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SYSTEMATISCHE UNTERSUCHUNG VON INSTABILITATEN AN
LASERGEKUHLTEN “°CA*-IONEN IN EINER LINEAREN PAULFALLE

Zusammenfassung

In linearen Paulfallen gespeicherte und lasergekiihlte Ionen stellen in den Bereichen
der Atomphysik, Quantenoptik und Quanteninformationsverarbeitung ideale Ob-
jekte im Hinblick auf eine storungsfreie, reproduzierbare und prézise Messung ato-
marer Ubergangsfrequenzen und der gezielten Préparation und Manipulation von
Quantenzusténden dar.

Eine Einschraknung der optimalen Bedingungen in solchen Fallen ergibt sich durch
Heizmechanismen, die aus der Abweichung des realen Speicherpotentials von der
idealen Quadrupolform resultieren. Beitrége hoherer Potentialordnungen fithren zu
einer Kopplung der Bewegungsmoden. Daher treten aufgrund dieser Kopplung bei
bestimmten Speicherparametern nichtlineare Resonanzen auf, die eine Energieauf-
nahme aus dem Speicherfeld zur Folge haben. Diese Resonanzen destabilisieren die
Ionenbahnen und fithren zu einer Linienverbreiterung, Limitierung der Kohérenzzeit
und unter Umsténden auch zu einem Ionenverlust.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt in der systematischen Untersuchung von In-
stabilitéiten in einer linearen Paulfalle durch Spektroskopie an einer kleinen Anzahl
lasergekiihlter 4°Ca*-Ionen. Das Auftreten der nichtlinearen Resonanzen und deren
Wirkung auf die Tonenbewegung wird durch Verédnderungen im Fluoreszenzsignal
der Ionen beobachtet und analysiert.

Durch eine eingehende Betrachtung der Ionenbewegung unter Variation aller Spei-
cherpotentiale werden zunéchst die Falleneigenschaften systematisch quantifiziert.
Die daraus gewonnenen Systematiken erlauben eine eindeutige Zuordnung der nicht-
linearen Resonanzen zu den erzeugenden Potentialtermen.

Die hochaufgeloste Abtastung des experimentell zugédnglichen Speicherbereichs fithrt
zur Beobachtung einiger weniger und ausschlieflich gerader Resonanzordnungen und
ist auf die Periodizitét der Elektrodenanordnung zuriickzufiihren.

Dariiberhinaus wird das Verhalten der nichtlinearen Resonanzen unter dem Einflufl
des angelegten Axialpotentials betrachtet. Es zeigt sich eine charakteristische Auf-
spaltung der Resonanzlinien, die von der axialen Bewegungsfrequenz bestimmt wird.
Mit diesem Ergebnis erscheint die bisher géngige Betrachtung, bei der lineare Fal-
len wie Hochfrequenz-Massenspektrometer behandelt wurden als nicht angemessen.
Insbesondere unter dem Gesichtspunkt von Aufheizeffekten bei der Speicherung,
sind die durch das Axialpotential zusétzlich auftretenden Resonanzen nicht mehr
vernachléassigbar.

Nichtlineare Resonanzen treten massenspezifisch auf. Da eine prézise Kontrolle der
Axialpotentiale sehr einfach ist, kénnten die beobachteten radial-axial koppelnden
Resonanzen eine Anwendung in der Massenspektrometrie finden.
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Kapitel 1

Einleitung

Quantenmechanische Prézisionsexperimente setzen aufgrund der Heisenbergschen
Relationen moglichst lange Interaktionszeiten auf der Zeitskala der zu untersuchen-
den atomaren Phénomene voraus. Eine weitere Notwendigkeit besteht in der Iso-
lierung der Teilchen gegeniiber dufleren Storeinfliissen bzw. in der Schaffung wohl-
definierter Umgebungsbedingungen. lonenfallen, die im Ultrahochvakuum betrieben
werden, stellen ein geeignetes Instrument zur Erfiillung dieser Voraussetzungen dar.

Grundsétzlich unterscheidet man zwischen zwei Arten von Ionenfallentypen, die
je nach Zielsetzung der Experimente eingesetzt werden. In Penningfallen [15] erfolgt
die Speicherung durch die Superposition eines statischen elektrischen Quadrupol-
potentials mit einem homogenen Magnetfeld. Dieses Speicherprinzip wurde zuerst
von Pierce [83] beschrieben und von Dehmelt demonstriert. In Paulfallen [82], be-
nannt nach ihrem Erfinder Wolfgang Paul, werden geladene Teilchen durch ein hoch-
frequentes elektrisches Quadrupolwechselfeld gespeichert.

