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Kapitel 1
Einleitung

Die Mittel der Spektroskopie zéhlen zu den préazisesten experimentellen Methoden
der Physik, ihre Anwendung erlaubt tiefen Zugang zum grundlegenden Versténd-
nis der Natur. Die spektroskopische Betrachtung atomarer Ubergangsfrequenzen
waren so eine wesentliche Triebfeder bei der Entwicklung der Quantenmecha-
nik, durchgefiihrt insbesondere an Wasserstoff als einfachstem Atom: Von der
Einfiihrung der Quantisierung in die Physik durch die Interpretation der Re-
gelmaBigkeit der Ubergangs-Spektren [1], iiber die Erweiterung der Theorie durch
die Quantenelektrodynamik, gefordert durch die experimentell gefundene Lamb-
Verschiebung [2], bis hin zu einem der derzeit prizisesten Tests der Quanten-
elektrodynamik anhand der Spektroskopie der 1S — 2S Linie [3]. Frequenzen
stellen gegenwértig die am genauesten messbaren physikalischen Grofilen dar -
das bietet auch fiir die Zukunft das Potential, mit jeder weiteren experimentellen
Verbesserung die Grundlagen der Physik neu iiberpriifen zu kénnen.

Die Energiedifferenzen zwischen verschiedenen Eigenzustédnden eines Atoms und
damit die atomaren Ubergangsfrequenzen héingen prinzipiell nur von fundamen-
talen physikalischen Konstanten ab, und sind so zunéchst feste Konstanten in
Raum und Zeit. Aus dieser Idee heraus wurden Frequenznormale mit Hilfe einer
Anbindung an atomare Uberginge entwickelt. Wihrend bei aktiven Systemen
wie dem Laser oder dem Maser die atomare Ubergangsfrequenz direkt als Strah-
lung verwendet wird, kann bei einem passiven atomaren Frequenzstandard eine
préazise definierte Wechselwirkung zwischen der elektromagnetischen Strahlung
und dem atomaren System zu einer hcheren Genauigkeit fithren. Einzelne oder
Ensemble praparierter Atome werden elektromagnetischer Strahlung ausgesetzt
und die resultierenden Uberginge werden detektiert. Daraus ergibt sich der Auf-
bau eines passiven atomaren Frequenznormals in drei Teile: Einem unabhéngigen
atomaren Absorber, einem anregenden Lokaloszillator und einer Detektions- und
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Riickkopplungselektronik, die den Lokaloszillator in Resonanz mit dem atoma-
ren Ubergang hilt. Als Ausgangssignal des Frequenzstandards dient dann die
Lokaloszillatorfrequenz, die eine Zeiteinheit iiber eine feste Anzahl von Null-
durchgéngen festlegt. Spéater wird von diesem Bild ausgehend eine Einfiihrung
in die Charakterisierung der Qualitdt eines passiven atomaren Frequenznormals
gegeben.

Die Sekunde als genaueste SI-Einheit ist seit 1967 auf diese Art in Anwendung
von Mikrowellen-Spektroskopie auf einen Hyperfein-Ubergang bei etwa 9,19 GHz
in 133Cs-Atomen definiert. Die derzeit besten primiren Frequenznormale sind
atomare Fontdnen, also Atomstrahl-Apparaturen, die Genauigkeiten bis in den
Bereich von 107" erreichen [4]. Ein Ubergang von Mikrowellenstrahlung zu um
5 GroBenordnungen hoheren optischen Referenzfrequenzen bietet, bei dhnlich
groffem absolutem Fehler in der Frequenzbestimmung, das Potential einer im-
mensen Steigerung der Genauigkeit. Mit der Entwicklung des Lasers und einer
kontinuierlichen Verbesserung der Frequenzstabilitdt optischer Lokaloszillatoren
ist dieser Ubergang gegenwirtig moglich. So werden derzeit verschiedene ato-
mare Systeme im Hinblick auf einen optischen Frequenzstandard experimentell
untersucht [4,5]. Die Entwicklung der Techniken zur Speicherung einzelner Ionen
in Quadrupolfallen [6] und ihrer Laserkiihlung [7,8] erlauben dauerhafte optische
Spektroskopie nahezu unabhéngig von Bewegungseinfliissen des einzelnen Atoms:
Innerhalb des Lamb-Dicke-Bereichs erfolgt die Spektroskopie riickstoBfrei und frei
vom Dopplereffekt erster Ordnung [9].

Das spektroskopische Ideal ist ein punktférmiger Absorber in Ruhe und isoliert
von dufleren Einfliissen, der fiir eine beliebig lange Zeit beobachtet werden kann.
Einzelne Ionen, in einer Quadrupolfalle innerhalb des Lamb-Dicke-Bereichs ein-
gefangen und durch Laserkiihlung in den quantenmechanischen Grundzustand
des Fallenpotentials gekiihlt, stellen eine sehr gute Realisierung dieses spektros-
kopischen Ideals dar. Weitestgehend entkoppelt von dufleren Einfliissen kann ein
verbotener optischer Ubergang mit extrem geringen systematischen Frequenz-
verschiebungen die Referenz eines Frequenznormals mit einer Unsicherheit im
Bereich von 107*® sein [10-12].

Diese Bereiche der Genauigkeit lassen sich mit gespeicherten Einzelionen erwar-
ten, da einerseits mogliche systematische Linienverschiebungen bei den dafiir
vorgesehenen Referenziibergdngen extrem gering sind, und andererseits die-
ses Limit durch die praktisch unbegrenzte Beobachtungszeit in der Falle er-
reicht werden kann. Die Moglichkeit eines dauerhaften Betriebs des Einzelionen-
Frequenznormals ist dabei eine wesentliche Voraussetzung zur experimentellen
Steigerung der Genauigkeit in bisher unerreichte GroBenordnungen.



Eine alternative Moglichkeit zur Realisierung optischer Frequenznormale stellt ein
gekiihltes Ensemble neutraler Atome mit schmalbandigem optischem Ubergang
dar. Die Vorteile solcher Systeme liegen im hohen Signal-zu-Rausch-Verhéltnis
bei der Spektroskopie des optischen Ubergangs, was auf kurzen Zeitskalen eine
hohe Stabilitdt ermoglicht [13,14]. Die Restbewegung der Atome beschriankt da-
bei jedoch die erreichbare Langzeit-Genauigkeit. Da in den bisher mit neutralen
Atomen realisierten Uhren [4] der Lamb-Dicke-Bereich fiir die optische Spektro-
skopie grundsétzlich unerreichbar ist, sind die sich aus der Bewegung der Atome
ergebenden, letztlich limitierenden, systematischen Frequenzverschiebungen prin-
zipiell hoher als die eines einzelnen, gespeicherten Ions [13]. Eine Kombination
beider Vorteile, hohes Signal-zu-Rausch-Verhéltnis und optische Spektroskopie
im Lamb-Dicke-Bereich, konnte méglicherweise mit einer sogenannten "Lattice-
Clock’ erreicht werden [15]. In einem optischen Gitter werden dabei viele neutrale
Atome jeweils einzeln in einem Potentialtopf innerhalb des Lamb-Dicke-Bereichs
festgehalten und dann gemeinsam ihr schmalbandiger, optischer Referenziiber-
gang spektroskopiert. Es bleibt allerdings zunéchst noch zu zeigen, inwieweit sich
systematische Frequenzverschiebungen aufgrund des optische Gitters kontrollie-
ren lassen.

Die in Einzelionen-Experimenten erreichbare Genauigkeit von optischen Fre-
quenzmessungen erlaubt die Untersuchung der fundamentalen Frage der tatséchli-
chen Konstanz der Naturkonstanten. Aus vereinheitlichten Theorien der Physik
ergibt sich die Moglichkeit einer langsamen zeitlichen Verdnderung der fundamen-
talen Wechselwirkungskonstanten [16,17]. Da fiir die atomaren Referenzfrequen-
zen der untersuchten einzelnen Ionen Genauigkeiten bis in die Gréflenordnung von
10718 erwartet werden, bieten sie ein ideales System, um nach einer méglichen
Anderung etwa der Feinstrukturkonstante mit hochster experimenteller Prézision
zu suchen [18,19].

Im Rahmen dieser Dissertation werden Experimente im Hinblick auf die Realisie-
rung eines der aussichtsreichsten Kandidaten fiir ein optisches Frequenznormal,
einem einzelnen Indium-Ion, vorgestellt. Kapitel 2 fiihrt in die physikalische Idee,
Motivation und konkrete Realisierung eines In*-Frequenzstandards ein. Dabei
wird der experimentell erreichte Stand der hochauflésenden Spektroskopie neben
der prinzipiell erreichbaren Genauigkeit dargelegt. In Kapitel 3 wird das Konzept
und die experimentelle Umsetzung der Speicherung einzelner Ionen erlautert. Es
wird auf Probleme eingegangen, die eine kontinuierliche Speicherung und Spek-
troskopie von In™ bisher behinderten. Als eine wesentliche Problemquelle stellt
sich die Art der lonisierung der Indium-Atome durch einen Elektronenstrahl in
der Falle dar. Kapitel 4 beschreibt die daher neu im Experiment implementier-
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te Methode der Photoionisation, ihre konzeptionellen Vorteile und deren direkte
Auswirkungen im Experiment.

In Kapitel 5 werden der Aufbau und die Charakteristika eines neuen Kiihlla-
sersystems fiir In™ vorgestellt. Auf Basis von Dioden und Festkorpersystemen
realisiert, ermoglicht es den Dauerbetrieb des Frequenznormals, der fiir die an-
gestrebte Erhohung der Genauigkeit unerlésslich ist. Dariiberhinaus bietet sich
dieses duBerst vielseitige Lasersystem fiir viele Anwendungen in der Quantenoptik
und Atomphysik und fiir kommerzielle Einsdtze an. Die erreichte Frequenzstabi-
litdt eroffnet den Bereich hochauflésender Spektroskopie, die hohe Leistung im
blauen Spektralbereich konnte beispielsweise im Bereich Laser-TV Verwendung
finden.

Die seit den siebziger Jahren entwickelten Methoden der Laserkiihlung von Ato-
men und gespeicherten Ionen [7,8] legten den Grundstein fiir hochauflésende
spektroskopische Experimente an einzelnen Teilchen. Die im Bezug auf nied-
rigste Temperaturen gespeicherter Ionen effizienteste und konzeptionell einfach-
ste Methode ist dabei die Seitenbandkiihlung [7,20]. Das In*-Experiment stellt
ein einzigartiges Modellsystem der Seitenbandkiihlung dar und eignet sich daher
vorziiglich zu ihrer experimentellen Demonstration und Analyse. Kapitel 6 wid-
met sich der Seitenbandkiihlung in der Ionenfalle. Nach einer Einfithrung in die
bestehende Theorie wird eine experimentelle Bestimmung der Temperatur des
Einzelions anhand von optisch-optischer Doppelresonanz, der konzeptionell iiber-
zeugendsten Methode, prasentiert. Es folgt eine Erweiterung der Standardtheorie
der Seitenbandkiihlung, bei der in einem semiklassischen Modell der Einfluss von
Mikrobewegung auf die Kiithldynamik beriicksichtigt wird. Dazu werden Simula-
tionen vorgestellt, die eine deutliche Verdnderung der Kiihldynamik mit der im
Experiment prézise einstellbaren Mikrobewegung zeigen. Speziell ergibt sich, dass
eine Kiihlung des Ions bei positiver Laserverstimmung erreicht werden kann. Der
experimentelle Nachweis dieser Vorhersagen wird anhand der Spektroskopie des
Kiihliibergangs geliefert.



Kapitel 2
Indium als optische Uhr

Aufgrund ihres iiberragenden Potentials zur Realisierung eines optischen Fre-
quenzstandards werden gegenwirtig verschiedene gespeicherte Einzelionen expe-
rimentell untersucht [5]. Einige dieser Experimente befinden sich derzeit bereits im
Wandel von der Demonstration ihrer prinzipiellen spektroskopischen Moglichkei-
ten hin zu deren Nutzung. In kontinuierlich betriebenen Systemen kann dabei die
spektroskopische Genauigkeit so weit gesteigert werden, dass dadurch einerseits
fundamentale physikalische Fragen, wie eine mogliche zeitliche Verinderung der
Wechselwirkungskonstanten, experimentell untersucht werden kénnen. Anderseits
riickt dadurch die Realisierung eines optischen Frequenzstandards auf Basis eines
einzelnen Ions ndher. Im Hinblick darauf wurden vom Comité International de
Poids et Mesures bereits vier der untersuchten Einzelionen Referenziibergénge in
die Liste der empfohlenen Wellenléingen zur Realisierung des Meters und allge-
mein einer optischen Referenzfrequenz aufgenommen [21]. Neben '9Hg™, 1"1Y b+
und #Sr+ gehért dazu das im Rahmen dieser Arbeit untersuchte °In*.

2.1 Niveauschema von In™

Zwei wesentliche Vorteile von In™ im Vergleich zu anderen hinsichtlich eines opti-
schen Frequenznormals untersuchten Ionen ergeben sich aus dem Erdalkalie-ahn-
lichen Niveauschema seiner energetisch niedrigsten Zusténde, das in Abbildung
2.1 dargestellt ist.

Der erste Vorteil liegt in der Moglichkeit einer einfachen und effektiven Kiihlung
allein durch die Anregung der Interkombinationslinie zwischen dem Grundzu-
stand 55215y und dem 5s5p3P; Niveau bei 230,6 nm. Mit der natiirlichen Li-
nienbreite von I'/21 = 360 kHz dieses Ubergangs kann das Regime der starken
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Abbildung 2.1: Schema der energetisch niedrigsten Niveaus von In™. Die Vorziige
gegeniiber anderen im Hinblick auf einen optischen Frequenzstandard untersuch-
ten Ionen ergeben sich aus der Einfachheit der Kiihlung und der hohen Un-
abhéngigkeit der Referenzfrequenz gegeniiber systematischen Verschiebungen.

Bindung in der Ionenfalle erreicht und dadurch die effiziente Seitenbandkiihlung
angewendet werden (siche Kapitel 6). Die vom Ion dabei ausgesendete Fluores-
zenz ist bei sorgféltiger Detektion ausreichend fiir eine zuverlassige Spektrosko-
pie [22]. Durch optisches Pumpen in die extremalen Zeemann-Unterniveaus bei
einer Anregung mit zirkular polarisiertem Licht kann effektiv ein 2-Niveau-System
prapariert werden. Dies erlaubt eine Kiihlung bis nahe an den Grundzustand der
Falle [23] durch einfaches Einstrahlen nur eines Lasers. Im Gegensatz dazu stehen
die komplizierten, mehrstufigen Kiihlschemata mit zusétzlichen Riickpumplasern
bei allen anderen Ionen-Experimenten.

Als Referenz eines In*-Frequenznormals dient die Ubergangsfrequenz zwischen
den Zustinden 55215, und 5s5p 3Py bei 236,5 nm, mit einer natiirlichen Linien-
breite des Ubergangs von I'/27 = 0,82 Hz [22]. Dieser Ubergang zwischen zwei
Zustdnden mit jeweils verschwindendem elektronischen Gesamtdrehimpuls ist
zunéchst in allen Multipolordnungen verboten und nur durch hyperfeininduzierte
Beimischungen der Niveaus 3P, und ! P; als elektrischer Dipoliibergang moglich.
Daraus resultieren extrem geringe systematische Verschiebungen der Referenzfre-
quenz durch mogliche &uflere Storfelder. In Kapitel 2.3 wird eine Abschéitzung
der im Einzelnen zu erwartenden Frequenzverschiebungen gegeben. Insbesonde-
re, und dies stellt den zweiten Vorteil von Int dar, ist dieser Ubergang frei von
einer Quadrupolverschiebung, da das Quadrupolmoment von Anfangs- und End-
zustand jeweils verschwindend ist. Im Vergleich dazu besitzen alle anderen bisher
hinsichtlich eines optischen Frequenznormals untersuchten Einzelionen ein Alkali-
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dhnliches Niveauschema, bei dem jeweils ein schmalbandiger Ubergang zwischen
einem Grudzustand mit J = 1/2 und einem energetisch hoherliegenden Zustand
mit J > 1/2 angeregt wird. Das Quadrupolmoment der oberen Zustéinde macht
diese Ubergiinge jedoch empfindlich gegeniiber Frequenzverschiebungen durch
auflere elektrische Feldgradienten, was die erreichbare Genauigkeit so realisier-
ter Frequenzstandards substanziell beschrianken konnte [24,25].

2.2 Hochaufl6sende Spektroskopie

Zur Spektroskopie des duBerst schmalbandigen 'Sy, — 2P, Referenziibergangs
wird in optisch-optischer Doppelresonanz die von Dehmelt vorgeschlagene Metho-
de des ’electron-shelving’ [12] realisiert. Beobachtet wird das Ion dabei anhand des
Fluoreszenzsignals des Kiihliibergangs. Aufgrund des V-férmigen Niveauschemas,
bei dem Kiihl- und Referenziibergang vom gleichen Grundzustand ausgehen, kann
eine Anregung in das metastabile 3Py-Niveau bis zum spontanen Zerfall als ein
Dunkelzustand in der Fluoreszenz des Ions nachgewiesen werden. So verhindert
die Absorption eines Photons zur Anregung des Referenziibergangs eine Streu-
ung von 10°-10° Photonen auf dem Kiihliibergang. Diese Art der Verstirkung
erlaubt die Detektion auch sehr schmalbandiger Ubergéinge mit einer Nachweis-
wahrscheinlichkeit von praktisch 100 %. Experimentell wurde ’electron-shelving’
erstmals in den achtziger Jahren demonstriert [26-28]. Abbildung 2.2 zeigt sche-
matisch den fiir diese Spektroskopie verwendeten Aufbau des InT-Experiments.

Kihllaser

Diodenlaser bei
922 nm, frequenz-
230.6 nm

vervierfacht 230.6 nm
lonenfalle ——» | Detektion
Referenzlaser 236.5 nm

Nd:YAG-Laser bei
946 nm, frequenz-
vervierfacht

Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau des Indium-Experiments.

Die zufillige Koinzidenz der vierten Subharmonischen der Referenzfrequenz von
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In™ mit der Nd:YAG Linie bei 946 nm erlaubt die Nutzung eines Festkorperlaser-
systems mit hoher intrinsischer Frequenzstabilitit als Referenzlaser [29]. Aufbau
und Eigenschaften des im Rahmen dieser Arbeit entwickeltes Kiihllasersystems
sind in Kapitel 5 detailliert beschrieben.

Zur Vermeidung moglicher Lichtverschiebungen und Linienverbreiterungen des
Referenziibergangs durch das Licht des Kiihllasers werden zur Doppelresonanz-
Spektroskopie beide Laser mit Hilfe von mechanischen Shuttern nur abwechselnd
eingestrahlt. Die Pulslange des Referenzlasers betriagt dabei typischerweise 20 ms,
die sich anschlieBende Nachweiszeit unter Einstrahlung des Kiihllasers 40 ms. De-
tektiert man in letzterer Phase Fluoreszenzphotonen, erfolgte keine Anregung des
Referenziibergangs. Werden wéahrend der Nachweiszeit jedoch keine Fluoreszenz-
photonen detektiert, wird dies als eine erfolgreiche Anregung des Referenziiber-
gangs gewertet. Der Kiihllaser wird dann weiter eingestrahlt, bis die Besetzung
des metastabilen Niveaus spontan zerfillt, und die Fluoreszenz wieder ansteigt.
Die Frequenz des Referenzlasers wird in Schritten von einigen Hertz verdndert,
und fiir jede Frequenz erfolgen mehrere Anregungsversuche. Durch ein Summie-
ren der Anzahl der Anregungen in festen Frequenz-Intervallen entsteht dann das
Spektrum. Abbildung 2.3 zeigt ein so gewonnenes hochaufgelostes Spektrum des
Referenziibergangs [22].

30
5 /\
o FWHM der angepassten
Lo Lorentzkurve 170 Hz
£ 204
c
()
()]
c
>
(@]
o 10
[
<

0

4000 500 O 500 1000
Verstimmung des Referenzlasers [Hz]

Abbildung 2.3: Hochaufgelostes Spektrum des In*-Referenziibergangs. Die ge-
messene Linienbreite von 170 Hz stellt eine relative Auflssung von 1,3 - 10713
dar.

Die Leistung des Referenzlasers wurde zur Vermeidung von Séttigungsverbreite-
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rung auf etwa 30 nW reduziert. Abbildung 2.3 stellt eine Uberlagerung von 20
nacheinander aufgenommenen Spektren nach der Korrektur einer linearen Drift
der Frequenz des Referenzlasers dar. Die Aufnahme eines Spektrums nimmt 2
bis 3 Minuten in Anspruch. Die angepasste Lorentz-Kurve zeigt eine Linienbreite
(FWHM) von 170 Hz, was einer relativen Auflésung von Av/v =1,3-107'% ent-
spricht. Hohere optische Auflésungen in Einteilchen-Experimenten konnte bisher
nur bei den gespeicherten Tonen ¥Hg™ mit Av/v = 6,3 - 10715 [30] und '"™Yb*
mit Av/v =4,4-107" [31] erzielt werden.

Die erreichte spektroskopische Auflésung ist nahezu vollstéindig durch die Linien-
breite des anregendes Lasersystems bestimmt [22,32]. Bei einer Spektroskopie mit
einem neu entwickelten Referenzlasersystem, das eine deutlich geringere Linien-
breite besitzt [32,33], ldsst sich fiir die Zukunft eine weitere Verbesserung der
Auflésung erwarten.

2.3 Systematische Frequenzverschiebungen

Die erreichbare Genauigkeit eines Einzelionen-Frequenzstandards kann weitaus
hoher sein als die Liniengiite des Referenziibergangs. Die Stabilitédt des Standards
ist durch die Allan-Varianz o(7) gegeben, in die folgende Grofien eingehen:

Av
v-S/N-\/T

v ist dabei die Referenzfrequenz; ihr Auftreten im Nenner motiviert den Ubergang
von Mirowellenstandards zu optischen Frequenzen. S/N bezeichnet das Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis bei der Messung der Referenzfrequenz, das bei einem einzelnen

o(T) ~ (2.1)

Ion aufgrund von Quantenrauschen beim Zustandsnachweis maximal den Wert
1 erreichen kann [34]. 7 ist die Mittelungszeit, die bei der Spektroskopie gespei-
cherter Tonen praktisch unbegrenzt ist. Mit der Liniengiite Av/v = 6,5 - 1071°
des InT-Referenziibergangs scheint prinzipiell eine Stabilitéit von o(1s) = 10715
erreichbar. Durch eine Verlangerung der Mittelungszeit 7 kann die Allan-Varianz
jedoch weiter verringert werden. Eine Erhohung der Stabilitdt durch ldngeres
Mitteln kann solange fortgesetzt werden, bis die prinzipielle Genauigkeitsgrenze
des Standards durch systematische Frequenzverschiebungen der Referenzfrequenz
aufgrund von dufleren Einfliissen erreicht ist. Die relevanten zu erwarteten syste-
matischen Linienverschiebungen des 'S, — ®P, Ubergangs von In* werden nun
im Einzelnen aufgefiihrt [35].
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1. Doppler-Effekt:

Bei einer Lokalisierung des Absorbers innerhalb des Lamb-Dicke-Bereichs
(d.h., wenn sich das gespeicherte Ion in einem Raumbereich aufhélt, der
kleiner ist als die Wellenldnge des anregenden Laserlichts) fiihrt der Dopp-
lereffekt erster Ordnung zu diskreten Seitenbéndern, die spektroskopisch
aufgelost werden. Die Spektroskopie des Trigers erfolgt daher riickstof3-
frei [9] und frei von einem Dopplereffekt erster Ordnung.

Der relativistische Doppler-Effekt zweiter Ordnung fithrt dagegen abhéngig
von der Bewegung des lons zu einer Linienverschiebung von dv/v =
(v?) /2c?, wobei (v?) die mittlere quadratische Geschwindigkeit mit (v?) =
3kpT /m ist. Im Experiment ist bei der Spektroskopie eine Temperatur des
Ions von T" < 300 pK realisiert (siche Kapitel 6.3), woraus sich eine Ver-
schiebung von dv/v < 2.5 - 10719 ergibt. Ein weiterer Beitrag aufgrund
von zusétzlicher Mikrobewegung in der Falle (siehe Kapitel 3) ist von der
GroBe Az?Q?/4c?, wobei Q die Fallenantriebsfrequenz ist. Die Amplitu-
de der zusitzlichen Mikrobewegung liegt im InT-Experiment routineméfig
bei Az < A/20 (siehe Kapitel 6.4.2). daraus ergibt sich eine relativistische
Doppler-Verschiebung von év/v = 1,5 - 10718, Die priizise experimentelle
Kontrolle der zusétzlichen Mikrobewegung ist daher von relevanter Bedeu-
tung.

. Magnetische Felder:

Die Hyperfein-Mischungen der drei 5s5p-Niveaus Py, !P; und 3P, ermogli-
chen den In*-Referenziibergang 1Sy — 3Py als elektrischen Dipoliibergang.
Aus dem gleichen Grund sind die g-Faktoren der beiden Niveaus 'S, und
3Py leicht verschieden [36]. Dies fiihrt zu einer symmetrischen Zeemann-
Aufspaltung des Referenziibergangs, der potentiell den gréfiten Beitrag
der systematischen Verschiebungen der In*-Referenzfrequenz darstellt. Die
Zeemann-Aufspaltung wurde bereits im Experiment vermessen [22], und
fir die beiden Komponenten mp = £1/2 — mp = £1/2 ergibt sich
224 Hz/G.

Zur Minimierung dieser Verschiebung kann ein Magnetfeld von einigen
10 mG angelegt werden, das beide Linien trennt. Eine Spektroskopie bei-
der Komponenten erlaubt dann die Interpolation auf ein verschwinden-
des Magnetfeld als Mittelwert der zwei Linien. Bei dieser Methode liegt
eine Unsicherheit in moglichen Driften des angelegten Magnetfelds oder
der Laserfrequenz zwischen beiden Messungen. Alternativ kann bei ver-
schwindendem Magnetfeld gearbeitet werden, um eine Uberlagerung beider
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Zeeman-Komponenten zu spektroskopieren. Ungenauigkeiten des magneti-
schen Felds fithren dabei zu einer Verbreiterung der Resonanz und sind so
direkt messbar. Eine Kontrolle des Magnetfelds auf B = 0 + 10 uG, was
mit Hilfe einer pu-Metall Abschirmung moglich sein sollte, wiirde dabei zu
einer Unsicherheit der Referenzfrequenz von 1,8 - 10718 fiihren.

