die wesentlichen Komponenten eines Frequenzstandards auf der Basis eines ein-
zelnen gespeicherten lons sind in Abbildung 2 dargestellt. Als Referenz dient ein ver-
botener optischer Ubergang, der eine extrem geringe Ubergangswahrscheinlichkeit
besitzt. Dieser Ubergang soll im folgenden als Referenziibergang bezeichnet werden,
auch die saloppe Bezeichnung ,Uhrentbergang" ist in der Literatur tblich. Der zur
Anregung dieses Ubergangs verwendete Laser soll hier als Abtastlaser oder auch als
Uhrenlaser bezeichnet werden. Um den Nachweis eines solchen extrem schmalbandi-
gen Uberganges, der pro Sekunde nur wenige Photonen streut, an nur einem Teilchen
zu ermoglichen, bedient man sich der Methode des ,electron shelving®, die bereits in
den siebziger Jahren von Hans Dehmelt formuliert wurde [17]. Das lon wird dabei tiber
die Fluoreszenzemission eines breitbandigen Uberganges kontinuierlich beobachtet.
Da dieser Ubergang auch zur Laserkihlung des lons verwendet wird, wird er meist
als Kihlibergang, der anregende Laser entsprechend als Kuhllaser bezeichnet. Auf
die Details der Laserkihlung einzelner lonen wird in Abschnitt 3 eingegangen. Wenn



sich der Kuhlubergang mit dem schmalbandigen Referenziibergang einen gemeinsa-
men Grundzustand teilt, so fithrt eine Anregung des Referenziiberganges zu einem
Verschwinden der Fluoreszenz auf dem Kuhlibergang. Solche Quantenspriinge der
Fluoreszenz konnten erstmals in den Arbeitsgruppen von H. Dehmelt in Seattle, P. To-
scheck in Hamburg sowie D. Wineland in Boulder nachgewiesen werden [19, 20, 21].
Uber dieses Ausbleiben der Fluoreszenz kann eine Anregung auf dem Referenzuber-
gang mit einer Detektionseffizienz von nahezu 100 % nachgewiesen werden. Um eine
Verschiebung der Frequenz des Referenziberganges durch das Licht des Kihllasers
zu vermeiden, werden in der Praxis Kihl- und Abtastlaser abwechselnd eingestrahit.
Das Licht des auf die atomare Resonanz stabilisierten Lasers kann dann als Taktge-
ber der optischen Uhr dienen. Die Rolle des Uhrwerkes wird dabei von optischen
Frequenzketten ibernommen, wie sie in Abschnitt 5 beschrieben werden.

1.3.1 Das Indium-Ion als Kandidat fiir ein optisches Frequenznormal

Ein far ein optisches Frequenznormal in Betracht kommendes Ion muss nicht nur ein
vom Grundzustand ausgehendes V-férmiges 3-Niveauschema aufweisen, die Uber-
gangsfrequenzen missen auch in Bereichen liegen, die mit Laserlicht erreicht werden
kdénnen. In den meisten Arbeitsgruppen werden die Ionen der II. Hauptgruppe mit
ihren alkali-dhnlichen Spektren auf ihre Eignung als optisches Frequenznormal hin
untersucht.

Exemplarisch ist in Abbildung 3 das Niveauschema des unter anderem an der
PTB in Braunschweig untersuchten Ytterbium-lons dargestellt [22]. Als schmalbandiger
Referenzibergang wird hier der Quadrupoliibergang zwischen den 25; , und 2Dy 5
Niveaus verwendet. Eine Ubersicht (iber den Stand der Arbeiten an den verschiedenen
Ionen findet sich in [24, 25|

Indium ist dagegen das einzige Ion aus der urspriinglich von Dehmelt favorisierten
I1I. Hauptgruppe, das derzeit im Hinblick auf zukiinftige Frequenzstandards untersucht
wird. Neben der Arbeitsgruppe am Max-Planck-Institut fir Quantenoptik in Garching
arbeitet auch Prof. W. Nagourney an der University of Washington in Seattle an der
Speicherung und Spektroskopie von Indium-lonen. Das Niveauschema des Indium-
lons unterscheidet sich als zwei-Elektronen System grundsétzlich von ein-Elektronen
Spektren der alkali-ahnlichen Ionen.

Als Kuhlubergang wird der Interkombinationstbergang zwischen dem 5s2? 1Sy-
Grundzustand und dem 5s5p 3 P;-Niveau gewahlt. Dieser Ubergang, der bei strenger
Gltigkeit der LS-Kopplung bereits dipol-verboten ist, besitzt fiir einen Kiithliibergang
nur eine verhaltnisméapig kleine nattrliche Linienbreite von 360 kHz. Dies flihrt einer-
seits dazu, dass an die Nachweiseffizienz der Fluoreszenz besondere Anforderungen
gestellt werden, andererseits erlaubt es eine Laserkiihlung zu besonders niedrigen
Temperaturen, worauf in Abschnitt 3 noch gesondert eingegangen werden soll. Der
552 15y — 5s5p 3 Py Referenziibergang hat die Besonderheit eines in beiden Zustanden
verschwindenden elektronischen Drehimpulses J. Dieser zunachst in allen Multipol-
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Abbildung 3: Niveauschema eines Ytterbium-lons. Es sind lediglich die Anregungslaser
durch Pfeile dargestellt. Aufgrund der Hyperfeinstruktur und spontaner
Zerfélle in das ? D5, Niveau sind fiir die kontinuierliche Kihlung drei La-
serfrequenzen notwendig. Das metastabile 2%, Niveau, das ebenfalls
im Hinblick auf optische Frequenznormale untersucht wird, ist hier nicht
dargestellt [23].

ordnungen des Strahlungsfeldes verbotene Ubergang wird durch hyperfeininduzierte
Beimischungen der 3 P; und ! P; Niveaus zu dem 3 Py Niveau ermoglicht. Der verschwin-
dende Drehimpuls der Elektronenhiille in beiden Niveaus des Referenziiberganges
fuhrt zu einer besonderen Unempfindlichkeit der Ubergangsfrequenz gegeniiber au-
Beren Storfeldern. Insbesondere tritt keine Wechselwirkung mit Feldgradienten der
Quadrupolfalle auf, ein Effekt der im Hg-lon bereits zu messbaren Verschiebungen
der Ubergangsfrequenz der Gropenordnung von +10 Hz gefthrt hat [26].

Dartiberhinaus bietet der Referenziibergang den Vorteil einer zufélligen Koinzi-
denz mit der vierten Harmonischen der Nd:YAG-Linie bei 946 nm, womit fiir dessen
Anregung ein Laser mit einer hohen intrinsischen Frequenzstabilitat zur Verfigung
steht. Da die mit dem schmalen Kihlubergang verbundenen Schwierigkeiten bei der
Fluoreszenzdetektion mittlerweile iberwunden wurden, kann das Indium Ion als ei-
ner der aussichtsreichsten Kandidaten fir ein zukiinftiges optisches Frequenznormal
betrachtet werden.
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Abbildung 4: Niveauschema eines Indium-lons. Es sind jeweils die Wellenlangen und
die nattrlichen Linienbreiten der Ubergénge angegeben. Durch opti-
sches Pumpen in die extremalen Zeeman-Unterniveaus mit zirkular-
polarisiertem Licht lasst sich auf der F = 9/2 — F = 11/2 Kompo-
nente des Kuhliberganges ein effektives 2-Niveau-System praparieren.
Das energetisch hoherliegende ! Py-Niveau ist nicht gezeigt.
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2 Speicherung geladener Teilchen

Die Vorteile gespeicherter Atome oder Ionen fiir die hochaufldsende Spektroskopie
sind im letzten Abschnitt deutlich geworden. Die ersten Erfolge zur Speicherung von
Ionen wurden in den 50er Jahren erzielt [27]. Obwohl in den darauffolgenden Jahren
auch alternative Konzepte zur Speicherung geladener Teilchen in elektrischen Wech-
selfeldern entwickelt wurden [28, 29|, basieren auch heute noch praktisch alle ver-
wendeten Fallen auf der urspringlichen Paul schen Technik. Die Speicherung basiert
dabei auf einer Wechselwirkung des auPeren Freiheitsgrades der Ladung mit einem
elektrischen Quadrupolfeld. Bei neutralen Atomen kann dagegen eine Speicherung
nur durch Wechselwirkung mit dem magnetischen oder dem elektrischen Dipolmo-
ment der Elektronenhiille, also einem inneren Freiheitsgrad, erreicht werden. Dies hat
einerseits den Nachteil, dass die erreichbaren Potentialtiefen in Temperaturen ausge-
drickt nur etwa 1 K betragen. Im Gegensatz dazu kénnen in lonenfallen Potentialtiefen
von etwa 10* K erreicht werden, wodurch gespeicherte lonen auch bei Raumtempera-
tur ohne Kihlung stabil in der Falle gehalten werden kénnen. Andererseits, und dies ist
der entscheidendere Nachteil gegeniiber Ionen, basiert die Speicherung von Neutrala-
tomen auf einer Verschiebung ihrer Energieniveaus im Speicherfeld. Dies begrenzt die
erreichbare Genauigkeit eines Frequenzstandards, der ja gerade auf der Konstanz die-
ser Energieniveaus beruht. Ein Vorteil von Neutralatomfallen ist, dass dort 10° und
mehr Atome gespeichert und gekihlt werden kdnnen, was aufgrund des erhéhten
Signal-zu-Rausch Verhéltnisses zu einer besseren Kurzzeitstabilitat fihrt. In zylinder-
symmetrischen Fallen mit einem punktférmigen feldfreien Zentrum kdnnen aufgrund
der gegenseitigen Abstopung nur kleine Ensembles soweit lasergekihlt werden, bis
ein Phasentbergang zu geordneten Strukturen, den sogenannten Coulomb-Kristallen,
eintritt [30, 31]. In linearen Fallen und Miniaturspeicherringen (32, 33, 34| konnten je-
doch auch bis zu 10° Ionen [35] zu Coulomb-Kristallen gekthlt werden. Dies wurde bei
der Realisierung eines Mikrowellen-Frequenznormales auf Basis gespeicherter Hg+
lonen ausgenutzt [36)].

2.1 Speicherung in Ionenfallen

Aus dem Gauf'schen Satz der Elektrostatik folgt, dass es prinzipiell unmoglich ist, ein
in drei Raumrichtungen anziehendes elektrostatisches Potential zu schaffen; lediglich
ein in zwei Raumrichtungen anziehendes Potential ist moglich. In niedrigster Ordnung
besitzt dieses Potential die Form eines Quadrupoles. Um dennoch eine stabile Speiche-
rung zu erreichen, gibt es zwei mogliche Auswege. Der eine ist die Uberlagerung eines
Magnetfeldes in Richtung der instabilen Fallenachse. Dies flhrt zu der sogenannten
Penning-Falle.

Die zweite Moglichkeit besteht darin, zeitabhangige Felder zu verwenden. Zu einem
gegebenen Zeitpunkt ist die Falle zwar nur in zwei Richtungen stabil, durch schnelles
Umpolen des Feldes lasst sich jedoch die Orientierung des Potentials im Raum peri-
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odisch &ndern und sich so ein im zeitlichen Mittel in allen drei Richtungen anziehendes
Potential schaffen. Die flr eine stabile Speicherung nétigen Parameter (Feldamplitude
und Umklappfrequenz) ergeben sich aus den Losungen der Bewegungsgleichung eines
geladenen Teilchens im oszillierenden Fallenpotential. Abbildung 5 zeigt einen Schnitt
durch eine den Aquipotentialflachen des Quadrupolpotentials angepasste Elektroden-
anordnung einer Paulfalle.

Zu einem Zeitpunkt ¢ ist das Potential durch den Ausdruck

r2 — 222

(I)(T,Z,t) = U(t) 27,8

(8)
gegeben. Setzt sich U(t) aus einer Uberlagerung einer Gleichspannung und einer
Wechselspannung zusammen, so erhalt man mit U(t) = Vi + Up cos(Qt) folgende
Bewegungsgleichung eines geladenen Teilchens im Wechselfeld in z-Richtung:

mé + e[Vo + Uy cos(Qt)]Ti —0. 9)

0
Um diese Gleichung in Ubereinstimmung mit der Mathieu'schen Differentialglei-
chung zu bringen, die in der mathematischen Literatur behandelt wird [37], fihrt man

die dimensionslosen Parameter

T = —t
2
4eVy
. = 10
“ mQQT(% (10)
2l
& = mO2r3

ein. Die Bewegungsgleichung in z-Richtung ergibt sich durch Multiplikation der a und
q Parameter mit (—2). In radialer Richtung lautet die Bewegungsgleichung dann:
d’x

i [ar + 2¢, cos(27)] = 0. (1)

Nach dem Floquet-Theorem lautet die allgemeine Losung der Mathieu'schen Dif-
ferentialgleichung:
z(1) =TeMd(r) + Te Md(—7) (12)

wobei ®(7) eine periodische Funktion ist; I' und I'" sind von den Anfangsbedingungen
abhangige Konstanten. Die Konstante p = a+18 hangt von den a- und ¢- Parametern ab
und legt fest, ob die Losung flir 7 — oo beschrankt bleibt und eine stabile Speicherung
erfolgen kann. Die Bedingung hierfur ist, dass u = 2 - 8 rein imaginar ist, wobei 3
keine ganze Zahl sein darf. Der bei bislang allen lonenfallenexperimenten verwendete
erste Stabilitatsbereich ist dadurch gekennzeichnet, dass 3 zwischen O und 1 liegt.
Die flir eine stabile Speicherung notwendigen a- und ¢- Parameter erhalt man, indem
man zunachst fiur die periodische Funktion ® eine Fourier-Zerlegung vornimmt, den
so erhaltenen Ausdruck
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Abbildung 5: Hyperbolische Aquipotentialflachen der idealen Paulfalle.

z(t)=A i con cos(2n + B)T + B i sin(2n + B)7 (13)

in die Mathieu'sche Differentialgleichung einsetzt und nach g aufldést. Man erhalt so im
Grenzfall kleiner a- und ¢- Werte die flir den ersten Stabilitatsbereich giltige Speicher-
bedingung:

q2
—5T<a<q3. (14)

Der Ausdruck fir die Bewegung des Ions in der Falle vereinfacht sich dann zu

x(t) = Ap[l — q—; cos(Q2t)] cos(wyt), (15)

wobei die sogenannte Sakularfrequenz w, durch

Q
r = ——=1\/¢% + 2a, 16
w 52 gy + 2a (16)

gegeben ist. Betrachtet man die Bewegung in z-Richtung, so ist die Sakularfrequenz:

Q
w»z:ﬁ\/ﬂ~ (17)

Insgesamt besteht das Bewegungsspektrum des Ions in der Falle also aus einer
langsamen Oszillation entlang der geometrischen Fallenhauptachsen mit den Sakular-
frequenzen w, und w,, der eine schnelle Oszillation mit der Fallenfrequenz Q iberlagert
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ist; diese schnelle Oszillation wird auch Mikrobewegung genannt. Die langsame Oszil-
lation wird demgegentber oft auch als Makrobewegung bezeichnet.

Im Grenzfall kleiner a- und ¢- Parameter, der bei expliziter Losung der Mathieu-
Gleichung zur Separation in Mikro- und Makrobewegung fithrt, kann man die Be-
wegung des Ions in der Falle auch in einem vereinfachten Bild beschreiben. Man
betrachtet ein oszillierendes Feld E(x,t) = Ey(x)cos(Q2t), in welchem ein Teilchen
harmonische Schwingungen z(t) = z(t) + o cos(Qt) um die Mittellage z ausfihrt.
Bei einem homogenen Feld Ey(x) = Ey ergibt sich keine Ruckwirkung des Feldes
auf die mittlere Teilchenposition z und es tritt auch keine Speicherung auf. Schwingt
das Teilchen dagegen in einem inhomogenen Feld, so ergibt sich gemittelt Giber eine
Ostzillationsperiode eine von z abhangige resultierende Kraft:

_ dE,

F(i) _ e eEo(.f)

_2mO2
X

(18)

Im Falle eines elektrischen Quadrupolfeldes lasst sich diese Kraft als Ableitung
eines harmonischen Pseudopotentials darstellen:

O(F,z) = Lmeg(i«g (f2 + 422) + 2‘/7% (f2 - 222) (19)
- () P e (- a) 7.

Die Eigenfrequenzen der Schwingung in diesem Potential entsprechen gerade den
Sakularfrequenzen, die aus einer expliziten Losung der Mathieu’schen Differentialglei-
chung hervorgegangen sind. In diesem Bild lasst sich die Speicherung so verstehen,
dass die Mikrobewegung durch die Inhomogenitat des Feldes quadratisch mit dem
Abstand vom Fallenzentrum zunimmt. Im zeitlichen Mittel wirkt dies auf die langsame
Sakularbewegung wie ein Potential, welches den Einschluss des Teilchens verursacht.

2.2 Speicherung in miniaturisierten Fallen

Die hier beschriebene ideale Paulfalle mit hyperbolisch geformten Elektroden erwies
sich als ideales Instrument zur Speicherung von Ionenwolken aus 10° und mehr Teil-
chen. Die Kithlung solcher Ionenwolken kann durch Stéfe mit einem leichten Puffergas
- typischerweise Helium - erfolgen, wobei Temperaturen von etwa 1000 K erreicht wer-
den konnen. Fir die Laserkihlung eines einzelnen lons muss die Falle steil genug sein,
um von Beginn der Laserkiihlung an einen stabilen Uberlapp zwischen dem Ion und
einem fokussierten Laserstrahl mit einem Strahldurchmesser von etwa 50 um zu er-
moglichen. Daneben soll ein lasergekihltes Ion die Lamb-Dicke-Bedingung erftllen,
was ebenfalls ein steiles Pseudopotential erfordert. Wie aus Gleichung (19) hervorgeht,
lasst sich ein steiles Pseudopotential am leichtesten durch eine Verkleinerung der Fal-
lendimension r( erreichen. Mit zunehmender Verkleinerung der Falle wird jedoch die
Beibehaltung der hyperbolischen Elektrodenform schwierig. Ein besonderes Problem
besteht dabei darin, auch bei kleineren Fallen noch hinreichend grope Offnungswinkel
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i—v + Ucos(Q1)

Abbildung 6: Schema und Fotografie der Endkappenfalle. In dem Foto sind vier zu-
sétzliche Elektroden zur Kompensation der Mikrobewegung zu sehen.

fur die Fluoreszenzdetektion zu behalten. In sogenannten Drahtfallen wird die Hy-
perbelform durch zylindrische Elektroden angenahert, welche zumindest in der Nahe
des Sattelpunktes ein harmonisches Potential gewahrleisten. Noch weiter vereinfacht
wurde die Fallengeometrie in Experimenten von Dehmelt, der ein einzelnes Ba™-lon in
einer sogenannten Paul-Straubel-Falle speichern konnte, welche nur aus einem einfa-
chen Drahtring mit einem Durchmesser von 100 um bestand [38]. Diese Idee geht auf
Straubel zurick, der makroskopische Teilchen im 50 Hz-Wechselfeld eines Drahtringes
speichern konnte [39].

Ausflhrliche Rechnungen zu dem Potentialverlauf solcher modifizierter Paulfallen
wurden von Ch. Schrama et. al. durchgefiithrt [40]. Dabei zeigte sich, dass neben der
Paul-Straubel Falle, welche eine Paulfalle ohne Endkappen darstellt, auch deren Gegen-
stick, eine reine Endkappenfalle, die einer Paulfalle ohne Ringelektrode entspricht, zu
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Abbildung 7: Schematische Darstellung der Paul-Straubel Falle.

einer stabilen Speicherung verwendet werden kann. Der fiir die ideale Paulfalle ent-
wickelte Formalismus kann ebenfalls auf diese modifizierten Fallentypen tbertragen
werden, falls die a- und ¢- Parameter noch mit einem zuséatzlichen Spannungsverlust-
faktor L modifiziert werden, der angibt, wie weit man die Spannung erhéhen muss,
um ein Quadrupolpotential zu schaffen, welches einer idealen Paulfalle mit gleichem
Radius 7y entsprechen wiirde. Die modifizierten a- und ¢- Parameter sind dann durch
folgenden Ausdruck gegeben:

4eVy
= — 20
Gr.L LmQ2%r3 (20)
B 2ely
WL TGP

Der Spannungsverlustfaktor kann dabei experimentell aus der Messung der Sa-
kularfrequenzen bei verschiedenen Fallenspannungen ermittelt werden. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde sowohl eine Endkappenfalle als auch eine Paul-Straubel-Falle er-
folgreich zur Speicherung einzelner lonen wie auch von 2-lonen-Kristallen eingesetzt.
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Durchmesser der
Elektrodendffnung = 1 mm

Abbildung 8: Fotografie der Paul-Straubel Falle. Rechts von der Falle ist der Atomofen
zu erkennen.