In beiden Fallentypen konnen lonen fiir lange Zeiten in einem sehr kleinen Vo-
lumen eingeschlossen werden. Dieses ist insbesondere im Bereich der Mikrowellen-
spektroskopie von enormem Vorteil, da hier die Bewegungsamplitude der Ionen im
allgemeinen kleiner ist als die Wellenlinge der Ubergénge. Damit wird das Dicke-
Kriterium [29] erfiillt und der Doppler-Effekt erster Ordnung verschwindet. In der
optischen Spektroskopie ist die thermische Bewegung der Teilchen einer der grofiten
Storeffekte und fithrt zu einer Verbreiterung der atomaren Ubergéinge. Der Doppler-
Effekt erster Ordnung léasst sich durch verschiedene spektroskopische Methoden, wie
z.B. Sattigungs- und Polarisationsspektroskopie oder Zweiphotonenspektroskopie,
beseitigen [27]. Der relativistische Doppler-Effekt jedoch verbleibt und stellt in bei-
den Fillen bei geniigend hoher Prézision eine Grenze der erreichbaren Genauigkeit
dar. Daher ist eine Kiihlung der Teilchen auf niedrige Temperaturen notwendig,
um auch diesen Effekt zu eliminieren. Laserkiihlen [46] stellt fir atomare Systeme
eine vergleichsweise einfache und sehr effiziente Methode dar, setzt allerdings ein
geeignetes Termschema voraus.
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In Verbindung mit Laserkiihlung gespeicherter Ionen haben sich beide Fallen-
typen zu hervorragenden Werkzeugen in der Atomphysik entwickelt. Bei richtiger
Einstellung aller Parameter ist es damit mdéglich sehr niedrige Temperaturen zu errei-
chen und einen Phaseniibergang von der ungeordneten Bewegung einer Ionenwolke
in einen kristallinen Zustand mit fast verschwindender Bewegungsamplitude zu er-
halten [111, 76, 30]. Dadurch verschwindet auch der relativistische Doppler-Effekt.
Die groie Bedeutung der Ionenfallen in der Physik wurde 1989 durch die Verleihung
des Nobelpreises an Paul und Dehmelt honoriert. Fiir das Laserkiihlen atomarer
Teilchen wurde an seine Pioniere S. Chu, W.Phillips und C. Cohen-Tannoudji 1997
ebenfalls der Nobelpreis vergeben.

In den letzten Jahren haben sich durch die technologische Entwicklung in der
Atomphysik als auch in der Quantenoptik neue Untersuchungs- und Experimentier-
methoden entwickelt, die auf der gezielten Manipulation atomarer Zustinde basie-
ren. Hier sind lineare Ionenfallen zusammen mit Laserkiihlen ein weit verbreitetes
Instrument, um damit dieselben Teilchen {iber lange Zeiten bei niedrigen Tempe-
raturen zu speichern und individuell zu adressieren. Aktuelle Experimente, die
diese neuen Moglichkeiten nutzen, sind zum Beispiel im Gebiet der Cavity-QED!
zu finden [45, 74]. Hier wird die Wechselwirkung einzelner Lichtquanten mit einem
einzelnen Ion untersucht. Ein Ziel dieser Experimente besteht darin, eine Einzel-
photonenquelle [51] zu entwickeln, wie sie unter anderem zur Informationsiibermitt-
lung in der Quanteninformationsverarbeitung (QIV) benétigt wird. In der QIV ist
der Quantencomputer eins der populédrsten modernen Forschungsgebiete und wird
auch in der Offentlichkeit breit diskutiert, was sich durch zahlreiche Beitrige in
den allgemeinen Medien widerspiegelt. Nach einem Vorschlag von Cirac und Zol-
ler [18] kann ein Quantencomputer durch Ionenketten in linearen Hochfrequenzfal-
len realisiert werden. Der Vorteil eines solchen Computers liegt in einem hohen
Grad parallel ablaufender Rechnungen, der aus der Superposition quantenmechani-
scher Zusténde resultiert. Hierbei dienen langlebige Energieniveaus als Informations-
speichereinheit. Fine Verschrinkung dieser Niveaus mit den quantenmechanischen
Bewegungszusténden in der Falle dient zur Erzeugung der benétigten Quantengat-
ter.

Das einfach geladene Kalziumsystem (Ca™) besitzt durch die abgeschlossene
Edelgaskonfiguration [Ar|4s' ein wasserstoffihnliches Termschema. Daher lassen
sich seine Wellenfunktionen mit vergleichsweise moderatem Aufwand berechnen.
Experimentell bietet das Kalziumion den Vorteil, dafl die zum Treiben der Niveau-
iibergénge benotigten Wellenldngen mit gingigen Lasersystemen erzeugt werden
konnen. Fiir die optische Spektroskopie sind die beiden metastabilen 3D-Niveaus

!Eigentlich stellt die Cavity-QED selbst ein Forschungsgebiet dar, das Aufgrund dieser Ent-
wicklung entstanden ist



mit einer Lebensdauer von ca. einer Sekunde und den damit verbundenen schmalen
Ubergangslinien von Interesse. Insbesondere stellt der Quadrupoliibergang 3Ds /2"
4512 bei 729 nm mit einer natiirlichen Linienbreite von 0,16 Hz einen mdoglichen
Kandidaten fiir einen optischen Frequenzstandard mit gespeicherten Ionen dar. Der
3Ds/o-Zustand selbst ist zur experimentellen Umsetzung eines Quantengatters ge-
eignet.