3. Elektrische Felder:

Die Speicherung des Ions im elektrischen Quadrupolpotential der Falle kann
zu Verschiebungen der Referenzfrequenz fithren. Im zeitlichen Mittel ist das
elektrische Feld (E) der Falle an jedem Ort verschwindend, nicht jedoch das
zeitgemittelte Quadrat (E?). Damit tritt ein von der Restbewegung des Tons
abhingiger quadratischer Stark-Effekt auf. Eine Abschétzung der Polari-
sierbarkeit von In* durch den Vergleich mit dem isoelektrischen, neutralen
Cd [35] liefert eine obere Grenze fiir die zu erwartende Verschiebung. Bei
den Temperaturen des Ions unter 300 uK ergibt sich dv/v < 1- 10720, Mit
dem Abstand vom Fallenzentrum nimmt (E?) jedoch quadratisch zu und ei-
ne zusétzliche Mikrobewegung muss daher ebenfalls beriicksichtigt werden.
Die gewiihrleistete Kontrolle der zuséatzlichen Mikrobewegung unterhalb ei-
ner Amplitude von /20 fiihrt zu einer Verschiebung dv/v < 4-1072,

4. Lichtverschiebungen:

Durch das mechanische VerschlieBen des Kiihllasers wéahrend der Abfra-
ge des Referenziibergangs und der sorgfiltigen Streulichtabschirmung der
Vakuumkammer ist eine Lichtverschiebung aufgrund des Kiihllasers aus-
geschlossen. Fiir eine Lichtverschiebung durch den Referenzlaser muss da-
durch, dass beide Niveaus des Referenziibergangs mit jeweils J = 0 keine
Hyperfeinaufspaltung besitzen, nur eine Kopplung mit dem etwa 37 THz
entfernten P;-Niveau beriicksichtigt werden. Bei der verwendeten Lei-
stung des Referenzlasers von unter 100 nW liegt diese Verschiebung bei
dv/v < 4-107%. Da sich Falle und Vakuumtank jedoch bei Raumtem-
peratur befinden, ist der Referenziibergang des Ions durch die Schwarz-
korperstrahlung einer quadratischen Stark-Verschiebung ausgesetzt. Die
Abschitzung dieses Effekts iiber die statische Polarisierbarkeit von In* [35]
ergibt eine relative Verschiebung bei 300 K im Bereich von 5 - 10717, Eine
Stabilisierung der Umgebungstemperatur auf 300 + 1 K liefle die Unsicher-
heit dieser Verschiebung jedoch auf dv/v = 7- 1071 reduzieren.

Zusammenfassend ergibt sich, dass die zu erwartenden systematischen Linienver-
schiebungen des In*-Referenziibergangs einen optischen Frequenzstandard mit
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einer Genauigkeit im Bereich von 1078 erméglichen sollten. Damit eréffnet sich
zusitzlich die Moglichkeit, mit hoher Prézision experimentell nach einer zeitlichen
Variation der Feinstrukturkonstante o zu suchen.

2.4 Der Weg zur Uhr - Frequenzvergleiche

Eine Erhéhung der Stabilitdt in den Bereich der letztlich limitierenden syste-
matischen Frequenzverschiebungen erfordert den Ubergang von der reinen Spek-
troskopie des Referenziibergangs zu einer aktiven Stabilisierung der Laserfrequenz
auf den atomaren Ubergang. Durch das im Einzelionen-Experiment prinzipiell auf
1 beschrankte Signal-zu-Rausch-Verhéltnis der ’electron-shelving’-Spektroskopie
und die geringe natiirliche Linienbreite des Ubergangs muss eine solche Riick-
kopplung auf der Zeitskala von Sekunden erfolgen. Unterhalb dieser Zeitdauer
sind damit hochste Anforderungen an die Frequenzstabilitit des Referenzlasers
verbunden, die durch dessen Anbindung an einen passiven Resonator hoher Giite
gewahrleistet sein miissen.

Im optimalen Fall von o(1s) = 107!° erreicht man Stabilititen im Bereich der
durch systematische Linienverschiebungen bestimmten Genauigkeitsgrenze von
1078 nach einer Mittelungszeit von etwa 12 Tagen. Jede Abweichung vom op-
timalen Wert fiir o(1s), hervorgerufen etwa durch eine nicht vernachléssigbare
Linienbreite des anregenden Referenzlasers, verlingert die dazu notwendige Mit-
telungszeit 7 zusétzlich stark, da 7 wurzelférmig in die Allan-Varianz eingeht.
Daher stellt die Moglichkeit eines kontinuierlichen Betriebs aller im Experiment
verwendeten Komponenten eine notwendige Voraussetzung fiir das Erreichen der
angestrebten Genauigkeit dar.

Die Messung von systematischen Verschiebungen ist nur durch einen Vergleich
der Referenzfrequenz mit einer zweiten Frequenz mindestens gleicher Genau-
igkeit moglich. Die Uberlegenheit eines neuen Frequenzstandards kann daher
nur eindeutig durch einen Vergleich der Referenzfrequenzen zweier identischer
aber unabhéngiger Systeme demonstriert werden. In ersten Experimenten an
der Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt in Braunschweig wurde dazu bereits
mit einem Vergleich der Referenzfrequenzen zweier gespeicherter "*Yb*-Ionen
im sub-Hertz-Bereich begonnen [37].

Ein Vergleich verschiedener optischer Frequenzen, oder optische Frequenzen mit
Mikrowellenstrahlung, stellte vor einigen Jahren noch einen immensen techni-
schen Aufwand dar. Die Entwicklung oktavenbreiter optischer Frequenzkimme
[38], die durch Moden-stabilisierte Femptosekunden-Laser erzeugt und durch ei-
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ne optischen Faser mit photonischen Kristall-Eigenschaften verbreitert werden,
hat dies jedoch revolutionér erleichtert [39]. Im Hinblick auf eine optische Uhr
stellt dies einen wesentlichen Vorteil dar, da fiir eine technische Anwendung jede
hochstabile optische Laserfrequenz zuerst in ein Mikrowellen- oder Radiofrequenz-
signal umgewandelt werden muss.

Zur Demonstration der Genauigkeit bietet sich der Vergleich einer hochstabi-
len Referenzfrequenz mit einem der derzeitigen priméren Frequenzstandards, der
9,19 GHz Referenzfrequenz einer 33Cs-Fonténe, an. Die vierte Subharmonische
der In"-Referenzfrequenz bei 946 nm wurde dazu mit Hilfe eines optischen Fre-
quenzkamms [40] gegeniiber einem Methan-stabilisierten He-Ne-Laser bei 3,39 pm
verglichen [41]. Da dieser zuvor gegeniiber einem priméren '33Cs-Frequenzstan-
dard kalibriert wurde, stellt dies einen Frequenzvergleich gegeniiber Cs und damit
eine Messung der Absolutfrequenz des In*-Referenziibergangs dar, im Ergebnis
zu 1 267 402 452 899, 924(0, 23) kHz. Die erreichte Genauigkeit von 1,8-10713 der
Messung war dabei nur durch die Ungenauigkeit des Sekundéarstandards limitiert.

Die erreichbare Genauigkeit der In*-Referenzfrequenz kann durch einen Ver-
gleich gegeniiber anderen hochstabilen optischen Ubergéingen die Suche nach
einer langsamen zeitlichen Verdnderung der Feinstrukturkonstante « ermdogli-
chen [17-19,42]. Fiir eine relative Veriinderung da/a = 1071 pro Jahr beispiels-
weise wurde eine Verschiebung der 'S, — 3Py Referenzfrequenz von 260 mHz
pro Jahr vorhergesagt [43]. Selbst weitaus geringere Verdnderungen von a kiimen
bei der erwarteten Genauigkeit des In'T-Frequenzstandards fiir eine experimen-
tellen Untersuchung in Betracht. Zum Nachweis dieser Verschiebung koénnte der
1Sy — 3Py Ubergang mit der 1S — 25 Linie von Wasserstoff bei 122 nm vergli-
chen werden, die von « nur iiber die Rydbergkonstante abhéngt [43], und damit
in der relativen Frequenzmessung einen Fixpunkt darstellen wiirde.



Kapitel 3
Speicherung von Indium-Ionen

Die Speicherung einzelner geladener Atome durch elektromagnetische Wechsel-
felder oder einer Kombination aus elektrischen und magnetischen Felder [44, 45]
erdffnete die Moglichkeit, fundamentale Quanteneffekte an definierten Einzelsy-
stemen, weitgehend entkoppelt von der klassischen Auflenwelt, experimentell zu
demonstrieren. Dazu zdhlen beispielsweise der Nachweis von einzelnen Quanten-
spriingen [26-28], von nicht-klassischem Licht [46] und von nicht-klassischen Be-
wegungszustinden [47], die Interferenz [48] und die Verschriankung [49, 50] ein-
zelner Atome, die Untersuchung des Ubergangs zwischen klassischer Physik und
Quantenmechanik [51,52] sowie ein experimenteller Beweis der Verletzung der
Bellschen Ungleichung [53].

Im Hinblick auf die Spektroskopie hochster Prézision steht jedoch neben der fun-
damentalen Einfachheit des Absorbers die praktisch unbegrenzte Beobachtungs-
und damit Mittelungszeit im Vordergrund. Ein Ubergang von Demonstrations-
experimenten mit Ionenfallen hin zu ihrer Nutzung als zuverlédssigen, dauerhaft
betriebenen Werkzeugen der Spektroskopie vollzieht sich dazu gegenwértig. Die
Eliminierung aller eine kontinuierliche Spektroskopie stérender Effekte bei der
Speicherung stellt dabei eine notwendige Vorraussetzung zur Realisierung eines
Frequenzstandards auf der Basis eines gespeicherten Ions dar.

3.1 Theorie der dynamischen Speicherung

Zur Speicherung eines geladenen Teilchens allein durch ein elektrisches Feld be-
darf es eines Potentials, das in alle drei Raumrichtungen anziehend ist. Ein stati-
sches Potential beliebiger Ladungsverteilung kann nach der Poissongleichung aber
im freien Raum maximal in zwei Richtungen anziehend sein, was in niedrigster

14
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Ordnung durch ein Quadrupolpotential erfiillt wird. Eine zeitliche Oszillation die-
ses Potentials kann den geforderten dreidimensionalen Einschluss gewéhrleisten.
Das zeitabhéngige Quadrupolpotential der Form

r? — 222

O(r, z,t) = (Uy — Vj cos Q) o7

(3.1)

ist zu einem festen Zeitpunkt zwar nur entweder in radialer oder z-Richtung an-
ziehend, bei geeigneter Wahl der Gleichspannung Uy, der Amplitude der Wech-
selspannung V) und der Fallenantriebsfrequenz () erfolgt aber durch den Vor-
zeichenwechsel der erzeugten Kréfte eine dynamische Speicherung des geladenen
Teilchens. Abbildung 3.1 zeigt die Form der Elektroden einer solchen Paulfalle [6].
Sie entspricht den Aquipotentialflichen r?2 — 222 = +p?, also einer Ringelektrode
mit Radius p und zwei symmetrischen Endkappen im Abstand v/2p.
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Abbildung 3.1: Hyperbolische Elektrodenform der idealen Paulfalle.

Die radiale Bewegung eines einfach geladenen Ions der Masse m in diesem Poten-
tial beschreibt die Mathieusche Differentialgleichung

d*r
2 (a, — 2q, cos27)r =0 (3.2)
-

mit den dimensionslosen Parametern

2V, Q
it U (3.3)

4€U0
a = ———
m2p? 2
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Eine analoge Bewegungsgleichung in z-Richtung erhélt man durch Multiplikation
der Fallenparameter a und ¢ mit —2. Die allgemeine Losung dieser Bewegungsglei-
chungen kann durch einen Floquet-Ansatz gefunden werden, beschrinkte Losun-
gen und damit stabile Speicherung sind jedoch nur fiir bestimmte Wertepaare
(a,q) moglich [54]. Der erste Stabilitatsbereich ist experimentell am Einfachsten
zugénglich und wurde deshalb in sémtlichen bisherigen Ionenfallen-Experimenten
benutzt. Fiir a,q < 1 ist eine stabile Speicherung unter der Bedingung

—¢*/2 < a, < ¢ (3.4)

moglich. Abbildung 3.2 zeigt das Stabilitdtsdiagramm a, iiber ¢, in dem fiir das
Experiment relevanten Bereich kleiner a,, g,.

0.15

0.10+

© 0.05-

0.00- stabiler Bereich

-0.05 T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 04

Abbildung 3.2: Ausschnitt aus dem ersten Stabiltdtsbereich kleiner (a,,q.) der
Mathieuschen Differentialgleichung, dem Operationsbereich der Falle. Die Spei-
cherung erwies sich in allen Ionenfallenexperimenten bei etwa ¢, = 0,2 am sta-
bilsten.

Im ersten Stabilitédtsbereich vereinfacht sich fiir a,., ¢, < 1 die allgemeine Floquet-
Losung zur folgenden Bewegungsgleichung:

Pr
2

4r

r(t) = 1o cos(—=Q) (1 + q2—rcos Q) = rocosw, (1 + < cos Qt) (3.5)

B ist dabei in der mathematischen Beschreibung der Stabilitétsparameter [54] mit
0 < B < 1 im ersten Stabilitdtsbereich und 3, = /q,/2 + a, (fiir a,q < 1). Die
Sékularfrequenzen w, , ergeben sich als folgende Ausdriicke:
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Q Q
Wy = m\/qf—l—%u wzzﬁ\/qz—az (3.6)

Die Bewegung des gespeicherten Ions setzt sich folglich aus zwei gekoppelten
Teilbewegungen zusammen: Einer langsamen Oszillation, der Sédkularbewegung,
entlang der Hauptachsen der Falle mit den Sékularfrequenzen w, und w, iiberla-
gert sich eine schnelle Oszillation mit der Fallenantriebsfrequenz €, die (gewohnli-
che) Mikrobewegung. Im Bewegungsspektrum existieren dabei keine ganzzahligen
Vielfachen von €2, sondern lediglich Summen oder Differenzen mit den Sékular-
frequenzen w.

Verschiebt ein zusétzliches statisches Potential das Ion aus der feldfreien Fallen-
mitte heraus, was im Experiment durch die Anwesenheit eines zweiten Ions in
der Falle oder durch ein Storpotential (siehe Kapitel 3.2.2) der Fall ist, verdndert
sich die Bewegungsgleichung zu:

r(t) = (ry + rocosw,) (1 + q2—rcos Ot) (3.7)

Im Bewegungsspektrum treten nun zusétzlich Resonanzen direkt bei der Fallen-
antriebsfrequenz €2 und ganzzahligen Vielfachen davon auf, die zusétzliche Mi-
krobewegung. Diese Bewegung entzieht sich einer méglichen Laserkiihlung, da sie
im Gegensatz zur gewohnlichen Mikrobewegung nicht an die kiithlbare Séakular-
bewegung gekoppelt ist.

Im betrachteten Bereich kleiner Fallenparameter (a,q < 1) bietet das Konzept
der adiabatischen Néherung [55,56] einen anschaulichen Einblick in die Dynamik
des gespeicherten Ions. Hier separiert man von Beginn an Mikro- und Sakularbe-
wegung zeitlich, eine zusatzliche Mikrobewegung wird zunéchst nicht beriicksich-
tigt. Das Ion in der Falle ist einem rdumlich inhomogenen und zeitlich mit der
Fallenantriebsfrequenz oszillierenden elektrischen Feld E(r, z,t) = Ey(r, z) cos Qt
ausgesetzt. Das lon oszilliert dadurch harmonisch mit der schnellen Fallenan-
triebsfrequenz €2, auf einer langsamen Zeitskala verdndert die zusétzliche Kraft
durch die rdumliche Inhomogenitéit des Felds die mittlere Position des Ions. Im
Fall des Quadrupolfelds ist diese Kraft linear riicktreibend und lésst sich so als
Ableitung eines harmonischen Pseudopotentials schreiben:

Q2
PP+ 200 + 4(g,° — a,)?] = (R H w22 (3.8)
16e 2e

Im zeitlichen Mittel wirkt die quadratisch mit dem Abstand vom Fallenzentrum

O(r, z) =

zunehmende schnelle Mikrobewegung demnach auf die langsame Sakularbewe-
gung wie ein harmonisches Potential, das die Speicherung des Ions gewéhrleistet.
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Die Energie der Sakularbewegung ist dabei gleich der Energie der Mikrobewegung
im zeitlichen Mittel [56]. Die Beschreibung der Sdkularbewegung als eine Oszil-
lation im harmonischen Pseudopotential der Falle liefert den Ausgangspunkt fiir
die iibliche Theorie der Laserkiihlung gespeicherter Ionen (siche Kapitel 6.1).

3.2 Realisierung: Paul-Straubel-Falle

Zur Speicherung einzelner Ionen eignet sich die hyperbolische Geometrie der idea-
len Paulfalle nur bedingt. Fiir eine moglichst gute Lokalisierung des Ions ist ein
moglichst steiles Pseudopotential erforderlich, das sich durch eine Miniaturisie-
rung der Falle am Einfachsten erreichen lasst. Ziel ist dabei, den fiir Kithlung und
Spektroskopie optimalen Lamb-Dicke-Bereich zu erreichen, bei dem sich das ge-
speicherte Ton in einem Raumbereich aufhélt, der kleiner als die Wellenldnge des
anregenden Laserlichts ist. Die hyperbolische Form kann jedoch nur aufwéndig
in den notwenigen Dimensionen im mm-Bereich und darunter hergestellt werden.
AufBlerdem bietet diese geschlossene Form keinen guten optischen Zugriff auf das
Ion, weder zur Laser-Adressierung noch zur Detektion der Resonanzfluoreszenz.
Verschiedene offene Modifikationen der Fallengeometrie, die in guter Naherung
ebenfalls ein Quadrupolpotential erzeugen, haben sich deshalb durchgesetzt. Ein
mogliches Design stellt dabei die Endkappenfalle [57] dar, die sich aus der Paulfal-
le durch Weglassen der Ringelektrode ergibt, und sich damit u.a. zur Speicherung
einer linearen Kette von Ionen eignet.

Eine andere Modifikation der Paulschen Geometrie, die Paul-Straubel-Falle, ent-
steht durch Weglassen der Endkappen und der Vereinfachung der Elektrode zu
einem Ring. Die in diesem Experiment verwendete Falle besteht aus einem zy-
lindrischen Loch (Radius p = 0,5 mm) in einem Elektrodenstreifen, der das
Potential eines Rings erzeugt. In relativ grofem Abstand zur Fallenelektrode de-
finieren zwei ringformige Endkappen den Potentialnullpunkt. Die Idee geht auf
Straubel zuriick, dem es in den fiinfziger Jahren gelang, makroskopische, geladene
Teilchen in einem einfachen Drahtring zu speichern [58]. Spéter konnten selbst
einzelne 1*¥BaT-Ionen in einem Drahtring gespeichert werden [59]. Abbildung 3.3

zeigt eine Photographie der im Indium-Experiment verwendeten Paul-Straubel-
Falle.

Der Formalismus der idealen Paulfalle kann komplett auf die modifizierten Fallen-
geometrien iibertragen werden, indem man die urspriinglichen Fallenparameter a
und ¢ durch den Spannungsverlustfaktor L dividiert. Dieser gibt an, um welchen
Faktor man die an die modifizierte Falle angelegte Spannung erhéhen muss, um
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Fallenstreifen 1cm

Abbildung 3.3: Photographie der Paul-Straubel-Falle. Rechts neben dem mar-
kierten Fallenstreifen ist der Indium-Ofen zu erkennen (Die Falle ist nicht in
Nominalposition).

ein Quadrupolpotential gleicher Tiefe wie in einer idealen Paulfalle mit gleichem
Radius zu erzeugen. Die so modifizierten Fallenparameter lauten:

B 46U0
© Lm§2p?

2eVy

ar(L) = LmQQpQ

q-(L) (3.9)

Der Spannungsverlustfaktor der verwendeten Falle wurde experimentell im iibli-
chen Verfahren [60] durch Messung der Sikularfrequenzen bei verschiedenen Spei-
cherparametern (a,q) zu L = 9 + 1 bestimmt. Die Falle wird typischerweise bei
Vo = 1000 V, Uy = 30 V und /27 = 9,825 MHz betrieben, damit sind die Spei-
cherparameter ¢, = 0, 18 und a,, = 0, 010. Die experimentell bestimmten Sakular-
frequenzen sind dabei w, /27 = 880 kHz, w, /27 = 940 kHz, w, /27 = 1360 kHz.
Vorraussetzung einer stabilen Speicherung und der Anwendbarkeit des Forma-
lismus ist, dass die modifizierten Fallengeometrien in guter Ndherung ein Qua-
drupolpotential erzeugen und damit ihr Pseudopotential nur geringe Anharmo-
nizitdten aufweist. Fiir das Design der Paul-Straubel-Falle wie auch der End-
kappenfalle wurde dies in ausfiihrlichen Rechnungen im Prinzip bestétigt [57],
detailreiche Variationen wurden in [61] untersucht. In Kapitel 3.2.4 wird dies
nochmals aufgegriffen.
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3.2.1 Aufbau

Abbildung 3.4 zeigt detailliert den modularen Aufbau der Falle auf CF-35 im
Vakuumtank mit Halterungen, Nachweisoptik und Elektronenkanone.

. Cu bzw. CuBe Fallenelektrode

D Makor Laserachsen

N stahl Objektiv
D Quarzglas

Wehneltzylinder

Elektronenkanone

Abbildung 3.4: Detaillierter Aufbau der Fallenregion im Querschnitt von oben.
Links ist die Elektronenkanone dargestellt, in der Mitte der Fallenstreifen und
die Endkappen, rechts das dreilinsige Objektiv. Alle Macorteile bis auf die Streu-
lichtabschirmung sind eingezeichnet.

Die elektronische Ansteuerung der Fallenelektrode mit Gleich- und Wechselspan-
nung und der Sekundérelemente wie Kompensationselektroden, Ofen und Elek-
tronenkanone ist in [62,63] ausfiihrlich dargestellt. Der Ofen besteht aus Indium-
draht in einem Tantalrhrchen, das iiber den Stromfluss durch diinne Tantalzu-
leitungen aufgeheizt wird (siche Abbildung 3.3).

3.2.2 Elektronentof3ionisation

Die vom Ofen abgedampften Indium-Atome miissen zur Speicherung innerhalb
der Falle ionisiert werden, da das Speicherpotential in adiabatischer Naherung
konservativ ist und damit auch keine Ionen in den Potentialtopf hinein gelangen
konnen. Dazu wurde bisher Stolionisation mit einem Elektronenstrahl angewen-
det [62]. Von einem thorierten Wolframdraht emittierte Elektronen werden dabei
mit etwa 150 V gegen eine Anode beschleunigt und mit einem Wehneltzylinder
auf die Fallenregion fokussiert. Abbildung 3.4 zeigt die Anordnung der Elektro-
nenkanone, die gegeniiber dem Objektiv positioniert ist. Da beim Betrieb der
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Elektronenkanone die Lichtemission des glithenden Wolframdrahts den Photo-
multiplier {iberlasten wiirde, ist ein Laden der Falle unter gleichzeitiger Fluores-
zenzdetektion des Kiihliibergangs auf diese Art unmaoglich.

Diese iiblicherweise in Ionenfallen verwendete Methode der Elektronenstoflionisa-
tion ist mit einigen gravierenden Nachteilen verbunden. Prinzipiell ist diese lonisa-
tion in Ionenfallen-Experimenten nur nicht-resonant moglich und damit sehr inef-
fizient (siehe Kapitel 4.2.3). Die lonisationsenergie von Indium liegt bei etwa 6 eV;
die Elektronen miissen aber vor der Stoflionisation das weitaus stérkere Fallenfeld
durchlaufen und daher stark beschleunigt werden, was die Ionisation nur nicht-
resonant ermoglicht. Eine relativ groffe Anzahl von Atomen des zu speichernden
Elements muss deshalb in die Fallenregion gebracht werden, um in kurzer Zeit
eine Wolke von Tonen zu erzeugen. Das fiihrt zu einer Bedampfung der Fallenelek-
troden bei jedem Ladeprozess. Detaillierte Untersuchungen [64] legen Nahe, dass
dadurch entstehende fleckenartige Kontaktpotentiale (‘patch-potentials’) auf den
Fallenelektroden die Ursache einer Aufheizung des gespeicherten Ions sind, die
experimentell in allen Einzelionenfallen mit effektiver Kiihlung beobachtet wer-
den konnte. Ein in den quantenmechanischen Grundzustand des Fallenpotentials
gekiihltes Einzelion verbleibt ohne dauerhafte Laserkiihlung nicht im Grundzu-
stand, sondern wird durch diesen Stéreinfluss vibronisch angeregt. Dadurch sind
Experimente, die den Grundzustand des Ions erfordern, wie die Realisierung eines
Quantencomputers auf Basis gespeicherter Ionen [65,66], stark eingeschrankt. Fiir
die Anwendung im Bereich hochstabiler Frequenznormale erhéhen sich dadurch
mogliche systematische Linienverschiebungen, die an die Bewegungsenergie des
Tons gekoppelt sind (siche Kapitel 2.3). Die experimentell gefundenen Heizraten
variieren je nach Experiment sehr stark [60,64,67-71] und erlauben leider keine
eindeutige Zuordnung zu einem der theoretisch vorgeschlagenen mikroskopischen
Heizmechanismen [64,72-76]. Eine systematische Zunahme der Heizrate mit ab-
nehmender Oberflachenreinheit der Fallenelektroden konnte aber beobachtet wer-
den [64]. Zur Reduzierung der Heizrate sollten Kontaktpotentiale auf den Falle-
nelektroden durch aufgedampftes Indium aus dem Ofen daher moglichst stark
reduziert werden, was eine hohere Ionisationseffizienz erfordert.

Bei Anwendung der Elektronenstoffionisation steht dem kontinuierlichen Betrieb
eines Frequenzstandards jedoch noch ein weiteres Problem im Weg. Der Strahl
von Elektronen fiihrt zu einer statischen Aufladung von Isolatorteilen (siche Ab-
bildung 3.4) in der Néhe der Fallenregion und damit zu einer zusétzlichen Mikro-
bewegung des gespeicherten Ions. Da diese Ladungen unkontrollierbar abfliefen,
variiert die zusétzliche Mikrobewegung und damit die Fluoreszenz des Kiihliiber-
gangs selbst auf kurzen Zeitskalen stark. Abbildung 3.5 demonstriert diese zeit-
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liche Variation der Mikrobewegung anhand zweier Spektren des Kiihliibergangs,
die im zeitlichen Abstand von einigen Minuten aufgenommen worden sind.
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Abbildung 3.5: Zwei Spektren des Kiihliibergangs eines einzelnen, gespeicherten
Ions, aufgenommen im zeitlichen Abstand von einigen Minuten, nach Laden der
Falle mit Hilfe der Elektronenstoffionisation. Wahrend links ein Spektrum mit
nahezu komplett kompensierter zuséatzlicher Mikrobewegung zu sehen ist, zeigt
das Spektrum rechts eine ausgepégte Seitenbandstruktur durch die Mikrobewe-
gung (siehe dazu auch Kapitel 6.4.3). Dies dokumentiert das Driften statischer
Storpotentiale bei Anwendung der Elektronenstofiionisation.

Um bei der Doppelresonanz-Spektroskopie eine klare Detektion des Refe-
renziibergangs zu gewéhrleisten, muss diese Mikrobewegung in kurzen zeitlichen
Absténden anhand einer Spektroskopie des Kiihliibergangs bestimmt und an-
schlieBend kompensiert werden (sieche Kapitel 6.4.2). Dadurch wird eine konti-
nuierliche Abfrage des Referenziibergangs und damit ein dauerhafter Betrieb als
Frequenznormal stark erschwert.

Zur Vermeidung der dargestellten Probleme wurde im Rahmen dieser Arbeit die
Moéglichkeit zur Photoionisation von Indium experimentell realisiert, wie in Ka-
pitel 4 beschrieben wird.