2.3 Verwendete Fallentypen

Die in diesem Experiment verwendete Paul-Straubel-Falle ist schematisch in Abbil-
dung 7 dargestellt. Bei einer Fallenfrequenz 2 von etwa 27 - 10 MHz werden in radialer
Richtung Sakularfrequenzen von 27 - 0,89 MHz und 27 - 0,92 MHz erreicht, in axialer
Richtung betragt die Sakularfrequenz 2 - 1,4 MHz. Die beiden Frequenzen in radialer
Richtung sind nicht vollig entartet. Dies ist darauf zurtickzufihren, dass die Elektrode
nicht aus einem symmetrischen Ring, sondern aus einem ca. (15 x 2) mm grofen
Streifen besteht, in den ein Loch mit einem Durchmesser von 1 mm gebohrt wurde.
Das Potential ist in Langsrichtung des Streifens dann etwas steiler als in Querrichtung
[41]. Dieser Streifen bietet gegentber dem von Dehmelt verwendeten Drahtring den
Vorteil eines harmonischeren Potentials.

In der Endkappenfalle betragt die Fallenfrequenz Q etwa 27 - 14 MHz, wodurch
Sakularfrequenzen von 27 1,2 MHz in radialer und 27 - 1,4 MHz in axialer Richtung
erreicht werden kdnnen. Diese Parameter gelten fir die Speicherung von Einzelionen,
fur die spater beschriebenen Experimente zur Speicherung und Kihlung von 2-lonen-
Kristallen, wurden etwas niedrigere Spannungen angelegt und die Sakularfrequenzen
betrugen 27 - 0,8 MHz in radialer- und 27 - 0,95 MHz in axialer Richtung. Durch ei-
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ne genaue Justage der Fallenelektroden unter dem Mikroskop konnte die Symmetrie
des Feldes soweit eingehalten werden, dass in beiden radialen Richtungen keinerlei
Aufspaltung der Sakularfrequenzen beobachtet werden konnte.

2.3.1 Zusatzliche Kompensationselektroden

Wie im letzten Abschnitt dargestellt, beruht die Speicherung von lonen auf der quadra-
tisch mit dem Abstand vom Fallenzentrum zunehmenden Energie der Mikrobewegung,
die auf die langsame Sakularbewegung als Potential wirkt. Die kinetische Energie des
lons ist dabei zwischen der Mikro- und der Sékularbewegung gleichverteilt und kann
durch verschiedene Kiihimethoden reduziert werden. Selbst bei einer Kiihlung des
Ions in den Grundzustand des Fallenpotentials fiihrt dessen Ortsunscharfe zu einer
Wechselwirkung mit dem zeitabhangigen Fallenpotential und damit zu einer in jedem
Fall verbleibenden Mikrobewegung. Die Mikrobewegung nimmt jedoch dartber hinaus
stark zu, wenn das Teilchen durch Storfelder aus dem Fallenzentrum ausgelenkt wird.
Die Storfelder kdnnen beispielsweise durch Kontaktpotentiale hervorgerufen werden,
die bei der Bedampfung der Fallenelektroden mit dem Strahl der zu speichernden Ato-
me entstehen. Besteht bei einer stdrungsfreien Speicherung das Bewegungsspektrum
der Ionen aus den Sakularfrequenzen w, sowie den Mischfrequenzen m$) + nw, so
tritt bei einer Auslenkung aus dem Fallenzentrum noch eine starke Komponente bei
der reinen Mikrobewegungsfrequenz 2 und Vielfachen davon auf. Diese zuséatzliche
Bewegungskomponente wird standig vom Fallenfeld angetrieben und kann daher auch
nicht gekiihlt werden. Das Ideal eines ruhenden Absorbers bleibt erhalten, solange
die Amplitude der zusatzlichen Bewegung kleiner als die Wellenldnge des anregenden
Lichtes bleibt. Dies kann durch Gleichspannungen erreicht werden, die an zusatzlichen
Elektroden in der Nahe der Falle angelegt werden und die Storfelder kompensieren. In
Abbildung 8 sind 4 solcher Elektroden zu sehen. In einer derartigen Falle ist es erstmals
gelungen, die Mikrobewegung in allen drei Raumrichtungen zu kompensieren [42].
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3 Laserkiihlung gespeicherter Indium-lonen

Mit der im letzten Abschnitt beschriebenen Technik der Speicherung kdnnen einzelne
lonen beliebig lange im Zentrum der Falle gehalten werden. Nimmt man an, dass die
Atome bei einer Temperatur von etwa 1000 K ionisiert werden, so entspricht dies in
einer Falle mit einer Sakularfrequenz von 1 MHz einer Bewegungsamplitude von etwa
100 um. Nur wenn die Lamb-Dicke-Bedingung erftllt ist, also die Bewegungsamplitude
kleiner als die Wellenldnge des Lichtes ist, treten in erster Naherung keine Verschie-
bungen der Ubergangsfrequenz durch die Bewegung auf. An dieser Stelle setzt nun
die Laserkuhlung ein.

Die Konzepte der Laserkithlung gespeicherter lonen wurden bereits im Jahr 1975
von Wineland und Dehmelt vorgeschlagen [43], die Laserkiihlung neutraler Atome
geht auf einen Vorschlag von T. Hansch und A. Schawlow ebenfalls aus dem Jahr
1975 zurtlck [44]. Bei der Laserkithlung neutraler Atome konnten in den letzten Jahren
grofe Fortschritte erzielt werden, und der Nobelpreis des Jahres 1998 fiur C.Cohen-
Tannoudij, S. Chu und B. Phillips griindet auf deren Verdienste in diesem Gebiet. Mit
einer Kombination von Techniken der Laserkihlung und der Verdampfungskihlung
konnte auch die Bose-Kondensation atomarer Gase erreicht werden [45]; der hierflr
im Jahre 2001 an E. Cornell, C. Wieman und W. Ketterle vergebene Nobelpreis ist
daher ebenfalls eng mit der Laserkiihlung verknupft.

Die zentrale Idee der Laserkihlung besteht darin, die Bewegungsenergie der Ato-
me auf die gestreuten Photonen zu tbertragen. Man regt daher die Atome mit einer
Laserfrequenz an, die etwas unterhalb der eigentlichen Resonanzfrequenz liegt; den
fehlenden Energiebetrag entnehmen die Atome dann ihrer Bewegungsenergie. Bei
der Laserkthlung gespeicherter lonen unterscheidet man zwei Félle, die sich insbe-
sondere im Hinblick auf die erreichbare Endtemperatur unterscheiden. Im ersten Fall
ist die natlrliche Linienbreite des Kihliberganges wesentlich grofer als die Sakular-
frequenzen der Falle. Dieser Fall ist bei den starken 25, , — 2P, Kihlibergéngen der
alkali-ahnlichen Ionen der zweiten Hauptgruppe gegeben. Die Dauer eines Absorption-
Emissionsprozesses ist hier wesentlich kirzer als die Schwingungsperiode des Ions,
und die Kihlung wird am besten im Bild der Doppler-Kihlung freier Atome beschrie-
ben. Ein dopplergekiihltes Ion, das in der niederfrequenten Flanke seines Absorptions-
profils angeregt wird, kann dabei noch so viele Fluoreszenzphotonen emittieren, dass
es mit blopem Auge sichtbar ist [46]. Die zufallige Verteilung der Fluoreszenzphotonen
fuhrt dabei zu einer Aufheizung des Ions, und im Gleichgewicht kénnen Temperaturen
unter 10 mK erreicht werden, was einer mittleren Schwingungsquantenzahl im Bereich
5 < (n) < 50 entspricht.

Im zweiten, hier besonders interessanten Fall, ist die nattrliche Linienbreite des
Kiithliberganges kleiner als die Sakularfrequenzen der Falle; man spricht auch vom Fall
der starken Bindung. Das Ion fihrt dann wahrend eines Emissions-Absorptionsvor-
ganges viele Schwingungsperioden aus, was in dessen Anregungsspektrum zu diskre-
ten Seitenbandern im Abstand der Sékularfrequenzen um einen dopplerfreien Trager
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fuhrt. Stimmt man den Kuhllaser selektiv auf das erste niederfrequente Seitenband
ab, so entzieht eine Anregung, gefolgt von einer spontanen Emission auf dem Trager,
dem lon gerade ein Schwingungsquant. Mit zunehmender Kihlung nimmt die Effizi-
enz dieses Prozesses sogar noch zu, da mit Erreichen des Lamb-Dicke-Regimes die
Spontanemission quasi nur noch auf dem Trager stattfindet. Da hier, anders als bei der
Dopplerkihlung, keinerlei spektraler Uberlapp zwischen der Anregungsfrequenz und
der Emissionsfrequenz besteht, nimmt auch im Laufe des Kihlprozesses die Aufhei-
zung des Ions durch die Fluoreszenzphotonen ab, und man kann das lon sukzessive
bis in den quantenmechanischen Grundzustand der Falle kithlen. Der Endzustand der
Seitenbandkithlung ist im Grenzfall n — O ein reiner Dunkelzustand, weshalb im Falle
der Anwendung als optische Uhr das Ion nur bis nahe an den Grundzustand gekiihlt
werden kann, falls der Kihlibergang auch zur Detektion verwendet werden soll.

3.1 Atomphysik des Indium-Kiihlilberganges

Die zur Kiihlung verwendete Interkombinationslinie 1.5y — 3 P; erfullt bei strenger Giil-
tigkeit der LS-Kopplung nicht die Auswahlregeln fir die Emission und Absorption elek-
trischer Dipolstrahlung. Im Fall der intermediaren Kopplung, die bei In* gegeben ist,
besitzt das 3 P;-Niveau jedoch Beimischungen des ! P;-Niveaus, wodurch eine schwa-
che Wechselwirkung mit optischer Dipolstrahlung moglich wird. Diese Beimischungen
spielen auch eine grope Rolle bei der Analyse des 'Sy — 2P, Referenziiberganges.

Das 3 P;-Niveau spaltet in drei Hyperfeinniveaus mit Gesamtdrehimpuls F = 7/2,
9/2 und 11/2 auf. Die Wellenlangen der einzelnen Hyperfeinkomponenten sind in
Tabelle 1 wiedergegeben; in [48] ist auch die Lage der einzelnen Linien relativ zu ei-
nem Tellur-Absorptionsspektrum angegeben, was das Auffinden der Linien erleichtert.
Ebenso konnte in (48, 49] gezeigt werden, dass ein effektives 2-Niveausystem prapa-
riert werden kann, wenn die F = 9/2 — F = 11/2 Komponente des Kihliberganges
mit o™ polarisiertem Licht in einer magnetfeldfreien Umgebung angeregt wird. Durch
optisches Pumpen sind dann nur die extremalen Zeeman-Unterniveaus besetzt und es
lassen sich die hochsten Fluoreszenzraten erreichen. Dieser Ubergang wird auch in al-
len in diesem Abschnitt gezeigten Spektren verwendet. Wenn zu Beginn der Arbeiten
an einer Falle noch kein Fluoreszenzsignal zur Kompensation statischer Magnetfel-
der vorliegt, kann stattdessen auch mit einem starken Magnetfeld in Strahlrichtung
gearbeitet werden.

’ Ubergang \ Wellenlange

F=9/2—F=17/2 230,6133 £+ 0,0001 nm
F=9/2—F=9/2 | 230,6076 £+ 0,0001 nm
F=9/2— F=11/2 | 230,6009 + 0,0001 nm

Tabelle 1: Wellenlangen der Hyperfeinkomponenten des Indium-Kiihliiberganges.
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Neben dem hier verwendeten Isotop °In*, das mit mehr als 95% in dem nattrli-
chen Isotopengemisch vorhanden ist, besitzt Indium noch das leichtere stabile Isotop
1310+, Die Isotopieverschiebung des 1.5y —3 P; Uberganges wurde in [50] eingehend
untersucht und zu (696,6 + 0,7) MHz bestimmt.

3.2 Kiihllasersystem

In diesem Abschnitt soll zunachst kurz auf das verwendete Kuhllasersystem und den
Aufbau zur Spektroskopie des Kiihliiberganges eingegangen werden. Um eine dau-
erhafte Kihlung und Detektion des lons zu ermdglichen, sollte das dazu verwendete
Lasersystem folgenden Anforderungen geniigen:

e Um direkt nach dem Laden das heife Ion herunterzukiihlen, sollte eine Leistung
von mindestens 50 uW bei der Wellenlange von 230 nm zur Verfligung stehen.
Zudem sollte der Laser tber mehrere GHz gegentiber der Resonanz kontinuier-
lich abstimmbar sein, um einerseits eine effektive Vorkthlung mit groBer Verstim-
mung, andererseits ein Herausheizen tiberzahliger lonen nach dem Ladeprozess
zu ermoglichen. An die spektrale Reinheit des Lasers sind in diesem Stadium
der Kuhlung keine besonderen Anforderungen zu richten, eine Linienbreite im
Bereich einiger MHz ist ausreichend.

¢ In der Endphase der Kiihlung sind die Anforderungen an die Ausgangsleistung
etwas geringer, etwa 20 uW sind hier ausreichend. Dagegen muss die Linien-
breite des Lasers jetzt deutlich kleiner als die Sékularfrequenzen der Falle bei
etwa 1 MHz sein. Die kontinuierliche Durchstimmbarkeit sollte jetzt noch etwa
50 — 100 MHz betragen.

e Die Frequenzdrift des Lasers sollte kleiner als 1 MHz pro Stunde sein, da sonst
eine kontinuierliche Detektion der Fluoreszenz wahrend der Spektroskopie des
metastabilen Niveaus nicht moglich ist. Ebenso sollte die Leistung im Zeitraum
einiger Stunden stabil 20 W betragen, ohne dabei zeitaufwendige Justagearbei-
ten zu erfordern.

e Soll im Rahmen des Betriebes als optische Uhr tiber mehrere Tage gemittelt wer-
den, so gelten die Anforderungen des vorherigen Punktes fiir den entsprechend
langeren Zeitraum.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde dafiir ein Farbstofflaser (Coherent CR 699) ver-
wendet, der von einem Argon-lonen Laser mit 4,5 W bei 350 nm gepumpt wird. Der
Farbstofflaser liefert etwa 50 — 80 mW an sichtbarem Licht bei 460 nm; in einer exter-
nen Frequenzverdoppelungseinheit werden mit einem BBO-Kristall die erforderlichen
230 nm erzeugt. Der Aufbau solcher Verdoppelungseinheiten ist in [51, 52] genauer
diskutiert. Im UV stehen dann kontinuierlich zwischen 50 und 100 W an Ausgangslei-
stung zur Verfugung. Durch dopplerfreie Sattigungsspektroskopie an einer Tellurzelle
kann die Ausgangsfrequenz des Farbstofflasers mit einer Prazision von etwa 50 MHz
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Abbildung 9: Schematische Darstellung der wesentlichen Komponenten des Kiihlla-
sersystems, sowie des Aufbaus zur Spektroskopie des Kihliiberganges.

voreingestellt werden. Diese Eigenschaften reichen zur Praparation und zum Nachweis
eines Einzelions in der Falle aus.

Fir die Seitenbandkihlung mussen die Bewegungsseitenbander im Spektrum auf-
geldst werden konnen und deshalb die Linienbreite des Lasers noch weiter reduziert
werden. Dies geschieht durch eine Stabilisierung des Lasers auf einen externen Refe-
renzresonator mit einer Finesse von etwa 350 nach dem Pound-Drever-Hall Verfahren
(53]. Als schnelles Stellglied wird dabei noch ein als Phasenmodulator geschalteter
elektrooptischer Modulator in den Laserresonator eingebracht. Das Durchstimmen
des Lasers relativ zu dem Referenzresonator geschieht mit einem akusto-optischen
Modulator. Auf diese Weise kann eine Laserlinienbreite von einigen 10 kHz weit un-
terhalb der natirlichen Linienbreite des Kihluberganges erzielt werden. Durch ei-
ne zweistufige Temperaturregelung des im Vakuum aufgehéngten Referenzresonators
kann zudem die Frequenzdrift des Lasers auf Zeitskalen von etwa einer Stunde unter
einem MHz gehalten werden [54]. Trotz des teilweise erheblichen Justageaufwandes
ist das beschriebene Lasersystem in der Lage, die sich aus den Bedirfnissen der
hochstaufldsenden Spektroskopie an einem Einzelion ergebenden Anforderungen zu
erfillen. Ein prinzipielles Problem ergibt sich mit dem Farbstofflasersystem erst, wenn
man es fur Mittelungszeiten von mehreren Tagen einsetzen mochte. Neben der Not-
wendigkeit haufiger Rejustagen begrenzt die Lebensdauer des Farbstoffes von etwa
einer Woche mogliche Hochstprazisionsexperimente. Ebenso erschwert die Grofe
des Systems von mehreren Quadratmetern auf dem optischen Tisch eine flr etwai-
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ge Frequenzvergleiche ndtige Mobilitat des Systems. Aus diesen Grinden erscheint
die Verwendung eines Kuhllasers auf Diodenlaserbasis grundsatzlich vorteilhaft, wenn
sich damit die oben erwahnten Spezifikationen erreichen lassen.

Um einerseits einen moglichst grofen Teil der Laserintensitat auf das lon zu richten
und andererseits Streulicht durch Bestrahlung der Fallenelektroden zu vermeiden, wird
das Licht des Kiihllasers mit Linsen der Brennweite f = 300 mm oder f = 250mm
auf das Ion fokussiert. Die Justage der Linse transversal zur Strahlrichtung erfolgt
dabei mit Hilfe digital gesteuerter Schrittmotoren, die Justage entlang der Strahlrich-
tung mit einer manuellen Mikrometerschraube. Eine Vorjustage der Linsenposition
auf das Fallenzentrum kann durch Beobachtung des Schattenwurfes des Laserlichtes
bei teilweiser Bestrahlung der Fallenelektroden erfolgen. Die Feinjustage der transver-
salen wie auch der longitudinalen Linsenposition erfolgt dann am Ion selbst durch
Beobachtung der Fluoreszenzintensitat. Das lon kann dabei als Mikrosonde zur Ana-
lyse des Strahlprofiles dienen. Abbildung 10 zeigt die Messung der Fokusgrofe am
Ort des lons in Abhangigkeit der Linsenposition in Strahlrichtung. Die Frequenzver-
doppelung in einem leicht astigmatischen doppel-Z-f6rmigen Resonator mit einem
Brewster-geschnittenen BBO-Kristall fihrt zu einem astigmatischen UV-Strahl [51]. Auf
ahnliche Weise konnte kurzlich erstmals das Modenprofil eines optischen Resonators
hoher Finesse mit einem Einzelion ausgemessen werden. Dies stellt einen wichtigen
Schritt hin zur Realisierung von Experimenten zur Resonator-Quantenelektrodynamik
mit gespeicherten Ionen dar [55].

3.3 Kompensation der Mikrobewegung

Bevor mit den oben beschriebenen Kiihltechniken das Ideal eines ruhenden Teilchens
soweit verwirklicht werden kann, wie die Quantenphysik es zulasst, muss zunéachst die
Mikrobewegung aufgrund einer Verschiebung des Teilchens aus dem Fallenzentrum
kompensiert werden. Dies geschieht durch statische Felder, die das Ion in das Fallen-
zentrum zurdckschieben. Als eine standig vom Fallenfeld getriebene Bewegung kann
diese Form der Mikrobewegung nicht durch das Laserfeld gekihlt werden. Im Falle
der breiten Kuhllinien der alkali-dhnlichen lonen wird die Mikrobewegung detektiert,
indem nach einer Intensitatsmodulation des Fluoreszenzlichtes mit der Fallenfrequenz
Q2 gesucht wird.