Um die Méglichkeiten nutzen zu kénnen, welche ITonenfallen in Verbindung mit
lasergekiihlten Ionen fiir quantenoptische Experimente sowie fiir die Quanteninfor-
mationsverarbeitung bieten, werden entsprechende Forderungen an die im Experi-
ment eingesetzten Geréte gestellt. Eine besondere Rolle kommt dabei der Frequenz-
stabilitét der verwendeten Laser zu, da schon kleine Frequenzschwankungen einen
verhéltnisméfig groffen Effenk auf die Kiihlleistung haben. So wurde in dieser Ar-
beitsgruppe die Lebensdauer des 3Dj5/p-Zustands mittels der Quantensprungmetho-
de an lasergekiihlten Ionenketten mit 10 Ca™*-Ionen [11] gemessen. Dabei wurden
koinzidente Ubergéinge mehrerer Ionen in den Grundzustand beobachtet, die ge-
geniiber Messungen an einem einzelnen Ion eine Verkiirzung der Lebensdauer zur
Folge hatten. Eine Limitierung der Prézision lag hierbei in der Stabilitéit der ein-
gesetzten Lasersysteme. Durch das Driften der Wellenléngen kam es zu Aufheizef-
fekten bzw. zum Verlust des lonensignals, so dal das reduzierte Datenvolumen zu
einer Verschlechterung der Statistik fithrte. Die beobachtete Koinzidenz der Quan-
tenspriinge konnte daher nicht genauer analysiert werden.

Einen Schwerpunkt dieser Arbeit stellt der Aufbau eines vollstandigen und drift-
stabilisierten Diodenlasersystems zur Spektroskopie an Ca™-Ionen dar. Die stabi-
le Referenzfrequenz wird dabei von einem kommerziellen, thermisch stabilisierten
HeNe-Laser geliefert. Die Ubertragung der Stabilitit des Referenzlasers auf den
Diodenlaser geschieht dabei iiber einen optischen Resonator, durch den die beiden
Laser aneinander angekoppelt werden. Mit diesem Lasersystem kénnen die fiir das
Ca™-Ton bendtigten Wellenléngen bei 397 nm, 866 nm und 850 nm zur Kiihlung
und Spektroskopie der Ionen hinreichend stabil erzeugt werden. Dieses System wird
charakterisiert und seine Eignung fiir Experimente im atomphysikalischen und quan-
tenoptischen Bereich demonstriert.

Mit diesem stabilisierten Lasersystem sollte zunéchst die Lebensdauermessung
des 3Dj5/p-Zustandes an einzelnen Ionen und Ionenketten erneut durchgefiihrt und
das Auftreten koinzidenter Quantenspriinge verifiziert und eingehend untersucht
werden. Wihrend der Aufbauphase publizierten Barton et al. [9] und Donald et al.
[32] jedoch neue Messungen an Ca™-Tonen mit systematischen Untersuchungen zur
Verkiirzung der Lebensdauer durch simultane Quantenspriinge bei mehreren Ionen.
Die dort angegebene Lebensdauer ist mit zwei Standardabweichungen signifikant
langer als die in [11] gemessene. Korrelationen zwischen den Ionen, die zu Koin-
zidenzen fithren kénnten wurden in beiden Publikationen nicht beobachtet. Das
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Auftreten dieses Effekts gilt als erkldrt und ist auf ein technisches Problem bzw.
durch duflere Storungen auf das System zuriickzufiihren. Diese Messungen wurden
daher nicht nochmals durchgefiihrt.

Die Anwendungbereiche von Ionenfallen sind jedoch wesentlich vielseitiger. So
werden Fallen auch in der Massenspektrometrie und der Isotopentrennung verwen-
det. Die Speicherung in Fallen ist massenselektiv und héngt von den Arbeits-
parametern ab. Damit kann durch geeignete Wahl der Betriebsparameter die Spei-
cherung bestimmter Massen erschwert und somit die Isotopenreinheit von Proben
erhoht werden. Die Bewegungsfrequenzen von lonen einer gegebenen Masse ist
ebenfalls durch die Speicherparameter determiniert. Die Detektion dieser Frequen-
zen ermoglicht insbesondere bei einzelnen gespeicherten Teilchen eine sehr prézise
Bestimmung ihrer Masse. Wéhrend Paulfallen mit Auflésungen von typischerweise
%” = 10~* vorwiegend in der chemischen Analyse verwendet werden, sind Pen-
ningfallen mit Massenaufldsungen von 107 zur Prizisionsmassenbestimmung im
Einsatz.