3.2.3 Detektion des Fluoreszenzlichts

Der relativ schmalbandige Kiihliibergang von In* bietet mit einer natiirlichen
Linienbreite von I'/2m = 360 kHz einerseits auergewohnliche Vorteile bei der
Laserkiihlung, erfordert andererseits aber eine sehr effiziente Detektion des ul-
travioletten Fluoreszenzlichts und eine effektive Trennung von Signal und Streu-
licht. Daher ist die Elektrodenkonfiguration sehr offen und planar gewéahlt, was
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eine rechtwinklige Detektion des Fluoreszenzlichts erméglicht. Der Abstand zwi-
schen dem Fallenstreifen und den ringférmigen Elektroden ist dabei relativ grof.
Stabformige Endkappen sehr nahe an der Elektrode wiirden zwar ein tieferes Fal-
lenpotential erzeugen [61], jedoch die Detektion der geringen Fluoreszenzzihlrate
erschweren. Die Speicherregion wird zur Trennung von Signal und Streulicht durch
das im Vakuum sitzende Sammelobjektiv auf eine Lochblende abgebildet; zuséitz-
lich erfolgt eine Einschrankung des Gesichtsfelds durch eine Irisblende [62, 63].
Das Signal wird durch einen im sichtbaren Spektralbereich unempfindlichen Pho-
tomultiplier detektiert und in den Computer eingelesen, der das Experiment steu-
ert. Damit konnte eine Dunkelzéhlrate unter 10 Hz bei einem Signal von 1000 Hz
erzielt werden (siche beispielsweise Abbildung 3.5).

Umbauten der Falle mit dem Ziel, auf den zentralen Macorhalter, in dem der
Fallenstreifen und die beiden radialen Kompensationspins gehaltert sind, zu ver-
zichten, um auf diese Weise die storende zeitlich verénderliche Mikrobewegung zu
umgehen, zeigten einen duflerst kritischen Einfluss auf das Streulichniveau. Da-
her wurden detaillierte Messungen des Streulichts bei verschiedenen Anderungen
im Aufbau des Vakuuminnern notwendig. Dabei wurde nach und nach die Geo-
metrie der Fallenregion gedffnet und damit der Weg des Laserstrahls durch die
Vakuumapperatur von stérenden, streulichterzeugenden Hindernissen moglichst
befreit. Aulerdem wurden die Parameter des Laserstrahls, wie Fokusgrofie, Di-
vergenz, Durchgangswinkel durch die Falle und seine Modenform variiert, um in
jeder Konfiguration jeweils minimales Streulicht zu erzielen.

Es zeigte sich, dass eine optimale Streulichtunterdriickung nicht wie erwartet in ei-
ner moglichst offenen Geometrie des Laserwegs, sondern durch eine Abschirmung
der inneren Fallenregion in Laserrichtung zu erreichen ist. In Richtung des Ob-
jektivs darf jedoch keine Abschirmung erfolgen, um die Fluoreszenzzahlrate nicht
zu verringern. Ein objektivseits offener Macorzylinder mit seitlichen Offnungen
zum Durchgang eines stark kollimierten Laserstrahls, d&hnlich dem fritheren Halter
des Fallenstreifens [62], wurde dazu in die Umgebung des Fallenstreifens einge-
baut. Die Details der Geometrie sind in den Photographien von Fallenstreifen,
Endkappen und dem Macorteil in Abbildung 3.6 erkennbar.

Zur Vermeidung des Problems statischer Ladungen durch ein Isolatormaterial in
unmittelbarer Nédhe der Falle, kann alternativ ein geerdeter Leiter zur Abschir-
mung der Fallenregion dienen. Dadurch entstehende Verdanderungen des Speicher-
potentials sind, wie eine Berechnung zeigte [61], sehr klein und sollten demnach
die Speichereigenschaften der Falle nicht beeintréchtigen. Nach Realisierung der
Photoionisation war dieser Umbau fiir das bestehende Experiment aber nicht
mehr notwendig.
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Abbildung 3.6: Links eine Photographie der Fallenteile in unmittelbarer Umge-
bung der Speicherregion: der Fallenstreifen mit zylindrischem Loch von 1 mm
Durchmesser, die beiden ringférmigen Endkappen und die Streulichtabschirmung
aus Macor. Die dufleren Locher der jeweiligen Elektroden dienen der Halterung.
Die innere Offnung der Endkappen erméglicht die Detektion des Ions auf der
Objektivseite, gegeniiber erlaubt es den Eintritt des Atomstrahls in die Fallenre-
gion. Die Aussparungen am Macorteil zur Laserdurchfithrung und die Gewinde
zum Einschrauben der Pins fiir die Kompensation radialer Stérpotentiale sind im
Bild kenntlich gemacht. Rechts die Aneinanderfiigung der Einzelteile.

3.2.4 Langzeit-Speicherung

Die stabile Speicherung eines einzelnen '°In*-Ions in der verwendeten Falle ist
problemlos iiber einen kompletten Messtag moglich. Ist das Ion jedoch mehrere
Stunden ohne jegliche Laserkiihlung in der Falle, so kann es zu einem Verlust des
Ions kommen. Obwohl ein erneutes Speichern nur eine kurze Zeitspanne erfordert,
wire fiir den kontinuierlichen Betrieb des Frequenznormals eine Speicherung iiber
viele Monate und unabhéngig von der Laserkiihlung wiinschenswert. Wegweisend
in diesem Hinblick kénnten dabei die aulergewohnlich langen Speicherzeiten eines
einzelnen "Yb*-Ions sein, das in einer Paulfalle an der Physikalisch-Technischen-
Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig unabhéngig von einer Laserkiihlung iiber
einen Zeitraum von iiber einem Jahr gespeichert werden konnte [37]. Ausgehend
davon koénnten Unterschiede der fiir Yb™ und Int verwendeten Fallen Hinweise
auf die Griinde fiir einen Verlust des gespeicherten Ions geben.

Mogliche Anharmonizititen des Pseudopotentials in der konkreten Realisierung
der Paul-Straubel-Falle kiimen fiir einen Ionenverlust in Frage. Zur Untersuchung
dessen wurden detaillierte Berechnungen der Fallentiefe und Anharmonizitit der
verwendeten Geometrie, Vergleiche bei Modifikationen aller wesentlicher Parame-
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ter dieser Geometrie und Vergleiche zu der an der PTB verwendeten Geometrie
durchgefiihrt [61]. Im Vergleich zu den Fallentiefen sind die gefundenen Anhar-
monizitdten des Pseudopotentials jedoch immer klein [57,61]. Daher erscheinen
Anharmonizitéiten allein als Grund fiir einen Ionenverlust nicht naheliegend. Die
im Vergleich zur In"-Falle grofiere Potentialtiefe der Yb*-Falle aufgrund ihres
niaher an der Paulfalle liegenden Designs macht die Speicherung jedoch unkri-
tischer gegeniiber Aufheizungseffekten des Ions. Der im Vergleich zu dem bei
In* etwa um den Faktor 100 breitere Kiihliibergang von Yb™ erfordert weniger
Riicksicht beim Design der Fallengeometrie auf die Detektion.

Die in Kapitel 3.2.2 diskutierte Aufheizung des einzelnen In*-Ions in der ver-
wendeten Falle durch Kontaktpotentiale auf der Fallenelektrode liegt, ausgehend
von Temperaturen nahe dem Schwingungsgrundzustand, bei 10%.-10% hw/s [60].
Verglichen mit der Tiefe des Fallenpotentials von einigen eV ist diese Aufheizung
gering. Jede Vergroflerung der Bewegungsamplitude des gespeicherten Ions erhéht
jedoch den Einfluss der Anharmonizitdten des Fallenpotentials, was wiederum zu
einer hoheren Bewegungsamplitude fiihren kann. Ohne Laserkiihlung kann sich
damit ein verstiarkender Aufheizungsprozess des Ions in Gang setzten, der zu ei-
nem Verlust des lons fithrt. Eine Bedampfung der Elektrode bricht zusétzlich die
Symmetrie der Falle, was wiederum zu Anharmonizitidten des Fallenpotentials
fithren kann. Ein Verlust des gespeicherten Ions durch diese Effekte ist also nicht
auszuschlieflen, weshalb auch im Hinblick auf die Speicherzeit eine Bedampfung
der Fallenelektrode moglichst vermieden werden sollte.

StoBle mit dem Restgas im Vakuumtank konnten, je nach Zusammensetzung des
Hintergrundgases vor allem mit schweren Teilchen, auch bei dem sehr kleinen
Geamtdruck von etwa 10~!° mbar als Verlustprozess in Frage kommen. Auch che-
mische Reaktionen von '%In* mit dem Hintergrundgas wiren denkbar und sind
als mogliches Speicherhindernis bekannt. Die stabile Speicherung von *Hgt am
National Institute for Standards and Technology (NIST) in Boulder ist aufgrund
einer chemischen Reaktion von metastabilem Hg™ im D-Niveau mit neutralem
Hg des Hintergrundgases nur unter kryogenen Temperaturen méglich, bei denen
der verbleibende Partialdruck von Hg sehr gering ist [77]. Einen weiteren Hinweis
auf vorrangig chemische Ursachen fiir den Verlust gespeicherter Ionen ergibt sich
aus der Tatsache, dass Yb* auch in einer Endkappenfalle am National Physical
Laboratory (NPL) in Teddington bis zu einem Monat gespeichert werden konn-
te [78]. Beziiglich Anharmonizitéaten ist die dabei verwendete Endkappenfalle [57]
der fiir In* verwendeten Paul-Straubel-Falle keinesfalls iiberlegen, was folglich
eher auf einen chemischen Vorteil von Yb™ hinweist.



Kapitel 4
Photoionisation

Im gegenwirtigen Prozess der Optimierung von lonenfallen zu zuverlédssigen ex-
perimentellen Werkzeugen gliedert sich die Vermeidung der im letzten Kapitel
angesprochenen Probleme ein, die mit der Elektronenstoffionisation verbunden
sind. Dazu wurde bereits in einigen Ionenfallen-Experimenten die Methode der
Photoionisation implementiert [79-81]. Die dazu verwendeten Schemata benutzen
jeweils zwei Laser und teilweise zusétzlich das Fallenfeld zur Ionisierung. Wesent-
lich einfacher, mit nur einem Laser in Form eines kompakten gitterstabilisierten
Diodenlasers, konnte im Rahmen dieser Arbeit eine effiziente Photoionisation von
Indium realisiert werden.

4.1 Ionisierungsschemata von Indium

Die Ionisierungsenergie von Indium betrégt etwa 5,79 eV [82]. Mit einem Laser
der Wellenldnge 214 nm wire diese Schwelle durch eine Einphotonen-Anregung
iiberbriickbar. Technisch deutlich einfacher gestaltet sich aber eine zweistufige
Ionisation iiber ein Zwischenniveau, mit Wellenldngen im Sichtbaren. Die ver-
schiedenen einfachsten und gleichzeitig effizienten Moglichkeiten dazu ergeben
sich aus dem Niveauschema von neutralem Indium, das in Abbildung 4.1 mit den
hierfiir relevanten Ubergéngen dargestellt ist.

Indium besitzt im Hinblick auf die Photoionisation eine aulerordentlich giinsti-
ge Lage der Energieniveaus, die sich durch eine Koinzidenz zweier Ubergangs-
wellenlingen auszeichnet. Die stirkste Linie im Anregungsspektrum entsteht
durch den Ubergang zwischen dem Grundzustand 5s25p 2P; 5 und dem Niveau
55%6s 25 /2 bei 410,18 nm [83,84]. Ausgehend vom 6s-Niveau scheint es zunéchst
naheliegend, mit einem zweiten Laser unterhalb einer Wellenldnge von 448 nm

26
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Abbildung 4.1: Fiir die Photoionisation relevantes Niveauschema von neutralem
Indium. Eine Koinzidenz in den Ubergangsfrequenzen erméglicht ein denkbar ein-
faches Verfahren: Eine resonante Zweiphotonen Anregung bei 410 nm fithrt vom
2P o-Anteil des Grundzustands 5s?5p in autoionisierende Zustéinde 5s5p* 2D
oberhalb des Kontinuums. Diese Methode wurde im Experiment realisiert. Eine
zweite Moglichkeit bestiinde in einer Anregung vom 6s-Zustand aus in ein nied-
rigliegendes Rydberg-Niveau, von wo aus eine effektive Feldionisation durch das
Fallenfeld zu erwarten ist.

direkt ins Kontinuum anzuregen. Experimentell zeigte sich jedoch, dass die To-
nisierung mit nur einem Laser bei 410 nm so effizient ist, dass ein zweiter Laser
keine weitere Erhohung der Tonisierungseffizienz erkennen lief§ [61]. Das liegt dar-
an, dass vom 6s-Niveau aus eine zweite Anregung bei 410 nm iiber diskrete,
autoionisierende Zustidnde 5s5p? 2D oberhalb der Kontinuumsschwelle zur Io-
nisation fithrt [83, 85,86]. Die Mischung der diskreten D-Niveaus oberhalb der
Ionisationsschwelle mit den Zusténden des Kontinuums, vor allem mit nahe lie-
genden P-Zusténden, fithrt zu einer starken Verbreiterung der Niveaus und in der
Folge zur Autoionisation bei einer Anregung iiber einen weiten Frequenzbereich.
Anregungen in autoionisierende Zustdnde konnten bei Indium {iber weite Spek-
tralbereiche nachgewiesen werden [87,88]. Im hier relevanten Bereich wurde eine
effiziente Einphotonen-Anregung bei etwa 200 nm vom Grundzustand 5s%5p 2P
in die autoionisierenden D-Niveaus iiber einige nm beobachtet [89]. Im Gegensatz
zum Dipol-erlaubten Einphotonen-Ubergang ist der Zweiphotonen-Ubergang bei
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410 nm vom Grundzustand in die D-Niveaus jedoch stark verboten: Zum Einen
ist dabei AL = 2 und zum Anderen ist dieser Ubergang aufgrund der Paritéten
nur als Zwei-Elektronenprozess moglich. Der Einfluss der Auswahlregeln fiir die
Anregung in einen autoionisierenden Zustand ist aber durch den Mischcharakter
der Zustdnde mit dem Kontinuum stark reduziert und spielt daher offensichtlich
nur eine untergeordnete Rolle [86]. Insgesamt ergibt sich die Moglichkeit, Indium
mit nur einem Laser bei 410 nm durch eine resonante Zweiphotonen-Anregung zu
ionisieren. Alternativ ist vom 6s-Niveau bei 410 nm auch eine Anregung direkt
ins Kontinuum, ohne eine Anregung in die D-Zusténde, moglich.

Bei der Anwendung in einer Ionenfalle existiert noch eine weitere Moglichkeit
zur quasi-resonanten Photoionisation vom 6s-Zustand aus: Bei einer Wellenlénge
von 451,31 nm konnte in den Rydbergzustand mit der gréfiten Anregungswahr-
scheinlichkeit (n = 31 [90]) angeregt werden, der dann vom Fallenfeld ionisiert
wird. Da Rydbergzustiande sehr langlebig sind, und das &duflere Elektron nur
schwach gebunden ist, lédsst sich fiir diese Feldionisation unabhéngig von der kon-
kreten Hauptquantenzahl n eine Wahrscheinlichkeit nahe 1 erwarten, was auch
aus der experimentellen Umsetzung vergleichbarer Ionisationsschemata zu schlie-
Ben ist [79-81].

Erwéhnenswert in Bezug auf eine Photoionisation ist eine zweite Besonderheit
des Niveauschemas von Indium, die nur sehr geringe Differenz der Wellenlédngen
zweier diskreter Uberginge. Der Zustand 5s25p 2Ps o wird aus dem 2P jo-Niveau
thermisch besetzt. Bei einer Temperatur der Atome von 1000 K beispielsweise be-
finden sich bereits knapp 10 % der Atome im thermisch angeregten 2 Ps o-Zustand.
Ausgehend davon erhilt man eine resonante Anregung in den 6s-Zustand bei ei-
ner Wellenldnge von 451,25 nm [91]. Damit liegen ca. 80 GHz zwischen den beiden
Ubergiingen bei etwa 451 nm, was je nach Linienbreite des anregenden Lasers,
verschiedenen Aufspaltungen (beispielsweise der Hyperfeinstruktur des unteren
Ubergangs) und der erforderlichen Effizienz eventuell eine weiter Moglichkeit der
Photoionisation mit nur einer Laserfrequenz darstellen kénnte.

Eine Kombination beider Methoden mit zwei Lasern bei 410 nm und 451 nm
ist prinzipiell denkbar, um eine maximale Effizienz der Photoionisation zu er-
zielen. Zumal damit ein relevanter Verlustprozess der Ionisation mit nur einem
Laser bei 410 nm, das optische Pumpen der Grundzustands-Besetzung in den
bei dieser Anregung dunklen 2Py /s2-Zustand, aufgehoben wird. Da die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit in einen Rydbergzustand mit der Hauptquantenzahl n=2 ska-
liert [91,92], verliert der zweite Ionisierungskanal, ausgehend von einem stark
besetzten 6s-Niveau, mit einer Laserwellenlinge unterhalb von 451 nm jedoch
schnell an Bedeutung [61].
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4.2 Experimente

Zur Realisierung der Zweiphotonen-Ionisation wurde ein gitterstabilisierter Di-
odenlaser bei 410 nm aufgebaut. Prinzip und konkreter Aufbau folgen dabei dem
in Kapitel 5.2 ausfiihrlich beschrieben System, Details zur Realisierung und Cha-
rakteristik im Blauen finden sich in [61]. Fiir die Photoionisation steht damit
ein Einzelmoden-Laser mit etwa 3 mW Leistung bei 410 nm zur Verfiigung, des-
sen Frequenz zur Spektroskopie iiber eine piezogesteuerte Gitterdrehung iiber
etwa 3 GHz modensprungfrei durchgestimmt werden kann. Insgesamt lasst sich
iiber den Gitterwinkel die Wellenldnge im Bereich von etwa 2 nm variieren. Eine
Entspiegelung der Laserdiode konnte diesen Durchstimmbereich auch im Blauen
signifikant vergrofern [93].

4.2.1 Spektroskopie des 5p — 6s Ubergangs

Fiir Anfangs- und Endzustand des 5p 2Py — 65 25 Ubergangs gilt jeweils
J =1/2und I = 9/2; damit sind 4 Linien zwischen den jeweiligen Hyperfeinni-
veaus F' = 4 und F' = 5 moglich. Zur genauen Bestimmung der Frequenz dieser
Hyperfeinlinien wurde zunéchst optogalvanische Spektroskopie [94] an einer Indi-
um Hohlkathodenlampe durchgefiihrt. Die Anderung des Ionisierungsstroms bei
einer Anregung der gasformigen Indium-Atome in der Hohlkathodenlampe wird
dabei mit intensitédtsmoduliertem Laserlicht und Lock-in-Nachweis gemessen [61].
In Tabelle 4.1 sind die gemessenen Wellenzahlen der 4 Hyperfeinlinien und deren
Unsicherheit angegeben.

Hyperfeinkomponente | Wellenzahl
F— F [1/cm]
4 — 4 24373,001(2)
4 —5 24373,287(2)
5—4 24372,907(2)
5—5 24372,626(2)

Tabelle 4.1: Gemessene Wellenzahlen der Hyperfeinkomponenten des 5p P 5 —
6s 2S5 5 Ubergangs neutralen Indiums, bestimmt in optogalvanischer Spektrosko-
pie in einer Hohlkathodenlampe.

Aus den gemessenen 4 Hyperfeinlinien ergeben sich die Hyperfeinaufspaltungen
zu 11, 3(1) GHz fiir das Niveau 5p 2P, o, und 8, 5(1) GHz fiir das Niveau 6s 25 s,
in Ubereinstimmung mit den Literaturwerten [84].



30 4. Photoionisation

In einem zweiten Schritt konnte die Fluoreszenz des 5p — 6s Ubergangs am
Atomstrahl des Ofens in der Falle spektroskopiert werden. Dazu wurde die
im iiblichen experimentellen Aufbau auf 231 nm optimierte Detektion an die
veranderte blaue Wellenldnge angepasst. Neben dem Tausch zu einem fiir 410 nm
sensitiven Photomultiplier waren dazu lediglich eine zusétzliche fokussierende
Linse und eine Blende auflerhalb des Vakuumtanks notwendig. Im Experiment
erdffnet sich durch diese Spektroskopie die Moglichkeit, die Funktion des Ofens
einfach und unabhéngig von der lonisierung und der Speicherung in der Fal-
le zu testen. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit vorgenommenen Verdnderungen
des Fallenaufbaus und der Ionisationsmethode war dies ein deutlicher Gewinn,
da damit ein wichtiger kritischer Parameter der Ionenfalle einer unabhéngigen
Kontrolle zugénglich war. In Abbildung 4.2 sind beispielhaft die Spektren zweier
Hyperfeinlinien dargestellt, die durch eine Anregung am Atomstrahl gewonnen
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Abbildung 4.2: Spektren der Hyperfeinlinien FF =5 — F' =4und F =4 — F' =
5 des 5p — 6s Ubergangs neutralen Indiums. Das Anregungsspektrum der vom
Ofen emittierten Atome in der Fallenregion kann iiber eine modifizierte Detektion
im Blauen nachgewiesen werden.

Zum Nachweis des Signals muss der Fluss der Indium-Atome im Vergleich zum
Ladeprozess erhoht werden und so der Ofen mit relativ hohen Stréomen von 2,2
bis 2,3 A betrieben werden. Die gemessenen Linien sind gegeniiber der natiirli-
chen Linienbreite I'/2r = 25 MHz [95] auf rund 300 MHz verbreitert. Mit der
eingestrahlten Laserleistung von ca. 10 W/cm? und einer Séttigungsleistung des
Ubergangs von etwa 0,02 W /cm? [96] kénnte diese Breite durch Sittigung erklirt
werden. Zusétzlich geht eine Dopplerverbreiterung ein, abhéngig von der Ge-
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schwindigkeitsverteilung und Kollimation des durch die Geometrie nur bedingt
kollimierten Atomstrahls. Eine Rotverschiebung von der Grofenordnung der Lini-
enbreiten der 4 spektroskopierten Hyperfeinlinien wird hervorgerufen durch den
Dopplereffekt. Die breite Streuung der Rotverschiebungen aufgrund von nicht
exakt reproduzierten Ofentemperaturen und die Ungenauigkeit in der Kenntnis
des Winkels zwischen Ofen und Laserstrahl macht eine Bestimmung der Tem-
peratur der Atome aus diesem Effekt jedoch unmoglich. Eine Abschétzung der
Temperatur des Ofens ist aber durch die niedrige Schmelztemperatur von Indi-
um von 156° C moglich. Da der Ofen nicht waagerecht angebracht ist, fithrt eine
vollsténdige Verfliissigung des Indiumdrahts zu einem Auslaufen des Indiums aus
dem Tantalréhrchen, was im Experiment durch einen niedrigen Ofenstrom ver-
mieden wird. Demnach sollte die mittlere Temperatur des Ofens nicht deutlich
oberhalb von 200° C liegen. Bei dem Winkel zwischen Ofen und Laserstrahl von
rund 55° ergébe eine Temperatur von 200° C eine Dopplerverschiebung von etwa
200 MHz.

Anhand von Doppler-freier Spektroskopie der Hyperfeinlinien des 5p — 6s Uber-
gangs an einem Indium-Atomstrahl wurde vor wenigen Jahren erstmals demon-
striert, dass gitterstabilisierte Diodenlaser auch fiir hochauflésende Spektroskopie
im blauen Spektralbereich angewendet werden kénnen [96].

4.2.2 Zweiphotonen-Ionisation

Nachweis und Untersuchung der Zweiphotonen-Ionisation bei 410 nm erfolgt
iitber die Fluoreszenz des Kiihliibergangs der in der Radiofrequenz-Falle ge-
speicherten Ionen im iiblichen UV-Detektionsaufbau. Die Hohe des Maximums
des Kiihliibergangs-Spektrums der puffergasgekiihlten Ionenwolke abziiglich dem
Steulicht wird dabei bei konstanter Ofentemperatur und konstanter Kiihllaser-
leistung als Tonisationssignal ausgewertet. Als Puffergas dient in die Falle einge-
stromtes Helium, das einen Druck von 1075 bis 10~% mbar erzeugt. Abbildung 4.3
zeigt schematisch den experimentellen Aufbau.

Der Strahl des Ionisierungslasers ist in den Fallenring auf eine Gréle von etwa
50 x 70 pm? fokussiert. Der Ofen wurde in den folgenden Messungen bei einem
sehr niedrigen Strom von 1,8 A (verglichen mit 2 bis 2,2 A bei der Elektronenstof3-
ionisation) betrieben; eine Aufwéirmphase von 30 s ging jeder Messung voraus.

Zur Untersuchung der Frequenzabhéngigkeit der Photoionisation wird das Ioni-
sationssignal (siehe oben) nach einer festen Bestrahlungszeit des Ionisierungsla-
sers bei unterschiedlichen Frequenzen aufgetragen. Dadurch tastet man die Fre-
quenzabhéngigkeit der Ionisierungswahrscheinlichkeit schrittweise ab und es ent-
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Abbildung 4.3: Aufbau zur Untersuchung der Photoionisation.

steht, analog zum indirekten Nachweis des Referenziibergangs durch das ’electron-
shelving’, erst in der Zusammensetzung das Photoionisations-Spektrum.

Die Abstimmung des Ionisierungslasers auf die Mitte einer beliebigen der 4 Hy-
perfeinlinien des 5s — 65 Ubergangs fiihrt zu einer gleichermafen hohen Ionisie-
rungseffizienz. Die wesentliche Frequenzabhéngigkeit der lonisierung ist demnach
durch den unteren Ubergang, zwischen den diskreten Zustinden 5p und 6s ge-
geben. Das entspricht der Erwartung bei einer Anregung in energetisch breite,
autoionisierende Niveaus, die Mischzustande zwischen Kontinuum und diskreten
Niveaus oberhalb der Ionisierungsschwelle darstellen. In die Linienform der lo-
nisation geht jedoch das komplexere Anregungssschema ein. Abbildung 4.4 zeigt
die gemessene Frequenzabhéngigkeit der Photoionisation beim Durchstimmen des
Tonisierungslasers iiber die (hochstfrequente) F' = 4 — F’ = 5 Hyperfeinkompo-
nente des 5p 2Py o — 65 %519 Ubergangs; die Laserleistung betrug dabei 1,6 mW.

Die erkennbare Asymmetrie der Linienform ist zunéchst charakteristisch fiir eine
Anregung in einen autoionisierenden Zustand [92]. Die Anwesenheit eines diskre-
ten Zustands im Kontinuum fiithrt dabei zu einer Interferenz zweier moglicher
Anregungswege in das Kontinuum: Der direkten, nichtresonanten Anregung ei-
nerseits und der quasi-resonanten Anregung iiber den autoionisierenden Zustand
andererseits. Das fiihrt zu einer asymmetrische Ionisationlinie, einem sogenannten
Fanoprofil [97], mit einem Absorptionsminimum auf der niederfrequenten Seite
der Resonanz.