Im Falle des Indium-lons fiihrt die Mikrobewegung wie auch die Sakularbewe-
gung zu diskreten Seitenbandern im Absorptionsspektrum, wodurch die Amplitude
der Mikrobewegung direkt im Spektrum ablesbar ist. Abbildung 11 zeigt ein solches
Spektrum; neben dem unverschobenen Trager sind auf der niederfrequenten Seite
mehrere Mikrobewegungsseitenbander im Abstand der Fallenfrequenz € zu sehen.
Auf der hochfrequenten Seite des Tragers bricht aufgrund der Aufheizung des lons
durch den Laser die Fluoreszenz abrupt ab.

Da sich die Amplitude der Mikrobewegung im Gegensatz zur Temperatur des Ilons
wahrend der Aufnahme des Spektrums nicht andert, kann man jedes Mikrobewe-
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Abbildung 10: Vermessung des Strahlprofils des Kuhllasers am Einzelion. Aus der
Abnahme der Fluoreszenz bei transversaler Verschiebung des Kihlla-
serstrahles wird ein Wert fiir den Strahldurchmesser gewonnen. Durch
Verschieben der Einkoppellinse (f = 300 mm) in Strahlrichtung kann
die optimale Linsenposition ermittelt werden.

gungsseitenband als eine eigenstandige Resonanz des atomaren Systems, oder bes-
ser des aus Ion und Falle zusammengesetzten Systems, betrachten. In diesem Sinne
kann Seitenbandkithlung der Sakularbewegung bei rotverstimmter Lasereinstrahlung
und entsprechend Seitenbandheizung bei blauverstimmter Lasereinstrahlung nicht nur
bezuglich des Tragers, sondern auch beziiglich jedes Mikrobewegungsseitenbandes
stattfinden. Vor diesem Hintergrund ist auch die Struktur der Spektren in den Abbil-
dungen 11, 12 verstandlich. Auf der niederfrequenten Seite eines Mikrobewegungs-
seitenbandes tritt sozusagen eine doppelte Seitenbandkiihlung auf: einmal beziglich
des Tragers mit grofer Verstimmung und einmal beziglich des Mikrobewegungssei-
tenbandes mit kleiner Verstimmung. Das lon wird so sehr effektiv gekihlt, und da
der Endzustand der Seitenbandkihlung nahezu dunkel ist, findet kaum Emission von
Fluoreszenzphotonen statt. Auf der hochfrequenten Seite des Mikrobewegungsseiten-
bandes herrscht nun eine Art Konkurrenzsituation zwischen Seitenbandkihlung und
Seitenbandheizung vor: Die Rotverstimmung bezuglich des Tragers fuhrt nach wie vor
zu einer Kiihlung, die Blauverstimmung beziglich des Mikrobewegungsseitenbandes
jedoch zu einer Aufheizung des lons, wodurch sich die Fluoreszenzemission erhéht.
Um die experimentell gemessene U-fébrmige Struktur der Spektren zu erklaren, muss
die Schwingung des lons zu jedem Zeitpunkt durch eine feste Amplitude und damit
auch eine feste Energie beschrieben werden. Der genaue Wert der Energie hangt dabei
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Abbildung 11: Absorptionsspektrum eines einzelnen In* lons bei nicht kompensierter
Mikrobewegung. Es sind mehrere starke Seitenbander bei der Mikrobe-
wegungsfrequenz Q = 10 MHz zu erkennen. Der Verlauf des Spektrums

zwischen den Seitenbandern wird im Text erklart.

von der Laserfrequenz ab und ist von der Grofenordnung 100 iw. Die Annahme einer
thermischen Verteilung in der Besetzung der einzelnen Oszillatorniveaus, wie sie nach
einer Rechnung von Javaneinen et. al. zu erwarten ware, reproduziert diese Struktur
dagegen wesentlich weniger gut [56, 57, 58|.

Dieses Wechselspiel von Kiihlung und Heizung kann auch dazu benutzt werden, um
mit einem gegentber dem Trager blauverstimmten Laser noch Kihlung zu erreichen
und zwar genau dann, wenn der Laser knapp unterhalb des ersten hochfrequenten
Mikrobewegungsseitenbandes abgestimmt wird [50].

Aus Sicht der Anwendung als optischer Frequenzstandard ist bezuglich der Mi-
krobewegung die wichtigste Frage die der Effizienz ihrer Detektion und damit die
Moglichkeit ihrer Kompensation. Hier bietet die direkte Beobachtung der Mikrobe-
wegungsseitenbander im Absorptionsspektrum den Vorteil, dass durch Erhéhen der
Laserintensitat die relative Starke der Seitenbander zu dem Trager stark erhdht wer-

den kann und somit auch kleinste Mikrobewegungsamplituden nachgewiesen werden
kénnen. Zur Kompensation der Mikrobewegung stimmt man den Laser dann auf ein
Seitenband ab, und justiert die Kompensationsfelder so, dass die Fluoreszenzemissi-
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Abbildung 12: Hochaufgeléstes Spektrum des Heiz- und Kiihlbereiches zwischen er-
stem Mikrobewegungsseitenband und Trager der Resonanz. Man er-
kennt hier zusatzliche Resonanzen, die sich den Sakularfrequenzen zu-
ordnen lassen.

on verschwindet. Da immer nur die Projektion der Mikrobewegung auf die Ausbrei-
tungsrichtung des Lasers beobachtet werden kann, muss, um eine dreidimensionale
Kompensation zu erreichen, dieser Vorgang mindestens entlang zweier Richtungen
durchgefiihrt werden, wobei ein iteratives Vorgehen notwendig ist. Abbildung 13 zeigt
das Absorptionsspektrum des Ions nach Kompensation der Mikrobewegung entlang
zweier Achsen. Besonderer Wert wurde dabei auf eine Veringerung des Streulicht-
untergrundes der Fluoreszenzdetektion gelegt, was durch die genaue Justage einer
Lochblende mit einem Durchmesser von100 um in der Bildebene des Abbildungsob-
jektives gelang. Der hier beobachtete Untergrund von weniger als 10 Ereignissen pro
Sekunde entspricht etwa dem thermischen Dunkelstrom des Photomultipliers.

3.4 Seitenbandkiihlung gespeicherter Indium-lonen

Obwohl die ersten Vorschlage zur Laserkihlung gespeicherter lonen bereits den Fall
der Seitenbandkiihlung behandelten [43], dauerte es relativ lange, bis erste Experi-
mente das Potenzial dieser Kithimethode ausschépfen und ein Ion bis in den Grund-
zustand der Falle kihlen konnten. Dies liegt hauptsachlich daran, dass die Voraus-
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Abbildung 13: Absorptionsspektrum eines einzelnen In* lons nach Kompensation der
Mikrobewegung. Die restliche Bewegungsamplitude des Ions ist dabei
kleiner als 20 nm

setzungen der starken Bindung relativ schwer zu erreichen sind. Die Linienbreiten
der typischen Kiihlibergange liegen einerseits mindestens um eine GréBenordnung
Uber den tiblichen Sakularfrequenzen, die Streuraten auf verbotenen Ubergéngen, die
die Voraussetzung der starken Bindung erflllen, sind andererseits so schwach, dass
eine effiziente Kihlung nur schwer moglich ist. Die ersten Experimente verwende-
ten daher eine Kombination beider Kihltechniken, wobei ein lon zunéchst auf einem
starken Ubergang vorgekihlt wurde und mit Hilfe der Seitenbandkiihlung auf einem
verbotenen Ubergang dann nur noch wenige Schwingungsquanten bis zum Erreichen
des Grundzustandes abgefiihrt wurden. Auf diese Weise wurde 1989 erstmals der
Schwingungsgrundzustand mit einem einzelnen '"?Hg™ lon erreicht [59].

Indium nimmt in dieser Hinsicht eine Sonderstellung unter den untersuchten lonen
ein, da dessen Kithlibergang mit einer Linienbreite von 360 kHz einerseits in miniatu-
risierten Fallen mit Sakularfrequenzen von etwa 1 MHz die Voraussetzung der starken
Bindung erfullt, andererseits aber noch genug Photonen gestreut werden kdnnen, um
den gesamten Kuhlprozess auf diesem Ubergang durchzufiihren. Indium stellt daher
ein Modellsystem zur Seitenbandkihlung dar, an dem prinzipielle Eigenschaften dieser
Kithimethode, wie etwa die erreichbaren Temperaturgrenzen, exemplarisch untersucht
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werden kénnen. Andererseits bietet es aus Sicht der hochauflésenden Spektroskopie
den praktischen Vorteil, dass die kalte Temperatur nicht nur fir kurze Zeit am Ende
einer komplizierten Kithlsequenz erreicht werden kann, sondern dass ein kontinuierli-
ches Einstrahlen des Kihllasers zu Temperaturen nahe dem Fallengrundzustand fihrt;
diese Temperaturen kdnnen dann im Prinzip beliebig lange gehalten werden.

3.4.1 Temperaturbestimmung seitenbandgekiihlter lonen

Um die Effektivitat der beschriebenen Seitenbandkiihlung zu testen, ist eine verlassli-
che Methode der Messung solch tiefer kinetischer Temperaturen erforderlich. Soll das
Absorptionsspektrum des Kiihllasers als Temperaturmessung verwendet werden, so
besteht das Problem, dass die Endtemperatur elementar von der Frequenz des Kihl-
lasers abhangt und so jedem Messpunkt in den Abbildungen 11 und 13 eine eigene
Temperatur zuzuordnen ist. Daher soll in diesem Abschnitt diskutiert werden, wie und
unter welchen Voraussetzungen aus dem Absorptionsspektrum die Temperatur des
lons zuverlassig ermittelt werden kann.

Die Anregungsrate beztglich des j-ten Seitenbandes mit einem Laser der Intensitat
I betragt:

o 35,1/
T T2(1+ 2851/ Is) + 462

(21)

Dabei ist I die naturliche Linienbreite des Uberganges, Is die Sattigungsinten-
sitat und ¢ die Verstimmung des Lasers gegeniber dem Seitenband. Die Grofe S
bezeichnet die Starke des j-ten Seitenbandes und hangt von der Temperatur des
lons ab. Im Grenzfall der Resonanz und kleiner Laserleistungen I < Is verkurzt sich
Gleichung (21) zu:

Pj ~TS8;I/Is. (22)

Sind die Sakularfrequenzen w der Falle wesentlich grofer als die Linienbreite des
Kihliberganges, so lautet bei einer Verstimmung des Lasers um gerade ein Sakular-
seitenband der Ausdruck fir die Anregungsrate:

38;1/1g

402

Um nun die Stéarke der Seitenbander S; in Abhéngigkeit der Temperatur oder der
mittleren Schwingungsquantenzahl (n) zu erhalten, muss man die quantenmechani-
schen Ubergangsmatrixelemente zwischen Grund- und angeregtem Zustand untersu-
chen. Die externen Freiheitsgrade lassen sich dabei von den internen separieren und
man erhélt fur die Ubergangswahrscheinlichkeit vom Zustand |n) in den Zustand |n’)
Matrixelemente der Form:

P~ (23)

n<!

1 ikx — —L(kad)
(e in) = e A

(1kwo) 2" L™ [(kxo)?). (24)
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Das Produkt aus dem Wellenvektor £ und Ausdehnung der Grundzustandswellen-
funktion z¢ wird dabei auch als Lamb-Dicke-Parameter n bezeichnet. In fir Einzelionen
optimierten Fallen ist dabei die Bedingung n < 1 erfillt. Mit n. wird die kleinere der
beiden Schwingungsquantenzahlen n und »n’ bezeichnet, An = |n — n’| bezeichnet
deren Differenz und L?, das generalisierte Laguerre Polynom. Im Lamb-Dicke-Regime
n < 1 ergibt sich daraus fiir die Starke der einzelnen Seitenbander:

So = 1 (25)
S_1 = 172<n>
Si = 7A((n) +1).

Ist der Laser auf den Trager abgestimmt, so iberwiegt die resonante Streuung
gegenber nichtresonanten Prozessen, und die Anregungsrate ist:

Py=TI/Is. (26)

Ist der Laser gerade auf das erste niederfrequente Seitenband abgestimmt, so
kann neben einer resonanten Anregung des Seitenbandes auch eine nichtresonante
Anregung des Tragers stattfinden. Fiir die Anregungsrate ergibt sich daraus:

2

Py =Tn*(n)/Is + 1‘4%25,1[/15. (27)

Wird die Seitenbandkthlung auf einem stark verbotenen Ubergang mit einer nattir-
lichen Linienbreite von wenigen Hertz, so ist der zweite Term, der die nichtresonante
Streuung auf dem Trager beschreibt, zu vernachlassigen. Dies ist bei der Seitenband-
kihlung Uber die S — D Quadrupoltbergange der alkali-ahnlichen lonen Hgt und
Ca' der Fall. Im Indium-lon ist das Verhaltnis I'/w etwa 1/3, so dass beide Terme zu
berticksichtigen sind. In der Praxis geschieht dies dadurch, dass man beide Beitra-
ge trennt und dann nur der Beitrag des ersten Terms in die Temperaturbestimmung
eingeht. Experimentell wird dazu an das Absorptionsspektrum tber den Trager der
Resonanz eine Lorentzkurve angepasst. Fur eine Verstimmung des Lasers von gerade
einem Seitenband driickt diese Kurve die nichtresonante Streuung auf dem Trager
aus. Liegt nun die Anregungsrate bei dieser Frequenz oberhalb der Lorentzkurve, so
ist dies auf den ersten Term in Gleichung (27), also die resonante Anregung des er-
sten Bewegungsseitenbandes zurtckzuftihren. Aus dem Vergleich dieser zusatzlichen
Anregungsrate P_; zu P, lasst sich dann leicht die mittlere Besetzungszahl bestimmen:

Py

) =2,

(28)

Voraussetzung fur die Giltigkeit dieser einfachen Beziehung ist jedoch, dass sowohl
bei der Messung von P_; wie auch von P, die Lamb-Dicke-Bedingung erfullt ist. Wird
diese Bedingung verletzt, so verringert sich die Anregungsrate auf dem Trager und es
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wird eine zu hohe Temperatur abgeschéatzt. Da in den Spektren 11 und 13 auf dem
Trager nicht gekihlt wird und damit eine Einhaltung der Lamb-Dicke-Bedingung nicht
garantiert werden kann, 1asst sich aus diesen Spektren nur eine obere Abschatzung
der Temperatur vornehmen.

n=2
n=1 caEEm—
n=0
e
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n=2 n=2
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Abbildung 14: Schematische Darstellung der Seitenbandkihlung: Eine Absorption ei-
nes Photons auf dem ersten niederfrequenten Seitenband gefolgt von
einer spontanen Emission auf dem Trager entzieht dem Ion ein Schwin-
gungsquant (obere Bildhalfte, schwarze Pfeile). Im unteren Bildab-
schnitt sind die wesentlichen Heizprozesse dargestellt. Dies sind zum
einen die nichtresonante Absorption und Emission auf dem Trager
sowie die ebenfalls nichtresonante Absorption auf dem ersten hoch-
frequenten Bewegungsseitenband gefolgt von einer Emission auf dem
Trager.

3.4.2 Kiihlgrenzen der Seitenbandkiihlung

Mit den bisherigen Ausdriicken fir die Anregungsraten lasst sich auch leicht eine
Beziehung flr die tiefstmdgliche Gleichgewichtstemperatur ableiten. Diese wird bei
einer Einstrahlung auf dem ersten niederfrequenten Seitenband mit einer Laserleistung
weit unterhalb der Sattigungsintensitat erreicht. Jede Absorption eines Photons auf
dem Seitenband entzieht dem Ion dabei die Energie hw, bei einer spontanen Emission
auf dem Trager wird dem lon dagegen durch den Photonenrickstof im Mittel die
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Photonenrickstopenergie aR zugefihrt. Der Faktor o hangt von der Geometrie der
Anregung und der Emissionsverteilung ab und ist von der GréBenordnung 1. Die
Aufheizung durch den Photonenriickstof} tritt sowohl nach einer resonanten Anregung
des ersten Seitenbandes wie auch nach einer nichtresonanten Anregung des Tragers
auf. Zudem wird noch die nichtresonante Absorption auf dem ersten hochfrequenten
Seitenband als Heizprozess mitbericksichtigt. Dieser ist zwar aufgrund der hohen
Verstimmung sehr unwahrscheinlich, jedoch wird dem Ion bereits bei der Absorption
der Energiebetrag hw zugefihrt. Der Ansatz fiir das Gleichgewicht aus Kihlung und
Heizung lautet daher:

I , I T3 I ) I 13 )
EF<TL>77 w= EmaR + EF(nM aR + Ts 162 ((n) + 1)n“w. (29)
Als Gleichgewichtsbesetzungszahl ergibt sich daraus:
2 1 LR

Der erste und dominierende Term steht fir die Spontanemission nach einer nicht-
resonanten Absorption auf dem Trager und bestimmt im Wesentlichen die erreichbare
Endtemperatur. Der zweite Term steht flr die ebenfalls nichtresonante Absorption auf
dem hochfrequenten Seitenband; der dritte Term, der die Emission nach einer reso-
nanten Absorption auf dem niederfrequenten Seitenband beschreibt, kann demgegen-
lber vernachlassigt werden. Man kann den hier aus Ratengleichungen gewonnenen
Ausdruck auch als Naherung einer strikt quantenmechanisch berechneten Gleichge-
wichtsbesetzung erhalten [58]. Dort wurde auch gezeigt, dass diese einer thermischen
Verteilung der einzelnen Oszillatorniveaus entspricht, so dass der in (30) berechneten
mittleren Besetzungszahl (n) geméap der Beziehung

hw

I'= kpln (1+1/(n)) GD

eine Temperatur zugeordnet werden kann. Fir die bei diesem Experiment relevan-
ten Parameter erhalt man eine minimale Besetzungszahl von (n) = 0,04, was einer
Temperatur von etwa 15 uK entspricht.

3.4.3 Bichromatisches Kiihlen einzelner Indium-lonen

Um entsprechend der grundséatzlichen Uberlegungen des vorangegangenen Kapitels
eine Messung der lonentemperatur durch einen Vergleich der Streurate auf dem Trager
zur Streurate auf dem ersten niederfrequenten Seitenband durchfithren zu kénnen,
mussen folgende Punkte sichergestellt sein:

e Der Kuhllaser darf den Ubergang nicht sattigen, da sonst die Streurate auf dem
Seitenband tberproportional anwachst und zu hohe Temperaturen gemessen
werden. Dies ist aber in den Spektren, die in den Abbildungen 11, 12 und 13
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gezeigt sind, der Fall, da bei einer geringen Laserleistung die Kihlleistung zu
hohen Temperaturen hin stark abnimmt und die Aufnahme stabiler Spektren
schwierig wird.

e Die Lamb-Dicke-Bedingung muss bei der Messung der Streurate auf dem Seiten-
band wie auch auf dem Trager erftllt sein. Bei einer Abstimmung des Kuhllasers
auf den Trager findet keine Kihlung mehr statt, weshalb hier die Aufheizung
der Ionen durch die gestreuten Fluoreszenzphotonen oder andere Heizeffekte
schnell zu einer Verletzung der Lamb-Dicke-Bedingung fiihren kann.