Storungen der harmonischen Speicherpotentiale durch Potentialterme hoherer
Ordnung fithren zu einer Verédnderung in der Ionenbewegung, wie z.B. einer Kopp-
lung der Bewegungsmoden oder einer Verschiebung der charakteristischen Schwin-
gungsfrequenzen. Insbesondere die Kopplung der Bewegungen hat das Auftreten
sogenannter nichtlinearer Resonanzen zur Folge, bei denen sich die Ionen durch
Energiezugewinn aus den Speicherfeldern aufheizen und ihre Bahnen aufweiten. Die
Aufheizung kann unter Umstédnden so grof3 werden, dafl die Teilchen die Falle verlas-
sen. Dies fiihrt zu einer Verfalschung der Massenspektren und wurde unter anderem
schon sehr frith an Hochfrequenz-Massenfiltern beobachtet [17]. In hyperbolischen
Paulfallen wurden nichtlineare Resonanzen ebenfalls beobachtet und in mehreren
Arbeiten [2, 43] systematisch untersucht.

Die Verwendung lasergekiihlter Ionen in linearen Paulfallen gewinnt in der Hoch-
préazisionsspektroskopie, der Quantenoptik und der Quanteninformationsverarbei-
tung zunehmend an Bedeutung. Hier wirken nichtlineare Resonanzen durch Auf-
heizeffekte der Kiihlung entgegen und reduzieren erheblich die Kohérenzzeiten. In-
folgedessen wird die erreichbare Prézision gesenkt bzw. eine gezielte Préaparation der
Teilchen unmoglich gemacht. Es ist daher von besonderem Interesse, das Auftreten
und Verhalten nichtlinearer Resonanzen in verschiedenen linearen Fallengeometrien
zu studieren, um ein Versténdnis des funktionalen Zusammenhangs zu den ange-
legten Speicherfeldern zu erhalten. Mit diesem Wissen konnen die Speicherbereiche
in denen sie auftreten determiniert und damit ein Auftheizen der eingeschlossenen
Teilchen vermieden werden.



Die vorliegende Arbeit liefert in einem weiteren Schwerpunkt einen ersten Beitrag
zur Untersuchung des Stabilitdtsverhaltens in einer linearen Paulfalle. Im theore-
tischen Teil der Fallenbeschreibung wird das Stabilitdtsdiagramm zum einen unter
dem EinfluB des Axialpotentials betrachtet und zum anderen werden die Regio-
nen des Stabilitdtsbereichs, in denen nichtlineare Resonanzen auftreten konnen, be-
stimmt. Im Experiment wird das Bewegungverhalten der Ionen in der hier verwen-
deten Falle umfassend studiert. Hierbei werden alle zur Speicherung verwendeten
Felder beriicksichtigt. Aus den damit gewonnenen Informationen erfolgt eine Cha-
rakterisierung der Falle. Im zweiten Teil dieser Untersuchungen werden nichtlinearen
Resonanzen eingehend betrachtet. Ein Fokus richtet sich dabei auf den Einflufl des
axialen Speicherpotentials. Abschliefend wird der experimentell zugéngliche Teil
des Stabilitdatsbereichs der linearen Falle systematisch vermessen und eine Zuord-
nung der auftretenden Resonanzen durchgefiihrt.
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Kapitel 2

Das Element Kalzium

Das Element Kalzium (Ca) gehort zu der Gruppe der Erdalkalimetalle. Seine Kern-
ladungszahl betragt 20 und es kommt in einer groffen Anzahl vorwiegend stabiler
Isotope vor. Im natiirlichen Gemisch (vgl. Tab. 2.1) ist *°Ca das am héufigsten
auftretende Isotop. Die mittlere Atommasse wird mit 40,09 amu angegeben. Als
einziges der Isotope besitzt #*Ca einen von Null verschiedenen Kernspin (I=7/2) und
damit eine Hyperfeinstruktur. Die Elektronenhiille des atomaren Kalziums besitzt

4OCa 42Ca 43Ca 44Ca 46Ca 48Ca
Haufigkeit[%] | 97 | 0,64 | 0,14 | 2,10 | 0,0032 | 0,18

Tabelle 2.1: Relative Haufigkeit der Ca-Isotope im natiirlichen Gemisch

eine abgeschlossene Argonkonfiguration [1s?2s?2p%3s23p©]4s? mit zwei zusétzlichen
Elektronen, die das S-Niveau zur Hauptquantenzahl vier abschlieBen. Dadurch ist
Kalzium sehr reaktionsfreudig und bindet sich gerne unter Bildung von CaO, CaCOs3,
oder CaCl,. Die Erzeugung von Ca*t-Tonen zur Spektroskopie in Fallen kann auf ver-
schiedene Methoden erfolgen. Zum Beispiel durch einen Atomstrahl, der innerhalb
des Fallenvolumens ionisiert wird oder durch Laserablation und anschlieSender Re-
sonanzionisation im Fallenraum. Im hier beschriebenen Experiment wird erstere
Methode unter Verwendung metallischen Kalziums benutzt; Tabelle 2.2 stellt seine
wichtigsten Eigenschaften zusammen.