Das hier spektroskopierte System ist jedoch komplizierter als das von Fano be-
trachtete, da einer Anregung in die autoionisierenden Zustande zuerst eine diskre-
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Abbildung 4.4: Frequenzabhingigkeit der Zweiphotonen-Ionisation bei 410 nm.
Die Asymmetrie der Linienform lésst sich durch die bekannten Interferenzeffekte
bei der Anregung in einen autoionisierenden Zustand erklaren. Den Messpunkten
wurde daher eine Fanolinie einbeschrieben.

te Anregung in das 6s-Niveau bei identischer Frequenz vorausgeht. Auch ohne die
Anwesenheit autoionisierender Zustdnde kann hierbei die Interferenz zwischen der
resonanten Zweiphotonen-Anregung iiber die Besetzung des 6s-Zwischenniveaus
und der nichtresonanten, direkten Zweiphotonen-Anregung ins Kontinuum zu
einem Fanoprofil fithren [98]. Da sich experimentell keine Erhohung der Ionisie-
rungseffizienz durch das Einstrahlen eines zweiten Laser bei 448 nm (und damit
leicht oberhalb der Ionisierungsschwelle vom 6s-Niveau aus) zeigt, scheint die ITo-
nisation aber durch den autoionisierenden Prozess dominiert zu sein. Daher sollte
die Asymmetrie der Linienform auch im Wesentlichen auf den oberen Ubergang
in den autoionisierenden Zustand zuriickzufithren sein [92].

Die nahe liegende Erklarung der Asymmetrie durch eine nicht aufgeloste zweite
Linie oberhalb der Mittenfrequenz des Spektrums in Abbildung 4.4 kann weitest-
gehend ausgeschlossen werden. Da der Laser iiber die Hyperfeinkomponente des
5p 2P, /2 — 0Bs 29, /2 Ubergangs mit der héchsten Frequenz abgestimmt wurde,
kann keine weitere der Hyperfeinkomponenten des Ubergangs angeregt worden
sein. Die gegeniiber *°In™ um 258 MHz zu hoheren Frequenzen verschobene Hy-
perfeinkomponente des zweiten stabilen Indium-Isotops '3In™ [84] kiime aller-
dings dafiir in Frage. Das fiir den Ofen verwendete natiirliche Isotopengemisch
besteht jedoch nur zu etwa 5 % aus *?In. Die Amplitude der Anregung von 3In™
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sollte unterhalb einer starken Sittigung des Zweiphotonen-Ubergangs im Verhiilt-
nis damit nur sehr klein sein, da kein Prozess bekannt ist, der zu einer starken
Bevorzugung von 13In* beim Laden der Falle fithrt. Andere Linien im Spektrum
von Indium sind bei der fraglichen Frequenz ebenfalls nicht zu erwarten.

Die Asymmetrie des Photoionisations-Spektrums scheint demnach qualitativ den
Einfluss des autoionisierenden Ubergangs auf die Linienform zu demonstrieren.
Die den Datenpunkten einbeschriebene Fanolinie kann alle wesentlichen Charak-
teristika der gemessenen Linienform wiedergeben.

4.2.3 Effizienz der Methode

Einen Vergleich der Effizienzen der Zweiphotonen-Ionisation bei 410 nm und
der Elektronenstoflionisation zeigt Abbildung 4.5. Hier ist das Ionisationssignal
abhéngig von der Bestrahlungs- bzw. lonisierungszeit aufgetragen. Fiir die Elek-
tronenstoBionisation wurden dabei die optimierten Parameter [63] fiir die ange-
legte Wehneltspannung und den Strom durch den Glithdraht verwendet.

3
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Abbildung 4.5: Vergleich von Photoionisation zu Elektronenstoiionisation. Aus
dem Anstieg der Signalhohe der Kiihliibergangs-Fluoreszenz einer gespeicherten
Ionenwolke in Abhéngigkeit von der Ladezeit kann die Ionisierungseffizienz beider
Verfahren bestimmt werden. Aus der jeweils linearen Anfangssteigung ergibt sich
fiir die Photoionisation eine etwa zwei Groflenordnungen hohere Effizienz als fiir
die Elektronenstoflionisation

Die Kurve fiir die Photoionisation zeigt schon nach etwa 20 s den Ubergang in
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eine Sattigung bei einer Signalhche von 3 kHz. Die Falle ist dann bereits mit
Ionen gefiillt und die Erzeugung weiterer Ionen kann so nicht zu einer weiteren
Fluoreszenzerhohung fithren. Der lineare Anfangsanstieg beider Ionisationskurven
ist ein Maf3 fiir die jeweilige Effizienz der beiden Methoden.

Zur Auswertung wurde der Photoionisationskurve ein zeitlicher Sattigungsverlauf
folgender Form angepasst:

S

1t = 1+ to/t

(4.1)

Dabei gibt ty die Sattigungszeit und s die maximale Floureszenzzéhlrate an. Fiir
Zeiten t < tg ist f(t) linear mit der Steigung cpr = s/t¢, die sich aus der Anpas-
sung zu cpy = 0,7540, 12 kHz /s ergibt. Den Datenpunkte zur Elektronenstofioni-
sation wurde eine Gerade einbeschrieben, deren Steigung cps = 7(1)- 1073 kHz/s
ist. Der Vergleich beider Steigungen cp;/cgs ergibt eine Erhohung der Ionisie-
rungseffizienz um mehr als zwei GroBlenordnungen durch die angewendete Me-
thode der Photoionisation.

Eine weitere Steigerung der Effizienz der Photoionisation durch einen zusétzli-
chen zweiten gitterstabilisierten Diodenlaser konnte bei Wellenléngen von 4475
bis 449 nm nicht eindeutig nachgewiesen werden [61]. Die stiarkste Rydbergreso-
nanz bei 451,3 nm [91] lief sich mit dem Diodenlaser nicht erreichen, wodurch der
zweite resonante Ionisierungskanal nicht genutzt werden konnte. Die zusétzliche
nichtresonante Ionisation vom 6s-Zustand aus mit dem zweiten Laser direkt ins
Kontinuum blieb offensichtlich ebenfalls vernachléssighbar gegeniiber der effekti-
ven Methode mit zwei Photonen bei 410 nm.

4.2.4 FErgebnis

Mit der Implementierung einer effizienten Photoionisation mit nur einem Di-
odenlaser konnten wesentliche Verbesserungen hinsichtlich der experimentellen
Kontrolle der gespeicherter Ionen erreicht werden. Zum Einen wird die durch die
Elektronenstoffionisation verursachte elektrostatische Aufladung von Isolatoren in
Fallenndhe nun vermieden. Zum Anderen kann der Indium-Ofen jetzt aufgrund
der um zwei Groéfenordnungen erhhten Ionisierungseffizienz bei deutlich redu-
ziertem Strom und so bei Temperatur weit unterhalb eines sichtbaren Gliithens
betrieben werden, was die stérende Bedampfung der Fallenelektroden auf ein
Minimum reduziert.

Zusétzlich eroffnen sich sehr hilfreiche neue experimentelle Moglichkeiten. Da-
zu ziéhlt zum Einen der unabhéngige Funktionstest des Ofens durch die Spek-
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troskopie des Atomstrahls im Blauen. Zum Anderen ist jetzt eine Detektion
der Kiihliibergangs-Fluoreszenz schon wéhrend des Ladens der Falle moglich,
was zuvor durch das starke Streulicht des Glithdrahts der Elektronenkanone
unmoglich war. Anhand des Fluoreszenzanstiegs kann so der Ladeprozess unmit-
telbar optimiert werden, was eine direkte Speicherung des einzelnen Ions, ohne
den zeitaufwindigen Ubergang von einer Ionenwolke zum Einzelion durch Laser-
heizung [62,99], ermdglichen sollte.



Kapitel 5

Aufbau eines neuen
Kiihllasersystems

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neues Kiihllasersystem aufgebaut [100], das
den Anforderungen eines kontinuierlich betriebenen Indium-Frequenzstandards
entspricht. Dariiberhinaus erméglichen die Eigenschaften des Lasersystems
vielfaltige Anwendungen im Bereich der hochauflésenden Spektroskopie.

Die Grundanforderungen an das Kiihllasersystem sind durch den zu treibenden
1Sy — 3Py Ubergang von Int festgelegt: Eine Leistung von mindestens 50 W
wird bei 230,6 nm bendétigt; zur Detektion gespeicherter Ionenwolken muss die
Laserfrequenz um die Resonanz als Zentrum einige GHz durchstimmbar sein,
zur Spektroskopie einzelner Ionen fein durchstimmbar um einige zehn MHz. Fiir
eine effiziente Seitenbandkiihlung sollte die Linienbreite des Lasers deutlich klei-
ner sein als die natiirliche Linienbreite des angeregten Ubergangs von 360 kHz.
Im Hinblick auf die angestrebte Genauigkeit des Indium-Frequenznormals von
10~'® sind Mittelungszeiten von Tagen bei der Abfrage des Referenziibergangs
notwendig. Der zum ’electron-shelving’” benutzte Kiihllaser muss demnach konti-
nuierlich betrieben werden konnen. Aus einem Vergleich verschiedener hochsta-
biler Frequenznormale ergibt sich unter anderem die Moglichkeit, fundamenta-
le physikalische Prinzipien zu iiberpriifen (siehe Kapitel 2.4). Um verschiedene
Realisierungen von Frequenznormalen vergleichen zu kénnen, ist ein transpor-
tabler Frequenzstandard von groflem Vorteil. Daher wurde das Kiihllasersystem
moglichst transportierbar entworfen.

Das alte Kiihllasersystem [63] bestand aus einem Stilben-3 FarbstofHlaser bei
461 nm, der im UV von einem Argon-lonen-Laser gepumpt wurde, mit nachfolgen-
der externer Frequenzverdopplung. Dieses System ist weder transportabel, noch

37
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lasst sich ein Farbstofflaser dauerhaft betreiben. Auflerdem ist die Zuverléssig-
keit von Argon-Pumprohren im UV duflerst eingeschréinkt: Verunreinigungen im
Quarzglas der Brewster-Fenster fithren beim Betrieb mit hohen UV-Leistungen
zu Farbzentren, die eine zum Pumpen notwendige TEMyy-Mode unméglich ma-
chen. Ein Rohrentausch mit nachfolgender Basisjustage des Farblasersystems war
deshalb jeweils nach etwa 1000 Betriebsstunden notwenig.

Zur Erfiillung aller oben genannten Anforderungen bietet sich ein diodenbasier-
tes Lasersystem an. Diodenlaser zeichnen sich durch eine hohe Zuverlédssigkeit,
Durchstimmbarkeit und Robustheit aus, die sie bei kleiner Grofie, niedrigem
Preis und einfacher Handhabung bieten. Zur Zeit decken Diodenlaser das Spek-
trum von rot bis infrarot fast kontinuierlich ab, auflerdem lassen sich ausgesuch-
te Wellenldngen im Ferninfraroten und im Blauen erzeugen. Die hohe intrinsi-
sche Frequenzinstabilitdt von Diodenlasern ldsst sich in einem ’extended-cavity’
Aufbau kompensieren, bei dem die Riickkopplung von einem optischen Gitter
die Linienbreite des Ausgangsspektrums typischerweise unter 1 MHz reduzie-
ren kann [101]. Ausgehend davon kann dann die Linienbreite des Diodenlasers
durch Anbindung an einen externen Referenzresonator hoher Giite weiter redu-
ziert werden. Die nur moderate Ausgangsleistung solcher Systeme kann seit dem
Aufkommen von effizienten Trapezverstiarkern (‘tapered amplifier’) in einem im-
mer grofler werdenden Wellenldngenbereich stark erhoht werden, indem man Di-
odenlaser mit nachfolgendem Verstérker einsetzt. Ein solches Master-Oszillator-
Power-Amplifier (MOPA)-System bietet vielfdltige Anwendungsmaoglichkeiten im
Bereich der Spektroskopie, Atomphysik oder Quantenoptik [102-104]. Die hohe
Ausgangsleistung erlaubt es, die Vorteile von Diodenlasern durch Frequenzver-
dopplung ins Griine, Blaue und sogar in Bereiche des ultravioletten Spektrums
zu transferieren. Dabei konnten durch den Einsatz von periodisch gepolten Kri-
stallen [105-109] in den letzten Jahren erheblich gesteigerte Effizienzen erzielt
werden.

5.1 Ubersicht des Aufbaus

Der Aufbau des neuen Kiihllasersystems ist schematisch in Abbildung 5.1 dar-
gestellt. Als Masterlaser dient ein gitterstabilisierter Diodenlaser mit einer Aus-
gangsleistung von 30 mW bei einer Wellenldnge von 922 nm. 20 % dieses Lichts
werden zur aktiven Frequenzstabilisierung auf die Linie eines externen Referenz-
resonators benutzt. Der Hauptteil des Diodenlaserlichtes wird in einen Trapez-
verstérker eingekoppelt, was zu einer Leistung von 0,5 W bei gleicher Wellenlénge
fithrt. Das infrarote Licht wird danach in einem externen Uberhdhungsresonator
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mit Hilfe eines periodisch gepolten Kaliumtitanyl-Phosphat (KTiOPO,, KTP)
Kristalls frequenzverdoppelt. Damit konnte eine Leistung von mehr als 200 mW
bei 461 nm erzielt werden. Eine zweite externe Frequenzverdopplung erzeugt
schlieBlich mit Hilfe eines Beta-Bariumoxid (BaB;O,4, BBO) Kristalls 1 mW ul-
traviolettes Licht bei 231 nm.

Masterlaser
N

g ISO Tellur-
2 Spektroskopie
o
§ Trapezverstarker

N 20 % ST PPKTP

N Frequenz-

D % 1SO verdopplung

BBO
FPI Frequenz-
Verdopplung

Abbildung 5.1: Schema des Laseraufbaus.

Alle Komponenten des Aufbaus sind modular auf verschiedenen Breadboards auf-
gebaut und ermoglichen so einen problemlosen Transport des Systems. Insgesamt
ist der Aufbau sehr kompakt und benotigt nur ca. zwei Quadratmeter Labortisch-
fldche. Die ausschliefiliche Verwendung von Laserdioden und Festkorpersystemen
erlaubt einen kontinuierlichen Betrieb dieses Lasersystems, praktisch lediglich li-
mitiert durch die Lebensdauer der Dioden.

5.2 Gitterstabilisierter Diodenlaser

Freilaufende Laserdioden besitzen, verglichen mit anderen Lasertypen, nur
schlechte spektrale Eigenschaften. Die Griinde dafiir liegen zum Einen in der
Kiirze und der kleinen Finesse des Diodenlaserresonators und zum Anderen in
der starken modeninduzierten Kopplung zwischen Verstdrkung und Phase im
Laserumlauf [110]. So liegt die Linienbreite des emittierten Lichts im Bereich
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von 100 MHz und die Durchstimmbarkeit iiber eine Anderung der Temperatur
oder des Injektionsstroms ist durch Modenspriinge stark eingeschréinkt [111]. So-
mit sind die Vorraussetzungen fiir hochauflésende spektroskopische Anwendungen
nicht erfiillt.

Durch verschiedene Arten der aktiven und passiven Stabilisierung lassen sich je-
doch die spektralen Eigenschaften von Diodenlasern wesentlich verbessern. Dazu
wurden prinzipiell zwei verschiedene Techniken realisiert: Eine rein elektronische
Frequenzkontrolle iiber den Diodenlaserstrom durch eine Riickkopplung gemé&f
einem Fehlersignal, das durch die Einkopplung in einen externen Resonator ho-
her Giite erzeugt wird [112]. Durch die auflergewohnlich guten Hochfrequenz-
modulations-Eigenschaften des Diodenlaserstroms ist so eine Reduzierung der
Linienbreite bis in den Bereich von 10 kHz moglich [113], erforderlich ist dazu
jedoch eine aufwindige Riickkopplungselektronik hoher Bandbreite. Auflerdem
verbessert sich bei diesem Verfahren die Durchstimmbarkeit des Diodenlasers
nicht.

Ein zweiter Weg benutzt die optische Riickkopplung eines frequenzselektiven Ele-
ments in die Diode zuriick [114]. Realisiert wurde die Anbindung an einen Re-
sonator hoher Giite [115] oder an ein Beugungsgitter [101]. Beides kann die Li-
nienbreite substanziell reduzieren und die Durchstimmeigenschaften wesentlich
verbessern. Letztere Methode ist dabei die deutlich einfachere technische Reali-
sierung. Ist die Frontfacette der Diode zusétzlich entspiegelt, verlangert sich der
mafgebliche Resonator auf den Abstand zwischen Endfacette und Gitter und die
optische Riickkopplung des Gitters kann die Frequenzeigenschaften dominieren.
Neben einer Linienbreitenreduktion um zwei Groéflenordnungen, unter 1 MHz,
wird damit ein kontinuierliches Durchstimmen der Laserfrequenz moglich [101].
Durch die Einfachheit dieser Methode und ihrer Leistungsfahigkeit hat sie sich
als Standard-Verfahren des ’'extended-cavity’-Diodenlasers (ECDL) zur Verbes-
serung der spektralen Eigenschaften von Diodenlasern etabliert [111]. Fiir den
Kiihllaseraufbau wurden nun beide Arten der Riickkopplung kombiniert, wie im
Detail nachfolgend ausgefiihrt wird: Ein optisch gitterstabilisierter Diodenlaser
wird elektronisch iiber die Kopplung an einen Fabry-Perot-Resonator hoher Giite
weiter stabilisiert.

Ausgangspunkt des gitterstabilisierten Diodenlasers ist eine Einzelmoden-Laser-
diode!, die freilaufend bei 922 nm eine nominelle Leistung von 100 mW besitzt.
Die minus erste Beugungsordnung eines optischen Gitters (2400 1/mm) wird in die
Diode riickgekoppelt (Littrow-Anordnung). Dazu ist die Frontfacette der Diode
entspiegelt. Theoretische und experimentelle Untersuchungen lassen eine qua-

I Typ: LD 935 der Firma Toptica, www.toptica.com
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dratische Verringerung der Linienbreite mit zunehmender Lénge des Resonators
erwarten [111,116,117], weshalb ein moglichst groffer Abstand zwischen Gitter
und Diode wiinschenswert wére. Andererseits nehmen akustische Stérungen mit
zunehmender Resonatorlinge L zu. Aulerdem wird der freie Spektralbereich des
Resonators ¢/2nL und damit der mit Hilfe des Gitters modensprungfrei durch-
stimmbare Bereich mit zunehmender Lange kleiner. Mit zunehmendem Gitterab-
stand wird zudem die Justage des riickgekoppelten Strahls kritischer und damit
die Anforderungen an die mechanische Stabilitit des Aufbaus hoher. Zur Unter-
suchung einer geeigneten Resonatorldnge lassen sich im verwendeten Aufbau drei
verschiedene Gitterabstéinde, 2, 4 und 8 cm realisieren. Abbildung 5.2 gibt den
schematischen Aufbau neben einer Photographie wieder.

variabel
——>

Schraube

HR—l/

Bu

Diode Kollimator

Piezo
Gitter,

2400 I/mm

2/4/8 cm

Abbildung 5.2: Aufbau zur Gitterstabilisierung des Diodenlasers.

Die Laserdiode sitzt in einem Gehéduse aus Bronze, an dessen Vorderseite ein
dreidimensional justierbarer Kollimator angebracht ist. Ein Gitterhalter ist fest
mit einer Schiene aus Bronze verschraubt, auf die in verschiedenen Absténden
das Diodengehéduse eingeschraubt werden kann, um die unterschiedlichen Reso-
natorldngen zu erhalten. Das Gitter kann sowohl durch eine Feingewindeschraube
grob, als auch iiber einen Piezo-Aktuator fein gedreht werden. Die Halterschiene
ist gitterseits hohen- und seitenverstellbar gelagert, um die Justage des gebeug-
ten Lichtes in die Diode zuriick zu ermdglichen. Uber Peltierelemente unter der
stabilen Grundplatte und einem Temperatursensor auf dem Diodengehéuse wird
die Temperatur elektronisch auf +1 mK genau stabilisiert.

Aufgrund der effizienten Entspiegelung der Frontfacette kann der Laser durch
Drehen des Gitters von 880 bis 960 nm durchgestimmt werden. Uber den ge-
samten freien Spektralbereich des gitterstabilisierten Diodenlasers (ca. 8 GHz bei
etwa 2 cm Resonatorldnge) ldsst sich die Frequenz kontinuierlich modensprungfrei
durchstimmen. Offensichtlich ist das Regime der starken Riickkopplung erreicht,
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bei dem die Frequenzeigenschaften des Lasers allein durch den &ufleren Resonator
und damit das Gitter bestimmt werden [117].

5.2.1 Frequenzstabilitit

Zur Untersuchung der Frequenzfluktuationen und damit der Linienbreite des git-
terstabilisierten Diodenlasers wurde die breite Resonanz (150 MHz) eines zusétzli-
chen Fabry-Perot-Interferometers (FPI) kleiner Finesse als Frequenzdiskriminator
fiir eine Fourieranalyse benutzt. Die Laserfrequenz wird dazu auf die Flanke der
Resonanz des FPIs abgestimmt und man analysiert das Transmissionssignal aus
dem Resonator auf einer Photodiode mit Hilfe eines Spektrumanalysators. Eine
bestimmte Fourierkomponente des Frequenzrauschens des Lasers fiithrt zu einer
Oszillation der Amplitude des Transmissionssignals bei gleicher Frequenz. Der
Spektrumanalysator nimmt die Gesamtheit aller Fourierkomponenten auf, Inten-
sitdtsschwankungen des Diodenlasers und das Rauschen der Photodiode miissen
abgezogen werden. Uber die niherungsweise lineare Steigung der Flanke der Re-
sonatormode kann dann von der Amplitudenfluktuation des Transmissionssignals
auf die Frequenzfluktuation des Lasers zuriickgerechnet werden. Fiir die Analyse
der Frequenzfluktuationen miissen also zuerst die Intensitdtsschwankungen be-
stimmt werden. Diese lassen sich einfach mit einer Photodiode geeigneter Band-
breite und einem Spektrumanalysator messen.
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Abbildung 5.3: Intensitatsfluktuationen des gitterstabilisierten Diodenlasers (rot)
gegeniiber dem Rauschen der Detektion (schwarz).

Abbildung 5.3 zeigt die gemessenen Intensitéitsschwankungen des gitterstabilisier-
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ten Diodenlasers im Bereich bis 100 kHz und vergleicht sie mit der Messgrenze
des Rauschens der Detektion, die durch thermisches Licht gleicher Intensitéit bei
gleichem Messaufbau erzeugt wurde. Nur im Bereich von einigen 10 kHz zeigen
sich deutliche Unterschiede. Die diskreten Peaks in diesem Bereich sind auch im
Diodenstrom zu finden, was nahelegt, dass elektronisches Rauschen in der Strom-
stabilisierung die Ursache der Intensitatsfluktuationen ist. Ab 100 kHz nédhern sich
die Fluktuationen asymptotisch dem Limit an. Der Frequenzbereich von 1 MHz
bis 30 MHz wurde gesondert analysiert und zeigt keine messbare Erhohung ge-
geniiber dem Detektionsrauschen. Mit den Messwerten fiir die Intensitatsschwan-
kungen ist die Grundlage fiir die Frequenzanalyse gegeben. Die Fourieranalyse
der Frequenzfluktuationen des gitterstabilisierten Diodenlasers bei den drei ver-
schiedenen Resonatorldngen zeigt Abbildung 5.4.
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Abbildung 5.4: Frequenzfluktuationen des ECDL bei verschiedenen Resona-
torlangen. Links der niederfrequente Anteil, rechts der Bereich hoher Frequenzen.

Das Frequenzrauschen léasst sich grob in drei Bereiche einteilen. Der erste Be-
reich liegt zwischen 0 und etwa 10 kHz. Bei sehr kleinen Frequenzen sind darin
Modulationsindizes von bis zu 100 erkennbar; damit tragen diese Fluktuationen
wesentlich zur Linienverbreiterung bei. Akustische Storungen und mechanische
Vibrationen sind hierfiir als Ursache zu nennen. Eine reine Reduzierung dieser
niederfrequenten Frequenzfluktuationen ist durch die Verléingerung des Resona-
tors erwartungsgeméfl nicht erkennbar.

Ein zweiter Bereich starker Frequenzfluktuationen mit einem Modulationsindex
der GroBlenordnung 1 hat ein Maximum bei etwa 25 kHz, der den dominieren-
den Anteil der elektronisch zu unterdriickenden Storungen darstellt. Eine aktive
Linienbreitenreduzierung muss daher in diesem Frequenzbereich moglichst effek-
tiv sein. Diese Fluktuationen haben vermutlich ihre Ursache in elektronischem
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Rauschen der Stromansteuerung der Diode. Wie bereits bei der Diskussion der
Intensitéatsfluktuationen erwéhnt, zeigen Messungen am Ausgangsstrom des Di-
odenstromreglers etwa 10 diskrete Storfrequenzen im Bereich von 10 kHz bis
40 kHz mit deutlichem Maximum der Amplituden um 25 kHz. In Abbildung
5.3 ist erkennbar, dass sich dieser Rauschanteil mit zunehmender Resonatorldnge
verringert.

Oberhalb von 50 kHz ist das Frequenzrauschen unterhalb eines Modulationsin-
dexes von 0,1 und verlduft dann nur schwach frequenzabhéngig. Lége eine kom-
plett frequenzunabhéngige Verteilung vor (weiles Rauschen) befdnde man sich am
Schawlow-Townes-Limit. Es stellt die durch die Phasenunsicherheit der Sponta-
nemission prinzipiell vorhandene Linienbreite eines freilaufenden Lasers dar und
spielt bei freilaufenden Laserdioden aufgrund der kleinen Umlaufdauer im Reso-
nator oft eine dominierende Rolle [118]. Das erst asymptotische Annéhern der
Frequenzfluktuationen an einen konstanten Wert bei hoher Frequenz zeigt, dass
durch die Gitterstabilisierung jedoch andere Fluktuationen dominieren. Ein Ver-
gleich der drei Kurven bei verschiedenen Resonatorlédngen zeigt in diesem oberen
Frequenzbereich klar eine Abnahme des Frequenzrauschens mit zunehmender Re-
sonatorldnge.

Durch eine diskrete Fouriertransformation des spektralen Rauschens ergibt sich
die Linienbreite des Lasers. Abbildung 5.5 zeigt das Ergebnis der Fouriertrans-
formation der Fluktuationen bei einer Resonatorldnge von 2 cm.
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Abbildung 5.5: Diskrete Fouriertransformation des Frequenzrauschen des ECDL.
Durch die optische Stabilisierung wird die Linienbreite unter 500 kHz reduziert.

Die Linienbreite des gitterstabilisierten Diodenlasers liegt unter 500 kHz. Fiir die
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beiden ldngeren Resonatoren ergeben sich leicht reduzierte Linienbreiten, die um
etwa 20 % bei 4 cm und etwa 30-40 % bei 8 cm unter der in Abbildung 5.5 darge-
stellten Breite liegen. Ein quadratischer Zusammenhang der Linienbreitenreduk-
tion von der Resonatorldnge, wie in [116], konnte folglich nicht gefunden werden.
Der Grund dafiir ist, dass bei der Anderung des Resonators iiber diesen grofien
Langenbereich andere Einfliisse auf die Linienbreitenreduktion dominieren. Das
fiir die Linienbreite wesentliche Rauschen bei kleinen Frequenzen verringert sich
in einem ldngeren Resonatoraufbau nicht substanziell. Durch den stark verlanger-
ten Gitterabstand &dndert sich bei gleichem Kollimator auflerdem die Modenan-
passung und damit die in die Diode riickgekoppelte Leistung. Dadurch koénnen
die Linienbreiten von Resonatoren stark unterschiedlicher Lénge nur schwer ver-
glichen werden. Die Untersuchungen in [116] bezogen sich im Gegensatz dazu auf
kleine Resonatorldngen im Bereich von mm.