Da das Ablesen der Temperatur aus einfachen Absorptionsspektren schwierig ist,
wurde die Methode des bichromatischen Seitenbandkihlens entwickelt. Die Kiihlung
wird hierbei mit zwei Lasern unterschiedlicher Leistung und Frequenz durchgefiihrt.
Ein Laser mit grofer Leistung (etwa 50 W) wird weit rotverstimmt gegeniber dem Tréa-
ger (etwa 40 MHz) eingestrahlt. Es empfiehlt sich eine Frequenz knapp unterhalb eines
Mikrobewegungsseitenbandes hdherer Ordnung zu wahlen, um keine unerwiinschten
Heizprozesse zu erzeugen. Dieser Laser gewahrleistet eine effiziente Kihlung bei
hoheren Temperaturen, auch wenn das Ion durch einen Stop stark aufgeheizt wer-
den sollte. Das lon kann so dauerhaft im Lamb-Dicke Regime gehalten werden. Ein
zweiter Laser mit sehr schwacher Leistung (etwa 10 nW) wird iber den Trager der
Resonanz gefahren. Dieser Laser bewirkt nun einerseits bei einer Rotverstimmung
um ein Bewegungsseitenband die Kithlung zu den kaltesten Temperaturen, anderer-
seits kann dessen Streurate auf dem Trager als Referenz fir die Temperaturmessung
dienen. Aufgrund der geringen Leistung dieses Lasers tritt hierbei keine Sattigung
auf, ebenso bleibt die Lamb-Dicke-Bedingung erfullt. Der Vergleich der Streurate auf
dem Seitenband zur Streurate auf dem Trager kann geméaf dem Ausdruck (28) fir die
Temperaturmessung verwendet werden.

In der Praxis wird die hierfir notwendige zweite Laserfrequenz durch eine Pha-
senmodulation des Kiihllasers mit einem elektrooptischen Modulator erreicht. Dieser
pragt dem Laserlicht Seitenbander auf, deren Frequenz iber die Treiberfrequenz des
Modulators geregelt werden kann; die relative Intensitat dieser Seitenbander liegt im
Bereich weniger Promille. Wahrend die Frequenz des Kuhllasers bei groBerer Ver-
stimmung stabil gehalten wird, (bernimmt ein Seitenband die Rolle des schwachen
Lasers und fahrt die Resonanz ab. Abbildung 16 zeigt das bichromatische Absorp-
tionsspektrum eines einzelnen Indium-lons. Im unteren Teil der Abbildung wird die
Abweichung der Messpunkte von einem einfachen Lorentz-Fit an die Resonanz des
Tragers in zehnfacher Vergroperung gezeigt. Der leichte Anstieg der Zahlrate gegen-
Uber dem Fit bei Verstimmungen von etwa 1 MHz macht die Bewegungsseitenbander
ansatzweise erkennbar. Man erhélt aus dieser Kurve eine mittlere Besetzungszahl der
Schwingungsniveaus von (n) = 0,7. Dies besagt, dass sich das Ion mit einer Wahr-
scheinlichkeit von mehr als 50% im Schwingungsgrundzustand der Falle aufhalt. Im
Gegensatz zu anderen Experimenten, bei denen die kaltesten Temperaturen am En-
de einer Kiihlsequenz nur fiir kurze Zeiten zur Verfiigung stehen, ist hier der kéalteste
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Abbildung 15: Schema der bichromatischen Seitenbandkiihlung: Auf dem Hinter-
grund eines monochromatischen Anregungsspektrums ist die Position
der beiden Kuhllaserfrequenzen dargestellt. Der Laser wird etwas rot-
verstimmt gegeniiber einem Mikrobewegungsseitenband (2 = 14 MHz)
eingestrahlt und bleibt in seiner Frequenz unverandert. Mit einem elek-
trooptischen Modulator wird dem Laser ein Seitenband aufmoduliert,
welches Uber die Resonanz gefahren wird.

Zustand ein Gleichgewichtszustand aus Kiihl- und Heizprozessen und kann als solcher
im Prinzip fir beliebig lange Zeiten aufrechterhalten werden.

Betrachtet man das Gleichgewicht aus Kiihl- und Heizprozessen genauer, so er-
kennt man, dass mit der Methode der bichromatischen Kithlung nicht ganz so tiefe
Temperaturen wie mit monochromatischer Seitenbandkihlung erreicht werden. Bei
den Minimaltemperaturen tragt der starke, weit verstimmte Laser praktisch nicht mehr
zur Kihlung bei und die Streuung dieses Lasers auf dem Trager sowie auf dem ersten
hochfrequenten Seitenband ist als Heizprozess zu bertcksichtigen. Ist der starke Laser
mit Intensitat I; um [ Seitenbander gegenliber der Resonanz verstimmt, so ergibt sich
als neue Gleichgewichtstemperatur [56, 57]:

2 1 La+l
<n>:4w?<a+4+15l2)'
Im Falle des Indium-lons verdoppelt sich so die erreichbare minimale Besetzungs-
zahl von 0,04 zu 0,08. Der experimentell gemessene Wert von (n) = 0,7 liegt deutlich
Uiber dieser theoretisch zu erwartenden Grenze. Dies liegt zum einen daran, dass der

(32)
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Abbildung 16: Uberlagerung von 32 Anregungsspektren eines einzelnen Int-lons bei
bichromatischer Seitenbandkiihlung. Die Abweichung der Anregungs-
rate von einem einfachen Lorentz-Fit an den Trager der Resonanz ist im
unteren Teil der Abbildung in zehnfacher VergroBerung dargestellt. Bei
Verstimmungen von etwa 1 MHz sind die Seitenbander der Sakularbe-
wegung ansatzweise erkennbar. Aus deren relativer Hohe zum Trager
kann die Temperatur des Ions bestimmt werden.

Messwert eine obere Abschéatzung der Temperatur liefert, eine genauere Messung ist
aufgrund der erforderlichen Trennung von resonanter und nichtresonanter Absorption
auf dem ersten Seitenband schwierig. Zudem wurde der Einfluss der Mikrobewegung
in der Theorie vernachlassigt. Obwohl die Restamplitude der Mikrobewegung deutlich
kleiner als die Wellenlange des anregenden Lichtes ist, kann eine Wechselwirkung des
starken, weit verstimmten Lasers mit den Seitenbandern der Mikrobewegung auftre-
ten, was zu weiteren Heizprozessen fiihrt.

3.4.4 Bichromatisches Kithlen von Coulomb-Kristallen

Der Phasentbergang mehrerer gespeicherter lonen zu einer geordneten Struktur, ei-
nem sogenannten Coulomb-Kristall tritt ein, wenn durch Laserkihlung die kinetische
Energie der lonen auf etwa 1/150 der Coulomb-Energie (potentielle Energie) abge-
kuhlt wird [60]. Bei den ersten Beobachtungen solcher Strukturen wurden Mg™-lonen
durch Dopplerkiihlen auf die Kristallisationstemperatur von etwa 10 mK gebracht [30].
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Bei diesen Temperaturen wie auch bei der durch Dopplerkihlung erreichbaren Mini-
maltemperatur von 1 mK kann die Bewegung der Ionen noch klassisch beschrieben
werden.

Da auf der anderen Seite kristalline Ketten gespeicherter lonen im Schwingungs-
grundzustand der Falle als Register eines Quantencomputers vorgeschlagen wurden
(61, 62], stellt sich die Frage, inwieweit die Methode des bichromatischen Seitenband-
kiihlens auch auf Ensembles mehrerer lonen anwendbar ist. Bei den Untersuchungen
zeigte sich, dass insbesondere die Endkappenfalle flr die Speicherung von 2 lonen
geeignet ist. Die Speicherparameter wurden daftr in Richtung eines etwas flacheren
Pseudopotentials abgeandert; die Fallenfrequenzen betragen in den beschriebenen
Experimenten etwa 800 kHz in radialer und 1250 kHz in axialer Richtung. Die Kri-
stallisationstemperatur wird dabei durch Laserkihlung mit einem um etwa 500 MHz
verstimmten Kihllaser erreicht. Erste Experimente dazu wurden bereits 1994 verof-
fentlicht [63], ein Nachweis ultrakalter Temperaturen im Quantenbereich war damals
jedoch noch nicht méglich. Zur Auflésung der Bewegungsseitenbander und der Tem-
peraturbestimmung muss der Kuhllaser nach der Kristallisation der lonenwolke auf
den externen Resonator stabilisiert werden. Dabei ist darauf zu achten, dass wahrend
dieses Vorganges die Laserkiihlung nicht unterbrochen wird, da sich der Kristall be-
reits innerhalb weniger Sekunden tber die Schmelztemperatur aufheizen kann. Die
Ursache fir das schnelle Aufheizen liegt vermutlich in den Anharmonizitaten des Fal-
lenpotentials.

Bei monochromatischer Anregung eines solchen Kristalls zeigen sich, wie in Ab-
bildung 17 zu sehen, zahlreiche Mikrobewegungsseitenbéander. Da sich beide Ionen
gegenseitig aus dem feldfreien Fallenzentrum abstofen und ihre Ruhelage deshalb
nicht mit dem Fallenzentrum tbereinstimmt, kann die dadurch bedingte Mikrobewe-
gung auch nicht durch externe Felder kompensiert werden. Durch die starke Sattigung
erscheinen die Mikrobewegungsseitenbander im Spektrum wesentlich hoéher, als dies
aufgrund der Bewegung der lonen zu erwarten ware.

Um den Modulationsindex der Mikrobewegung zu bestimmen und damit zu tber-
prifen, ob die Bewegung der lonen noch das Lamb-Dicke-Kriterium erfullt, empfiehlt
es sich, ein Kiithlspektrum mit bichromatischer Anregung aufzunehmen, welches so-
wohl den Trager als auch das erste Mikrobewegungsseitenband umfasst. Da in diesem
Fall eine Sattigung des Uberganges ausgeschlossen werden kann, ist auch aus dem
Vergleich der Absorption auf dem Trager mit der Absorption auf dem ersten Mikro-
bewegungsseitenband die Bewegungsamplitude der lonen bestimmbar. Schatzt man
dieses Verhaltnis in Abbildung 18 auf 2:1 ab, so ergibt sich ein Modulationsindex von
0,6 und das Lamb-Dicke Kriterium kann als erfiillt betrachtet werden. Die bereits dis-
kutierten Konzepte zur Temperaturbestimmung kénnen daher auch auf den 2-lonen
Kristall ibertragen werden. Bei einem berechneten Gleichgewichtsabstand der lonen
von 4,5 um ergibt sich eine Mikrobewegungsamplitude von 160 nm; dies kénnte
zu einem Modulationsindex von maximal 4,3 fihren. Der hier gemessene kleinere

35



0,8 R
] 'm‘ ) 1_’ wole
n J. .' I " |
fiif

Zahlrate [kHz|
o

g
,
3
=1
3,

T T T T I T T T T T T T I T T T T T
%0 -8 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 O
Laserverstimmung [MHz]|

Abbildung 17: Monochromatisches Anregungsspektrum eines Coulomb-Kristalls aus
zwei lonen. Die Seitenbander der Mikrobewegung sind aufgrund der
Sattigung des Lasers stark tiberhoht. Bei kleinen Verstimmungen des
Kiihllasers nimmt die Kiihlleistung stark ab, so dass der Kristall schmilzt

und die Fluoreszenzemission noch vor der eigentlichen Resonanz ab-
bricht.

Modulationsindex deutet darauf hin, dass in Abbildung 18 die Kristallachse mit der
Laserachse einen Winkel von 80° bildet.

In den darauffolgenden Experimenten konnte gezeigt werden, dass die Mikrobe-
wegung und die Sakularbewegung hinreichend entkoppelt sind und eine Kihlung der
Sakularbewegung in das Quantenregime trotz einer um vier Gréfenordnungen héhe-
ren Mikrobewegungsenergie moglich ist. Ahnliche Ergebnisse wurden auch bei der
Kihlung zweier Be*- Ionen in einer elliptischen Paul-Falle erzielt [64]. Eine Kihlung
mehrerer lonen in den Grundzustand des Fallenpotentials konnte auch in linearen Fal-
len demonstriert werden, hier tritt entlang der Fallenachse keine Mikrobewegung auf
(65, 66).

In Abbildung 19 ist in einer Uberlagerung von 11 Einzelspektren das bichroma-
tische Anregungsspektrum eines 2-lonen Kristalls zu sehen. Bei der Auswertung die-
ses Spektrums ist zu bertcksichtigen, dass bei einem raumlich ausgedehnten Kristall
mehr Schwingungsmoden als bei einem punktférmigen Einzelion zu berticksichtigen
sind. Neben den Schwerpunktsmoden w,, wy, w, sind dies die Atmungsmode entlang
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Abbildung 18: Bichromatisches Anregungsspektrum eines 2-lonen Coulomb-Kristalls.
Das Spektrum umfasst sowohl den Trager als auch das erste Mikrobe-
wegungsseitenband.

der Kristallachse mit der Frequenz /3 - w, sowie zwei Moden einer Kippbewegung

um den Schwerpunkt (,rocking mode”) mit den Frequenzen w,, = /w2 — w2 sowie

we, = /w2 — w2, Die Frequenz der Kipp-Mode in der Horizontalebene der Falle ist
dabei kleiner als die natrliche Linienbreite des Kuhliberganges I' und kann daher
auch nur bis an die Dopplergrenze gekihlt werden. Die Frequenzen der anderen Frei-
heitsgrade erflillen zwar die Bedingung der starken Bindung, liegen aber spektral so
dicht beisammen, dass ihre individuelle spektrale Auflésung nicht médglich ist. Es kann
daher nur eine Uber all diese Freiheitsgrade gemittelte Besetzungszahl (n) ~ 1,3 aus
diesem Spektrum ermittelt werden. Dieser Wert stellt lediglich eine obere Schranke
dar, da die Bestimmung der Hohe der Seitenbénder im Anregungsspektrum durch das
Rauschniveau begrenzt wird; im vorliegenden Fall reichen die Seitenbander nicht tiber
den Rauschpegel hinaus. Der Vorteil dieser Kihlmethode liegt erneut darin, dass die
niedrigen Temperaturen als ein Gleichgewicht zwischen Kihlung und Heizung beliebig
lange aufrechterhalten werden kdnnen, was bei Anwendungen gespeicherter lonen
im Bereich der Quantenlogik entscheidend sein kann. Da Indium selbst keine gent-
gend langlebigen inneren Zustande besitzt, die fiir die Realisierung quantenlogischer
Operationen erforderlich sind, wird am Max-Planck-Institut fir Quantenoptik derzeit
eine heterogene Kette aus Mg*t- und InT-lonen auf ihre Eignung als Register eines
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Quantencomputers untersucht. Die Indium-lonen ilbernehmen dabei die Aufgabe des
Kiithlens und die Magnesium-lonen die des Rechnens. Die ersten Ergebnisse sind dabei
sehr vielversprechend [67].
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Abbildung 19: Bichromatisches Anregungsspektrum eines 2-lonen-Coulomb-Kristalls.
Das gezeigte Spektrum stellt eine Uberlagerung von 11 Einzelspektren
dar.
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4 Hochstauflosende Spektroskopie gespeicherter Indium-
Ionen

Bereits in Abschnitt 1 wurde gezeigt, wie durch die Stabilisierung eines Lasers auf
einen verbotenen Ubergang eines einzelnen gespeicherten lons ein Signal mit einer
auperst stabilen Ausgangsfrequenz erzeugt werden kann. Bevor ein optischer Uber-
gang jedoch in diesem Sinne als Referenz eines Frequenzstandards eingesetzt werden
kann, missen seine spektroskopischen Eigenschaften moglichst genau untersucht wer-
den. Ebenso muss ein Abtastlaser zur Verfligung gestellt werden, der die Aufldsung
der naturlichen Linienbreite des atomaren Referenziberganges, oder zumindest flr
moglichst lange Anregungszeiten 7 eine fourierlimitierte Frequenzaufldésung erlaubt.
Dazu darf die Linienbreite dieses Lasers nicht wesentlich gréfer als 1 Hz sein. Die hier
vorgestellten Ergebnisse sind dementsprechend unter dem Gesichtspunkt einer héch-
stauflésenden Spektroskopie zur Erarbeitung der Grundlagen einer neuen optischen
Uhr zu sehen.

4.1 Atomphysik des Indium-Referenziiberganges

Die physikalischen Eigenschaften des 1S, — 3P, Referenziberganges im Indium-lon
wurden bereits in den ersten Arbeiten zu diesem Thema eingehend untersucht [48, 68].
Deshalb sollen diese hier nur kurz zusammengefasst werden.

Als J = 0 — J = 0 Ubergang ist der Indium Referenzibergang zunéachst in allen
Multipolordnungen des Strahlungsfeldes verboten. Da das metastabile 3 Py-Niveau
Beimischungen der 3P;- und ! P;-Niveaus enthalt, besitzt das Dipol-Matrixelement
(18| 7|2 Py) einen von Null verschiedenen Wert. Diese Beimischungen werden durch
den magnetischen Dipolanteil der Hyperfeinwechselwirkung hervorgerufen. Will man
das Ubergangsmatrixelement und damit die Lebensdauer des metastabilen Niveaus
berechnen, so ist zu beachten, dass im Fall des Indium-lons die nur fir leichte Atome
streng gultige LS-Kopplung die Zustande nicht mehr korrekt beschreibt, sondern der
Fall der intermediaren Kopplung vorliegt. Auch der zur Kihlung verwendete 1 Sy — 3Py
Interkombinationsibergang wird nur durch Beimischungen des ' P, — Niveaus dipol-
erlaubt.

Mit den Kopplungskonstanten « und 3 lassen sich die intermediar gekoppelten
Zustande |2 P{) und |'P]) durch die reinen LS-Zustande ausdriicken:

PP = of’P)+6'Pr) (33)
'P) = —BPP)+al'h)
Das durch die Beimischungen gestdrte Niveau lasst sich tber die Mischkoeffizien-

ten ag und By dann entweder durch die intermediar gekoppelten Zustande oder die
reinen LS-Zustande darstellen:

>Po) + aol* Pi) + Go| " PY) (34)
= PPR) + (awa — BoB) P Pr1) + (aoB + Boa)|' Pr)

>Fo)
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Fir die Kopplungs- und Mischkoeffizienten konnten folgende Werte ermittelt wer-
den (48]

o = 0,997 (35)
g = —0,079
ay = —1,1-1073

Bo = 3,5-107°

Man erhélt damit folgendes Ubergangsmatrixelement zwischen dem Grundzustand
und dem gestdrten metastabilen Niveau:

(a8 + Bocr)
B
Damit lasst sich die Lebensdauer des metastabilen Niveaus (3 Py) leicht auf die Le-

bensdauer des 3 P;-Niveaus zurickfithren und man erhalt:

(*So| 7[> Pg) = (1So| 7> P{). (36)

3 _ (o1 s 3? (3
=) Gt mar O o7

Dabei bezeichnen wy; und wge die Ubergangsfrequenzen des Kihl- und des Re-
ferenziiberganges. Die Lebensdauer des 3P;-Niveaus wurde in [48] zu 7(3P;) =
(0,44 + 0,04us) bestimmt. Damit erhadlt man einen Wert fir die Lebensdauer des
3 py-Niveaus:

7(>Py) = (0,20 £0,03) s (38)

Zur experimentellen Bestimmung der Lebensdauer des 3 Py-Niveaus wird die Fluo-
reszenz auf dem Kiihltibergang als Funktion der Zeit beobachtet. Nach einer Anregung
des 3 Py-Niveaus kann erst nach dessen Zerfall wieder Fluoreszenz beobachtet wer-
den, der zeitliche Verlauf der Fluoreszenz entspricht also einer Stufenfunktion. Fasst
man viele dieser Stufenfunktionen zusammen, so ergibt sich eine exponentiell anstei-
gende Fluoreszenzkurve, aus der die mittlere Lebensdauer des 3 Py-Niveaus bestimmt
werden kann. Die Abbildung 20 zeigt diesen exponentiellen Anstieg der Fluoreszenz
liber einen Zeitraum von 400 ms in einer Zusammenfassung von 14935 Anregungen.
In den endgltigen experimentellen Wert gehen auch Anregungen ein, bei denen der
Anstieg bis zu einer Sekunde verfolgt wurde. Mit iber 20000 Anregungen erhélt man
fir die Lebensdauer des metastabilen Niveaus 7(3P,) = (0,195 £ 0,008) s [50, 69.
Dies stimmt exzellent mit der theoretischen Vorhersage Uiberein, weicht aber von dem
friher gemessenen Wert von 7(3Py) = (0,14 4 0,02) s ab [68]. Dieser alte Wert stitzte
sich jedoch nur auf die Auswertung von 150 Ereignissen und ist dementsprechend
weniger genau.