Kernladungszahl 20 Schmelzpunkt 847 °C
mittl. Atomgewicht 40,09amu | Siedepunkt 1484 °C
Elektronenkonfiguration | [Ar]4s® || Tonisationsenergie | 6,11 eV

Tabelle 2.2: Die wichtigsten Eigenschaften metallischen Kalziums

11
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In ionischer Form stellt Kalzium sowohl in Theorie als auch im Experiment ein
interessantes und relativ einfach zugingliches System dar. Durch die abgeschlossene
Edelgasschale mit einem einzelnen Valenzelektron ergibt sich eine wasserstoffahnli-
che Konfiguration, da nur dieses letzte 4s Elektron zu einem Bahndrehimpuls und
Spin beitrdgt. Dadurch lassen sich die Wellenfunktionen der einzelnen Zusténde
mit numerischen Methoden berechnen [70, 68]. Die dadurch erhaltenen Observa-
blen kénnen mit den experimentell gemessenen verifiziert werden [97, 63, 11, 9.
Der fiir diese Arbeit relevante Auszug des Niveauschemas ist in Abbildung 2.1 dar-

42P3/2
42P1/2
32D
1,8THz 512
2
3 D3/2
42s
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Abbildung 2.1: Auszug aus dem Termschema des #°Ca-Ions.

gestellt. Die Zusténde 45, /5, 4P/, und 3Dj3/, bilden ein geschlossenes A - System.
Die vom Grundzustand 4S in die 4P-Niveaus fithrenden Ubergéinge, sowie die von
den 4P-Zustidnden in die energetisch niedriger gelegenen 3D-Niveaus, sind elektri-
sche Dipoliibergéinge. Daher besitzen die Niveaus 4P;/, und 4P3/; sehr kurze Le-
bensdauern im Bereich einiger Nanosekunden. Die SD-Uberginge sind elektrische
Quadrupoliibergénge und die D-Niveaus somit metastabil mit einer Lebensdauer von
ungeféhr einer Sekunde. Der Zerfall des 4P /p-Niveaus in den Grundzustand wird
um einen Faktor 15 gegeniiber dem Zerfall ins das metastabile 3D3/,-Niveau bevor-
zugt. Dadurch eignet sich dieser starke Dipoliibergang sehr gut zum Laserkiihlen;
um optisches Pumpen in den langlebigen 3D3/,-Zustand zu vermeiden, ist ein Riick-
pumplaser notwendig. Die notwendigen Wellenldngen zum Treiben der Ubergénge
sind im Niveauschema 2.1 angegeben.
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Aufgrund der langen Lebensdauer des 3Dj5/o-Niveaus besitzt der 3Ds/0-4S: /9
Ubergang in den Grundzustand eine sehr schmale Linienbreite von 0,16 Hz und
eignet sich daher fiir einen optischen Frequenzstandard. Die geringe Linienbrei-
te bietet dariiberhinaus die Moglichkeit, Seitenbandkiihlen anzuwenden und die
Ionenbewegung in den Grundzustand der Falle zu kiihlen. Zusammen mit der
Langlebigkeit des Ds/p-Zustands ist damit die Voraussetzung zur Verschrénkung
der inneratomaren Zustéinde mit denen der Bewegung im Fallenpotential gegeben.
Nach einem Vorschlag von Cirac und Zoller [18], einen Quantencomputer durch
gespeicherte Tonen in Paulfallen zu realisieren, stellen Kalziumionen einen erfolgs-
versprechenden Kandidaten dar. Der D5 /,-Zustand dient dabei als quantenmechani-
sche Informationsspeichereinheit, dem g-bit, wiahrend die Verschrankung der Bewe-
gung mit den atomaren Zusténden zur Implementierung logischer Gatter verwendet
wird. Erste erfolgreiche Experimente in diese Richtung wurden bereits durchgefiihrt
(91, 90]. Auch im Bereich der Cavity-Quantenelektrodynamik sind Ca*-Tonen ein
interessanter Kandidat, unter anderem als single photon Quelle [45].

Experimentell bietet das ionische Kalziumsystem den technischen Vorteil, dafl
alle benotigten Wellenldngen durch relativ kostengiinstige und einfach handhabbare
Diodenlasersysteme erzeugt werden kénnen. Dabei war es bis vor einigen Jahren
noch erforderlich, das Lichtfeld bei 397 nm durch eine Frequenzverdopplung zu er-
zeugen. Seit der Einfithrung blauer Laserdioden 1997 [75] entféllt dieser Zwischen-
schritt und alle Wellenlédngen sind direkt verfiigbar.
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Kapitel 3

Die Paulfalle

Bei Experimenten mit atomaren Systemen ist die erreichbare Genauigkeit generell
durch die Wechselwirkungszeit, dem Vorhandensein storender Umgebungseinfliisse
und durch die thermische Bewegung der Teilchen beschrankt. FEin Optimum der
experimentellen Bedingungen ist erreicht, wenn die zu untersuchenden Systeme fiir
lange Zeiten in einer wohl definierten Umgebung bei niedrigen Temperaturen einge-
schlossen werden kénnen.