Insgesamt iiberwiegen bei grofleren Resonatorléingen die Nachteile der geringe-
ren modensprungfreien Durchstimmbarkeit und der erhohten Anforderung an die
mechanische Stabilitdt den Vorteil einer nur leicht reduzierten Linienbreite. Fiir
den Betrieb des Lasers wurde daher der Gitterabstand von 2 cm gewéhlt.
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5.3 Aktive Frequenzstabilisierung

Zur weiteren Reduzierung der Laser-Linienbreite weit unter die natiirliche Li-
nienbreite des Kiihliibergangs von 360 kHz ist eine aktive Frequenzstabilisierung
des Masterlasers notwendig. Die Laserfrequenz wird dazu auf der Resonanz eines
Fabry-Perot-Interferometers (FPI) hoher Finessse gehalten. In Abbildung 5.6 ist
der Aufbau zur Frequenzstabilisierung dargestellt.

FPI, Zerodur, F = 11 000
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Abbildung 5.6: Aufbau zur Frequenzstabilisierung.

Um eine reine TEMgo-Mode fiir die Stabilisierung verwenden zu kénnen, wird
das Licht des Masterlasers zuerst in einer Einzelmoden-Faser modengefiltert. Zur
feinen Durchstimmung der Laserfrequenz fiir die Spektroskopie am Einzelion wird
der Strahl anschliefend in doppeltem Durchgang durch einen akusto-optischen
Modulator (AOM) geschickt. Danach erfolgt die Ankopplung der Laserfrequenz
an die Resonanz des Interferometers, die spéter genauer beschrieben wird.

5.3.1 Referenzresonator

Das FPI besteht aus zwei fiir 922 nm hochreflektierenden Spiegeln, deren Re-
flektivitidt die Finesse des Resonators und damit die Linienbreite der Resonanz
bestimmt, auf die der Laser stabilisiert wird. Die Finesse des Resonators wurde
gemessen, indem zuerst die Laserfrequenz auf die Resonanz des FPIs abgestimmt,
und dann nach Ausschalten des Laserstrahls der Zerfall des Transmissionssignals
aus dem Resonator aufgenommen wurde. Der Laserstrahl wurde mit Hilfe eines
AOMs ausgeschaltet und zeitgleich die Transmission iiber eine Photodiode grofier
Frequenzbandbreite in ein Digitaloszilloskop eingelesen. Abbildung 5.7 zeigt den
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gemessenen exponentiellen Zerfall, aus dem sich eine Linienbreite der Resonanz
von etwa 100 kHz und damit eine Finesse des Resonators von 11 000 ergibt.

Transmission

Zeit [us]

Abbildung 5.7: Transmissionssignal der Resonatormode. An die Daten wurde ein
exponentieller Zerfall angepasst, aus der Zerfallszeit ergibt sich die Finesse des
Resonators.

Um den Abstand der beiden Resonatorspiegel und damit die Referenzfrequenz
moglichst stabil zu halten, sind die Spiegel auf einen 12 ¢m langen monolithi-
schen Abstandshalter aus Zerodur optisch kontaktiert (Mit dieser Lénge ergibt
sich ein freier Spektralbereich von 1,2 GHz). Zerodur ist ein speziell fiir gerin-
ge Wirmeausdehnung entwickeltes Glas - der Warmeausdehnungskoeffizient liegt
bei 107 bis 1077 1/K. Um temperaturinduzierte Abstandsschwankungen zu ver-
meiden, wird der Resonator von der Umgebung isoliert, indem er in einem aktiv
temperaturstabilisierten Vakuumtank bei einem Druck von 107® mbar gehalten
wird. Abbildung 5.8 zeigt den gemessenen Temperaturverlauf des Vakuumtanks,
der eine obere Grenze fiir die Temperaturschwankungen des Resonators im Inne-
ren gibt.

Mit einer Schwankungsbreite der Temperatur von maximal 40 mK im Tages-

verlauf liegt die Temperaturverschiebung der Resonanzfrequenz unterhalb von
4 MHz pro Tag.

Mechanische Vibrationen haben sich bei genauen Untersuchungen [32,33] als ei-
ne wesentliche Ursache fiir die Frequenzinstabilitdt eines Resonators erwiesen.
Um diese zu unterdriicken, ruht der Glasblock auf zwei Viton-O-Ringen in ei-
ner U-formigen Wiege aus Edelstahl, die wiederum auf Viton-Streifen im Vaku-
umtank sitzt. Ohne weitere Vibrationsisolation sitzt der Vakuumtank dann auf
dem optischen Tisch. Akustische Schwingungen werden durch eine duflere Box
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Abbildung 5.8: Temperaturverlauf des Vakuumtanks, in dem der Resonator sitzt.
Die Temperaturschwankungen liegen selbst auf einer Zeitskala von Wochen nur
innerhalb weniger 10 mK.

aus Styrodur-Platten unterdriickt, die zusédtzlich mit weichem Schaumstoff be-
legt sind.

5.3.2 Stabilisierungsverfahren

Die Stabilisierung auf die Resonanzfrequenz erfolgt nach dem iiblichen Verfah-
ren nach Pound-Drever-Hall [119]. Dazu werden dem Masterlaserlicht mit Hilfe
eines elektro-optischen Modulators (EOM) Seitenbénder bei einer Lokaloszilla-
torfrequenz von 10 MHz aufmoduliert. Das Signal in Reflektion des Resonators
wird mit einer Photodiode groier Frequenzbandbreite aufgenommen. Da die Sei-
tenbénder weit auflerhalb der Bandbreite der Resonatormode von 100 kHz liegen,
werden sie vom Resonator fast vollstandig reflektiert, und nur der Tréger wird
eingekoppelt. Das Interferenzsignal in Reflexion des Resonators verschwindet auf-
grund der beiden zum Trager dquidistanten Seitenbdndern mit entgegengesetzter
Phase, falls die Laserfrequenz mit der Resonanzfrequenz des FPIs exakt iiberein-
stimmt. Falls nicht, bleibt ein Signal mit einer stark von der Frequenzdifferenz
abhéngigen Intensitét bei der Modulationsfrequenz [120]. Zur klaren Detektion
dieses Signals benutzt man das Homodyn-Verfahren: Auf einem Mischer wird das
Photodiodensignal mit dem Lokaloszillatorsignal iiberlagert. Es ergibt sich um die
Resonanzfrequenz des Resonators ein stark frequenzabhéngiges, asymmetrisches
Fehlersignal, das als Regelsignal dient. Abbildung 5.9 zeigt die Resonatormode
mit den Seitenbéndern und das erzeugte Pound-Drever-Hall Fehlersignal.
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Abbildung 5.9: Resonatormode und Fehlersignal zur Frequenzstabilisierung nach
der Pound-Drever-Hall-Methode.

Als langsames Stellelement zur Regelung der Frequenz des Masterlasers dient
der Gitterwinkel, der iiber die Verinderung der Spannung am piezoelektrischen
Aktuator mit einer Bandbreite von einigen 10 kHz angesteuert wird. Schnel-
les Stellelement ist der Diodenstrom, der mit einer Bandbreite von 1 MHz in
einem zweiten Zweig der Stabilisierung verdndert wird. Das frequenzabhéngige
Verstarkungsprofil (Bode-Diagramm) der Riickkopplungselektronik ist schema-
tisch in Abbildung 5.10 dargestellt.
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Abbildung 5.10: Bode-Diagramm der Riickkopplungselektronik zur aktiven Fre-
quenzstabilisierung. Der schnelle Zweig auf den Diodenlaserstrom besitzt eine
1/ f-Abhéngigkeit, die langsame Riickkopplung auf den Piezoaktuator des Git-
ters fillt mit 1/f? ab.
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Zur Erzeugung der Seitenbénder kann alternativ auch der Diodenlaserstrom
mit einer Frequenz von 10 MHz moduliert werden. Zur bestmoglichen Unter-
driickung von stérenden Amplitudenmodulationen ('residual amplitude modula-
tions’, RAM) eignet sich jedoch dafiir ein EOM [32].

5.3.3 Resultat

Zur Analyse der Frequenzstabilitdt des aktiv stabilisierten Lasers geht man prin-
zipiell in gleicher Weise vor, wie in Kapitel 5.2.1 beschrieben ist. Als Frequenz-
diskriminator fungiert jedoch nun der Stabilisierungsresonator selbst und das in
Kapitel 5.3.2 vorgestellte Fehlersignal wird analysiert. In Abbildung 5.11 sind die
Fourieranalysen der Frequenzfluktuationen des Lasers im freilaufenden und aktiv
stabilisierten Zustand gegeniibergestellt.

100
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Abbildung 5.11: normierte Frequenzfluktuationen des gitterstabilisierten Lasers,
mit und ohne aktiver Frequenzstabilisierung.

Das spektrale Rauschen wird durch die aktive Stabilisierung deutlich reduziert,
abhéngig von der Frequenz um bis zu drei Gréfenordnungen. Auch nach der ak-
tiven Stabilisierung bildet das Rauschen bei 25 kHz neben dem bei kleinen Fre-
quenzen den dominierenden Anteil der Frequenzfluktuationen. Die in Abbildung
5.12 dargestellte diskrete Fouriertransformation der spektralen Rauschdichte lie-
fert die quantitative Auswirkung der Stabilisierung auf die Linienbreite des Lasers
relativ zur Resonanzfrequenz des FPIs.

Die Linienbreite relativ zur Resonatorfrequenz liegt unterhalb von 100 Hz. Die
Beitriage verschiedener parasitarer Effekte wie RAM, storender Interferenzen,
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Abbildung 5.12: Diskrete Fouriertransformation des spektralen Rauschens des ak-
tiv stabilisierten Masterlasers. Die Linenbreite von unter 100 Hz gibt die Qualitét
der Stabilisierung auf den Referenzresonator an.

usw. auf die Giite der Stabilisierung sind einer Abschétzung nach bei der erreich-
ten Genauigkeit noch vernachléssigbar. Sie ist im Wesentlichen von der Bandbrei-
te des Riickkopplungssystems begrenzt, was Raum fiir eine mégliche Verbesserung
zuldsst. In einigen Experimenten konnte gezeigt werden, dass mit einem gittersta-
bilisierter Diodenlaser eine Frequenzstabiltit relativ zu einem Referenzresonator
im Bereich von einigen 10 Hz [121] und sogar auf dem Level von einigen Hertz
erreichen werden kann [122].

Bei der erreichten Giite der Stabilisierung ist die absolute Linienbreite des Lasers
im Wesentlichen durch die Abstandsschwankungen der beiden Resonatorspiegel
bestimmt. Diese hidngen von der Isolierung des Resonators gegeniiber Storun-
gen der Umgebung ab. Aus Erfahrungen mit unterschiedlichen Arten der Halte-
rung von Resonatoren [32] ldsst sich die absolute Frequenzstabilitit als deutlich
unterhalb von 10 kHz einschéiitzen. Ein effektiveres Abkoppeln des Resonators
von dufleren Vibrationen, z.B. durch einen aktiv schwingungsddmpfenden Tisch,
wiirde die absolute Linienbreite weiter verringern [33].

Mit den in den letzten Jahren verbesserten Stabilisierungsverfahren, die zu La-
serlinienbreiten in einem Bereich von Dekahertz und darunter fiihren, werden
Diodenlaser im Bereich der Spektroskopie hochster Auflosung anwendbar. Die
mit einem Diodenlaser spektroskopisch verifizierte Linienbreite von 30 Hz [123]
steht sogar am Limit der bisher iiberhaupt erreichten Lasersstabilisierung: Mit
einem Farbstofflaser gelang Spektroskopie im Bereich unter 10 Hz [30], mit einem
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Festkorperlaser einer Linienbreite im Bereich von einigen Hertz [33] konnten in
der Zukunft dhnliche Werte erreicht werden.

5.4 Trapezverstirker

Die Leistungen von gitterstabilisierten Einzelmoden-Laserdioden im Infraroten
liegen, wie es auch hier der Fall ist, im Bereich von einigen 10 mW und sind damit
fiir eine effiziente Frequenzvervierfachung nicht ausreichend. Hohere Leistungen
konnen nur durch Hochleistungs-Laserdioden erzeugt werden, die im Vergleich zu
Einzelmoden-Laserdioden eine deutlich verbreiterte Emissionflache besitzen, was
allerdings zu einem verstarkten Anschwingen hoherer Moden fiihrt. Ein géngiges
Verfahren, hohere optische Leistungen mit spektralem und rdumlichem Einzel-
modenbetrieb zu kombinieren, ist das ’injection-locking’. Dabei wird ein Master-
laser bei kleiner Leistung, aber hoher spektraler Reinheit betrieben, und eine
zweite, leistungsstarke Diode im Anschluss an den Masterlaser gekoppelt [124].
Solche Systeme fanden selbst im Bereich der ultra-hochauflésenden Spektroskopie
Einzug [71]. Der dabei erreichbare Leistungsgewinn ist jedoch nur begrenzt.

Eine grofiere und dennoch frequenztreue Leistungssteigerung ist seit einigen Jah-
ren mit Hilfe eines anderen Verfahrens moglich. Man betreibt einen elektronisch
gepumpten p-n-Ubergang ohne Riickkopplung unterhalb der Schwelle, ab der
selbstdndig Moden anspringen kénnen - die Diode arbeitet dann nicht als Laser,
sondern als reiner Verstérker fiir eine eingekoppelte Laserfrequenz. Als sehr erfolg-
reich haben sich dabei in den letzten Jahren Trapezverstérker (‘tapered amplifier’)
erwiesen [125,126], Einzelmoden-Laufwellenverstirker mit lateral angepasstem
Verstarkungsprofil. Die index-gefiihrte Verstarkungsregion weitet sich lateral von
Eintritts- zu Austrittsseite trapezformig von einer Breite von einigen Mikrometern
zu einigen hundert Mikrometern. So kann das Eingangssignal zu hohen Leistun-
gen verstiarkt werden und gleichzeitig die Leistungsdichte konstant bleiben. Damit
sich im Verstarkungsmedium keine hoheren Moden ausbilden, sind Ein- und Aus-
trittsfldche entspiegelt. Derzeit sind Trapezverstiarker in einem Spektralbereich
von 730 nm bis 1080 nm kommerziell erhéltlich, die Dauer-Ausgangsleistungen
bis in den Bereich von einigen Watt erzeugen [125,127] und deren Ausgangsmo-
denprofil nahezu in den Bereich der Beugungsbegrenzung kommt [128]. Abbildung
5.13 zeigt den Autbau der verwendeten (InGaAlAs/InGaAs)-Verstéarkerdiode.

Fiir das Lasersystem wird ein Trapezverstiarker mit einer zentralen Wellenlénge
von 925 nm benutzt, dessen Verstarkungsprofil eine effiziente Nutzung im Be-
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Abbildung 5.13: Schematischer Aufbau des Verstérkerchips.

reich von 900 bis 960 nm erlaubt?. Dabei handelte es sich um eines der ersten
Modelle dieses Bautyps und wesentliche Eigenschaften fiir die Verwendung in der
Spektroskopie mussten zuerst charakterisiert werden.

Als Eingangsignal dient typischerweise 25 mW infrarotes Licht vom gitterstabili-
sierten Diodenlaser, das zur Vermeidung von Riickkopplungen zuerst durch einen
optischen Isolator mit 40 db Abschwéchung geschickt wird. Nach dem Durchgang
durch eine \/2-Platte erfolgt dann die Einkopplung in den Verstérker iiber eine
asphérische Linse.

5.4.1 Charakterisierung des Systems

Abbildung 5.14 zeigt die Ausgangsleistung des Verstéirkers in Abhangigkeit vom
Pumpstrom, mit und ohne Eingangssignal.

Fiir die nachfolgende Frequenzverdopplung spielt das Modenprofil des verstérkten
Lichts eine bedeutende Rolle, da nur der TEMgy-Anteil in den Uberhéhungs—
resonator eingekoppelt werden kann. Deshalb wurde versucht, das Modenprofil
zu optimieren: Zum Einen wurde aus dem Eingangsstrahl mit Hilfe einer single-
mode Faser der TEMgo-Anteil herausgefiltert. Zum Anderen wurde sein ellipisches
Modenprofil durch anamorphe Prismen korrigiert. In beiden Féllen konnte jedoch
keine signifikante Verbesserung des Ausgangsmodenprofils erzielt werden. Ursache
dafiir ist der interne Aufbau der Verstérkerdiode [128]: Der schmale Wellenleiter
hinter der Eingangsfacette (sieche Abbildung 5.15) fungiert schon ausreichend als
modenselektives Element.

Eine starke Abhéangigkeit des Strahlprofils, sowohl von der Justage des Eingangs-
strahls, als auch vom Verstéirkerstrom konnte jedoch beobachtet werden. Abbil-

2Modell TA 920 der Firma TOPTICA Photonics AG, www.toptica.com
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Abbildung 5.14: Ausgangsleistung der Verstiarkerdiode in Abhéngigkeit vom
Pumpstrom bei einer eingekoppelten Leistung von 20 mW (schwarz). Die
verstiarkte Spotanemission, ohne Eingangssignal, ist rot dargestellt.

dung 5.15 zeigt das optimierte Ausgangsmodenprofil im Fernfeld fiir zwei ver-
schieden Verstéarkerstrome, 1600 mA und 2800 mA.
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Abbildung 5.15: Ausgangsstrahlprofil des Trapezverstiarkers im Fernfeld, senk-
recht zur langen Achse der trapezformigen Verstéarkungsregion fiir verschiedene
Verstérkerstrome. Bei 1600 mW lésst sich ein nahezu gauiformiges Modenprofil
erreichen (links), die Ausgangsleistung betrigt dabei 0,5 W. Dagegen zeigt sich
bei 2800 mW ein stark deformiertes Modenprofil (rechts), die Ausgangsleistung
liegt bei mehr als 1 W.

Im ersten Fall, mit einem Verstirkerstrom von 1600 mA, erhélt man bei ei-
ner Ausgangsleistung des Trapezverstidrker von 0,5 W ein nahezu gaufféormiges
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Strahlprofil im Fernfeld beider transversalen Richtungen, wenngleich ein leichter
Astigmatismus bleibt. So kénnen mehr als 75 % der Ausgangsleistung in den
externen Uberhdhungsresonator fiir die erste Frequenzverdopplung eingekoppelt
werden, was anhand des am Einkoppelspiegel reflektierten Signals bestimmt wur-
de. Im zweiten Fall erreicht man mit einem Verstédrkerstrom von 2800 mW eine
Ausgangsleistung von iiber 1 W. Das Strahlprofil weicht in beiden transversa-
len Richtungen jedoch stark von einer Gaufiform ab, und ein viel kleinerer Teil
des Laserlichts konnte in den Uberhshungsresonator eingekoppelt werden. Fiir
den Betrieb des Trapezverstiarkers wurde daher im Folgenden immer die erste
Variante gewahlt.

In den Eigenschaften der verstédrkten Spontanemission unterscheidet sich dieser
Bautyp von Trapezverstérker wesentlich von zuvor untersuchten Modellen [129].
Wie man aus Abbildung 5.16 entnehmen kann, ist im Gegensatz zu [129] kei-
ne Abhéngigkeit der verstarkten Spontanemission von der Eingangslaserleistung
erkennbar.
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Abbildung 5.16: Ausgangsspektren des Trapezverstiarker bei verschiedenen Ein-
gangslaserleistungen, zur Darstellung iibereinander aufgetragen. Die verstérkte
Spontanemission bleibt erkennbar konstant.

Bei einem Verstarkerstrom von 1600 mW und einer Temperatur der Diode von
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18° C bleibt die verstéirkte Spontanemission unabhéngig von der eingekoppelten
Laserleistung auf einem konstanten Wert von etwa 50 mW. Fiir die experimen-
telle Verwendung konnte dies von Nutzen sein, da man verschieden starke Laser-
moden, etwa auch aufmodulierte Seitenbénder, ohne Beeinflussung der Sponta-
nemission im Trapezverstarker verstirken kann. Der gemessenen Faktor, um den
die schmalbandige, kohdrente Emission iiber der spektral sehr breiten verstarkten
Spontanemission liegt, ist von der Bandbreite des optischen Spektrumanalysators
abhéngig.

Fiir eine Anwendung in der hochauflésenden Spektroskopie ist die Frequenztreue
des Verstérkers von zentraler Bedeutung. Um diese Eigenschaft zu untersuchen,
wurde die Ausgangsfrequenz des Verstédrkers mit der Eingangsfrequenz des Ma-
sterlasers in einem Heterodyn-Verfahren verglichen. Die Ausgangsfrequenz des
Verstarkers wird dazu mit Hilfe eines AOMs verschoben, und Ein- und Aus-
gangsstrahl des Trapezverstirker werden auf einer Photodiode iiberlagert. Mit
Hilfe eines Spektrumanalysators beobachtet man das dabei entstehende Schwe-
bungssignal. Abbildung 5.17 zeigt dieses Signal.
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Abbildung 5.17: Schwebungssignal zwischen Ein- und Ausgangsstrahl des Tra-
pezverstirkers. Fine auflésungsbegrenzte Linienbreite von 100 mHz demonstriert
die Frequenztreue des Verstéarkers.

Die Breite des Schwebungssignals ist vollstédndig bestimmt durch die Auflésung
des verwendeten Spektrumanalysators von 100 mHz. Der Trapezverstéirker fiihrt
also zu keiner erkennbaren spektralen Verbreiterung der Laserlinie und eignet
sich damit fiir die Verstarkung selbst &duflerst frequenzstabiler Laser. Analoge
Untersuchungen der Frequenztreue anderer Trapezverstéirker-Modelle [104] lagen
mit der Auflésung lediglich im Bereich von einigen MHz.
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Zusammengefasst liefert die Verstérkerdiode bei einer Eingangsleistung von
25 mW bei 922 nm etwa 500 mW Laserlicht exakt bei der Eingangslaserfrequenz
mit nahezu gaufiférmigen Strahlprofil. Die verstirkte Spontanemission betragt
50 mW und ist unabhéngig von der eingekoppelten Laserleistung.

5.5 Frequenzverdopplungen

Die Erzeugung der zweiten Harmonischen als nichtlinearer optischer Effekt ist in
Lehrbiichern wie [130] ausfiithrlich dargestellt. Hier werden lediglich zwei prinzi-
pielle Moglichkeiten der Phasenanpassung gegeniibergestellt, die beide realisiert
wurden.

Aufgrund der Dispersion breitet sich in einem nichtlinearen Medium die zweite
Harmonische mit einer anderen Phasengeschwindigkeit aus als die Fundamentale.
Beide Teilwellen interferieren miteinander und die Leistung der zweiten Harmo-
nischen steigt nur innerhalb der Kohérenzliange I, = \/4(ns, — ny,) an, wie in
Abbildung 5.18 dargestellt ist. Um konstruktive Interferenz zwischen Grund- und
Oberwelle zu erreichen, und damit die Leistung der zweiten Harmonischen zu
maximieren, muss die Bedingung der Phasenanpassung no, = n,, erfiillt sein.
Dazu nutzt man die Tatsache aus, dass nichtlineare Kristalle gleichzeitig doppel-
brechend sind, der Brechungsindex also zusétzlich zur Ausbreitungsrichtung von
der Polarisation der im Medium laufenden Welle abhéingt.

Bei der Methode der Winkelphasenanpassung legt man den Strahlengang im
nichtlinearen Kristall gerade so, dass die in geeigneter Weise polarisierten Teilwel-
len (Fundamentale und Oberwelle) den gleichen Brechungsindex erfahren. Liegen
die Ausbreitungsrichtungen beider Teilwellen entlang der optischen Achse, spricht
man vom Spezialfall der unkritischen Phasenanpassung, bei allgemeiner Lage ent-
sprechend von kritischer. Die herkommliche Methode der kritischen Phasenanpas-
sung wurde bei der Frequenzverdopplung mit BBO benutzt. Auch bei erfiillter
Phasenbedingung laufen dabei Fundamentalwelle und zweite Harmonische aus-
einander, da die Poynting Vektoren beider Teilwellen nicht kollinear sind. Ein
Maf} dafiir ist der Doppelbrechungswinkel. Bei BBO ist dieser Winkel mit 4, 4°
relativ groff und die Frequenzverdopplung ist so nur mit einem relativ kurzen
Kristall sinnvoll [131].

Die Methode der Quasi-Phasenanpassung in periodisch gepolten Kristallen um-
geht das Problem der destruktiven Interferenz von Fundamentalwelle und zwei-
ter Harmonischer wie auch das Auseinanderlaufens beider Teilwellen. Der Bre-
chungsindex des nichtlinearen Mediums &ndert dazu periodisch sein Vorzei-
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chen. Die Phasendifferenz beider Teilwellen wird dadurch nach Durchlaufen einer
Kohérenzlinge im Kristall jeweils zuriickgesetzt. So ist nur im Mittel die Phasen-
anpassungsbedingung erfiillt, eine prinzipielle Einschrankung der Lange des Kri-
stalls existiert dagegen nicht. Abbildung 5.18 veranschaulicht dies und vergleicht
gleichzeitig die beiden Methoden der Phasenanpassung.
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Abbildung 5.18: Vergleich der Effizienz der beiden Methoden der Phasenanpas-
sung.

Im Vergleich zur herkémmlichen Methode sind durch die Quasi-Phasenanpassung
groflere effektive nichtlineare Koeffizienten eines Kristalles zugénglich. Zusétz-
lich ldsst sich dies in einer unkritischer Wechselwirkungskonfiguration fiir jede
Wellenldngenkombination innerhalb des transparenten Bereichs des nichtlinearen
Mediums erreichen [132]. In den letzten Jahren gelang durch den Einsatz von peri-
odisch gepolten ferroelektrischen Kristallen eine effiziente Erzeugung zweiter Har-
monischer in einem breiten Bereich des sichtbaren Spektrums [105-107]. Fiir eine
sehr effiziente Frequenzverdopplung in den blauen Spektralbereich werden seid
einigen Jahren periodisch gepolte KTP (PPKTP) Kristalle verwendet [108,109],
Konversionseffizienzen von iiber 50 % (optisch zu optisch) und Leistungen im
Dauerstrichbetrieb bis in den Bereich von einigen Watt konnten dabei erreicht
werden [133]. Fiir die Erzeugung des blauen Lichts innerhalb des beschriebenen
Laseraufbaus wurde daher ein solcher Kristall gewéhlt. Fiir eine Verdopplung
in den ultravioletten Spektralbereich stehen derzeit leider noch keine periodisch
gepolten Kristalle zur Verfiigung, weshalb fiir die zweite Verdopplung ein BBO-
Kristall mit herkommlicher kritischer Winkel-Phasenanpassung gewihlt wurde.
Prinzipiell schrankt die Erzielbarkeit der Phasenanpassung fiir eine gewiinschte
Wellenldnge die Wahl des Verdopplungskristalls schon weitgehend ein. Erst zweit-
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rangig konnen Faktoren wie Hohe der Nichtlinearitdt 2. Ordnung, Transmission
und optische Qualitét beriicksichtigt werden.