Die Beimischungen zu dem metastabilen Niveau fiihren zu leicht unterschiedlichen
g-Faktoren des 'Sy und des 2 Py Zustandes, was wiederum zu einem linearen Zeeman-
Effekt des Referenziberganges fihrt [68]:

V8

g(*Py) = g(*So) + NEIES)]

(aoa — Bof). (39)
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Abbildung 20: Anstieg der Fluoreszenzemission auf dem Kiihlibergang nach einer
Anregung des 2 P)-Niveaus in einer Zusammenfassung von fast 15000
Anregungen. Aus dem exponentiellen Anstieg der Fluoreszenz kann
die mittlere Lebensdauer des 3 Py-Niveaus bestimmt werden.

Der Unterschied zwischen den g-Faktoren des Grundzustandes und des metastabi-
len Niveaus betragt nach dieser Rechnung Aggy = (—3.5 = 0,2) - 1074, Dieser li-
neare Zeeman-Effekt stellt die wichtigste systematische Verschiebung des Indium-
Referenziiberganges dar, und um die angestrebte Genauigkeit von 1071® zu erreichen
ist eine Kontrolle des Magnetfeldes bis auf wenige uG notwendig. Auf die expe-
rimentelle Bestimmung der Zeeman-Verschiebung des Referenziilberganges wird in
Abschnitt 4.4 eingegangen.

4.2 Aufnahme hochstauflésender Spektren des Referenziiberganges

Die wesentlichen Komponenten der hochstaufldsenden Spektroskopie wurden bereits
im ersten Kapitel dieser Arbeit dargestellt. Nach den grundlegenden Vorschlagen von
Dehmelt gab es in der Literatur einige Diskussionen, ob der Kuhllaser und der Ab-
tastlaser gleichzeitig oder abwechselnd eingestrahlt werden sollten. Es wurde aber
bald klar, dass der Einfluss des Kuhllasers auf den Referenzibergang so stark ist,
dass hochstauflosende Spektren mit einer reproduzierbaren Resonanzfrequenz nur
bei einer abwechselnden Einstrahlung der beiden Laser zu erreichen sind [70]. Die
Anforderungen sind hierbei so hoch, dass die Extinktion bei elektronischen Schaltver-
fahren - etwa mit elektrooptischen Modulatoren - nicht ausreicht und die Laserstrahlen
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mit mechanischen Strahlunterbrechern geschaltet werden miussen.
Die zeitliche Sequenz zur Aufnahme der Spektren des Referenziberganges ist in
Abbildung 21 dargestellt.
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Abbildung 21: Zeitlicher Ablauf bei der Aufnahme eines hochstauflosenden Spek-
trums des Referenziberganges. Die gestrichelten Linien markieren die
Dunkelphasen des gespeicherten Ions.

Die Frequenz des Kuhllasers bleibt dabei unverandert, als ideal erwies sich ei-
ne leicht rotverstimmte Einstrahlung mit grofer Intensitat [56]. Die Kihlgrenze der
Seitenbandkithlung liegt zwar im Fall grofer Laserintensitaten etwas hoher, es kann je-
doch neben einer akzeptablen Kithlung auch eine hohe Fluoreszenzemission erreicht
werden. Dies ist fir den Nachweis der Anregungen des metastabilen Niveaus unab-
dingbar. Ebenso stellte sich heraus, dass sich die Stabilitat der Fluoreszenzemission
noch steigern lasst, wenn man den Kiihllaser auf die niederfrequente Flanke des ersten
oder zweiten niederfrequenten Mikrobewegungsseitenbandes abstimmt. Die grofere
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Verstimmung gegeniiber dem Trager bewirkt eine effektivere Kuhlung aus hoheren
Temperaturen, auf die das lon wahrend der Dunkelphasen aufgeheizt werden kann.
Um trotzdem eine ausreichend hohe Fluoreszenzemission zu erhalten, wird das lon
minimal aus dem Fallenzentrum ausgelenkt, wodurch die Mikrobewegungsseitenban-
der im Spektrum erhéht werden. Die Lamb-Dicke-Bedingung darf dabei jedoch nicht
verletzt werden.

Nach einer Kiihlphase wird der Kiihllaser abgeschaltet und der Abtastlaser fir typi-
scherweise 10— 15 ms eingestrahlt. Diese Zeitspanne muss lang genug sein, um gemaf
dem Fourierlimit FWHM = 1/t 4,,,- die gewlinschte Aufldésung zu ermdglichen. Danach
wird der Abtastlaser unterbrochen und fir 40 ms der Kihllaser eingestrahlt. Wird in
diesem Zeitintervall die Ubliche Fluoreszenzrate gemessen, so wird der Anregungsver-
such durch den Abtastlaser als erfolglos gewertet, das lon wahrend der 40 ms erneut
gekuhlt und es wird ein erneuter Versuch der Anregung des metastabilen Niveaus
unternommen. Die Frequenz des Abtastlasers kann dabei entweder variiert werden
oder unverandert bleiben. Entspricht die Zahlrate wahrend dieses 40 ms-Intervalls
jedoch der Dunkelzahlrate, so wird der Anregungsversuch durch den Abtastlaser als
erfolgreich betrachtet und ein Anregungsereignis in das Spektrum eingetragen. Vor
einem erneuten Anregungsversuch mit dem Abtastlaser muss der Zerfall des meta-
stabilen Niveaus abgewartet werden und das Ion erneut gekuhlt werden. Dazu wird
der Kiihllaser 400 ms eingestrahlt. Tritt danach keine Fluoreszenzemission ein, so
wird angenommen, dass sich das lon zu stark aufgeheizt hat und die Aufnahme des
hochstaufldsenden Spektrums wird unterbrochen. Durch eine starke Rotverstimmung
des Kihllasers um etwa 1 GHz kann das lon wieder gekuhlt und die Aufnahme der
Spektren fortgesetzt werden.

4.3 Frequenzstabiler Abtastlaser

Der zur Aufnahme der Spektren verwendete frequenzstabile Abtastlaser soll an dieser
Stelle nur kurz beschrieben werden. Ausfithrliche Beschreibungen sind in [71, 72, 73]
zu finden. Die im Rahmen dieser Arbeit gezeigten Spektren wurden mit einem dreistu-
figen Aufbau gewonnen. Die erste Stufe besteht aus einem diodengepumpten Nd:YAG
Laser bei 946 nm. Dieser wird auf einen hochstabilen Referenzresonator der Finesse
70 000 mittels des Pound-Drever-Hall-Verfahrens stabilisiert. Dabei kénnen im Prinzip
Laserlinienbreiten erreicht werden, die noch unterhalb der Schawlow-Townes Grenze
fur freilaufende Laser liegen. Die prinzipielle Grenze ist bei solchen aktiv geregelten
Systemen durch das Photonen-Schrotrauschen des verwendeten Photodetektors ge-
geben. Es konnte bereits gezeigt werden, dass ein Laser relativ zu dem Referenzreso-
nator auf Linienbreiten unter einem Hertz stabilisiert werden kann [53]. Das kritische
Problem stellen jedoch durch Vibrationen des Referenzresonators hervorgerufene
Langenschwankungen dar, die sich durch die Stabilisierungselektronik auf die Laser-
frequenz Uibertragen. Erste Erfolge der Laserstabilisierung bis in den Bereich von 10 Hz
nutzten daher die besondere Stabilitat optischer Tische, die auf vom restlichen Ge-
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baude getrennten Fundamenten stehen [74]. Das weltweit erste Lasersystem, dessen
absolute Linienbreite im Bereich weniger Hertz liegt, wurde auf einem Uber mehrere
Gummiseile an der Labordecke befestigten optischen Tisch realisiert [75]. Die hier
vorgestellten Experimente wurden mit einem auf einem konventionellen Lasertisch
montierten Aufbau durchgefthrt, die Linienbreite des Lasers begrenzte deshalb auch
die erreichbare spektroskopische Aufldsung.

Referenz -
Resonator

PM PM HC

Slavelaser
Masterlaser
m }

946 nm 473 nm 236,5 nm
30 mW 20 mW 20 pW

Abbildung 22: Schematische Darstellung des frequenzstabilen Abtastlasersystems.

Zur Abstimmung des Lasers gegentber dem Referenzresonator wird ein akustoop-
tischer Modulator (AOM) in doppeltem Durchgang verwendet. Mit der zweifachen Fre-
quenzverdoppelung im Anschluss an das Masterlasersystem bewirkt eine Frequenz-
anderung des Modulators um 1 Hz eine Frequenzanderung des auf das Ion einge-
strahlten UV-Lichtes um 8 Hz. Es wurden zwei verschiedene Referenzresonatoren
verwendet, die sich im wesentlichen hinsichtlich des Materials des Abstandhalters un-
terscheiden, auf den die hochreflektierenden Spiegel optisch kontaktiert sind. Dies ist
einmal Zerodur, einmal ULE-Glas (,ultra low expansion"), welches bei Raumtempera-
tur den kleinsten thermischen Ausdehnungskoeffizienten aller bekannten Materialien
aufweist. Eine aufwendige passive Isolierung sowie eine mehrstufige aktive Regelung
stabilisieren die Temperatur bis auf wenige mK und minimieren so Langenanderun-
gen wahrend der Experimentierphase. Verbleibende Temperaturschwankungen fihren
dann zu einer Verschiebung der Modulatorfrequenz, die den Laser in Resonanz mit
dem Indium-Ubergang hélt. In Abbildung 23 ist eine solche Drift der Resonanzfre-
quenzen mit der Zeit dargestellt. Die Richtung dieser Drift kann dabei von Messtag
zu Messtag wechseln, es wurden auch Richtungswechsel wahrend eines Messtages
beobachtet.

Da der Masterlaser alle fiir die Stabilisierung notwendigen Elemente enthélt, be-
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Abbildung 23: Drift des Referenzresonators relativ zur Indium-Resonanz tiber mehre-
re Stunden. Die Anpassung der beiden zeitlich etwas getrennten Mes-
sperioden an eine einzige Parabel liefert im oberen Teil der Messung
keine optimale Ubereinstimmung. Dies macht die Extrapolation der
Resonatordrift (iber langere Messpausen hinweg schwierig.

sitzt dieser relativ hohe intrinsische Verluste und seine Ausgangsleistung ist fiir eine
zweifache Frequenzverdoppelung nicht ausreichend. Aus diesem Grund wird das Licht
des Masterlasers in einen zweiten sogenannten Slave-Laser injiziert, dessen Resona-
tor auf das Licht des Masterlasers stabilisiert wird. Durch das sogenannte ,injection
locking" kann so die Linienbreite des Masterlasers auf den Slave-Laser tbertragen
werden [76]. Innerhalb dieses Resonators wird die erste Frequenzverdoppelung mit
einem KNbOs-Kristall durchgefiihrt. In einem weiteren Uberhdhungsresonator, der
mittels des Hansch-Couillaut Verfahrens auf die Frequenz des eingekoppelten Lichtes
stabilisiert wird, findet in einem BBO-Kristall die zweite Frequenzverdoppelung statt.

Die Justage des Abtastlasers auf die Position des Ions kann nicht wie in Falle des
Kuhllasers durch Optimieren der Fluoreszenzemission erfolgen. Stattdessen wird das
Licht des Abtastlasers (iber eine Strecke von mehreren Metern mit dem aus entgegen-
gesetzter Richtung eingestrahlten Licht des Kuhllasers Uiberlagert und dann mit einer
Linse der Brennweite f = 300 mm auf das lon fokussiert. Die GroRe des Fokusses kann
wie auch im Falle des Kihllasers aus dem Abschneidebild des Lasers an den Fallenelek-
troden abgeschatzt werden und betragt etwa (30 x 40) um. Da nach der Kihlphase
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mit ot-polarisiertem Licht nur das mr = 9/2 Zeeman-Niveau des Grundzustandes
besetzt ist und das 3 Py-Niveau ebenfalls den Gesamtdrehimpuls F = 9/2 besitzt,
muss das Licht des Abtastlasers in o~ -Polarisation eingestrahlt werden, um eine An-
regung zu ermoglichen. Da die Orientierung des lons durch die Ausbreitungsrichtung
des Kihllasers gegeben ist, muss die Orientierung der Achsen der \/4-Plattchen im
Abtastlaserstrahl und Kiihllaserstrahl gleich sein.

4.4 Auffinden des schmalen Referenziiberganges

Die Schwierigkeit des Auffindens eines Uberganges mit einer Frequenzbreite von etwa
1 Hz wird deutlich, wenn man sich vergegenwartigt, dass die Aufldsung kommerzieller
Wellenldangenmessgerate im Bereich von etwa 100 MHz liegt. Eine genauere Vorab-
bestimmung der Wellenlange des Abtastlasers kann wie schon beim Kiihllaser im
blauen Spektralbereich durch die Aufnahme von dopplerfreien Resonanzlinien des
Tellur-Molekuls erfolgen. In Abbildung 24 ist die dopplerfreie Tellurlinie 4020 zu sehen
(77]. Da die Eigenfrequenz der Tellurlinie jedoch nicht mit der halben Frequenz des
Indium-Referenziberganges bereinstimmt, ist nach der Bestimmung einer Tellurre-
sonanz eine Neujustage des Abtastlasers notwendig, was einige Stunden in Anspruch
nehmen kann. Die Frequenz des Abtastlasers kann so im UV auf etwa 10 MHz genau
bestimmt werden.

0,87 .

0,6 7

04

0,2

Dopplerfreie Absorption [0. E |

0,0

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
195 200 205 210 215 220 225 230 235 240 245 250 255
Laserverstimmung [MHz, AOM]

Abbildung 24: Dopplerfreie Absorption der Tellurlinie 4020 bei einer Frequenz
von (633 697,1 & 0,4) GHz [77]. Die halbe Frequenz des Indium-
Referenziberganges liegt demgegeniiber bei 633 701,2 GHz.
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Nimmt man an, dass die Frequenzbreite des Abtastlasers etwa 100 Hz betragt, so
kann dieser in Schritten von maximal 100 Hz abgestimmt werden ohne die Resonanz
zu Uberspringen. In der Praxis wurden hier Frequenzschritte von 96 Hz gewahlt, dies
entspricht gerade 12 Hz Schritten mit dem doppelt durchlaufenen AOM bei 946 nm.
Bei jeder Frequenz wird fir den Anregungsversuch des Referenziiberganges und die
darauffolgende Detektion einer moglichen Anregung ein Zeitintervall von etwa 50 ms
benotigt. Diese Zeitspanne setzt sich aus einer Anregungszeit von 10 ms, einer Totzeit
von | — 2 ms zwischen Abtastlaser- und Kuhllasereinstrahlung, sowie einer Zeitspanne
von 40 ms fur die Detektion zusammen. Diese Zeitspanne ist ndtig, um bei einer Fluo-
reszenzzahlrate von etwa 500 Hz auf dem Kihlubergang und einer Dunkelzahlrate von
etwa 10 Hz sicher zwischen einem Hell- und einem Dunkelzustand des Ions unterschei-
den zu kénnen. In einer Sekunde kann so ein Frequenzintervall von 2 kHz abgefahren
werden, flr ein Frequenzintervall von 10 MHz sind dann mindestens 5000 Sekunden
zu veranschlagen. Durch Instabilitaten des Abtastlasers oder des gespeicherten Ions
kann sich diese Zeitspanne noch beliebig verlangern. Zusétzlich ist zu beachten, dass
bei dieser relativ schnellen linearen Frequenzvariation von der Resonanzlinie nicht
wesentlich mehr als ein Anregungsereignis zu erwarten ist. In der Praxis wurde daher
nach jeder detektierten Anregung die Frequenz des Abtastlasers um 288 Hz zurtck-
gestellt und ein weiterer Anregungsversuch bei derselben Frequenz unternommen.
Nur wenn erneut Anregungen auftraten, wurde dieser Frequenzbereich genauer auf
mogliche Resonanzlinien untersucht.

Das Spektrum des Referenziberganges besteht nicht nur aus dem gesuchten Tra-
ger der Resonanz, sondern auch aus verschiedenen Bewegungsseitenbandern. Wie
auch bei dem Kuhlibergang treten dabei die Mikrobewegungsfrequenz Q, die Sa-
kularfrequenzen w,_,, . sowie die Kombinationsfrequenzen Q + w, ,, . auf. Um trotz
der relativ grofen Frequenzschritte ein detektierbares Signal von dem Referenziber-
gang zu erhalten, wird die Intensitat des Abtastlasers weit tiber die Sattigungsintensitat
erhoht. Dies fihrt andererseits dazu, dass neben den bereits genannten Fallenfrequen-
zen auch verschiedene Linearkombinationen der Fallenfrequenzen als Seitenbander
im Spektrum des Referenziberganges auftreten. In Abbildung 25 sind alle wahrend
einer mehrstiindigen Messung detektierten Resonanzlinien aufgetragen; bei einer Aus-
dehnung des untersuchten Frequenzbereiches liefen sich noch wesentlich mehr Linien
finden. Man erkennt dabei, dass die Abstande der Linien nicht nur den einfachen Fallen-
frequenzen, sondern auch Subharmonischen und verschiedenen Differenzfrequenzen
zuzuordnen sind.

Um herauszufinden, ob es sich bei einer Linie tatsachlich um den Trager der Reso-
nanz handelt, untersucht man, wie sich die Frequenz dieser Linie bei einer Variation
der Fallenparameter verschiebt. Die Frequenz des Tragers ist selbstverstandlich unab-
hangig von den Fallenparametern, die Frequenzen der Seitenbander hangen jedoch
von den a- und ¢- Parametern sowie der Fallenfrequenz Q ab. In Abbildung 26 ist
die Verschiebung einer Linie bei einer Variation der Fallengleichspannung V' von 30 V
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Abbildung 25: Seitenbander des Referenziiberganges. Aufgrund der starken Sattigung
durch den Laser und der Nachweiswahrscheinlichkeit von nahezu 100%
werden neben dem Trager der Resonanz auch zahlreiche Bewegungs-
seitenbander angeregt. Eine Identifikation des Tragers aus dieser Fille
von Linien ist auferst schwierig.

auf 28 V bzw. 26 V sowie einer Variation der Fallenfrequenz Q von 10,02 MHz auf
10,03 MHz zu sehen. Da die Frequenz relativ zu dem Referenzresonator gemessen
wird, beobachtet man zunéchst eine zeitliche Verschiebung der Resonanzen, die auf ei-
ne Drift des Referenzresonators zurtckzuftihren ist. Dies ist in Abbildung 23 zu sehen.
Diese Drift 1asst sich jedoch tblicherweise durch ein Polynom 2. Ordnung modellie-
ren, und man erkennt deutlich die Abweichung der durch veranderte Fallenparameter
verschobenen Linien von der linearen Drift des Referenzresonators. Die beobachte-
ten Linienverschiebungen deuten darauf hin, dass es sich bei dieser Linie um das
Seitenband Q + 3w, + 2w, handelt.

Trotz der Mdglichkeit, die einzelnen Seitenbander durch ihre Frequenzverschie-
bung bei einer Variation der Fallenparameter zu identifizieren, bleibt diese Methode
zeitlich sehr aufwendig und zudem sind die Resultate aufgrund der groBen Zahl der
Seitenbander nicht immer eindeutig. Als wesentlich effizienter erwies sich stattdessen
die Auswertung von Spektren, die unter gleichzeitiger Einstrahlung des Kuhl- und des
Abtastlasers gewonnen wurden.