In Tonenfallen kénnen geladene Teilchen prinzipiell beliebig lange in einem klei-
nen Volumen unter wohl definierten Bedingungen gespeichert werden. In Kombina-
tion mit Methoden des Laserkiihlens ist es schliellich méglich, sogar einzelne Ionen
auf so niedrige Temperaturen zu kiihlen, daf} sie quasi in Ruhe sind. Auf diese Weise
ist es moglich die Limitierung in der Messgenauigkeit sehr weit hinauszuschieben.

Das Prinzip der Speicherung in einer Paulfalle [81], [39],[82] basiert auf dem
hochfrequenz Quadrupol-Massenfilter [79],[80] und wurde, wie dieses, ebenfalls von
Wolfgang Paul entwickelt. In der urspriinglichen Form! erfolgt der Einschluf§ der
geladenen Teilchen in allen drei Raumdimensionen durch ein, in Frequenz und Am-
plitude geeignet gewéhltes, alternierendes Quadrupolpotential, welches an drei hy-
perbolisch geformte Elektroden angelegt wird. Eine Elektrode - die sogenannte
Ringelektrode - wird durch einen einschaligen Rotationshyperboloiden dargestellt,
wéhrend die anderen beiden - die sogenannten Endkappen - durch einen zweischali-
gen Rotationshyperboloiden realisiert sind.

Paulfallen haben sich mittlerweile als Standardwerkzeuge in der Physik bzw. der
Chemie etabliert und werden vor allem in der Laserspektroskopie, der Quantenoptik
und der Massenspektrometrie verwendet.

Der Bedeutung, welche den Ionenfallen zukommt, wurde 1989 durch die Verlei-
hung des Nobelpreises an die Entwickler Wolfgang Paul und Hans Dehmelt (Pen-
ningfalle) Ausdruck verliehen.

!Diese wird in der Regel als klassische oder hyperbolische Falle bezeichnet

15
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Die klassische Paulfalle ist in einer grofilen Anzahl von Arbeiten (z.B. [39, 41])
ausfiihrlich beschrieben worden, daher wird im folgenden die Speicherung in einer
linearen Falle, wie sie an diesem Experiment verwendet wird, diskutiert.

3.1 Die ideale lineare Falle

Die Verwendung einer linearen Variante der Paulfalle wurde 1988 von Hans Dehmelt
[26] vorgeschlagen. Sie entspricht im wesentlichen einem Massenfilter mit vier par-
allel angeordneten hyperbolisch geformten Elektroden. Durch diese Elektrodengeo-
metrie wird ein zweidimensionales Quadrupolfeld erzeugt, mit dem die Ionenbahnen
senkrecht zur Léngsachse stabilisiert werden. Zum Einschlufl der Ionen in der ver-
bleibenden Richtung werden an beiden Enden des Massenfilters Abschluelektroden
angefiigt und daran eine Gleichspannung angelegt. Abb.3.1 stellt die Geometrien
des Massenfilters und der klassischen Paulfalle gegeniiber. Im Gegensatz zur hy-

b)

—o 0——

RF

Abbildung 3.1: Gegeniiberstellung der Elektrodengeometrien eines Massenfilters und
einer hyperbolischen Paulfalle. Werden dem Massenfilter an beiden Enden Abschluj3-
elektroden angefiigt, so lassen sich auch damit lonen rdaumlich einschlieflen. Dieses
1st das Funktionsprinzip einer Linearen Falle
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perbolischen Paulfalle zeichnet sich in einer linearen Falle der feldfreie Bereich der
Speicherung durch das Hochfrequenzfeld nicht durch einen einzelnen Punkt, sondern
durch eine ganze Achse im Raum aus. Dieses hat den Vorteil, dafl mehrere Teilchen
auf der Achse gespeichert werden konnen, wodurch, ohne stérende Aufheizeffekte
durch das Hochfrequenzfeld, das Signal-zu-Rausch Verhéltnis verbessert wird.

3.1.1 Die radiale Speicherung

Zur radialen Speicherung eines Teilchens wird ein harmonisches Potential benétigt,
welches eine auf die Fallenachse gerichtete riicktreibende Kraft

F o~ —F = —Vo(F) (3.1)

erzeugt, die linear von der Auslenkung 7 abhingt und ferner keine Komponen-
ten in z-Richtung aufweist. Gleichzeitig mufl dieses Potential in dem ladungsfreien
Volumen der Falle die Laplace-Gleichung

AD(7) =0 (3.2)

erfiillen. Die Forderung nach einem harmonischem Potential (3.1) fiithrt zu einem
allgemeinen Potentialansatz der Form

ax? + by?