Da die Intensitdat der zweiten Harmonischen quadratisch von der Intensitét der
Fundamentalwelle abhéngt, wird die Fundamentalwelle in den Verdopplungskris-
tall fokussiert. Bei abnehmender Fokusgrofie im Kristall nimmt die Intensitét
zwar zu, doch gleichzeitig auch die Divergenz des Laserstahls. Damit wird die
Rayleigh-Léange kleiner und die Phasenanpassung damit schlechter. Es gibt folg-
lich bei gegebener Kristallange eine optimale Fokusgrofe, die mit Hilfe des Opti-
mierungsverfahrens in [131] bestimmt wurde.

5.5.1 Uberhdhungsresonatoren

Zur weiteren Erhohung der Intensitédt positioniert man den Kristall im Fokus
eines Uberhohungsresonators der Fundamentalwelle. In beiden Verdopplungsein-
heiten wurde hier jeweils ein Doppel-Z-Resonator gewéahlt. Er besteht aus zwei ge-
kriimmten und zwei planen Spiegeln; die beiden Foki liegen jeweils mittig zwischen
den jeweiligen Spiegeln. Der Verdopplungskristall befindet sich im Primérfokus
zwischen den beiden Hohlspiegeln. Die Resonatorgeometrien wurden mit Hilfe
der Gauf’schen Strahlenoptik [134] jeweils so konzipiert, dass der Primérfokus
die fiir die Verdopplung optimale Griéfle hat, und gleichzeitig der Astigmatismus
durch die Hohlspiegel den Astigmatismus durch das nichtaxiale Auftreffen auf
das Brewster-Element (Kristall im Fall fiir BBO, Brewster-Pliattchen im Fall fiir
PPKTP, siehe unten) bestméglich kompensiert. Die Wahl der Transmission der
Einkoppelspiegel richtet sich nach dem Gesamtverlust der Fundamentalwelle im
Resonator. Dieser setzt sich zum Einen aus Streu- und Absorptionsverlusten am
Kristall und an den Resonatorspiegeln und zum Anderen aus Konversionsver-
lusten durch die Frequenzverdopplung zusammen. Optimale Impedanzanpassung
und damit héchstmogliche umlaufende Leistung erhélt man, wenn der Transmis-
sionskoeffizient des Einkoppelspiegels den iibrigen Verlusten eines Umlaufs im
Resonator entspricht [135].

Die Frequenzstabilisierung der Uberhéhungsresonatoren auf die Laserfrequenz er-
folgt nach der iiblichen polarisationsselektiven Methode nach Hénsch und Couil-
laud [136]. Das in den Resonator einlaufende Licht ist linear polarisiert, jedoch
nicht exakt in der Ebene des Resonators. Der zur Resonatorebene orthogonal
polarisierte Teil erfahrt, hervorgerufen durch ein polarisationsselektives Element,
hohe Verluste beim Umlauf im Resonator, wird daher nur am Einkoppelspiegel
reflektiert und dient als Referenz. Der in der Ebene polarisierte Teil lauft im
Resonator um und erfdhrt dadurch in Reflexion des Einkoppelspiegels eine fre-
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quenzabhiingige Phasenverschiebung. Die Uberlagerung beider Teilstrahlen in Re-
flexion des Einkoppelspiegels ergibt abhéngig von der relativen Phasendnderung
im Allgemeinen elliptisch polarisiertes Licht; verschwindet die Phasenverschie-
bung, und damit auch die Frequenzdifferenz, so erhélt man lineare Polarisation.
Man detektiert nun mit Hilfe eines einfachen Analysatoraufbaus die Elliptizitét
des am Einkoppelspiegels reflektierten Lichts und erhélt so eine steile Resonanz,
die sich als elektronisches Fehlersignal fiir ein Stellelement nutzen lédsst. Abbil-
dung 5.19 zeigt neben einer lorentzférmigen Mode im Resonator schematisch das
resultierende Fehlersignal.

Resonatormode Fehlersignal

Amplitude
Amplitude

Frequenz Frequenz

Abbildung 5.19: Resonatormode und Fehlersignal zur Frequenzstabilisierung nach
der Hénsch-Couillaud-Methode.

Als polarisationssensitives Element kann der Verdopplungskristall selbst dienen,
falls seine Endflachen Brewster-geschnitten sind, wie im Falle des verwendeten
BBO-Kristalls, oder eine zusétzlich unter dem Brewster-Winkel eingebaute Glas-
platte, wie im Falle von PPKTP. Als Stellelement zur Stabilisierung dient bei
beiden Resonatoren jeweils einer der beiden planen Resonatorspiegel, dessen Po-
sition mit einem Piezoaktuator verdndert wird.

5.5.2 PPKTP-Frequenzverdopplung

Abbildung 5.20 zeigt schematisch den Aufbau des externen Resonators zur Er-
zeugung von blauem Licht aus der Fundamentalwelle bei 922 nm mit quasi-
phasenangepasster Frequenzverdopplung im periodisch gepolten KTP Kristall.

Der verwendete Kristall® hat eine Lange von 20 mm, die Polungslinge der periodi-
schen Struktur ist ca. 3 um. Die planen Ein- und Austrittsflichen sind entspiegelt,
sowohl fiir infrarotes als auch fiir blaues Licht. Die Verluste durch Streuung und

3Kristall von der Firma Raicol, www.raicol.com
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Abbildung 5.20: Aufbau zur Frequenzverdopplung mit PPKTP.

Absorption beim Durchgang von infrarotem Licht betragen etwa 1-2 %. Gemessen
wurde dieser Wert bei einfachem Durchgang des infraroten Lichts, ohne Erzeu-
gung der zweiten Harmonischen, also auflerhalb der Phasenanpassung. Tabelle
5.1 stellt die Charakteristika des aufgebauten Doppel-Z-Uberhshungsresonators
zusammen.

PPKTP-Verdopplungsresonator

Kristallange 20 mm
Fokus im Kristall 46 pm
Abstand Kristallende-Hohlspiegel | 47,5 mm
Kriimmungsradius der Hohlspiegel | 50 mm
Einfallswinkel auf die Hohlspiegel | 10°

Optische Gesamtlinge 685 mm
Freier Spektralbereich 270 MHz
Finesse/Uberhshung 48/15
Einkoppeltransmission 8 %

Tabelle 5.1: Charakteristika des Doppel-Z-Uberhshungsresonators zur Frequenz-
verdopplung mit PPKTP.

Der Kristall sitzt in einer Halterung, die seine Position prézise in beide zum La-
serstrahl senkrechten Raumrichtungen verschieben und in beide Richtungen in
der Resonatorebene drehen ldsst. Am Kristallhalter ist ein Temperatursensor an-
gebracht, und iiber eine Temperaturstabilisierung kann die Kristalltemperatur in
einem Bereich von 25 °C bis 60 °C mit einer Stabilitéit von einigen 10 mK einge-
stellt werden. Um das Fehlersignal fiir die Stabilisierung des Resonators auf die
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Laserfrequenz zu erzeugen, ist in den langen Arm des Resonators zusétzlich eine
Brewster-Platte eingebaut. Abbildung 5.21 zeigt eine Photographie des Aufbaus.

Abbildung 5.21: PPKTP-Verdopplungsresonator.

Optimale Phasenanpassung wurde bei einer Kristalltemperatur von 44,9 °C er-
reicht. Abbildung 5.22 zeigt bei dieser Temperatur die Leistung der zweiten Har-
monischen bei 461 nm in Abhéngigkeit von der Ausgangsleistung des Trapez-
verstarkers fiir zwei Einkoppelspiegel unterschiedlicher Reflektivitét.
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Abbildung 5.22: Intra-cavity Frequenzverdopplung als eine Funktion der Ein-
gangsleistung fiir zwei Einkoppelspiegel mit 6 % bzw. 8 % Transmission. Die
durchgezogenen Linien sind quadratische Fits der jeweiligen Messpunkte.

Mit einem Einkoppelspiegel der Transmission von 8 % und einer Fundamentalleis-
tung im Infraroten von 520 mW, wurde maximal 205 mW blaues Licht erzeugt.
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Das entspricht einer Gesamteffizienz von mehr als 40 % (optisch zu optisch).
Bei Eingangsleistungen oberhalb von 400 mW im Infraroten steigt die Leistung
der zweiten Harmonischen nur schwécher als quadratisch an, wie man Abbildung
5.22 entnehmen kann. Dies liegt daran, dass in diesem Bereich die im Resonator
umlaufende infrarote Intensitéit durch die hohe Konversionseffizienz des Kristalls
deutlich verringert wird. Die Frequenzverdopplung stellt in diesem Bereich einen
wesentlichen Verlustfaktor fiir die im Resonator umlaufende Fundamentalwelle
dar. Eine Modellierung dieses Verlustprozesses findet sich beispielsweise in [130].

In Abbildung 5.23 ist die Ausgangsleistung bei 461 nm in Abhéngigkeit von der
Kristalltemperatur dargestellt. Die zentrale Resonanz zeigt eine Bandbreite in
der Temperatur von 1,8 K (FWHM), in Ubereinstimmung mit dem theoretisch
erwarteten Wert, der sich aus der Temperaturabhéngigkeit der Brechungsindizes
von KTP ergibt [108].
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Abbildung 5.23: Temperaturabhéngigkeit der intra-cavity Frequenzverdopplung
mit PPKTP.

Verglichen mit dem sinc? Verhalten, das man bei quasi-phasenangepasster Fre-
quenzverdopplung bei einfachem Durchgang der Fundamentalwelle erwartet [108],
zeigt sich in der Kurve in Abbildung 5.23 der Einfluss des Uberhchungsresona-
tors: Die Seitenmaxima sind im Vergleich zum Trager deutlich erhoht. Das liegt
ebenfalls daran, dass die Leistung der Fundamentalwelle im Resonator durch die
Konversionsverluste bestimmt ist, so dass eine geringere Konversionseffizienz bei
nicht optimaler Temperatur zu einer stérkeren Ausbildung der Fundamentalwelle
fithren kann.
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5.5.3 BBO-Frequenzverdopplung

Im zweiten Doppel-Z-Uberhohungsresonator erfolgt mit der herkémmlichen Me-
thode der Typ I Winkelphasenanpassung mit Hilfe eines BBO-Kristalls die Fre-
quenzverdopplung von 461 nm zu 231 nm. Der Kristall hat eine Lange von 7 mm
und Brewster-geschnittene Ein- und Austrittsflichen. Die Streu- und Absorpti-
onsverluste beim Durchgang durch den Kristall liegen bei etwa 1 % der Funda-
mentalen. Ebenso grof} sind die Verluste an den Resonatorspiegeln bei einem Um-
lauf. Aufgrund der geringen Konversionseffizienz von BBO sind hier Verluste der
fundamentalen Welle durch Erzeugung der zweiten Harmonischen vernachléssig-
bar. Folglich wurde eine optimale Impedanzanpassung mit einem Einkoppelspie-
gel der Transmission 2 % erreicht. Tabelle 5.2 fasst die charakteristischen Grofien
dieses Resonators zusammen.

‘ BBO-Verdopplungsresonator

Kristallange 7 mm

Fokus im Kristall 22 pm
Abstand Kristallende-Hohlspiegel | 23,8 mm
Kriimmungsradius der Hohlspiegel | 50 mm
Einfallswinkel auf die Hohlspiegel | 12,5°

Optische Gesamtlinge 235 mm
Freier Spektralbereich 1,3 GHz
Finesse/Uberhohung 130/41
Einkoppeltransmission 2%

Tabelle 5.2: Charakteristika des Doppel-Z-Uberhshungsresonators zur Frequenz-
verdopplung mit BBO.

Um die Phasenanpassung zu ermoglichen, ist der Kristall so gehaltert, dass er
in beide Richtungen der Resonatorebene prézise drehbar ist. AuBerdem kann
der Kristall in allen drei Raumrichtungen verschoben werden. Um den hygros-
kopischen BBO-Kristall vor kondensierendem Wasser zu schiitzen, wird er mit
Hilfe eines Kaltleiters auf der Kristallhalterung bei einer Temperatur von etwa
7040, 5 °C gehalten. Uber einen Zeitraum von einigen Monaten stellen sich punk-
tuelle Defekte an den Kristalloberflichen am Ort des Lasereintritts ein, da durch
die Laserstrahlung photochemisch Sauerstoff aus der Bindung herausgelost wird.
Fiir eine optimale Leistungsausbeute mufl dann durch Verschieben des Kristalls
ein anderer Eintrittspunkt gewihlt werden. Eine aufgebaute Spiilung mit Sauer-
stoff konnte diesen Prozess zwar verhindern, fiihrt aber zu Leistungsschwankun-
gen und wurde deshalb nicht weiter eingesetzt.
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Bei einer Eingangsleistung von 200 mW bei 461 nm konnte bei optimaler Pha-
senanpassung eine Leistung von mehr als 1 mW bei 231 nm erreicht werden. Dies
entspricht etwa 1000-facher Sattigungsleistung des Kiihliibergangs eines einzelnen
In*-Tons und ist daher mehr als ausreichend fiir die gewiinschte Anwendung.

5.6 Spektroskopische Anwendungen

Als Referenz der Wellenlénge des Lasersystems dient das Absorptionsspektrum
von 13Te,, das im Blauen eine Vielzahl von Referenzlinien aufweist, die mit ei-
ner Genauigkeit von bis zu 107* 1/cm vermessen und tabelliert sind [137]. Dazu
wird mit dem am Einkoppelspiegel des PPKTP-Resonators reflektierten Strahl
Absorptionsspektroskopie an einer Tellurzelle betrieben. Das in Abbildung 5.24
dargestellte Absorptionsspektrum demonstriert die kontinuierliche Durchstimm-
barkeit des Lasers, hier iiber einen Frequenzbereich von 10 GHz im Blauen.
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Abbildung 5.24: Dopplerverbreitertes Absorptionsspekrum von 3°Te, im Blauen.
Uber das Gitter des Diodenlasers wird die Frequenz modensprungfrei iiber etwa
10 GHz im Blauen durchgestimmt.

In Doppler-freier Sattigungsspektroskopie kénnen die beiden verwendeten Refe-
renzlinien von '3°Te, aufgenommen werden, zwischen denen die Hyperfeinkom-
ponente F = 9/2 — F' = 11/2 des 'Sy, — 3P; Ubergangs von In* liegt, der zur
Kiihlung und zur Detektion der gespeicherten Ionen verwendet wird. Abbildung
5.25 zeigt ein gemessenes Spektrum.

Das Fluoreszenzspektrum des Kiihliibergangs einer puffergasgekiihlten Wolke ge-
speicherter InT-Ionen zeigt Abbildung 5.26. Als Puffergas diente dabei Helium mit
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Abbildung 5.25: Dopplerfreie Sittigungsspektroskopie von *°Te, im Blauen. Die
beiden gemessenen Tellurlinien dienen als Referenz fiir den Indium Kiihliibergang,
dessen F'=9/2 — F’ = 11/2 Komponente zwischen beiden Linien liegt.

einem Druck von etwa 10~* mbar, die Leistung des Lasers betrug etwa 0,5 mW
im UV. Mit Hilfe einer im pum-Bereich positionierbaren Linse wurde der Laser
auf eine Grofle von etwa 40 x 40 pm in die Mitte des Fallenrings fokussiert.
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Abbildung 5.26: Ultraviolettes Fluoreszenzsignal einer puffergasgekiihlten Wolke
gespeicherter In™-Ionen.

Die Breite des Spektrums im GHz-Bereich ist durch die Dopplerverbreiterung bei
der Temperatur von etwa 1000 K der puffergasgekiihlten Ionen bestimmt. Die
Asymmetrie des Spektrums entsteht durch Laserheizung der Ionenwolke, die bei
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der hohen Laserintensitiit von iiber 30 W/cm? selbst bei Puffergaskiihlung er-
kennbar ist [62,138]. Wihrend die niederfrequente Flanke des Spektrums nicht
durch eine Laserkiihlung beeinflusst wird, verbreitert sich die hochfrequente Seite
durch eine Laserheizung. Eine Heizung der gespeicherten Ionen gegen die Damp-
fung des Puffergases ist demnach mit dem Laser moglich, eine weitere Kiihlung
dagegen nicht.

Mit dem neuen Kiihllasersystem konnten auch einzelne, gespeicherte Ionen spek-
troskopiert werden. Insgesamt ist damit demonstriert, dass das aufgebaute Laser-
system die oben angefiihrten Anforderungen fiir das Indium-Experiment erfiillt.



Kapitel 6
Laserkiihlung einzelner Ionen

Nahezu alle Methoden der Laserkiihlung basieren im Wesentlichen darauf, dass
die Bewegungsenergie eines Atoms durch einen anti-Stokes-Raman Streuprozess
auf das Photonenfeld iibertragen wird. Im Mittel besitzen die gestreuten Photo-
nen eine hohere Energie als die absorbierten Photonen und der Absorber wird so
gekiihlt.

Die Beschreibung der Laserkiihlung gespeicherter Ionen geht iiblicherweise von
einem statischen, harmonischen Potential aus, in dem ein Ion gespeichert ist und
mit monochromatischem nahresonanten Laserlicht wechselwirkt [20,139-141]. In
diesem theoretischen Geriist lésst sich die Laserkiihlung in zwei Bereiche aufteilen,
die sich insbesondere in den erreichbaren Endtemperaturen unterscheiden.

Im ersten Fall ist das Ion schwach an das Fallenpotential gebunden, so dass die
natiirliche Linienbreite T' des optischen Ubergangs, der zur Laserkiihlung ver-
wendet wird, grofler ist als die Sékularfrequenzen w des Teilchens in der Falle.
Die Dauer eines Absorptions-Emissions-Zyklus ist damit wesentlich kiirzer als
die Schwingungsperiode des Ions im Fallenpotential und die Kiihlung lésst sich
analog zur Doppler-Kiihlung freier Atome [8] verstehen. Fiir Laserfrequenzen un-
terhalb der Resonanzfrequenz des atomaren Uberganges wird das Ion gekiihlt.
Die Doppler-Verschiebung durch die Bewegung kompensiert dabei die negative
Verstimmung des Laserlichts. Die minimale erreichbare Temperatur 7' ~ hAl'/2k,
ist durch den Photonenriickstofl bei der Absorption limitiert und wird bei einer
Laserverstimmung von 6 = —I'/2 erreicht. Die dazu korrespondierende kleinste
mittlere Besetzungszahl ist (n) = I'/2w > 1 [141]. In Experimenten lieflen sich
auf diese Art Temperaturen von unter 10 mK und mittlere Besetzungszahlen von
n < 50 realisieren [142].

Im zweiten Fall ist das Ion stark an das Fallenpotential gebunden und es gilt
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I' < w. Dieser Fall ist im beschriebenen In*-Experiment gegeben. Zwischen
Absorption und Emission fithrt das Ion viele Schwingungen im Fallenpotential
durch. Daher besteht das Anregungsspektrum neben dem Triger bei der Reso-
nanzfrequenz aus aufgelosten Seitenbédndern bei Vielfachen der Sdkularfrequenz
w. Kiithlung erhélt man bei Verstimmung des Lasers auf eines der niederfrequen-
ten Sakularseitenbénder, weshalb man von Seitenbandkiihlung spricht. Hier lassen
sich erheblich niedrigere Temperaturen erreichen, da der Photonenriickstol bei
der Streuung einen kleineren Einfluss auf das Kiihllimit hat. Bei einer rdumlichen
Lokalisation des Ions unter die Wellenldnge des anregenden Lichts, im sogenann-
ten Lamb-Dicke-Bereich, erfolgt die Absorption quasi-riickstoffrei [9] und die bei
der Emission iibertragene Riickstofenergie ist klein gegeniiber dem Schwingungs-
quant Aw. So kann durch Seitenbandkiihlung eine Reduzierung der kinetischen
Energie des gespeicherten Teilchens bis in den quantenmechanischen Grundzu-
stand des Fallenpotentials erreicht werden.

Trotz ihrer prinzipiellen Einfachheit konnte die Methode der Seitenbandkiihlung
bisher nur in wenigen Experimenten realisiert werden, da sich fiir optische Uber-
giange das Kriterium I' < w nur schwer erreichen lisst. Die Sékularfrequenzen
gespeicherter Tonen in iiblichen Radiofrequenz-Fallen liegen typischerweise im Be-
reich von 1 MHz, wihrend die natiirlichen Linienbreiten erlaubter optischer Di-
poliibergénge in Alkali-dhnlichen positiven Ionen im Bereich von 20 bis 50 MHz
liegen. Laser-Seitenbandkiihlung dieser Ionen ist deshalb vorwiegend unter An-
regung verbotener optischer Uberginge [67] oder stimulierter Raman-Uberginge
zwischen langlebigen Zustédnden [68] realisiert worden. In diesen Fillen ist die Sei-
tenbandkiihlung jedoch typischerweise sehr langsam und wird nur in der Endpha-
se der Kiihlung zur Extraktion einiger weniger Schwingungsquanten eingesetzt,
nach vorheriger Dopplerkiihlung auf einem schnellen Dipoliibergang. Auf diese
Weise gelang die Kiihlung eines gespeicherten Einzelions in sehr guter Ndherung
bis in den Schwingungsgrundzustand des Fallenpotentials ((n) = 0,05), 1989 erst-
mals an 9Hg™ [67], 1995 an “Be™ [68]. Spéter konnte in analoger Weise °Ca™ bis
auf eine mittlere Besetzungszahl von (n) ~ 0,001 gekiihlt werden [70]. Raman-
Seitenbandkiihlung wurde dariiberhinaus mit neutralen Atomen demonstriert, die
in einer optischen Falle gespeichert wurden [143,144].

Verglichen mit diesen Experimenten besteht bei einem einzelnen, gespeicherten
In*-Ton der Vorteil eines Kiihliibergangs mit duBerst giinstiger natiirlicher Linien-
breite von 360 kHz. So kann einerseits das Regime der starken Bindung problemlos
erreicht werden, andererseits erfolgt die Kiihlung schnell genug, um auf andere
Methoden zur Vorkiihlung verzichten zu koénnen. So konnte ausschliefllich durch
Seitenbandkiihlung eine Reduzierung der mittlere Besetzungszahl von (n) &~ 10®
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auf (n) ~ 0,7, also nahe an den Schwingungsgrundzustand des Fallenpotenti-
als, erzielt werden [23]. Fiir eine kontinuierliche, hochauflésende Spektroskopie
ergibt sich daraus der praktische Vorteil, dass fiir eine Temperatur im Mikrokel-
vinbereich kein komplizierter Kiihlprozess, sondern lediglich das kontinuierliche
Einstrahlen eines Kiihllasers notwendig ist.

6.1 Theorie der Seitenbandkiihlung im harmo-

nischen Potential

Seitenbandkiihlung stellt eine anti-Stokes-Raman-Streung von Laserlicht am stark
gekoppelten System aus Ion und Fallenpotential dar. Abbildung 6.1 veranschau-
licht das Prinzip der Kiihlung in einem harmonischen Potential mit einem ge-
geniiber der Resonanz niederfrequent verstimmten Laser.

n'=
n'=3
n=3 / n' =1
n=2 spontane Emission n'=0
n=1 elektronisch
angeregter Zust.
n=0
elektronischer
Grundzustand

Abbildung 6.1: Prinzip der Seitenbandkiihlung.

Die beiden energetisch niedrigsten elektronischen Zustinde des gespeicherten In™-
Tons stellen in guter Ndherung ein geschlossenes 2-Niveau-System dar (siehe Ka-
pitel 6.2). Im harmonischen Pseudopotential der Falle spalten beide elektronische
Niveaus in Vibrationszustéinde auf; im Absorptionsspektrum fiihrt dies neben der
Resonanz des Kiihliibergangs zu symmetrischen Seitenbdndern im Abstand der
Sakularfrequenzen.

Strahlt man einen Laser mit der Frequenz des n-ten niederfrequenten Sakularsei-
tenbands ein, regt man damit Uberginge vom n/-ten Vibrationsniveau des elek-
tronischen Grundzustands in das (n'-n)-te Niveau des elektronisch angeregten Zu-
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stands an. Der nachfolgende spontane Zerfall in den elektronischen Grundzustand
erfolgt innerhalb des Lamb-Dicke-Bereichs im Mittel ohne Anderung des Vibra-
tionszustands. Nach einem Absorptions-Emissions-Zyklus ist somit die Schwin-
gungsenergie des Ions im Mittel um n Quanten reduziert. Prinzipiell kann man
auf diese Art bis in den Schwingungsgrundzustand des Fallenpotentials kiihlen.

Im Folgenden werden die Beschreibung und die wesentlichen Ergebnisse der
iiblichen Theorie der Seitenbandkiihlung im statischen, harmonischen Potenti-
al [20,141] zusammengefasst. Darin induziert eine laufende Laserwelle Uberginge
zwischen Grundzustand und angeregtem Zustand des Ions, wobei sich die inneren
(elektronischen) von den #ufleren (vibronischen) Freiheitsgraden separieren las-
sen. In Dipolnéherung ergeben sich fiir den Ubergang zwischen Eigenzustéinden
|n) und |n') des harmonischen Potentials die Matrixelemente [20]:

n.!

/eikx _ e_’72/2
(n'[e"[n) ot A

(in)>" L™ (n°) (6.1)

Fiir den Lamb-Dicke-Parameter n gilt n = kxg = ky/h/2mw, wobei zq die Aus-
dehnung der Grundzustandswellenfunktion ist. n. bezeichnet die kleinere der
beiden Zahlen n und n’, An = |n — n/| deren Differenz und L7 das generalisierte
Laguerre-Polynom. Die Betrachtung der beiden Grenzfille der Theorie fiir hohe
bzw. niedrige Schwingungsenergie des Ions ermoglicht Naherungen, die zum Einen
fiir das Versténdnis des spéter erweiterten Modells der Seitenbandkiihlung von
Vorteil sind, und zum Anderen fiir das Experiment relevante Zusammenhénge
liefern.

6.1.1 Grenzfall hoher Schwingungsanregung

Im Grenzfall hoher Schwingungsanregungen n,n’ > 1 ergibt sich fiir das Uber-
gangsmatrixelement in Gleichung 6.1:

(1'[0"¥n) & 2" Ta (23/) (6.2)

wobei Ja, die Bessel-Funktion der Ordnung An ist. Dieses Ergebnis entspricht
dem frequenzmodulierten Spektrum eines klassischen harmonischen Oszillators.
Die Verteilung auf verschiedene mogliche Niveaus folgt der Besselfunktion, deren
Argument von der klassischen Schwingungsamplitude des angeregten Zustands
abhéngt. Ausgehend von diesem Bereich wird in Kapitel 6.4 eine erweiterte Theo-
rie der Seitenbandkiihlung vorgestellt.
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6.1.2 Grenzfall niedriger Schwingungsenergien

Im Grenzfall kleiner Schwingungsanregungen befindet sich das Ion im Lamb-
Dicke-Bereich (LDB) mit n < 1. Das heisst, seine Bewegung ist auf einen
Raumbereich beschriinkt, der kleiner ist als die optische Wellenlinge des Uber-
gangs. In diesem Regime lassen sich die Matrixelemente in Gleichung 6.1 auswer-
ten und eine detailierte Untersuchung der Kiihlgrenzen der Seitenbandkiihlung
durchfiithren [139]. Dabei ergibt sich als Gleichgewichtszustand des Ions eine ther-
mische Besetzung iiber die Oszillatorniveaus, charakterisiert durch eine mittlere
Besetzungszahl (n):

_ (n)hw hw

Py =€ BT (L—e F57) (6.3)

Durch diese thermische Verteilung kann dem einzelnen gespeicherten Ion eine
Temperatur zugeordnet werden:

hw
I = o £ 1/

Aus den Matrixelementen in Gleichung 6.1 und den thermischen Besetzungen
der Oszillatorniveaus lassen sich im LDB die Starken verschiedener Seitenbander

(6.4)

berechnen. Fiir den Trager und die erste Ordnung der Seitenbénder ergibt sich
[145]:

Sy = 1 )
S, = ng(n)
S = nn)+1)

Diese Gleichungen liefern im LDB einen Zusammenhang zwischen der Hohe von
spektroskopisch zugénglichen Seitenbindern eines Ubergangs und der mittleren
Besetzungszahl, was, wie in Kapitel 6.3 beschrieben wird, zur Bestimmung der
Temperatur ausgenutzt werden kann. Dabei gilt dieser Zusammenhang nicht nur
fiir die Seitenbénder des Kiihliibergangs, sondern fiir jeden Ubergang mit I’ < w
- im Fall von In* also auch fiir den Referenziibergang.