Die Fluoreszenzemission eines V-férmigen drei-Niveau-Systems unter kontinuier-
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Abbildung 26: Frequenzverschiebung eines Seitenbandes bei Variation der Fallenpa-
rameter. Die schwarzen Quadrate entsprechen den mit den tblichen
Fallenparametern (2 = 10,02 MHz, Vpe = 30 V) aufgenommenen
Resonanzfrequenzen, die Veranderungen der Fallenparameter sind je-
weils angegeben. Die hier beobachteten Frequenzverschiebungen wei-
sen auf das Seitenband 2 + 3w, + 2w, hin.

licher Einstrahlung zweier Laser wurde in der Literatur ausgiebig auf die Frage hin
diskutiert, ob auch in diesem System Spriinge der Fluoreszenzintensitat auftreten.
Cohen-Tannoudij konnte zeigen, dass auch hier Dunkelphasen der Fluoreszenz auf-
treten, wenn der zweite Laser in Resonanz mit dem schwachen Ubergang ist [78].
Im Zeitmittel Gber viele Lebensdauern - in diesem Experiment zwei Sekunden - fiihrt
dies zu einem deutlichen Absinken der Fluoreszenzintensitat. Entscheidend flr die
Nitzlichkeit dieser Methode zum Auffinden des Referenziilberganges ist nun, dass
die Anregungswahrscheinlichkeit auf dem schwachen Referenzibergang bei gleich-
zeitiger Einstrahlung des Kihllasers wesentlich geringer ist als bei abwechselnder
Einstrahlung. Bei einer Laserleistung des Abtastlasers von 10 xW, was etwa der 107-
fachen Sattigungsleistung entspricht, kann demnach nur der dopplerfreie Trager der
Resonanz, der die starkste Komponente im Spektrum bildet, angeregt werden. Die
Linienbreite des Referenztberganges ist in diesem Fall durch die um finf Gropenord-
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Abbildung 27: Spektrum des Referenziiberganges bei kontinuierlicher Einstrahlung
des Kuhllasers. Der Referenziibergang ist dabei stark verbreitert und
in seiner Frequenz verschoben.

nungen grofere Linienbreite des Kihllasers gegeben, weshalb die Resonanzfrequenz
in wesentlich groperen Frequenzschritten gesucht werden kann. In Abbildung 27 ist
die Fluoreszenzemission bei gleichzeitiger Einstrahlung beider Laser in Abhangigkeit
der Frequenz des Abtastlasers dargestellt.

Der Nachteil der Methode besteht nun darin, dass die in Abbildung 27 gemessene
Resonanz nicht die ungestdrte Resonanz des Referenziberganges darstellt, sondern
durch das Licht des Kihllasers in der Frequenz verschoben ist. Im sogenannten ,dres-
sed atom"-Bild fiihrt die Wechselwirkung mit dem Kuhllaser zu einer Aufspaltung
des Grundzustandes in zwei Niveaus mit dem Abstand der effektiven Rabi-Frequenz
Qepp = VO2 + 62, Dabei ist © die resonante Rabi-Frequenz und ¢ die Verstimmung
des Kihllasers. Im Falle einer Verstimmung ¢ ist die Besetzung dieser Niveaus nicht
mehr gleich und man erhalt nur eine frequenzverschobene Linie im Absorptionsspek-
trum des Abtastlasers. Da die Rabi-Frequenz proportional zum elektrischen Feld des
eingestrahlten Lasers ist, hangt die Resonanzfrequenz des Referenziberganges linear
von der der Wurzel der Kiihllaserleistung ab. Nimmt man mehrere Spektren mit unter-
schiedlicher Kiihllaserleistung auf und tragt anschliefend die Resonanzfrequenzen in
Abhangigkeit der Wurzel der Kihllaserintensitat auf, so kann man , wie in Abbildung 28
gezeigt, auf die ungestorte Resonanz des Referenziiberganges extrapolieren. Bei der
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Abbildung 28: Resonanzfrequenz des Referenziiberganges bei kontinuierlicher Ein-
strahlung des Kuhllasers. Aus der Extrapolation der Kurve zu ver-
schwindender Kihllaserleistung lasst sich die unverschobene Reso-
nanzfrequenz bestimmen.

Extrapolation ist noch zu beachten, dass auch die Verstimmung des Kihllasers § zu ei-
ner Verschiebung der Resonanz des Referenziiberganges fihrt. Da diese Verstimmung
nur mit einer Genauigkeit einiger 10 kHz bekannt ist, kann der Frequenzbereich fiir die
Suche des ungestdrten Referenziberganges auch nicht weiter als dieser Wert einge-
grenzt werden. Bei noch weiter erhdhten Intensitaten des Abtastlasers sind fiir dieses
System interessante Quanten-Interferenzphdnomene vorhergesagt worden [79].

Dennoch kann nach dieser Messung ziigig mit der oben beschriebenen gepulsten
Doppelresonanz der Trager des Referenziiberganges gefunden werden. Abbildung 29
zeigt die Kontrollmessung einer so gefundenen Resonanz auf etwaige Frequenzver-
schiebungen in Abhangigkeit der Fallenparameter.

4.5 Hochstauflésende Spektroskopie des Referenziiberganges

Um nun den Referenziibergang mit moglichst hoher Auflésung zu spektroskopieren,
wird die Frequenz des Abtastlasers linear variiert, d.h. die Frequenz wird nicht mehr
wie im Suchmodus nach einer Anregung zurlckgestellt um diese zu tberpriifen. Typi-
sche Schrittweiten reichen dabei im UV von 8 Hz mit einer Wiederholung pro Frequenz
bis zu 8 Hz mit 4 Wiederholungen. Die exakte Bestimmug einer Scangeschwindigkeit
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Abbildung 29: Auf dem Trager der Resonanz ist keine Verschiebung der Frequenz mit
den Fallenparametern mehr sichtbar.

ist dennoch schwierig, da nach einer erfolgten Anregung eine langere Periode der
Kuhllasereinstrahlung folgt (400 ms) als nach einem erfolglosen Anregungsversuch
(40 ms). Die Scangeschwindigkeit in der Linienmitte ist daher etwas geringer als in
den Linienfligeln. Bei geringen Laserleistungen liegt die Anregungswahrscheinlichkeit
jedoch unter 10% und man kann eine ndherungsweise Scangeschwindigkeit aus den
kurzen Wartezeiten ermitteln. Man erhélt Geschwindigkeiten von etwa 130 Hz pro Se-
kunde bei schnellerer Scanweise; bei langsameren Scans entsprechend etwa 32 Hz pro
Sekunde. Diese Geschwindigkeiten sind nun relativ zu dem Referenzresonator berech-
net worden; zur Bestimmung der wahren Scangeschwindigkeit, die fir die Ermittlung
einer Linienbreite der Resonanzen notwendig ist, muss noch die Frequenzdrift des Re-
ferenzresonators bertcksichtigt werden. Diese betragt, wie in Abbildung 23 zu sehen
ist im UV typischerweise 8 Hz pro Sekunde.

In Abbildung 30 ist ein hochauflésendes Spektrum des Referenziberganges zu
sehen. Die angelegte Scangeschwindigkeit betragt in diesem Bild 32 Hz pro Sekunde
bei einer linearen Resonatordrift von etwa -8 Hz pro Sekunde. Diese Drift ist in der
Abbildung 30 noch nicht bericksichtigt. Da die Drift der Scanrichtung entgegengesetzt
ist, ist die wahre Scangeschwindigkeit um diesen Betrag grofer, die wahre Linienbreite
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Abbildung 30: Hochauflosendes Spektrum des Indium Referenziberganges. Die La-
serleistung betragt hier 2 W, die Linienbreite etwa 800 Hz, die Drift
des Referenzresonators ist dabei nicht korrigiert.

erhdht sich dann um das Verhéltnis von Drift- zu angelegter Scangeschwindigkeit.

Theoretisch betragt die Sattigungsintensitat des Referenziiberganges fiir typische
Fokusgropen von (50 x 50) um? und der Annahme eines monochromatischen Lasers
nur etwa 1 pW. Far Laserleistungen im Bereich einiger Milliwatt, wie in Abbildung
30, erwartet man daher eine starke Sattigungsverbreiterung des Referenziberganges.
In Abbildung 31 ist die Zahl der Anregungen in einer Resonanz in Abhangigkeit von
der Laserleistung dargestellt. Man erkennt deutlich das Sattigungsverhalten zu hohen
Laserleistungen hin. Um Spektren ohne Sattigungsverbreiterung zu erhalten, muss die
Leistung des Abtastlasers im Bereich einiger 10 nW liegen. Die endliche Laserlinien-
breite im Bereich von etwa 100 Hz fithrt zu einer deutlich hoheren Sattigungsintensitat
als der theoretische Wert von 1 pW.

Eine bestmdgliche Auflésung des Referenziberganges erreicht man bei koharenter
Anregung mit sogenannten w-Pulsen, die in der Resonanz eine Anregungswahrschein-
lichkeit von 100% erzielen. Dafiir muss die Dauer der Anregungspulse kirzer als die
Koharenzzeit des Lasers sein. Mit dem hier beschriebenen Laseraufbau ist eine ko-
harente Anregung nur bei Pulsdauern unter 1 ms zu erwarten; bei dieser Pulsdauer
konnten jedoch keine Anregungen mehr nachgewiesen werden.

Bei einer Laserleistung von 35 nW, wie in Abbildung 32, sind pro Spektrum nur
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stung des Abtastlasers.

noch etwa 10 Anregungen zu erwarten, was die Bestimmung einer Linienbreite schwie-
rig macht. Deshalb wurden bei gleichen Parametern 20 Spektren aufgenommen und
anschlieBend tberlagert, um so eine gentigend hohe Zahl an Anregungen zu erhalten.
Bei dieser Uberlagerung ist darauf zu achten, dass die Drift des Referenzresonators
korrekt bertcksichtigt wird, da sonst das resultierende Spektrum kunstlich verbreitert
wird. Daftir wird zunachst die Resonanzfrequenz jedes einzelnen Spektrums durch
Anpassung einer Lorentz-Kurve ermittelt und danach werden die einzelnen Kurven
Uberlagert. Die Form der einzelnen Spektren ist dabei nicht zwingend lorentzférmig,
sondern reflektiert die Frequenzfluktuationen des Abtastlasers. Eine Anpassung an
eine Gaup-Funktion liefert dabei keine signifikant anderen Werte. Die gesamte Mess-
zeit fur die 20 Spektren betrug etwa 20 Minuten. Das Uberlagerte Spektrum wird
dann um den linearen Anteil der Resonatordrift bereinigt und an eine Lorentzkurve
angepasst. Die volle Breite bei halber Hohe dieser Lorentzkurve betragt 170 Hz, was
einer spektralen Auflésung év/v von 1,3 x 107! entspricht. Als weitere Bestatigung
fur die erreichte spektrale Auflésung kann die Beobachtung dienen, dass 50 % der
Anregungen innerhalb eines spektralen Fensters von 200 Hz liegen.

4.5.1 Allan-Varianz des Indium-Frequenznormals

Im vorangegangenen Abschnitt wurde der Indium-Referenziibergang mit den Begriffen
der optischen Spektroskopie diskutiert. In diesem Abschnitt soll nun kurz erortert
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Abbildung 32: Uberlagerung von 20 hochstaufldsenden Spektren des Referenziber-
ganges bei einer Laserleistung von 35 nW. Die beobachtete Linienbrei-
te ist von den Frequenzinstabilitaten des Abtastlasers bestimmt.

werden, wie sich die erzielten Ergebnisse in das Begriffsgeriist der Frequenznormale,
wie es im ersten Kapitel eingefithrt wurde, Gbersetzen. Von besonderem Interesse
ist dabei die Allan-Varianz o, (7 = 1sec), die das beschriebene System aufweisen
wirde, wenn man es als Frequenznormal, d.h. mit einem auf den Referenziilbergang
stabilisierten Laser betreiben wirde. Dabei sind folgende Punkte zu beachten:

e Die Gleichung (7) wurde unter der Annahme einer fourierlimitierten Anregung
gewonnen. Dies ist in dem in Abbildung 32 gezeigten Spektrum nicht der Fall.
Nimmt man an, dass die beobachtete Aufldsung etwa der Laserlinienbreite ent-
spricht, so musste die Anregungszeit unter einer Millisekunde liegen, um die
Bedingungen einer fourierlimitierten Anregung zu erfillen.

e Mit einer Linienbreite von 170 Hz kann die Allan-Varianz des Abtastlasers auf
oy (T = 1sec) = 107** abgeschatzt werden. An dem Indium lon war jedoch
eine Mittelungszeit von einigen Minuten erforderlich, um eine vergleichbar ho-
he spektroskopische Aufldsung zu erhalten, aus der ein Fehlersignal zur aktiven
Frequenzregelung des Lasers gewonnen werden kann. Dies ist etwa die Zeit, die
benotigt wird, um ein einzelnes Spektrum mit etwa 10 Anregungen aufzuneh-
men, die dann in das Uberlagerte Spektrum von Abbildung 32 eingehen. Auf
diesen Zeitskalen zeigt der Laser jedoch bereits eine deutliche Frequenzdrift, so
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dass seine Allan-Varianz zunimmt, falls keine Driftkompensation vorgenommen
wird.

¢ In den Erlauterungen zu Gleichung (7) wird darauf hingewiesen, dass das Signal-
zu-Rausch-Verhaltnis bei der Abfrage eines Referenziiberganges in einem Einzel-
ion nicht grofer als 1 sein kann. Das Erreichen des Wertes 1 setzt aber voraus,
dass auf der Resonanz mit fourierlimitierten Anregungspulsen tber einen 7-Puls
mit einer Wahrscheinlichkeit von 100% das metastabile Niveau angeregt werden
kann. In unserem Fall betragt die maximale Anregungswahrscheinlichkeit jedoch
nur etwa 10%, wodurch die Kurzzeitstabilitat entsprechend herabgesetzt wird.

Die Angabe eines Wertes fiir o, (7 = 1sec) ist schwierig, da einerseits bestimmt
werden muss, ab welchem Zeitpunkt die Stabilisierung des Lasers auf den Referenz-
Ubergang die aktive Frequenzregelung ilbernehmen kann, andererseits der Einfluss der
relativ geringen Anregungswahrscheinlichkeit abgeschatzt werden muss; insgesamt er-
scheint aber ein Wert o, (1 = 1sec) > 102 realistisch. In kiinftigen Messungen muss
nun versucht werden, mit einer erhéhten Laserintensitat und kleinerer Laserlinien-
breite fourierlimitierte Anregungspulse zu erzeugen und auf dem Referenziilbergang
m-Pulse mit einer hohen Anregungswahrscheinlichkeit zu beobachten.

4.6 Systematische Verschiebungen des In™ Referenziiberganges

Neben der Stabilitat, die in der Allan-Varianz zum Ausdruck kommt, ist die Genauigkeit
die zweite entscheidende Grofe zur Charakterisierung der Qualitat eines Frequenznor-
mals. Die Genauigkeit bezeichnet dabei die Fehlergrenzen, innerhalb derer die gemes-
sene Frequenz mit der ungestorten atomaren Ubergangsfrequenz tbereinstimmt. Die
Genauigkeit wird dabei von den durch externe Storeffekte hervorgerufenen Frequenz-
verschiebungen bestimmt, daher ist die Empfindlichkeit des Referenziilberganges auf
solche Storeffekte von entscheidender Bedeutung. In Abschnitt 4.1 wurde bereits
der Einfluss des linearen Zeeman-Effektes diskutiert, der den groften Beitrag zu den
moglichen Frequenzverschiebungen eines Indium-Frequenznormals liefert.

4.6.1 Transversale Magnetfeldkompensation

Bevor die Magnetfeldabhangigkeit des Referenziilberganges genau untersucht wer-
den kann, mussen zunachst definierte Bedingungen geschaffen werden, das heift,
vorhandene Magnetfelder miissen so gut wie moglich kompensiert werden. Die Kom-
pensation der transversalen Felder kann auf dem Kiihliibergang durch Beobachtung
des Hanle-Effektes [80] des Grundzustandes [81] erfolgen. Man regt dabei wie in den
in Abschnitt 3 gezeigten Kihlspektren die 'Sy, F = 9/2 — 3P, F = 11/2 Kompo-
nente mit o+ polarisiertem Licht an und induziert dabei Amr = +1-Ubergéange. Falls
keine magnetischen Felder am Ort der lonen vorhanden sind, kann dieser Prozess
fortgesetzt werden, bis die gesamte Population in das mrp = 9/2-Unterniveau des
Grundzustandes gepumpt ist. Der mp = 9/2 — mp = 11/2 Ubergang ist innerhalb
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der Zeeman-Mannigfaltigkeit der starkste Ubergang (48|, weshalb bei vollstandigem
optischen Pumpen auch die starkste Fluoreszenzemission beobachtet werden kann.
Im Falle eines Magnetfeldes wird dieser Prozess des optischen Pumpens nun gestort.
Die durch das optische Pumpen erzeugten magnetischen Dipole prazedieren mit der
Larmor-Frequenz wy, um die Feldachse. Stimmt diese nicht mit der Richtung des La-
serstrahls (iberein, so erscheinen die Atome in Richtung des Laserstrahles in einer
Superposition der verschiedenen m g-Niveaus. Ist die Zeit zwischen den Anregungen
wesentlich langer als eine Periode der Larmor-Frequenz, so geht die magnetische Aus-
richtung vollig verloren, und es findet kein optisches Pumpen statt. Die Fluoreszenze-
mission ist in diesem Fall um den Faktor 2,5 geringer. Dieser Anstieg der Fluoreszenz
bei verschwindendem Magnetfeld lasst sich als Nullfeldresonanz an gespeicherten
lonen beobachten.

Da die Empfindlichkeit einer Hanle-Resonanz von der Lebensdauer des betrach-
teten Zustandes abhangt, konnen mit dem Hanle-Effekt des Grundzustandes sehr
schmale Nullfeldresonanzen gewonnen werden. Dies wurde bereits fir die Realisie-
rung extrem empfindlicher Magnetometer im Nanogauss-Bereich ausgenutzt [82]. Mit
zunehmender Sattigung des Uberganges nimmt die Zeit zwischen den Anregungen
und damit die Lebensdauer des Grundzustandes ab, weshalb es sich empfiehlt, den
Hanle-Effekt an einer puffergasgekiihlten lonenwolke durchzufiihren. So kénnen trotz
geringer Sattigung relativ hohe Zahlraten erzielt werden. Eine gute Kompensation der
statischen Felder kann nur durch eine mehrfache iterative Durchfithrung des Kompen-
sationsvorganges erreicht werden, da die Breite der Nullfeldresonanz in einer Richtung
zunimmt, wenn senkrecht dazu noch Felder vorhanden sind.

4.6.2 Eichung der Spulen in Laserstrahlrichtung

Nach der Kompensation des Magnetfeldes transversal zur Ausbreitung des Laser-
strahles muss noch das Magnetfeld der Spulen in Laserstrahlrichtung geeicht werden.
An diese soll ein definiertes Feld angelegt werden und so die Magnetfeldabhangig-
keit des Referenziiberganges untersucht werden. Dies kann mit der Methode der
radiofrequenz-optischen Doppelresonanz erfolgen, die in Abbildung 34 schematisch
erlautert ist. Die Methode ist ahnlich den ersten Doppelresonanzexperimenten von
Brossel und Bitter, in denen eine Veranderung der Besetzung der m p-Unterniveaus
des angeregten Zustandes durch ein RF-Feld anhand einer Anderung der Polarisa-
tion der Resonanzfluoreszenz nachgewiesen wurde [83]. Die Experimente hier folgen
einem Vorschlag von Dehmelt zur Anderung der Absorption polarisierten Lichtes in
einer Gaszelle durch Manipulation der Besetzung der m ; Niveaus des Grundzustandes
eines J = 1/2 — J = 1/2 Uberganges [84|.

Im Indium-lon verwendet man die ' = 9/2 — F = 9/2 Komponente des Kiihltber-
ganges in einer puffergasgekihlten lonenwolke. Bei Einstrahlung von o™ -polarisiertem
Licht wird die gesamte Besetzung des Grundzustandes in das mpr = 9/2-Unterni-
veau gepumpt. Da im angeregten Zustand kein Niveau mit mp = 11/2 zur Verfugung
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Abbildung 33: Kompensation des senkrecht zur Ausbreitung des Laserstrahles gerich-
teten Erdmagnetfeldes durch den Hanle-Effekt des Grundzustandes.
Eine Unsicherheit in der Kompensation von 20 mA entspricht bei der
gegebenen Spulengeometrie einem Restmagnetfeld von etwa 50 mG,
was zu einer Verschiebung des Referenziiberganges von 30 Hz fihrt.

steht, kann keine Fluoreszenz mehr emittiert werden. Eine Detektion des Ubergan-
ges mit linear polarisiertem Licht ist aber moglich und kann dazu benutzt werden,
die Laserfrequenz auf die Resonanz abzustimmen. Legt man ein Magnetfeld B, in
Laserstrahlrichtung an, so spalten die m g-Unterniveaus des Grundzustandes um den
Betrag AF = gupB auf. Der g-Faktor des Indium-Kerns ist aus einer NMR-Messung
sehr genau bekannt [85], die Aufspaltung des Grundzustandes kann daher zu 930 Hz/G
berechnet werden.