@([E, y) - q)() 2
To

(3.3)

Um auch die Laplace-Gleichung (3.2) zu erfiillen folgt aus dem gemachten Ansatz

automatisch ) )

Yy, a=-b (3.4)

@(I,y) = (I)Oa’( r
0

Somit erhélt man in radialer Richtung ein Sattelpotential. Gleichzeitig erkennt
man daraus, dafl eine Speicherung geladener Teilchen in beide Raumrichtungen
allein durch statische Felder nicht mdglich ist, da kein lokales zweidimensionales
Potentialminimum erzeugt werden kann (Earnshaw Theorem). Mit einem zeitlich
geeignet variierenden Koeffizienten a wird eine Speicherung in beide Raumrich-
tungen moglich. Dazu wird eine zeitabhéngige, periodische Spannung der Form
U(t,z,y) = Upc + UaccosQt an die Elektroden angelegt. Fiir das resultierende
Quadrupolpotential gilt dann:

22 — 2

2
2rg

O(t,x,y) = (Upc + Uac cos Qt) (3.5)

Drei Phasen dieses zeitabhdngigen Potentials sind in Abb. 3.2 dargestellt. Zu einem
gegebenen Zeitpunkt t wirkt das oszillierende Potential maximal in eine Richtung
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Abbildung 3.2: Zeitliche Variation des Speicherfeldes

speichernd, wéahrend es in der senkrechten dazu eine von der Fallenachse wegtreiben-
de Kraft ausiibt. Erst die zeitliche Variation fiihrt zu einer sogenannten dynamischen
Speicherung.

Betrachtet man nun den Einschlufl eines einzelnen Teilchens der Ladung e und
Masse m, so schreiben sich die Bewegungsgleichungen in der radialen Ebene wie
folgt:

() = —#(UDC 4 Une cos Q) (t) (3.6)
i(t) = +#(UDC + Ue cos Qt)y(t) (3.7)

Diese Gleichugen sind strukturell der Mathieuschen Gleichung dhnlich. Fiihrt man
die dimensionslosen Parameter

4eUpc 2eUac 97
_ — _srAac = = 3.8
¢ +mr8§22’ 1 mréQ?’ T (38)
ein und schreibt
a4 = Qg = —Qy, qd =4z = —Qqy, (39)

dann transformieren sich (3.6)(3.7) in die kanonische Form der Mathieu-Differential-
gleichung
(7)) + (@ — 2qcos 2T)u(T) = 0, u=uz,y. (3.10)

Die allgemeine Losung dieser Differentialgleichung wird analytisch durch eine un-
endliche Reihe beschrieben

400 400
’LL(T) :Aeiﬂuf Z CQ’neiZn‘r_i_Be*iﬂuT Z 027n67i2nr (311)

n=——oo n=—oo
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stabil in x

stabil in x

stabiliny

Abbildung 3.3: Links: Stabilitdtsdiagramm der linearen Paulfalle. Rechts: Ver-
grofierter Bereich in der Ndhe von g=0, a=0. Grau unterlegt sind die Bereiche
einer stabilen Speicherung in x-Richtung. Weif§ belassen sind die Bereiche fir die
y-Richtung. In den Schnittmengen ist eine 2-dimensionale Speicherung realisierbar.

wobei die Koeffizienten A und B von den Anfangsbedingungen u(r = 0) und
(7 = 0) abhéngen. In der Regel ist diese Losung nicht periodisch oder gar har-
monisch, sondern setzt sich aus einer Summe 27-periodischer Funktionen und einer
von 3 abhingigen Bewegung zusammen. Der Parameter § wird der charakteristische
Ezponent genannt und wird durch einen Kettenbruch rekursiv dargestellt:

2 2
q q
52:(1‘*' 2

+ 2
Q402 —a-gpras 20 —a— g

(3.12)

Er héngt ausschlieBlich von den Speicherparametern q und a ab und bestimmt
dariiber, ob eine stabile Speicherung der Ionen mdglich ist. Dieses ist nur gege-
ben, wenn die Losung (3.11) eine beschrankte Amplitude besitzt und nur dann der
Fall, wenn £ reell und nicht ganzzahlig ist. Stellt man den Verlauf von 3 als parame-
trisierte Funktion der Variablen a und q fiir die oben genannte Stabilitdtsbedingung
dar, so erhélt man in der g-a-Ebene Regionen in denen die Losungen (3.11) fiir alle
Zeiten beschrénkt sind.

In Abbildung (3.3) sind jeweils die stabilen Bereiche fiir die Bewegung in x-
Richtung (grau) und fiir die Bewegung in y-Richtung (weiss) dargestellt. Dort wo
sich die Bereiche schneiden sind die Trajektorien gleichzeitig in beiden Richtungen
stabil. Die charakteristischen Exponenten beider Bewegungsrichtungen erfiillen das
Stabilitatskriterium und die 3 - abhéngigen Terme werden zu rdumlich beschrénkten
Oszillationen. Physikalisch betrachtet ist dort eine radiale Speicherung der Teilchen
moglich, wenn die Anfangsbedingungen dieses zulassen.