Die mittlere Besetzungszahl (n) hingt iiber Gleichung 6.1 im Allgemeinen kom-
pliziert von der Linienbreite I', der Sakularfrequenz w, der Laserverstimmung ¢
und der Rabifrequenz wgr ab [139]. Im betrachteten LDB kénnen aber folgende
einfache Grenzfille abgeleitet werden [23]:
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1. Bei schwacher Anregung (wp < I') des ersten Seitenbandes (0 = —w) und
bei gut aufgeldsten Seitenbéndern (w > T') erzielt man optimale Kiihlung
und es gilt:

1, I?
(n) =(k+ Z)m (6.8)
k ist ein von der Geometrie abhéngiger Faktor und von der Gréfenord-
nung eins. Dieser Ausdruck findet sich auch in [20,142]. Fiir n < 1 ist die
Riickstofenergie Er = (hik)?/2m, die das Ion bei der Spontanemission eines
Photons der Wellenzahl k£ gewinnt, klein gegen das Schwingungsquant hAw.
Gleichung 6.8 stellt das theoretische Limit der Seitenbandkiihlung dar. Fiir
die Parameter des InT-Experiments errechnet sich daraus ein theoretisches
Kiihllimit von (n) = 0, 04.

2. Bei Anregung des ersten Seitenbandes (0 = —w) mit starker Séttigung
(wr > T) ergibt sich (n) proportional zur Laserintensitét:

2
Wr

R — 6.9
) ~ (6.9)
Dieser Fall ist im Experiment von grofler Bedeutung, da man entsprechen
Gleichung 6.9 bei hinreichend kaltem Ion noch ein ausreichend grofies Fluo-
reszenzsignal erhélt.

3. Im Fall grofler Laserverstimmung (6 > w, wg, ') ergibt sich (n) proportional
zur Verstimmung;:

kK+16
4 w

(n) ~ (6.10)
Hier werden die unteren Schwingungsniveaus von der Laseranregung nicht
mehr entleert.

6.2 Kiihlung von In*

Zur Seitenbandkiihlung von In™ wird die 5s? 1Sy — 5s5p 3 P, Interkombinationsli-
nie bei 230, 6 nm verwendet. Im Fall reiner LS-Kopplung wiire dieser Ubergang als
elektrischer Dipoliibergang durch die Auswahlregeln verboten. Mit seiner relativ
groflen Masse liegt Indium jedoch im Bereich der intermedidren Kopplung - im
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Ubergangsbereich zwischen LS- und jj-Kopplung. Dem 3 Pj-Zustand ist ein An-
teil des ! Py-Zustands beigemischt, so dass eine Wechselwirkung mit elektrischer
Dipolstrahlung moglich wird. Diese Beimischungen spielen auch eine entschei-
dende Rolle beim Verstéindnis des 'Sy — 3P, Referenziibergangs (siche Kapitel
2.1). Die Lebensdauer des *P;-Zustands betrigt 0,44 ps [36], was eine natiirli-
che Linienbreite des Ubergangs von I'/27m = 360 kHz ergibt. Damit lassen sich
die Seitenbénder der Sidkularbewegung von rund 1 MHz in der Falle prinzipiell
spektroskopisch auflésen und man ist im Regime der starken Bindung.

Der 3P;-Zustand spaltet in drei Hyperfeinniveaus mit F = 7/2, 9/2 und 11/2
auf; die in [36,62] gemessenen Wellenzahlen der drei méglichen Uberginge sind
in Tabelle 6.1 aufgelistet.

Hyperfeinkomponente | Wellenzahl
F — F [1/cm]

9/2 — 7/2 43349, 30(2)

9/2 —9/2 43350, 36(2)

9/2 — 11/2 43351, 62(2)

Tabelle 6.1: Wellenzahlen der drei méglichen Hyperfeinkomponenten des 1Sy —
3P, Ubergangs.

Ein grofier Vorteil fiir die Kiithlung von Int besteht darin, dass ein effektives
2-Niveau-System prépariert werden kann, und damit nur ein einziges Lasersys-
tem zur Kiihlung benétigt wird. Dies erreicht man, indem man den F = 9/2 —
F = 11/2 Ubergang mit o*-polarisiertem Licht bei verschwindendem Magnetfeld
anregt [36,62]. Dabei wird die komplette Besetzung optisch in die extremalen
Zeemann-Niveaus gepumpt und damit das hochstmogliche Fluoreszenzsignal er-
reicht. Alle in dieser Arbeit gezeigten Einzelionenspektren wurden unter diesen
Bedingungen gewonnen. Alternativ kann bei noch nicht vollstdndig kompensier-
tem Magnetfeld zur Optimierung des Signals ein starkes Magnetfeld in Richtung
der Laserachse angelegt werden.

Die Kompensation transversaler Magnetfelder erfolgt iiber den Kiihliibergang, in-
dem man den Hanle-Effekt [146] des Grundzustands ausnutzt. Die Magnetfelder
in Laserstrahlrichtung werden in Radiofrequenz-optischer Doppelresonanz eben-
falls mit Hilfe des Kiihliibergangs kompensiert. Beide Kompensationsverfahren
werden in [99] eingehend beschrieben.

Die Laserkiihlung erfolgt in allen drei Raumrichtungen gleichzeitig, da der La-
ser so in die Falle eingestrahlt wird, dass sein Wellenvektor nichtverschwindende
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Projektionen entlang der drei Haupachsen der Falle besitzt und die Differen-
zen zwischen den drei Sékularfrequenzen (w, /27 = 880 kHz, w,/2m = 940 kHz,
w,/2m = 1360 kHz) vergleichbar grofl bzw. sogar kleiner als die Linienbrei-
te des Kiihliibergangs sind. Im Ergebnis konnten so einzelne In'-Ionen und
Coulomb-Kristalle [138,147] aus zwei Int-Ionen bis nahe an den Fallengrund-
zustand gekiihlt werden [23]

Fiir die Einzelionenspektroskopie wird das Isotop M°In™ verwendet, das iiber 95%
des natiirlichen Isotopengemisches ausmacht. Es existiert aber noch ein weiteres
stabiles Isotop, 13In*, das sowohl stabil gespeichert als auch spektroskopiert wer-
den konnte [60]. Der 'Sy — 3P, Ubergang von ®In* ist im Vergleich zu *°In*
zu hoheren Frequenzen verschoben, was eine spektroskopische Isotopentrennung
ermoglicht [148]. Ausgehend von einer gespeicherten Ionenwolke, in der beide
Isotope vertreten sind, strahlt man dazu den Kiihllaser mit einer Frequenz ein,
die zwischen beiden Kiihlresonanzen liegt. Damit heizt man °In* aus der Falle,
withrend man "3In* kiihlt. Die Isotopieverschiebung des Kiihliibergangs wurde
in [60] zu (696, 6 £ 0,7) MHz bestimmt.

6.3 Temperaturbestimmung

Die Gleichungen 6.5 bis 6.7 stellen einen Zusammenhang zwischen der mittleren
Besetzungszahl (n) des gespeicherten Ions und den Amplituden von Sékularsei-
tenbéndern eines Ubergangs mit I' < w her. Experimentell kann die Temperatur
des Ions damit iiber die Spektroskopie der Seitenbénder des Kiihl- oder des Re-
ferenziibergangs bestimmt werden. Vergleicht man die Hohe des Tréagers mit der
Hohe der Seitenbénder, so muss zur Giiltigkeit der Gleichungen 6.5 bis 6.7 sicher-
gestellt sein, dass sowohl die Seitenbénder als auch der weitaus stiarkere Trager
unterhalb der Sattigung liegen. Ein Vergleich der beiden Seitenbénder erster und
minus erster Ordnung umgeht dieses Problem. Unterhalb der Séttigungsleistung
héangt die Anregungsrate linear von der Hohe der Seitenbénder ab, wodurch eine
Temperaturauswertung moglich wird.

Fiir gespeicherte einzelne In*-ITonen und Coulomb-Kristalle wurde in einer bichro-
matischen Kiihlmethode die Temperatur anhand der Starke der Sékularseiten-
bander des Kiihliibergangs bestimmt [23]. Dazu wurde die Hohe des ersten nie-
derfrequenten Sédkularseitenbands mit der Hohe des Tragers verglichen. Prinzi-
piell steht man bei einer Temperaturbestimmung iiber eine Spektroskopie des
Kiihliibergangs jedoch vor dem Problem, dass die zu messende Temperatur von
der Verstimmung und der Stédrke des Kiihllasers abhéngt. Jeder Messpunkt im
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Spektrum des Kiihliibergangs stellt einen eigenen Gleichgewichtszustand mit zu-
gehoriger Temperatur dar. Deutlich wird das Problem im Fall positiver Laserver-
stimmung: Weil dort keine effektive Kiihlung moglich ist, entzieht sich das erste
hochfrequente Sédkularseitenband des Kiihliibergangs einer solchen Spektrosko-
pie. Eine Anregung des Referenziibergangs dagegen beeinflusst die Temperatur
nicht. Eine Spektroskopie der Siakularseitenbénder erster Ordnung iiber den Re-
ferenziibergang in optisch-optischer Doppelresonanz stellt daher die zu bevorzu-
gende Methode zur Bestimmung der Temperatur des Ions dar.

Die Doppelresonanz-Spektroskopie des Referenziibergangs erfolgt unter sequen-
tieller Einstrahlung von Referenz- und Kiihllaser (siehe Kapitel 2.2). Wahrend
der Anregungsphase mit dem Referenzlaser ist das Ion dabei 20 ms ohne La-
serkiihlung. Durch die in Kapitel 3.2.2 diskutierten parasitdren Heizprozesse
dndert sich in dieser Zeit die mittlere Besetzungszahl des Ions zu hoheren (n). Da
die gemessene Breite des Anregungsspektrums des Referenziibergangs nicht fou-
rierlimitiert ist, sondern von der Linienbreite des anregenden Lasers I'oser > T
bestimmt wird, sind die Anregungen im Intervall von 20 ms praktisch gleichver-
teilt. Damit misst man in Doppelresonanz die Temperatur eines Ions nach einer
mittleren Heizzeit von 10 ms. Durch eine Variation der Lénge der Anregungszeiten
lieBe sich die minimal erreichbare Temperatur und die Heizrate in Doppelreso-
nanz bestimmen. Die Heizrate der verwendeten Paul-Straubel-Falle wurde jedoch
in [60] anhand der Fluoreszenz des Kiihliinergangs schon eingehend untersucht.
Sie liegt im Bereich von 10? bis 10% (n)/s, offenbar abhiingig von Parametern in
der Fallenregion, wie z.B. der Bedampfung der Fallenelektrode mit Indium.

Aus Gleichungen 6.5 bis 6.7 ergibt sich aus der Asymmetrie der beiden Sdkular-
seitenbéander erster Ordnung die mittlere Besetzungszahl zu:

S_1/S4

n)y =-—————— 6.11
(n) =1— S /5 (6.11)
Je groBer die Asymmetrie zwischen rotem und blauem Seitenband ist, desto néher

liegt (n) am Grundzustand.

Abbildung 6.2 zeigt das experimentelle Ergebnis der Spektroskopie des Tragers
und der ersten Ordnung der Sékularseitenbénder bei w, /27 = 1363 kHz des Refe-
renziibergangs. Die Parameter der Messung entsprechen den fiir die hochauflésen-
de Spektroskopie {iblichen: Der Kiihllaser wurde mit 50 yW weit oberhalb der
Séttigungsleistung bei §/27 = —11 MHz, also leicht rotverstimmt vom ersten
niederfrequenten Mikrobewegungsseitenband, eingestrahlt. Die Leistung des Re-
ferenzlasers lag mit etwa 1 W oberhalb der Séttigungsleistung des Trégers, wie
im Spektrum jedoch erkennbar ist, weit unterhalb der Sattigung der Seitenbénder.
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Abbildung 6.2: Temperaturbestimmung in optisch-optischer Doppelresonanz. Aus
der Asymmetrie der beider Sakularseitenbénder erster Ordnung des Referenziiber-
gangs ldsst sich die mittlere Besetzungszahl (n) bestimmen. Dargestellt ist die
Anzahl der Anregungen in 400 Hz breiten Intervallen der Frequenz des Referenz-
lasers und die jeweils angepassten Lorentz-Kurven.

Aus der Asymmetrie der beiden Seitenbénder ergibt sich fiir die Sakularbewegung
in z-Richtung eine mittlere Besetzungszahl von (n), = 1, 71“3:% bei einer mittleren

Heizzeit von 10 ms, was einer Temperatur von T= (140fé§0) uK entspricht. Die

Ausdehnung der Wellenfunktion Az = \/ ((n), + 1/2)h/mw, des Ions liegt damit
mit Az < 17nm < A/10 nm weit unter der optischen Wellenldnge des anregenden
Laserlichts und demnach weit im LDB. Beriicksichtigt man die Heizrate von 102
bis 10® Schwingungsquanten pro Sekunde [60], so lisst sich aus dieser Messung

bestétigen, dass Seitenbandkiihlung bis nahe an den Fallengrundzustand realisiert
wurde [23]. Analoge Messungen in den beiden anderen Dimensionen der Bewegung
des Ions sind damit vereinbar.

6.4 Seitenbandkiihlung unter Einfluss der Mi-
krobewegung

Fiir die theoretische Beschreibung der Seitenbandkiihlung wurde bisher ein sta-
tisches Potential angenommen, das reale Potential in einer Paulfalle dagegen ist
jedoch explizit zeitabhéngig. Die Bewegung eines gespeicherten lons besitzt da-
her neben der Sékularbewegung im zeitgemittelten Pseudopotential eine schnel-
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lere Mikrobewegung bei der angelegten Fallenfrequenz. Durch das kompliziertere
Bewegungsspektrum ergeben sich wesentliche Modifikationen der Dynamik der
Seitenbandkiihlung. Der Zusammenhang zwischen kinetischer Energie des lons
und der Verstimmung des anregenden Lasers wird dabei erheblich komplexer.

Fiir den Bereich der starken Bindung wies darauf erstmals eine theoretische Ana-
lyse von Cirac et al. hin [149]. Dort wurde der Einfluss der Mikrobewegung auf
die Dynamik der Seitenbandkiihlung innerhalb des LDB in einer rein quanten-
mechanischen Rechnung untersucht. Spéter folgte ein semiklassisches Modell, das
auch auflerhalb des LDB Giiltigkeit besitzt [23]. Darin gelang eine detaillierte Er-
klarung der komplexen Struktur der Anregungsspektren des Kiihliibergangs eines
einzelnen gespeicherten In™-Ions. Dadurch konnten die experimentellen Parame-
ter der Kiithlung an die Anforderungen der Spektroskopie angepasst werden, die
fiir die hochauflésende Doppelresonanz an einem Einzelion geniigend Kiihlfluo-
reszenz bei gleichzeitig niedrigen Temperaturen verlangt [23,60,99, 145].

Beide angefiihrten Untersuchungen [23,149] stimmen darin iiberein, dass sie Sei-
tenbandkiihlung auch bei einer Laserverstimmung oberhalb der Resonanz, d.h.
fiir positive Verstimmung vorhersagen. Dies steht im Widerspruch zu den Vor-
hersagen der iiblichen Theorie der Seitenbandkiihlung in einem statischen harmo-
nischen Potential, die Kiihlung ausschliefSlich fiir Laserfrequenzen unterhalb der
Resonanz erwarten lassen [20,139-141]. Fiir schwach gebundene Ionen mit nicht-
aufgelosten Seitenbénder (I' > w) ist bei starker Mikrobewegung eine #hnliche
Inversion von Kiihlung und Heizung in Abhéngigkeit von der Laserverstimmung
moglich, wie fiir gespeicherte Coulomb-Kristalle gezeigt werden konnte [150,151].

Das semiklassische Modell der Kiihlung unter Einfluss der Mikrobewegung [23]
erlaubt eine Simulation der experimentellen Situation [152], die als Vorraussset-
zung fiir einen experimentellen Nachweis der Kiithlung bei positiver Verstimmung
dienten [152]. Dieses Modell wir im Folgenden beschrieben und angewendet.

6.4.1 Semiklassisches Modell

Gleichung 3.5 beschreibt die Bewegung des Ions im Quadrupolpotential der Paul-
falle. Danach setzt sich das Bewegungsspektrum aus drei Frequenzen zusammen:
Eine Resonanz bei der Sikularfrequenz w, mit der Amplitude rg, und zwei bei
Summen- bzw. Differenzfrequenzen Q+w (2 ist dabei die Fallenantriebsfrequenz)
mit einer Amplitude, die um den Faktor ¢/4 kleiner (¢ =~ 0,2) als der Term bei
w. Letzterer Ausdruck stellt die gewchnliche Mikrobewegung dar.

Die Bewegung des lons fiihrt zu einer Frequenzmodulation des eingestrahlten La-
serlichts und bei der Wechselwirkung zu einem Kamm von Seitenbéndern fiir jede
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der drei Frequenzen. Neben dem Trager zeigt das Absorptionsspektrum des lons
Seitenbiinder bei den Verstimmungen jw, j£(Q+w), (4,5 = 0,£1,...). Bei einer
gegebenen Verstimmung kann eine Absorption durch Seitenbdnder unterschiedli-
cher Ordnung fiir verschiedene Modulationsfrequenzen stattfinden. Alle Prozesse
mit einer Absorption aus einem niederfrequenten Siakularseitenband j < 0 fiithren
zu Kiihlung, die aus einem hochfrequenten Sékularseitenband j > 0 dagegen
zu Heizung. Die Anderung der kinetischen Energie der Sékularbewegung des Ions
durch diese unterschiedlichen Anregungen erhilt man aus dem Produkt der jewei-
ligen Streurate und der Verstimmung. Zusétzlich erhoht jedes gestreute Photon
durch seine RiickstoBenergie Er = h*k?/2m die Bewegungsenergie des Ions.

Das Ion wird nun semiklassisch als Oszillator mit der Amplitude 7y bei der Fre-
quenz w und der Amplitude r9q/4 bei den Frequenzen 2 + w betrachtet. Die
Stéarken der Seitenbénder, die zur Modulation der Ordnung j bei w, der Ordnung
T bei Q 4+ w und der Ordnung j~ bei Q — w gehoren, sind durch das Produkt
der Quadrate der Bessel-Funktionen J7(8)J7, (8q/4)J;-(8q/4) gegeben, wobei
B = 2mrg/\ der Modulationsindex der Sdkularbewegung ist. Aus der Amplitude
der Sikularbewegung berechnet sich die zugehorige mittlere kinetische Energie
des Tons zu E = mriw?/2, ausgedriickt in Einheiten der Schwingungsenergie hw.

Wirkt auf das Ion zusétzlich eine statische Kraft, z.B. durch nichtkompensierte
statische Streufelder, die das Ion aus der Fallenmitte in eine neue Gleichgewichts-
lage 7y verschieben, so gilt die modifizierte Bewegungsgleichung 3.7. In diesem Fall
erscheinen im Anregungsspektrum des lons zusétzlich Seitenbénder bei der Fal-
lenantriebsfrequenz 2 und ganzzahligen Vielfachen davon. Der Modulationsindex
dieser Seitenbénder ist nicht mit der Amplitude der Sdkularbewegung verkniipft,
wie im Fall der gewchnlichen Mikrobewegung. Die Amplituden der Seitenbéander
dieser zusétzlichen Mikrobewegung sind daher konstant und kénnen durch die
Laserkiihlung nicht verringert werden. Die zusétzliche Mikrobewegung kann folg-
lich durch eine zusétzliche Modulation der Laserfrequenz bei €2 einfach in das
bestehende Modell integriert werden.

Fiir jeden Wert der Laserverstimmung kann die Absorption von Photonen aus ver-
schiedenen Seitenbéndern - sowohl der Sdkularbewegung als auch der Mikrobewe-
gung - unterschiedlicher Ordnungen zu konkurrierenden Heiz- und Kiihlprozessen
fithren. Innerhalb des LDB ist eine qualitative Analyse besonders einfach, da dann
die Seitenbédnder niedrigster Ordnung dominieren. In diesem Fall erwartet man
effiziente Kiihlung rotverstimmt gegeniiber einem beliebigen Mikrobewegungs-
seitenband und Heizung blauverstimmt gegeniiber einem Mikrobewegungsseiten-
band. Dieses Ergebnis gilt sowohl mit als auch ohne zuséatzliche Mikrobewegung
bei 2 aufgrund einer statischen Verschiebung des Ions. Die scheinbar paradoxe Si-
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tuation, dass bei bestimmten Laserverstimmungen anti-Stokes Streuung an einem
Ton fiir Photonen méglich ist, die schon oberhalb der Ubergangsfrequenz liegen,
kann dadurch aufgelost werden, dass man das frequenzmodulierte Laserspektrum
im Ruhesystem des Ions betrachtet. Aus dem Kamm der Seitenbédnder des Lasers
selektiert das Ion vorzugsweise Photonen niedriger Energie und emittiert diese
anschliefend bei verschobenen Frequenzen geméfl der anti-Stokes-Streuung. Im
Grenzfall grofler Schwingungsamplituden dagegen haben durch den grofien Mo-
dulationsindex viele Seitenbéander etwa die gleiche Stédrke. Ob Kiihl- oder Heiz-
prozesse dominieren hangt dann wieder im Wesentlichen vom Vorzeichen der La-
serverstimmung ab, hier geht das Modell iiber in den bekannten Fall der Kiihlung
in einem statischen Potential. Deshalb ldsst sich effiziente Seitenbandkiihlung bei
positiver Verstimmung nur iiber einen begrenzten Bereich der Schwingungsam-
plitude erwarten.

Abbildung 6.3 zeigt eine Berechnung der Kiihlleistung in Abhéingigkeit von der
mittleren Besetzungszahl im vorgestellten semiklassischen Modell fiir eine po-
sitive Laserverstimmung von 6/2rm = 47 MHz. Die Parameter der Rechnung
entsprechen denen des InT-Experiments: Q/w = 10, ¢ = 0,2, I'/w = 0,36,
Er/w =0,032, w/27m = 1 MHz. Analog zum Experiment geht der Kiihliibergang
als stark geséttigt mit I 5, = 50154 €in. Um den Einfluss der Mikrobewegung
auf die Dynamik der Kiihlung darzustellen, sind drei verschiedene Modulations-
indizes () der zusétzlichen Mikrobewegung simuliert, die im Experiment iiber
eine Verdnderung der Kompensationsspannungen realisiert werden kénnen. In
die schwarz dargestellte Kurve geht eine signifikante Mikrobewegung von 3y, =~ 2
ein. Der rote Graph simuliert eine perfekte Kompensation der zusétzlichen Mikro-
bewegung, die dem experimentellen Spektrum in Abbildung 6.5 entspricht. Die
blaue Kurve simuliert eine Amplitude zwischen den beiden anderen () = 1).

Der oszillatorische Charakter der Besselfunktion, die in die Berechnung der Am-
plituden der verschiedenen Seitenbénder eingeht, fithrt erkennbar zu Oszillationen
der Kiihlrate als Funktion der mittleren Besetzungszahl (n). Die Kiihlkurven zei-
gen jeweils mehrere Nullstellen, wobei diejenigen mit einer positiven Steigung
stabile Zusténde sind. Der Einfangbereich eines stabilen Zustands reicht jeweils
bis zu den beiden benachbarten Nullstellen mit negativer Steigung. Offensichtlich
zeigt dieses System Multistabilitét, wie in [23] erkannt und in [60] ausfiihrlich dis-
kutiert wurde. Eine Kiihlung zu den kleinst méglichen Temperaturen ist nur dann
moglich, wenn die Anfangsenergie des Ions geniigend klein ist, um innerhalb des
Einfangbereichs des energetisch niedrigsten stabilen Zustands zu sein. Fiir die Pa-
rameter der schwarzen Simulationskurve gilt dies fiir (n) < 700. Verringert man
die Amplitude der zusétzlichen Mikrobewegung in der Simulation (blau, rot), so
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Kihlleistung -dE/dt [#o]
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Abbildung 6.3: Kiihlrate als Funktion der mittleren Besetzungszahl (n) fiir eine
positive Laserverstimmung von §/2m = 47 MHz bei verschieden starker zusétz-
licher Mikrobewegung im semiklassischen Modell. Schwarz simuliert eine signi-
fikante Mikrobewegung mit 3y, ~ 2 (analog der experimentellen Parameter in
Abbildung 6.6), rot ohne zusétzliche Mikrobewegung (perfekte Kompensation),
blau liegt dazwischen () = 1). Der Einfangbereich des untersten stabilen Kiihl-
bereichs zeigt sich abhéngig von der Amplitude der zusétzlichen Mikrobewegung.

liegt ein geringerer Anteil der Kiihlkurve oberhalb der Nulllinie und der Einfang-
bereich des energetisch niedrigsten stabilen Zustands verkleinert sich. Gleichzeitig
nimmt die Kiihlleistung deutlich ab. Insgesamt wird demnach Kiihlung bei blauer
Verstimmung mit abnehmender Mikrobewegung weniger stabil und effektiv. Die
im Experiment wiahlbare Amplitude der zuséatzlichen Mikrobewegung ermoglicht
daher die experimentelle Demonstration von Kiihlung bei positiver Verstimmung.

Um die mogliche Effizienz der Kiihlung bei positiver Verstimmung einschétzen
zu konnen, bietet sich ein Vergleich der Kiihlraten bei positiver und negativer
Laserverstimmung an. Abbildung 6.4 zeigt die Kiihlkurven fiir korrespondierende
Laserverstimmungen bei §/27 = —11 MHz und ¢/27 = +9 MHz, also jeweils
ein Sékularseitenband rotverstimmt gegeniiber dem jeweiligen Mikrobewegungs-
seitenband erster Ordnung. In die semiklassische Simulation gehen eine starke
Mikrobewegung von 3, ~ 2 und sonst gleiche Parameter wie oben ein.