Man kann diese Aufspaltung nun messen, indem man mit den Kompensations-
spulen senkrecht zur Laserstrahlrichtung ein magnetisches Wechselfeld einstrahlt. Mit
diesem konnen direkte Ubergange zwischen den m p-Unterniveaus des Grundzustan-
des induziert werden, falls die Frequenz des Wechselfeldes gerade in Resonanz mit
der Aufspaltung des Grundzustandes ist. Die Ubergange zwischen den my Unterni-
veaus fuhren dazu, dass auch fur das eingestrahlte Lichtfeld Ubergange mit Amp = 1
wieder moglich werden, was zu einem Anstieg der Fluoreszenzemission fiihrt.

In Abbildung 35 sind Messungen zur RF-optischen Doppelresonanz bei vier ver-
schiedenen Frequenzen des magnetischen Wechselfeldes zu sehen. Die Variation des
Magnetfeldes B, fihrt dann zu dem beschriebenen Anstieg der Fluoreszenz, wenn
die Bedingung hwrr = gup|B| erflllt ist. Zusatzlich zu den radiofrequenz-optischen
Doppelresonanzen tritt eine Nullfeldresonanz auf. Da die Spule, an die das Radio-
frequenzfeld angelegt wird, nicht mehr zur Kompensation des Erdmagnetfeldes zur
Verfiigung steht, ist in diesen Experimenten eine zuséatzliche transversale Feldkom-
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Abbildung 34: Schema der radiofrequenz-optischen Doppelresonanz zur Eichung des
Magnetfeldes in Laserstrahlrichtung.

ponente vorhanden. Bei einem starken angelegten Feld in Laserstrahlrichtung kann
dieses transversale Feld vernachlassigt werden. Verschwindet dagegen das Feld in
Strahlrichtung, so prazediert das magnetische Moment der ausgerichteten lonen um
das transversale Feld. Analog zu dem im vorherigen Abschnitt beschriebenen Hanle-
Effekt des Grundzustandes fuhrt dies zu einer Depolarisation des Grundzustandes und
optische Ubergange mit Amp = +1 werden wieder moglich.

Tragt man nun, wie in Abbildung 36, die gemessene Aufspaltung der m g-Niveaus
in Abhangigkeit des angelegten Spulenstromes auf, so kann der Spulenstrom in ein
Magnetfeld umgerechnet und so die verwendete Spule geeicht werden. In diesem Fall
betragt der Eichfaktor (200 4+ 2) mA/G. In [48] wird beschrieben, wie auch auf der
F =9/2 — F = 11/2 Komponente des Kihliberganges RF-optische Doppelreso-
nanzmessungen durchgefiihrt werden kénnen.

4.6.3 Zeemanverschiebung des Referenzilberganges

In Abschnitt 4.1 wurde bereits das Zustandekommen eines linearen Zeeman-Effektes
zwischen zwei Zustdnden mit gleichem Gesamtdrehimpuls J = 0 erklart. Fir die Mes-
sung des Zeeman-Effektes der mp = 9/2 — mp = 7/2 Komponente wird tber die
zuvor geeichten Spulen ein definiertes Magnetfeld in Laserstrahlrichtung angelegt.
Um die Verschiebung des Referenziiberganges durch das Magnetfeld von der Drift
des Referenzresonators unterscheiden zu kdnnen, muss zunachst tber mehrere Spek-
tren hinweg die Drift des Referenzresonators verfolgt werden. Danach werden ein
oder mehrere Spektren mit angelegtem Magnetfeld aufgenommen; anschliefend wird
wieder ein Spektrum ohne Magnetfeld zur Kotrolle der Resonatordrift aufgenommen.
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Abbildung 35: Radiofrequenz-optische Doppelresonanz auf der F = 9/2 — F =9/2
Komponente des Kihliiberganges.

Die Drift des Referenzresonators kann so zwischen den unverschobenen Spektren in-
terpoliert werden und man kann die Verschiebung gegentber der Interpolationskurve
bestimmen.

Diein Abbildung 37 gezeigten Messpunkte wurden iber einen Zeitraum von 18 Mo-
naten gewonnen. Innerhalb dieses Zeitraumes wurden bei einer Offnung der Vakuum-
kammer die Feldspulen einmal komplett ab- und wieder aufgebaut und anschliefend
neu geeicht. Dennoch liegen alle Messpunkte auf einer Geraden, was die Genauigkeit
der oben beschriebenen Eichmessung bestéatigt. Die gemessene lineare Verschiebung
von (—636 + 27)Hz/G fihrt zu einem g-Faktor von g(*Pp) = (=9,87 +0,05) - 1074
flr das metastabile Niveau oder zu einem Unterschied zwischen den g-Faktoren von
Agoo = (—3,2+£0,05)-10~*, was in guter Ubereinstimmung mit dem berechneten Wert
liegt [68].

Um die Magnetfeldabhéngigkeit des Referenziberganges zu reduzieren, kann da-
ran gedacht werden, die |mp = +1/2) — |mp = +1/2) Komponenten des Refe-
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Abbildung 36: Zeeman-Aufspaltung des Indium-Grundzustandes in Abhangigkeit des
Spulenstromes. Mit dem g-Faktor des Grundzustandes lasst sich ein
Eichfaktor von (200 & 2) mA /G fiir das B-Feld der Spulen ermitteln.

renzliberganges zu benttzen, die eine kleinere Verschiebung von +224 Hz /G zeigen
und symmetrisch um eine unverschobene Mittelfrequenz aufspalten. Es ist aber noch
zu klaren, ob auch auf diesem Ubergang eine gentigend hohe Anregungsrate fiir die
optisch-optische Doppelresonanz erreicht werden kann. In jedem Fall wird ein Fre-
quenzstandard auf der Basis eines einzelnen Indium-lons eine mehrstufige u-Metall
Abschirmung zur Kontrolle des Magnetfeldes auf wenige uG beinhalten missen.

4.6.4 Weitere systematische Linienverschiebungen

Uber weitere Linienverschiebungen, die die erreichbare Genauigkeit eines Indium-
Frequenznormals begrenzen, kdnnen zum gegenwartigen Zeitpunkt nur Abschatzun-
gen vorgenommen werden, da die Verschiebungen wesentlich kleiner als die momen-
tane spektroskopische Auflésung sind. Detailliertere Rechnungen zu den einzelnen
Verschiebungen sind in [57, 86| zu finden:

e Doppler-Effekt:
Im Lamb-Dicke Bereich fiihrt der Dopplereffekt erster Ordnung im Spektrum zu
diskreten Seitenbandern im Abstand der Oszillationsfrequenzen. Diese kdbnnen
aber spektroskopisch aufgeldst und der in erster Ordnung dopplerfreie Trager
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Abbildung 37: Linienverschiebung des Referenziiberganges im externen Magnetfeld.
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kann eindeutig identifiziert werden. Der Dopplereffekt zweiter Ordnung fihrt zu
einer Verschiebung der Resonanz und skaliert im Falle der Séakularbewegung mit
der Temperatur des Ions, im Falle der Mikrobewegung mit der verbleibenden
nicht kompensierten Bewegungsamplitude. Mit den in Abschnitt 3 erreichten
Werten liegt die relative Verschiebung fiir beide Bewegungstypen unter 10718,

Elektrische Felder:

Bei der Verschiebung durch elektrische Felder ist vor allem die Wechselwirkung
des Referenziilberganges mit dem Fallenfeld zu bertcksichtigen. Im Zeitmittel
verschwindet das elektrische Feld der Falle an jedem Ort, das Zeitmittel des
Quadrates des Feldes verschwindet jedoch nicht und skaliert mit dem Quadrat
der Entfernung vom Fallenzentrum. Dies fiihrt zu einem quadratischen Stark-
Effekt in Abhangigkeit der kinetischen Restenergie des Ions. Durch Vergleich mit
demisoelektrischen neutralen Cd-Atom kann die elektrische Polarisierbarkeit des
Indium-lons abgeschatzt werden, wobei im Falle des positiv geladenen Indium
lons die Elektronen fester an den Kern gebunden sind und die Polarisierbarkeit
damit kleiner ist. Bei den erreichbaren Temperaturen und Mikrobewegungsam-
plituden betragt die relative Frequenzverschiebung weniger als 10720,

Bei den in anderen Arbeitsgruppen ebenfalls untersuchten alkali-ahnlichen lonen
tritt eine Wechselwirkung des Quadrupolmomentes der D-Niveaus mit dem stati-
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schen Feldgradienten der Falle auf. Im Quecksilber Ion konnten so bereits in einer
linearen Falle Verschiebungen von +12 Hz und —27 Hz gemessen werden, wenn
der Referenziibergang in verschiedenen Richtungen spektroskopiert wurde [26).
In spharischen Fallen kann zwar ohne statische Feldanteile gearbeitet werden, es
konnen jedoch Probleme mit Feldern auftreten, die zur Kompensation der Mikro-
bewegung verwendet werden. Im Falle des Indium-lons ist dieser Effekt aufgrund
des verschwindenden Drehimpulses der Elektronenhiille in dem 3 Py-Niveau nur
vom Kerndrehimpuls bestimmt und damit um viele Gropenordnungen kleiner.
Dies konnte sich als der entscheidende Vorteil eines Indium-Frequenznormals
gegeniiber den auf alkali-dhnlichen Ionen basierenden Varianten erweisen. In
letzter Zeit wurde vorgeschlagen, durch Verwendung eines Isotops mit Gesamt-
drehimpuls F = 0 die Quadrupolverschiebung des metastabilen D-Niveaus in
alkali-dhnlichen Ionen zu umgehen [87|. Die Konsequenzen, die sich aus dem
notwendigen Wechsel der Feinstrukturkomponente des Referenziberganges er-
geben, sind aber bisher nicht eingehend diskutiert worden.

e Lichtverschiebungen:

Die Verschiebung des Referenziberganges mit dem eingestrahlten Kiihllaser-
licht wurde in den vergangenen Abschnitten bereits untersucht. Um jedwede
Verschiebung zu vermeiden, muss der Kihllaser wahrend der Abfrage des Re-
ferenziberganges mechanisch unterbrohen und die Falle méglichst vollstandig
von Streulicht abgeschirmt werden. Die thermische Strahlung bei einer Fallen-
temperatur von 300 K fiihrt zu einer Linienverschiebung im Bereich 5 - 10717,
Diese Verschiebung kann jedoch durch eine Kontrolle der Fallentemperatur kon-
stant gehalten werden und eine Temperaturregelung der Falle auf +1 K reduziert
die Unsicherheit dieser Verschiebung unter 10718,

Insgesamt sind die erwarteten Verschiebungen so klein, dass ein Frequenzstandard
mit einer Genauigkeit von 10™!® auf Basis eines einzelnen gespeicherten Indium-lons
moglich erscheint.
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5 Absolutfrequenzmessung des Indium-Referenziiberganges

In den bisher vorgestellten Messungen zur hdchstaufldsenden Spektroskopie wur-
den die Resonanzfrequenzen entweder beziiglich des Referenzresonators angegeben
oder um die Linienmitte zentriert. Die Messung der Absolutfrequenz erfordert einen
hohen experimentellen Aufwand, da sie den Vergleich einer Frequenz im optischen
Spektralbereich (etwa 10 Hz) mit der um viele Gropenordnungen kleineren Frequenz
der Casium-Uhr (9,2 GHz) erfordert. Anstelle einer Casium-Uhr kénnen auch andere,
zuvor mit Hilfe der Casium-Uhr geeichte Transferstandards verwendet werden. Den-
noch muss fir die Verwendung als Frequenznormal die Absolutfrequenz des Indium-
Referenziberganges moglichst genau bekannt sein. Der Betrieb einer optischen Uhr
erfordert dariber hinaus eine kontinuierliche Anzeige der Zeit, also das Herunterteilen
der optischen Frequenz in einen elektronisch zahl- und verarbeitbaren Bereich.

Die experimentellen Techniken des Messens und Herunterteilens optischer Fre-
quenzen konnten in den letzten Jahren zum Teil erheblich vereinfacht werden. In den
ersten Messungen optischer Frequenzen wurden sogenannte harmonische Frequenz-
ketten eingesetzt, die auf der fortgesetzten Frequenzverdoppelung einer Mikrowellen-
frequenz bis in den optischen Frequenzbereich basieren. Daflr sind eine Reihe von
Transferoszillatoren erforderlich, die gleichzeitig aktiv aufeinander stabilisiert werden
mussen, was einen erheblichen experimentellen Aufwand bedeutet [88, 89]. Dariiber
hinaus sind Aufbauten harmonischer Frequenzketten fir die Messung lediglich einer
optischen Frequenz geeignet, die Messung benachbarter optischer Frequenzen erfor-
dert in der Regel komplett neue Aufbauten.

Eine deutliche Vereinfachung dieser Methode konnte durch die Verwendung so-
genannter optischer Frequenzteilerstufen erreicht werden. Dabei wird das Konzept
der harmonischen Ketten sozusagen umgekehrt und grofe, optische Frequenzinter-
valle werden sukzessive bis in den elektronisch zéhlbaren Bereich heruntergeteilt.
Typischerweise werden die Frequenzintervalle dabei schrittweise halbiert [90, 91], es
wurden aber auch Teilerstufen entwickelt, die Frequenzintervalle in drei gleiche Teile
dividieren [92].

Der grofte Fortschritt ergab sich aber durch die Verwendung optischer Frequenz-
kamme, die eine kontinuierliche Folge optischer Frequenzen in jeweils festem Abstand
zueinander erzeugen. Dieser Frequenzkamm kann dann als Lineal im Frequenzraum
zur Abmessung grofer Frequenzintervalle verwendet werden. Die ersten Frequenz-
kdmme basierten noch auf der Phasenmodulation in elektrooptischen Modulatoren,
wobei die aufmodulierten Seitenbander in einem externen Resonator tberhdht wur-
den. Entspricht der freie Spektralbereich dieses Resonators gerade der Modulations-
frequenz des Phasenmodulators, so kann auf diese Weise ein breiter Frequenzkamm
erzeugt werden (93, 94]. Noch weiterreichende Frequenzkdmme kénnen durch mo-
dengekoppelte Femtosekundenlaser erzeugt werden, die eine kontinuierliche Folge
kurzer Pulse mit konstantem zeitlichen Abstand erzeugen (95, 97]. Im Frequenzraum
fuhrt dies zu einer kontinuierlichen Folge diskreter Frequenzen im Abstand des inver-
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sen Pulsabstandes, wobei der Frequenzabstand w, der einzelnen Kamm-Moden auf ein
Casium-Frequenznormal stabilisiert werden kann. Extrapoliert man diesen Frequenz-
kamm bis zum Nullpunkt der Frequenzachse, so ist die Frequenz der dem Nullpunkt
nachsten Mode wq durch die Dispersion der Gruppengeschwindigkeit im Laserresona-
tor bestimmt. Die Frequenz w,, einer beliebigen Mode ist dann w,, = nw, + wy, wobei
wo immer noch durch Vergleich einer Kamm-Mode mit einer bekannten optischen
Frequenz gemessen werden muss [96).

Durch die Verwendung mikrostrukturierter Fasern ist es kurzlich gelungen, Fre-
quenzkdmme auf eine Breite von Uber einer Oktave auszudehnen. Auf diese Weise
kann auch wy auf einfache Weise bestimmt werden, indem die Schwebungsfrequenz
zwischen der zweiten Harmonischen einer niederfrequenten Kamm-Mode (2 - (nw; +
wp)) und der nachstgelegenen hochfrequenten Kamm-Mode (2nw, + wp) gemessen
wird. Der Frequenzkamm kann so zur Messung beliebiger Frequenzen im gesamten
optischen Spektrum eingesetzt werden [97, 98, 99].

In dieser Arbeit wurden die Fortschritte auf dem Gebiet der optischen Frequenz-
messung durch zwei Messungen der Absolutfrequenz des Indium-Referenziiberganges
mit fortschreitender Genauigkeit ausgenutzt. Dabei konnte mit der Institut far Laser-
physik in Novosibirsk sowie der Gruppe fiir Laserspektroskopie am Max-Planck-Institut
fir Quantenoptik in Garching sehr erfolgreich zusammengearbeitet werden.

5.1 Absolutfrequenzmessung mit Hilfe einer lodzelle
5.1.1 Messaufbau

Diese erste Absolutfrequenzmessung des Indium Referenziberganges beinhaltet al-
le oben vorgestellten Techniken der optischen Frequenzmessung [100]. Am nieder-
frequenten Ende der Frequenzkette steht ein methanstabilisierter HeNe-Laser [101],
dessen Frequenz mehrfach an der PTB in Braunschweig gegentiber einer Casium-Uhr
geeicht worden war. Dieser Laser emittiert bei einer Wellenlange von 3,39 um und wird
zunachst zweimal in seiner Frequenz verdoppelt. Dabei kommen ein Farbzentrenlaser
bei 1,69 um und ein Diodenlaser bei 848 nm als Transferoszillatoren zum Einsatz.

Diese Frequenz soll nun mit der Fundamentalfrequenz des Abtastlasers bei 946 nm,
dessen vierte Harmonische den Indium-Referenzibergang anregt, verglichen werden.
Zur Uberbrickung dieses Frequenzintervalles wird zunachst eine optische Frequenz-
teilerstufe eingesetzt. Dabei wird die Schwebungsfrequenz zwischen der zweiten
Harmonischen des Indium-Abtastlasers (2 f3)und der Summenfrequenz eines Nd:YAG-
Lasers bei 1064 nm (f1) mit einem Diodenlaser bei 852 nm ( f) auf einen Lokaloszillator
(fro) stabilisiert.

Insgesamt ist zwischen diesen Frequenzen stets die Bedingung 2f3 = f1 + fo+ fro
erfillt. Der Nd:YAG-Laser bei 1064 nm ist dabei Uiber seine zweite Harmonische mittels
dopplerfreier Sattigungsspektroskopie auf die a19 Hyperfeinkomponente des R(56)32-
0 Uberganges in molekularem lod stabilisiert. Die verbleibende Frequenzliicke von
1,433 THz zwischen den Diodenlasern bei 852 nm und 848 nm wird zuletzt mit einem
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Abbildung 38: Schematische Darstellung der Frequenzkette zur Absolutfrequenzmes-
sung des Indium Referenziiberganges.
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frene | 88376182599937 Hz
fro 831500000 Hz
Jmod 6 341 800 000 Hz
froa | 563260223471 000 Hz

Tabelle 2: Numerische Werte der zur Auswertung der Frequenzkette erforderlichen
Frequenzen.

Frequenzkammgenerator Uberbrickt, der auf der Phasenmodulation in einem elektro-
optischen Modulator beruht. Dieses Intervall entspricht bei einer Modulationsfrequenz
fmoa VON 6341,8 MHz gerade 226 Moden. In Abbildung 38 ist der Aufbau dieser Fre-
quenzkette nochmals schematisch zusammengefasst. Insgesamt besteht zwischen der
Frequenz des Indium-Referenziiberganges f;,,, der Frequenz des HeNe-Lasers fgene.
der Schwebungsfrequenz fz und der lodfrequenz f;,q folgender Zusammenhang:

fln:8'fHeNe+rod+2'(fB_226'fmod)_fLO- (40)

Dabei bezeichnet f1o die Summe aller in der Kette verwendeten Radiofrequenzoszil-
latoren. In Tabelle 2 werden die in der Auswertung verwendeten numerischen Werte
dieser Frequenzen zusammengefasst.

5.1.2 Diskussion der Ergebnisse

Bei der Messung wurde der AOM, der den Abtastlaser gegeniilber dem Referenzreso-
nator verstimmt, in Schritten von 1 Hz iber die Resonanz gefahren. Im UV entspricht
dies einer Schrittweite von 8 Hz. Der Zahler zur Messung der Schwebungsfrequenz
bei 852 nm wurde bei jeder achten eingestellten AOM-Frequenz ausgelesen; die Zu-
ordnung der einzelnen Anregungen des Referenziiberganges zu einer Schwebungs-
frequenz erfolgt daher nachtraglich in der Datenauswertung.

Abbildung 39 zeigt die Struktur eines typischen einzelnen Anregungsspektrums;
die Zahl der Anregungen ist dabei in 80Hzan) Intervallen zusammengefasst und
es ist fur jede AOM Frequenz die gemessene Schwebungsfrequenz dargestellt. Die
Streuung dieser Messwerte spiegelt die Kurzzeitinstabilitdt des Nd:YAG-Lasers bei
1064 nm wider.

Insgesamt wurden 40 solcher Spektren aufgenommen, dabei wurden 1002 An-
regungen des Referenziiberganges registriert. Wahrend der Messung wurde die Ge-
schlossenheit der Kette nicht kontinuierlich tberprift. Es kdnnen jedoch nachtraglich
Schwebungsfrequenzen, die mehr als 150 kHz iber oder unter dem Mittelwert lie-
gen ausgeschlossen werden, da bei diesen Messungen die Kette mit Sicherheit nicht
geschlossen war.

In einer einfachen Auswertung kann zunéchst jeder Anregung des Referenziiber-
ganges die nachstgelegene Schwebungsfrequenz zugeordnet werden und so die An-
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Abbildung 39: Typisches Einzelspektrum zur Messung der Absolutfrequenz. Gleich-
zeitig werden die Anregungen des Referenziiberganges (graue Balken)
und die Schwebungsfrequenz bei 852 nm (schwarze Quadrate) aufge-
nommen. An die Schwebungsfrequenzen wird eine Gerade angepasst,
um die Kurzzeitschwankungen des Iodstandards zu eliminieren.

regungswahrscheinlichkeit als Funktion der Schwebungsfrequenz und damit auch der
Absolutfrequenz aufgetragen werden. Abbildung 40 zeigt das Ergebnis dieser Aus-
wertungsmethode. Der Nachteil dieser Methode besteht darin, dass ein Gropteil der
Messpunkte, namlich diejenigen AOM-Frequenzen, bei denen keine Anregung des
Referenziilberganges stattfand, nicht in die Auswertung eingeht, was eine unnotige
Verkleinerung der zur Verfugung stehenden Datenbasis darstellt. AuBerdem fithren
die Kurzzeitschwankungen des 1064 nm-Lasers zu einer relativ breiten Verteilung.
Fir die endgtltige Auswertung wurde daher ein anderes Verfahren gewahit: Fiur
jedes der 40 Spektren wird an die gemessenen Schwebungsfrequenzen eine Gera-
de angepasst. Den registrierten Anregungen des Referenziberganges wird dann als
Schwebungsfrequenz der entsprechende Wert auf dieser Geraden zugeordnet, die Ko-
ordination erfolgt dabei Uber die AOM-Frequenzen. Physikalisch bedeutet dies, dass
der Referenzresonator als Schwungrad betrachtet wird, das auf kurzen Zeitskalen we-
sentlich weniger schwankt als der 1064 nm-Laser. Nach dieser Zuordnung kdnnen
erneut die Anregungen als Funktion der Absolutfrequenz aufgetragen werden, Abbil-
dung 41 zeigt das Ergebnis dieser Auswertung. Anregungen, die zu einem Zeitpunkt
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Abbildung 40: Zusammenfassung aller Anregungen als Funktion der absoluten Laser-
frequenz. Den einzelnen Anregungen wurde dabei direkt die gleich-
zeitig gemessene Schwebungsfrequenz zugeordnet. Durch die Kurz-
zeitschwankungen des iodstabilisierten Lasers ergibt sich eine relativ
breite Verteilung.

aufgenommen wurden, an dem die Kette kurzzeitig nicht geschlossen war, missen
bei dieser Methode nicht mehr vernachlassigt werden, da mit der Anpassung einer
Geraden an die Schwebungsfrequenzen diese Zeitraume interpoliert werden kénnen.

Da die genaue Linienform der Anregungskurve nicht bekannt ist, wurde zur Bestim-
mung der Linienmitte und damit der Absolutfrequenz des Indium-Referenziiberganges
in Abbildung 41 keine Anpassung einer Glockenkurve an die Messdaten vorgenom-
men. Stattdessen wurde einfach der Mittelwert samtlicher Anregungsfrequenzen ge-
bildet. Dies ist gerechtfertigt, da links und rechts von der Resonanz die kompletten
Linienfligel aufgezeichnet wurden. Als Ergebnis fir die Absolutfrequenz des Refe-
renziberganges erhalt man so:

fin = 1267402452914 (41) kHz. (41)

Der Fehler wird hauptsachlich von der Frequenzunsicherheit der verwendeten lod-
linie bestimmt[102]. Da die Geschlossenheit der Kette nicht kontinuierlich Gberwacht
wurde, werden zusatzliche systematische Unsicherheiten der Messung auf weniger als
10 kHz abgeschatzt. Wie im vorherigen Abschnitt gezeigt, kdnnen Verschiebungen des
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Abbildung 41: Zusammenfassung aller Anregungen als Funktion der absoluten Laser-
frequenz. Den einzelnen Anregungen wurde dabei der zugehdrige Wert
auf der Geraden zugeordnet, die zuvor an die Schwebungsfrequenzen
angepasst worden war.

Indium-Referenziiberganges bei der erreichten Genauigkeit vollstandig vernachlassigt
werden.

Um systematische Effekte bei der dopplerfreien Spektroskopie an lod auszu-
schliefen, wurden bei der Messung zwei verschiedene lodzellen verwendet. In Abbil-
dung 42 sind die Messdaten aus Abbildung 40 auf die beiden lodzellen aufgeteilt. Es
sind keine signifikanten Abweichungen zwischen beiden Zellen feststellbar.

5.2 Frequenzmessung mit einem modengekoppelten Kurzpulslaser
5.2.1 Messaufbau

Bei der im vorherigen Abschnitt beschriebenen Frequenzmessung war die Unsicher-
heit durch den zur Uberbrickung des Frequenzintervalls von 946 nm bis 852 nm
erforderlichen lodstandard gegeben. Um eine hohere Genauigkeit der Messung zu er-
reichen, muss die Fundamentalfrequenz des Abtastlasers (946 nm) direkt an die vierte
Harmonische des HeNe-Lasers (848 nm) angebunden werden [103].

Die hierfiir notwendigen weitreichenden Frequenzkdmme wurden in letzter Zeit mit
Hilfe von modengekoppelten Femtosekunden-Lasern, deren Spektrum in Quarzfasern
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Abbildung 42: Vergleich der Absolutfrequenz des Referenziiberganges mit zwei ver-
schiedenen lodzellen. Es sind keine systematischen Abweichungen er-
kennbar.

noch weiter verbreitert wird, erzeugt. In dieser Messung wurde noch kein Uber eine
Oktave verbreiterter Frequenzkamm eingesetzt, mit dessen Hilfe optische Frequen-
zen direkt vermessen werden kéonnen. Stattdessen wurde das niederfrequente Ende
der Frequenzkette an den auch in der vorherigen Messung benutzten methanstabili-
sierten HeNe-Laser angebunden, dessen Frequenz seit der letzten Messung mit Hilfe
einer Casium-Fontanen-Uhr neu geeicht worden war. Es ist daher zu erwarten, dass
die Genauigkeit der Messung von der Reproduzierbarkeit dieses Standards bestimmt
ist, was durch die Auswertung der Messergebnisse auch bestatigt werden konnte.
Um systematische Fehler der Frequenzmessung weiter zu reduzieren, wurde die Ge-
schlossenheit der Frequenzkette kontinuierlich iberwacht [104, 105]. Gleichung (43)
beschreibt den Zusammenhang zwischen der Frequenz des HeNe-Lasers (fxene) und
der Frequenz des Indium-Referenziiberganges fr,.:

frin =16 faene —4(fB + 1 fr) — frLO- (42)

Dabei bezeichnet fp die Schwebungsfrequenz bei 946 nm und f, die Repetitionsra-
te des Femtosekundenlasers und damit den Frequenzabstand der einzelnen Kamm-
Moden, fro bezeichnet die Zusammenfassung aller in den Phasenlocks verwendeten
Lokaloszillatoren. Tabelle 3 fasst die numerischen Werte der wichtigen Frequenzen
zusammen.
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Abbildung 43: Schematische Darstellung der Frequenzkette zur Absolutfrequenzmes-
sung des Indium Referenziiberganges.
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frene | 88376182599976 Hz
fro 1632000000 Hz
fr 76 000 000 Hz

n 482 285

Tabelle 3: Numerische Werte der zur Auswertung der Frequenzkette erforderlichen
Frequenzen.

5.2.2 Auswertung und Diskussion der Ergebnisse

Bei dieser Messung wurde die Aufnahme von Anregungen des Indium-Referenziber-
ganges und die Bestimmung der Schwebungsfrequenz bei 946 nm zeitlich exakt koor-
diniert. Zu jeder eingestellten AOM-Frequenz des Abtastlasersystems wird die Schwe-
bungsfrequenz gemessen und es werden typischerweise 16 Anregungsversuche des
Indium-Referenziiberganges durchgefiihrt; die Schrittweite des Modulators betragt
10 Hz.

In Abbildung 44 ist die Aufnahme eines Einzelspektrums gezeigt. Die Streuung
der Schwebungsfrequenzen um eine Gerade spiegelt wie in der vorherigen Messung
die Kurzzeitschwankungen der Frequenzkette sowie des Indium-Abtastlasers wider.
Diese sind hier jedoch um etwa zwei Gropenordnungen kleiner als in der vorher-
gehenden Messung. Es stellt sich die Frage, ob es sinnvoll ist, auch hier den Refe-
renzresonator des Abtastlasers als Schwungrad zu betrachten und eine Gerade an
die Schwebungsfrequenzen anzupassen. Da die hier beobachtete Streuung jedoch
in etwa von der gleichen Groépenordnung wie die in Abschnitt 4 aus der hochstauf-
l6senden Spektroskopie ermittelte Linienbreite des Abtastlasers ist, tragt vermutlich
auch der Abtastlaser selbst signifikant zu dieser Streuung bei. Der Referenzresonator
kann daher nicht mehr als stabiles Schwungrad betrachtet werden und es wurde auf
eine Linearisierung der Schwebungsfrequenzen verzichtet. Ebenso ist die Streuung
der Schwebungsfrequenzen klein gegenliber der Reproduzierbarkeit der Frequenz
des HeNe-Lasers zwischen einzelnen Fullungen der Methanzelle. Von einer Lineari-
sierung der Schwebungsfrequenzen ware daher keine Steigerung der Genauigkeit der
Frequenzmessung zu erwarten.

Statt nach Einzelspektren wurden die Messpunkte nun nach den Fillungen der
Methanzelle des HeNe-Lasers sortiert. Dies hat den Vorteil, dass dessen Reproduzier-
barkeit von Fillung zu Fillung direkt sichtbar wird. Jeder gemessenen Schwebungs-
frequenz wird dabei aus allen Spektren der jeweiligen Fullung eine Anregungswahr-
scheinlichkeit des Referenziiberganges zugeordnet.So kann ein Spektrum der Anre-
gungswahrscheinlichkeit in Abhangigkeit der Absolutfrequenz gewonnen werden. Da
die Lage des Anfangs- und Endpunktes der Einzelspektren gegentber der Resonanz
nicht konstant war, treten so in den Linienfligeln Schwebungsfrequenzen auf, bei de-
nen nur sehr wenige Anregungsversuche durchgefithrt wurden. Dies fihrt zu grofen
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Abbildung 44: Struktur eines Einzelspektrums zur Messung der Absolutfrequenz. Die
Form der Messpunkte der Schwebungsfrequenz gibt die Zahl der Anre-
gungen wieder. Ein Kreis entspricht dabei keiner Anregung, ein Strich
je nach Grope einer bis drei Anregungen. Es ist die gegentiber Abbil-
dung 39 wesentlich kleinere Streuung der Schwebungsfrequenzen zu
erkennen.

Fehlerbalken der Anregungswahrscheinlichkeit bei diesen Frequenzen. Bei der Anpas-
sung einer Gaup-Kurve an die Spektren, werden die einzelnen Messpunkte mit dem
inversen ihres Fehlers gewichtet. In Abbildung 45 ist ein solches Spektrum fir die
sechste Fullung des Methanstandards gezeigt, dort sind 674 Anregungen des Refe-
renziberganges zusammengefasst.

Abbildung 46 zeigt die bei allen 11 Fullungen der Methanzelle gemessenen Abso-
lutfrequenzen des Indium-Referenziberganges. Wie zu erwarten war, ist die Streuung
der Messwerte von Fillung zu Fullung wesentlich grofer als die statistische Unsicher-
heit einer Einzelmessung. Der Fehlerbalken der Einzelmessung ist dann auch nicht von
der Mess-Statistik, sondern von der Unsicherheit des Methanstandards bestimmt. Als
Frequenz des Indium-Referenziiberganges ergibt sich aus dieser Messung:

Fin = 1267402452899, 92 (0, 23) kHz (43)

Der Fehler setzt sich dabei aus der Streuung der Messwerte fiir die einzelnen Fullun-
gen 4 -A fg sowie der Unsicherheit der Kalibrierung des Methanstandards 16 - A fyene
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Abbildung 45: Auswertung der Anregungen als Funktion der Schwebungsfrequenz
fir eine typische Fillung der Methanzelle (Fullung Nr. 6). Die Fehler-
balken entsprechen dem Inversen der bei einer bestimmten Frequenz
unternommenen Anregungsversuche. In den Fligeln der Linie wurden
weniger Versuche unternommen, weshalb dort gropere Fehlerbalken
auftreten.

zusammen. Auch bei dieser Messung sind Verschiebungen des Indium-Referenziber-
ganges vernachlassigbar, bei Messungen mit noch weitergehender Genauigkeit muss
aber viel Sorgfalt auf die Magnetfeldkompensation in der lonenfalle verwendet wer-
den, am besten durch wiederholte Kompensation wahrend der Messperiode. Dieses
Ergebnis stimmt innerhalb der Fehlergrenzen mit der ersten Messung tberein und
verbessert die Genauigkeit um zwei GréBenordnungen. Mit einer relativen Unsicher-
heit von 1,8 - 10712 stellte diese Messung zum Zeitpunkt der Veroffentlichung die
genaueste Messung eines optischen Uberganges eines gespeicherten lons dar.

Als alternative Auswertung kann versucht werden, die Messperiode nicht nach den
verschiedenen Fillungen des Methanstandards aufzuteilen, sondern alle Anregungen
gemeinsam auszuwerten. Das so erhaltene Spektrum der Anregungswahrscheinlich-
keit in Abhangigkeit der Absolutfrequenz ist in Abbildung 47 dargestellt. Die Mit-
tenfrequenz dieses Spektrums lasst sich zwar mit groferer Genauigkeit festlegen als
der Mittelwert in Abbildung 46, da die begrenzte Reproduzierbarkeit des Methan-
standards dabei aber nicht zum Ausdruck kommt, wurde dieses Spektrum nicht zur
Bestimmung der Frequenz des Referenziiberganges herangezogen. Beide Methoden
liefern aber innerhalb der Fehlergrenzen tbereinstimmende Ergebnisse.
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ne Fullungen der Methanzelle des HeNe-Lasers. Aus dem Mittelwert
dieser Resonanzen wird das Endergebnis der Absolutfrequenz gewon-
nen. Die Streuung der Einzelwerte spiegelt die Reproduzierbarkeit des
HeNe-Lasers wider.
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quenz ohne Aufschlisselung nach einzelnen Fullungen der Methanzelle
des HeNe Lasers.
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6 Ausblick

Sowohl in Bezug auf die Kuhlung als auch auf die hodchstaufldsende Spektroskopie
besitzt Indium ein grofes Potenzial fiir weitergehende Arbeiten. Indium ist sicherlich
das einfachste System, das Seitenbandkiihlung erméglicht, dartber hinaus ist es das
einzige System, das eine kontinuierliche Seitenbandkiihlung und damit das Erreichen
einer Gleichgewichtstemperatur aus Kuhlung und Heizung ermdglicht. Deshalb kon-
nen fundamentale Fragen der erreichbaren Kihlgrenzen oder technischere Fragen der
Heizmechanismen in der Falle am Indium exemplarisch untersucht werden. Erste Ar-
beiten zu einer exakteren Temperaturbestimmung auf dem Referenziibergang wurden
bereits parallel zu dieser Arbeit durchgefithrt und ergeben konsistente Werte [50].

Die zuklnftige Richtung der Arbeiten zur Realisierung eines optischen Frequenz-
normals ist durch die hier vorgestellten Ergebnisse — und deren Beschrankungen —
klar vorgezeichnet. Die erreichte spektroskopische Aufldsung stellte mit dem beste-
henden Lasersystem die Grenze des Machbaren dar. Entscheidend fiir die Linienbreite
des Lasers ist dabei die Schwingungsisolierung des Referenzresonators. Um diese zu
verbessern, wurden verschiedene Ansatze wie das Aufhangen eines optischen Tisches
an Gummiseilen ausprobiert. Die tiberzeugendsten Ergebnisse konnten bislang mit ak-
tiv schwingungsgedampften Plattformen erzielt werden, wobei Laserlinienbreiten von
4 Hz fur Mittelungszeiten bis zu 26 Sekunden erreicht werden konnten [106).

Auch die Techniken fiir eine verbesserte Absolutfrequenzmessung sind in Form
von oktavbreiten Frequenzkdmmen bereits im Prinzip verfigbar. Die Frequenz des
Indium-Referenziiberganges wird dann direkt messbar, ohne auf Sekundarstandards
wie das Methan zurtckgreifen zu mussen. An dieser Stelle kann dann auch die span-
nende Frage der Systematiken des Indium-Uberganges, die in den hier vorgestellten
Messungen noch vernachlassigbar waren, angegangen werden. Hier muss sich zei-
gen, ob sich die erwarteten Vorteile des Indiums gegeniiber anderen Ionen auch im
Experiment umsetzen lassen. Der Vergleich hochstabiler Ubergange verschiedener
Systeme verspricht fiir sich ein auferordentlich spannendes Thema zu werden, da
so zum Beispiel die zeitliche Konstanz von Naturkonstanten untersucht werden kann.
Auch prazise Messungen der Gravitations-Rotverschiebung innerhalb eines Labors
erscheinen moglich.

Sicherlich ist der Weg bis zu einer Definition der Sekunde auf Basis des Indium-
Referenziiberganges noch weit, insbesondere die quantitative Untersuchung der Sy-
stematiken erfordert noch viel langwierige experimentelle Arbeit. Aufgrund der hier
vorgestellten Arbeiten wurde der Indium-Referenziibergang bereits in die Liste der
empfohlenen Wellenldngen zur Realisierung des Meters aufgenommen [107]. Der
Nachteil der gegentber Standards auf Basis gespeicherter Neutralatome schlechteren
Kurzzeitstabilitat kann durch die Verwendung eines entsprechend stabilen Abtastlaser-
systems ausgeglichen werden. Es sind aber auch kombinierte Systeme denkbar, die
mehrere Standards verschiedenen Typs vereinigen. Auf der anderen Seite sind die
standigen und immer wieder Uberraschenden Verbesserungen der konventionellen
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Casiumuhr, zuletzt durch Einfihrung der Fonténen-Technik, eine konstante Heraus-
forderung fur diejenigen, die die Uberlegenheit eines prinzipiell neuartigen Systems
beweisen wollen. Insgesamt verspricht die weitere Forschung an gespeicherten lonen
auf vielen Gebieten noch grofe Fortschritte und Indium Ionen kdnnen sicher einen
wichtigen Beitrag dazu leisten.
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