Der Graph in Abbildung 6.4 zeigt, dass bei positiver Verstimmung im Bereich
kleiner Bewegungsenergie des Ions dquivalente Kiihlung wie bei iiblicher nega-
tiver Verstimmung moglich ist: Beide Kiihlkurven fallen im Einfangbereich des
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Kihlleistung -dE/dt [fio]
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Abbildung 6.4: Gegeniiberstellung der simulierten Kiihleistungen bei positiver
Verstimmung 6/2r = +9 MHz (rot) und negativer Verstimmung /27 =
—11 MHz (schwarz) bei starker Mikrobewegung (55, =~ 2). Bei den gewéhlten
Parametern zeigen im Bereich kleiner Bewegungsamplituden beide Kiihlmetho-
den die gleiche Effizienz.

ersten stabilen Zustands ((n) < 700) iibereinander, d.h., in diesem Bereich sind
beide Kiithlmethoden gleich effizient, gleich stabil und fithren - innerhalb der Vor-
hersagekraft des semiklassischen Modells - zur gleichen Endtemperatur. Dies liegt
neben der starken Mikrobewegung auch an den gewihlten Laserverstimmungen.
Bei 0/2m = —11 MHz und starker zusétzlicher Mikrobewegung ist der dominie-
rende Kiihlprozess die Absorption aus dem ersten niederfrequenten Mikrobewe-
gungsseitenband. Analog der in Kapitel 6.1.2 als Félle 1 und 2 beschriebenen
Situation erreicht die Kiihlung hier zwar tiefe Temperaturen, die Kiihlleistung
dagegen ist mit fw pro dominierendem Absorptions-Emissionsprozess nicht sehr
hoch. Fiir §/2m = +9 MHz ist bei starker zusitzlicher Mikrobewegung der do-
minierende Kiihlprozess die Absorption aus dem ersten hoherfrequente Mikrobe-
wegungsseitenband. Bei den gewéihlten Parametern iibertrifft dieser Kiihlprozess
den dominierenden Heizprozess, eine Absorption aus dem Triger, und es ergibt
sich insgesamt bei kleiner Anfangsenergie des Ions eine effektive Kiithlung. Aufler-
halb des niederenergetischen Bereichs in Abbildung 6.4 ist Kiihlung bei negativer
Verstimmung erkennbar deutlich effektiver und stabiler: Nur ein kleiner Teil der
roten Kurve liegt oberhalb der Nullinie und kiihlt damit.
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6.4.2 Experimentelle Kontrolle der Mikrobewegung

Eine moglichst weitgehende Kontrolle der Mikrobewegung ist aus spektroskopi-
scher Sicht wiinschenswert, da durch eine Reduktion der Bewegungsamplitude des
Ions mogliche systematische Linienverschiebungen des Referenziibergangs verrin-
gert werden konnen (siche Kapitel 2.3). Dabei ist die zusétzliche Mikrobewegung
durch eine Positionierung des Ions in die Fallenmitte direkt beeinflussbar. Die
zeitlich gemittelte Energie der gewohnlichen Mikrobewegung ist gleich der Ener-
gie der Siakularbewegung und lésst sich daher indirekt durch die Laserkiihlung
reduzieren. Auf die zusétzliche Mikrobewegung besitzt die Laserkiihlung jedoch
keinen Einfluss.

Durch Anlegen einer Gleichspannung an die Endkappen der Falle und an zwei ei-
gens deshalb in Fallennidhe angebrachten radialen Kompensationselektroden (sie-
he Abbildung 3.6) kann das Ion prézise in die wechselfeldfreie Fallenmitte positio-
niert werden und damit die zusétzliche Mikrobewegung nahezu vollstéandig kom-
pensiert werden. Der Nachweis der zusétzlichen Mikrobewegung erfolgt duflerst
sensitiv iiber die Spektroskopie der Mikrobewegungsseitenbénder des Kiihliiber-
gangs. Durch eine starke Séttigung des Kiihliibergangs (bis zu 1000-fache Sétti-
gungsintensitit des Kiihliibergangs steht zur Verfiigung) konnen Bewegungen des
Ions bei der Fallenantriebsfrequenz bis zu Amplituden im Bereich von einigen
nm nachgewiesen werden. Um eine Kompensation in allen drei Raumrichtungen
sicherzustellen, stehen 2 orthogonale Kiihllaserachsen zur Verfiigung, entlang de-
nen spektroskopiert werden kann. Nur eine Mikrobewegung senkrecht zu beiden
Beobachtungsrichtungen entginge dieser Detektion. Da aber in der Falle keine
Feldlinien rein in dieser verbleibenden Achse existieren, ist eine mogliche Mikro-
bewegung entlang dieser Richtung auch immer mit einer Bewegung verbunden,
die entlang einer der zwei Beobachtungsachsen nachgewiesen werden kann.

Abbildung 6.5 zeigt ein Spektrum des Kiihliibergangs eines einzelnen In*-Ions mit
nahezu vollstindig kompensierter Mikrobewegung. Die eingestrahlte Kiihllaser-
leistung liegt mit 10 uW bei etwa 10-facher Sattigungsleistung. Die Fluoreszenz
wurde jeweils in Intervallen von 0, 5 s gemittelt, jeder Messpunkt entspricht damit
einem stabilen Zustand der Kiihlung fiir die gegebene Laserverstimmung.

Aufgrund der sorgfiltigen Kompensation sind im Spektrum 6.5 keine Sei-
tenbédnder bei der Fallenantriebsfrequenz zu erkennen. Die leichte Erh6hung der
Fluoreszenz oberhalb von § /27 = —10 MHz ist ein Zeichen von Heizprozessen bei
negativer Verstimmung [23] (siehe auch Abbildung 6.6). Die daraus bestimmbare
obere Grenze der Restamplitude der zusétzlichen Mikrobewegung liegt unterhalb
von \/20, also im Bereich von unter etwa 10 nm, und besitzt damit nur einen
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Abbildung 6.5: Spektrum des Kiihliibergangs. Neben dem Tréger ist lediglich eine
leicht erhohte Fluoreszenz oberhalb einer Verstimmung von /27 = 10 MHz auf-
grund von Heizprozessen bei negativer Verstimmung zu erkennen, jedoch kein Mi-
krobewegungsseitenband. Eine verbleibende Amplitude der Mikrobewegung liegt
unterhalb von \/20.

geringen Einfluss auf systematische Linienverschiebungen bei einer Spektroskopie
des Referenziibergangs. Mit der durch die Seitenbandkiihlung erzielte Redukti-
on der Sékularbewegung auf eine Amplitude von unter A\/10 (siche Kapitel 6.3)
sind insgesamt die durch eine Bewegung des Ions zu erwartenden systematischen
Linienverschiebungen des Referenziibergangs in einem Bereich von 1078 (siehe
Kapitel 2.3).

Der Trager des Kiihlspektrums zeigt ein asymmetrisches Linienprofil. Fiir kleine
Werte positiver Verstimmung fallt die Fluoreszenz abrupt ab, da das Ion durch
nichtresonante Anregung blauer Sékularseitenbéander stark geheizt wird. Das Ion
verbleibt zwar in der Falle, doch bei hohen Schwingungsquantenzahlen wird die
Laseranregung ineffizient und das Fluoreszenzsignal verschwindet. Die nieder-
frequente Seite des Triagers zeigt eine séttigungsverbreiterte Lorentz-Linie, wie
man sie fiir ein Ton mit vernachliassigbarer Bewegungsamplitude erwartet. Mogli-
che Sikularseitenbénder bei kleiner negativer Verstimmung liegen unterhalb der
Nachweisgrenze, tragen also nicht nennenswert zur Streurate bei. Dies deutet auf
eine niedrige mittlere Schwingungsquantenzahl und eine gute Lokalisation des
Tons, weit innerhalb des LDB, hin. Eine mittlere Besetzungszahl von (n) = 3, ent-
sprechend einer Temperatur von etwa 0,2 mK, fithrt bei dem im In*-Experiment
verwendeten Lamb-Dicke-Parameter von n =~ 0,2 zu Sdkularseitenbéndern erster
Ordnung mit einer Amplitude von 10 % des Tragers.
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6.4.3 Kiihlung bei positiver Verstimmung

Der experimentelle Nachweis von Kiihlung bei positiver Verstimmung lasst sich
anhand von Kiihlspektren erbringen. Um den Einfangbereich dieser Kiihlung zu
vergrofern, wurde die Amplitude der zusétzlichen Mikrobewegung erhoht, in-
dem das Ion mit den statischen Potentialen der Kompensationselektroden aus
der Fallenmitte geschoben wurde. Ein Modulationsindex der zusétzlichen Mi-
krobewegung von [y ~ 2 wurde so erzeugt. Abbildung 6.6 zeigt unter diesen
Bedingungen erhaltene Absorptionsspektren des Kiihliibergangs.
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Abbildung 6.6: Spektren des Kiihliibergangs bei einer signifikanten zuséitzlichen
Mikrobewegung mit (), ~ 2. (a) Fiir 6 < 0 sind drei Ordnungen von Mikrobe-
wegungsseitenbéander mit typischer Struktur zu erkennen. (b) nach einem Sprung
der Laserverstimmung von 0/2m = —3 MHz zu §/27 = +7 MHz zeigt das Spek-
trum eine schmale Resonanz bei § /27 = +10 MHz. Dies beweist die Kiihlung bei
positiver Verstimmung.
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In Teilbild 6.6a ist neben dem Trager die typische Seitenbandstruktur auf-
grund der Mikrobewegung erkennbar. Bei Vielfachen der Fallenantriebsfrequenz
2/2m = 10 MHz zeigen sich drei Ordnungen von Seitenbénder und eine erhohte
Fluoreszenz jeweils oberhalb davon, bis etwa zum halben Abstand zum néchst-
hoheren Seitenband. Diese Struktur ldsst sich aufgrund von Heizprozessen bei
negativer Verstimmung verstehen [23,99, 145].

Fiir Laserverstimmungen unterhalb eines Mikrobewegungsseitenbands ist die
Kiihlung sehr effektiv, da die dominierenden Prozesse, Anregungen aus dem
Trager und dem Mikrobewegungsseitenband, Kiihlprozesse sind. In diesem Be-
reich wird das Ion nahe an den Fallengrundzustand gekiihlt und die Seitenbéander
der Sakularbewegung sind nur schwach angeregt. Daraus ergibt sich zur nieder-
frequenten Seite eines Mikrobewegungsseitenbands ein schmales, lorentzformiges
Halbprofil, analog zum Trager. In den Bereichen erhohter Fluoreszenz, jeweils auf
der blauen Seite eines Mikrobewegungsseitenbands, ist die Sidkularbewegung da-
gegen stirker angeregt. Die negative Verstimmung gegeniiber dem Tréager sorgt
fiir Kiihlung, wahrend die positive Verstimmung gegeniiber dem Mikrobewe-
gungsseitenband Heizprozesse anregt. Jeder gemessene Fluoreszenzpunkt stellt
fiir eine bestimmte Verstimmung den stabilen Zustand aus beiden Teilbeitragen
dar, der bei mittleren Schwingungsenergien von einigen hundert hw liegt. In die-
sem Energiebereich steigt die Fluoreszenz mit zunehmendem (n), wodurch die
erhohte Fluoreszenz zu verstehen ist.

Teilbild 6.6b zeigt ein Kiihlspektrum bei positiver Laserverstimmung. Um die-
ses Fluoreszenzsignal zu erhalten, wurde das Ion zuerst unterhalb des Trégers,
bei einer Verstimmung von §/2r = —3 MHz in einen stabilen Zustand nahe
des Fallengrundzustands gekiihlt. Damit sollte gewéhrleistet sein, dass die Be-
wegungsenergie des Ions klein genug ist, um anschlieend bei positiver Verstim-
mung innerhalb des ersten stabilen Einfangbereichs der Kiihlung zu sein (siehe
Abbildung 6.4). Danach wurde die Laserfrequenz mit Hilfe eines AOMs direkt zu
+7 MHz geschaltet, unterhalb des ersten positiven Mikrobewegungsseitenbands,
und von diesem Punkt aus kontinuierlich zu héheren Frequenzen durchgestimmt.
Das Springen iiber den Bereich einiger MHz direkt oberhalb des Trigers hin-
weg ist notwendig, da Heizprozesse dort dominieren. Selbst wenn das Ion bei
kontinuierlichem Durchstimmen der Laserfrequenz in der Falle verbleibt, ist seine
Temperatur dann zu hoch, um in den Einfangereich stabiler Kiihlung bei positiver
Verstimmung zu gelangen. Das Anregungsspektrum in Abbildung 6.6b zeigt eine
schmales, lorentzférmiges Halbprofil, analog dem Tréger in Abbildung 6.5, was auf
eine effiziente Kiithlung zu tiefen Temperaturen schlieflen ldsst. Das Zentrum der
Linie liegt allerdings bei einer positiven Laserverstimmung von § /27 = +10 MHz.
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Dies stellt den experimentellen Nachweis fiir Seitenbandkiihlung bei positiver Ver-
stimmung dar.

Das gezeigte experimentelle Resultat kann im semiklassischen Modell erklart
werden. Durch die signifikante zusétzliche Mikrobewegung mit Seitenbéndern
von der Hohe des Trégers iiberwiegen bei einer Verstimmung von +6 MHz<
d/2m <+10 MHz die Prozesse der Kiihlung die der Heizung. Heizprozesse stam-
men dabei von Anregungen der blauverstimmten Sdkularseitenbénder gegeniiber
dem Trager, Kiihlprozesse dagegen von der Anregung rotverstimmter Siakularsei-
tenbénder gegeniiber dem Mikrobewegungsseitenband bei 410 MHz. Die Kiihl-
prozesse iiberwiegen dabei, weil das Mikrobewegungsseitenband erster Ordnung
stark genug und die anfingliche Bewegungsenergie des lons klein genug ist. Eine
quantitative Analyse der Bewegungsenergie des Ions abhéngig von der Verstim-
mung liefert Abbildung 6.7. Hier ist fiir die oben experimentell gewéhlten Parame-
ter die kinetische Energie des niedrigsten stabilen Zustands in der semiklassischen
Simulation fiir die jeweilige Laserverstimmung aufgetragen.
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Abbildung 6.7: Numerische Berechnung der mittleren kinetischen Energie als
Funktion der Laserverstimmung im semiklassischen Modell. Fiir jede Verstim-
mung wurde der energetisch niedrigste erreichbare stabile Zustand gewihlt.

Abbildung 6.7 bietet einen Vergleich der Effizienz der Kiihlung in verschiede-
nen Bereichen der Verstimmung. Bei einer positven Verstimmung von +6 MHz<
d/2m <+10 MHz ist eine Kiihlung zu dhnlich tiefen Temperaturen wie bei einer
negativen Verstimmung von -4 MHz< §/27 <0 MHz moglich. Unter gegebenen
Bedingungen kann Kiihlung bei blauer Verstimmung folglich also tatséchlich sehr
effizient sein. Die quantenmechanische Rechnung [149] zeigt, dass dabei sogar d&hn-
lich niedrige kinetische Energien wie im Limit der Kiihlung bei 6 < 0 erreichbar
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sind. Die Kurve in Abbildung 6.7 zeigt aufierdem Kiihlbereiche zu (n) im Bereich
von einigen hundert hw: bei negativer Verstimmung liegen diese Bereiche jeweils
oberhalb eines Mikrobewegungsseitenbands. Bei positiver Verstimmung liegen sie
unterhalb eines Seitenbandes - zwischen 2 Bereichen, in denen, wie bei positiver
Verstimmung zu erwarten, die Heizung dominiert und zu einem unbegrenzten
Anstieg von (n) fithrt. Die gezeigte Form der Abhéingigkeit der kleinstmoglichen
Bewegungsenergie von der Laserverstimmung findet sich auch in den Spektren
des Kiihliibergangs wieder. In Abbildung 6.8 ist eine Simulation der Fluoreszenz
des Kiihliibergangs dargestellt.
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-30 -20 10 0 10
Laserverstimmung [MHZz]

Abbildung 6.8: Numerische Berechnung der Fluoreszenz im semiklassischen Mo-
dell. Die Simulation stimmt mit dem experimentellen Spektrum (siche 6.6a) in
seiner Struktur iiberein.

Die gezeigte Simulation gibt das experimentelle Spektrum in Abbildung 6.6a sehr
gut wieder. Die experimentell erhaltene Struktur lasst sich demnach vollsténdig
durch den Einfluss der Mikrobewegung im semiklassischen Modell erkldaren, auch
die Fluoreszenz bei ¢ /2m = +10 MHz, die die Kiihlung bei positiver Verstimmung
demonstriert.

Zusammengefasst ergibt sich, dass sich unter bestimmten experimentellen Para-
metern Seitenbandkiihlung bei positiver Verstimmung erzielen lésst. Dabei liegen
die erreichbaren Endtemperaturen nicht unter denen der iiblichen Kiihlung bei
negativer Verstimmung. Da der Einfangbereich der Kiihlung der neuen Methode
zusitzlich beschrinkt ist, wird sie kaum die traditionelle Kiihlung ersetzen. Eine
interessante praktische Anwendung der Kiihlung bei positiver Verstimmung kénn-
te jedoch in der erhohten Flexibilitdt der experimentellen Parameter liegen. Die
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vorgestellte Methode nutzt speziell die sonst storende Mikrobewegung in einer Ra-
diofrequenzfalle, die bei der Speicherung mehrerer Ionen und Coulomb-Kristallen
eine entscheidenende Rolle spielt und daher bei Experimenten im Hinblick auf die
Realisierung eines Quantencomputers auf Basis gespeicherter Ionen [65,66] rele-
vant ist. So wére es beispielsweise moglich, zwei verschiedene, gespeicherte Isotope
mit unterschiedlichen Ubergangsfrequenzen mit nur einer Laserfrequenz simultan
zu kithlen: Stimmt man den Laser auf die Mittenfrequenz beider Kiihliibergénge
ab, und ist die Fallenantriebsfrequenz eine Sub-Harmonische der Isotopieverschie-
bung, so konnte ein Isotop bei negativer Verstimmung und gleichzeitig das zweite
bei positiver Verstimmung gekiihlt werden.



Kapitel 7

Ausblick

Die néchsten Schritte in Richtung der Realisierung eines optischen Frequenznor-
mals auf der Basis eines einzelnen Indium-Ions sind durch die erreichten Ergebnis-
se klar vorgezeichnet: Nach der Demonstration der spektroskopischen Beherrsch-
barkeit des Systems [22] bis zum Limit der dabei eingesetzten Lasersysteme, er-
lauben die in dieser Arbeit vorgestellten experimentellen Aufbauten nun zukiinf-
tig, das Potential an Genauigkeit der Referenzfrequenz weiter auszuschépfen. Die
Fertigstellung des kontinuierlich betreibbaren Kiihllasersystems [100], kombiniert
mit der neuen Technik der Photoionisation, sollte die Einzelionen-Spektroskopie
iiber praktisch beliebig lange Mittelungszeiten ermdglichen, was eine Grundvor-
raussetzung fiir eine Steigerung der Genauigkeit in Bereiche der systematischen
Linienverschiebungen von 1078 darstellt. Parallel zu diesen Arbeiten wurde ein
neues Referenzlasersystem entwickelt [33], dessen Referenzresonator auf einer ak-
tiv schwingungsdampfenden Plattform sitzt. Damit konnte eine Linienbreite von
4 Hz im Infraroten bei Mittelungszeiten von bis zu 26 s erreicht werden. Zukiinftig
ist mit solchen Lasersystemen eine signifikante Erhéhung der spektroskopischen
Auflésung des Referenziibergangs zu erwarten. Die Stabilisierung des Referenz-
lasers auf die atomare Ubergangsfrequenz des gespeicherten Ions mit Hilfe einer
aktiven Riickkopplung wiirde dann den Ubergang von der reinen Spektroskopie
zum Frequenznormal bedeuten, deren erwartete systematische Ungenauigkeiten
dann experimentell bestdtigt werden miissen. Dazu ist es unerlésslich, die Refe-
renzfrequenzen zweier unabhingiger In*-Systeme gegeneinander zu vergleichen.
Im Hinblick darauf wurde bereits begonnen, das Kiihllasersystem zu kopieren und
ein zweites Referenzlasersystem aufzubauen. Zwei Ionenfallen existieren bereits,
wobei der Aufbau einer kleinen, transportablen Falle mit sehr langer Speicherzeit
wiinschenswert wire.

Mit einer Erhchung der spektroskopischen Genauigkeit erlangen Frequenzverglei-
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che mit anderen Frequenznormalen Bedeutung im Hinblick auf die Frage der zeit-
lichen Konstanz der Naturkonstanten. Ein weiterer Vergleich der InT-Referenzfre-
quenz mit der im Nachbarlabor in Garching spektroskopierten 15 — 25 Wasser-
stofflinie mit Hilfe eines Frequenzkamms bietet sich dazu an, nach einer zeitlichen
Variation der Feinstrukturkonstante zu suchen, da sich die Referenzfrequenz von
In™ mit « dndert, die Wasserstofflinie dagegen nahezu unabhéngig von « ist [43].

Die im Indium-Experiment verwendeten Festkorper- und Diodenlaser-Systeme
sind bereits weitestgehend transportabel aufgebaut. Damit bestiinde mit ei-
ner kleinen, kompakten Ionenfalle die Moglichkeit, den gesamten Frequenzstan-
dard transportierbar zu entwerfen. Dies wiirde einen direkten Vergleich zwischen
verschiedenen derzeit untersuchten, hochprézisen optischen Frequenznormalen
ermoglichen, was potentiell einen enormen Gewinn darstellen kann: Als Beleg
und Vergleich der erreichbaren Genauigkeiten optischer Frequenznormale einer-
seits, und andererseits im Hinblick auf die Suche nach einer zeitlichen Verédnde-
rung der Feinstrukturkonstante, die in die Referenzfrequenzen der verschiedenen
untersuchten Systeme unterschiedlich eingeht [17].

Das im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Lasersystem [100] {iberzeugt durch seine
vielseitige Verwendbarkeit, die in der hohen Leistung im blauen Spektralbereich,
der weiten Durchstimmbarkeit und der hohen Frequenzstabilitdt begriindet ist.
Die erreichte Frequenzstabilitét relativ zum Referenzresonator von unter 100 Hz
stellt dabei keineswegs eine Grenze dar, und eine modifizierte Stabilisierungselek-
tronik sollte eine deutlich bessere Anbindung an den Referenzresonator ermogli-
chen. Im Hinblick auf ein zukiinftiges Indium-Frequenznormal sollte daher die
Moéglichkeit der Nutzung eines solchen Systems auch als Referenzlaser in Betracht
gezogen werden, da die dafiir notwendige Wellenléinge leicht erzeugt werden kann.
In der Weiterfithrung der Frequenzstabilisierung des Diodenlasersystems und der
Entkopplung des Referenzresonators von mechanischen Vibrationen durch eine
aktiv schwingungsdédmpfende Plattform konnte folglich eine interessante Perspek-
tive liegen.

Fiir ein Studium der Seitenbandkiihlung stellt Indium ein ideales Modellsystem
dar: Da effektiv ein Zwei-Niveau-System préapariert wird, definiert ein einzelner,
kontinuierlich eingestrahlter Laser die Gleichgewichtstemperatur aus Kiihlung
und Heizung. Damit bieten sich experimentelle Untersuchungen der theoretischen
Kiihlgrenzen der Seitenbandkiihlung, wie auch der Modifikationen der Seiten-
bandkiihlung durch die Mikrobewegung in der RF-Falle an, exemplarisch durch-
gefithrt an einzelnen In™-Ionen. Wie im Falle der Kiihlung bei positiver Laser-
verstimmung [152] konnten sich damit weitere interessante und iiberraschende
Effekte entdecken lassen.
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Zusammenfassung

Die Spektroskopie eines verbotenen optischen Ubergangs eines einzelnen Ions
verspricht ein optisches Frequenznormal mit einer Genauigkeit im Bereich von
10~'® zu erméglichen. Die Vorraussetzungen dafiir sind neben auflergewohnlich
geringen systematischen Frequenzverschiebungen des Referenziibergangs ein ho-
hes Mafl an Kontrolle der Bewegung des Ions, realisiert durch die Speicherung
und Laserkiihlung in einer Quadrupolfalle und die daraus resultierende, praktisch
unbegrenzte Beobachtungszeit.

Diese Arbeit beschreibt Experimente im Hinblick auf die Realisierung eines der
aussichtsreichsten Kandidaten fiir ein optisches Frequenznormal, einem gespei-
cherten Indium-Ion. Zunéchst wird in Kapitel 2 das Konzept einer Indium-Uhr,
der bisher experimentell erreichte Stand der Spektroskopie, mit einer relativen
Auflésung von 1,3 - 10713, und eine Abschitzung der limitierenden Verschiebun-
gen des 1Sy — 3P, Referenziibergangs dargestellt. Kapitel 3 fithrt danach in das
Prinzip der Speicherung und die konkrete Umsetzung im In*-Experiment ein,
behandelt dabei auftretende Probleme und liefert mogliche Lésungen.

In Kapitel 4 wird die neu implementierte Methode der Photoionisation der
Indium-Atome vorgestellt, die mit nur einem Laser bei 410 nm {iber eine
Zweiphotonen-Anregung zur Ionisierung fiithrt. Gegeniiber der bislang verwen-
deten ElektronenstofSmethode konnte damit die Ionisierungseffizienz um zwei
GroBenordnungen gesteigert, und so Probleme, die einen kontinuierlichen Betrieb
des Frequenznormals behindern, vermieden werden.

Im Hinblick auf eine Erhohung der Mittelungszeit wurde ein kontinuierlich be-
treibbares Kiihllasersystem aufgebaut, das in Kapitel 5 beschrieben wird. Ein
gitterstabilisierter Diodenlaser bei 922 nm wird zunéchst in seiner Frequenz auf
unter 100 Hz relativ zu einem Referenzresonator stabilisiert. Nach dem Durchgang
durch einen frequenztreuen Trapezverstiarker werden in einer ersten Frequenzver-
dopplung mit Hilfe eines periodisch gepoltem KTP-Kristalls mehr als 200 mW
blaues Licht bei 461 nm erzeugt. Eine zweite Frequenzverdopplung mit BBO fiihrt
nachfolgend zu etwa 1 mW bei 231 nm, der Wellenlénge des 1S, — 2P, Kiihliiber-
gangs von Int. Neben der demonstrierten Nutzung im Indium-Experiment bietet
sich dieses System durch seine grofle Leistung im blauen Spektralbereich, die wei-
te Durchstimmbarkeit und die hohe Frequenzstabilitét fiir viele Anwendungen in
der Atomphysik und Quantenoptik an.

Kapitel 6 beschreibt Ergebnisse der Seitenbandkiihlung, fiir deren Umsetzung In-
dium ein einzigartiges Modellsystem darstellt. Anhand einer spektroskopischen



Temperaturbestimmung in optisch-optischer Doppelresonanz wird die praktisch
erreichte Grundzustandskiihlung bestétigt. Es ergibt sich eine Temperatur unter-
halb von 300 K, entsprechend einer Amplitude der Sékularbewegung von unter
A/10. Durch die zusétzliche Kontrolle der Mikrobewegung unter A/20 sind damit
insgesamt relative Frequenzverschiebungen des Referenziibergangs aufgrund einer
Bewegung des Ions im Bereich von 107!® zu erwarten. Die Mikrobewegung be-
sitzt einen starken Einfluss auf die Kiithldynamik, der in einem erweiterten Modell
der Seitenbandkiihlung semiklassisch beschrieben wird. Es ergibt sich, dass eine
Kiihlung fiir Laserfrequenzen auch oberhalb der Resonanzfrequenz des ruhen-
den Tons moglich ist. Kiihlrate und Einfangbereich dieser Kiihlung werden simu-
liert. Die prazise Kontrolle der zusétzlichen Mikrobewegung erlaubt eine Priifung
der Vorhersagen im Experiment. Durch Spektroskopie am Kiihliibergang konnte
Kiihlung bei positiver Laserverstimmung experimentell demonstriert werden.
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