Die Kreisfrequenzen der jeweiligen Bewegungsmode lassen sich aus (3.11) ange-



20 KAPITEL 3. DIE PAULFALLE

ben durch 5
Wy = |§+n|Q, u=umx,y (3.13)

Die niedrigste Bewegungsfrequenz mit n=0 wird als Sékular- oder Makrofrequenz
bezeichnet und stellt anschaulich die Frequenz eines Teilchens in einem harmonischen
Potential dar.

Man kann die Speicherung in einem solchen Potential ndherungsweise darstellen,
indem man die Wirkung des Hochfrequenzfeldes zeitlich mittelt und dann der Ma-
krobewegung ein korrespondierendes harmonisches Potential zuordnet. Dazu zerlegt
man die lonenbewegung in einen langsamen Teil grofler Amplitude - der Sikular-
oder Makrobewegung o(7)- und einen schnellen vom Speicherfeld induzierten Anteil
kleiner Amplitude - der Mikrobewegung p(7) [25],[23]:

u(r) = o(7) + p(r) (3.14)
Damit schreibt sich die Bewegungsgleichung (3.10) in folgender Form:
d*c  d*n

ar? T ar
Nimmt man jetzt an, dafl die treibende Kraft des Fiihrungsfeldes klein ist, q<1,
kann man mit den Annahmen

= (—a + 2qcos27)(o (1) + u(1)) (3.15)

du do
a7

die Gleichung, unter Vernachldssigung aller kleinen bzw. in der Zeit langsam verénder-
lichen Terme, darstellen als

p<<o und (3.16)

d*u
ok (—a + 2qcos27)o(T) (3.17)
-

Unter der Annahme o(7)) sei konstant gegeniiber u(7) und a<q erhélt man nach

zweifacher Integration
o(7))

p(r) = 4 5 cos(2T) (3.18)

Man erkennt in (3.18), dafi die Mikrobewegung gegeniiber dem Hochfrequenzfeld
eine Phasenverschiebung von 7 besitzt und damit keine Energieaufnahme stattfindet.
Setzt man (3.18) in (3.14) lautet die gendherte Bewegung

u(r) = o(r) — qa(;))cos(%') (3.19)

und die Mathieusche Gleichung nimmt jetzt die folgende Form an.

d?u(T) — —ao(r) + aqa2(T)

= cos(21) + 2qo(T)cos(2T) — q20(7)0032(27’) (3.20)
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Zur Untersuchung der langsamen Bewegung ist es notwendig, die Zeitintervalle hin-
reichend klein gegeniiber der Periode der Makrobewegung zu wéhlen; gleichzeitig
miissen die Intervalle aber grof§ gegeniiber der Mikrobewegungsperiode sein, damit
der Einflul des HF-Feldes angegeben werden kann. Mittelt man iiber eine Periode
des Hochfrequenzfeldes, so zeigt sich, dafi die Beschleunigung der Mikrobewegung
% innerhalb dieses Intervalls tatsichlich verschwindet. Uber das gleiche Zeitin-
tervall gemittelt, erhdlt man fiir die Beschleunigung der Makrobewegung (und mit
(3.14) fiir die Gesamtbewegung)
2 2
<d;(27>> = —(a+Lyo(r) (3.21)

Diese Gleichung stellt die Bewegung eines harmonischen Oszillators in der dimensi-
onslosen Zeit 7 dar. Mit 7 — t geht sie iiber zu

d*o(t) g Q2
=— —)—o(t 22
() = ~(a+ D) ol) (3.22)
und die Schwingungsfrequenz dieses Oszillators ist gegeben durch
Q q>
= — = 2
W=7 (a+ 2) (3.23)

In Analogie zur Gleichung (3.13) kann man den Wurzelterm mit [ identifizieren und
erhélt somit

Q q?
w = 56, G~ 5 +a (3.24)

Die oben gemachten Uberlegungen bezeichnet man als adiabatische Niherung. Auf-
grund der Vernachldssigung kleiner Terme beschreibt sie die Speicherung nur fiir
g < 1 und a < ¢ hinreichend gut. Setzt man abhéngig von der Bewegungsmode

die Gleichungen (3.8) unter Benutzung von (3.9) in (3.22) ein und verwendet man
ferner die Beziehung —=V® = —w?o = ‘2273 dann erhélt man fiir die Tiefe des

Pseudopotentials in die jeweilige Richtung
eUic  eUpc 1 4,

D, — _1 3.25
4mriQ? 2 gt (3:25)

e2U? eUpe 1
D = AC = —mw?y? 3.26
Yo Amrd02? 2 9"y (3.26)

Fiir kleine Parameter q und a kann die radiale Bewegung eines gespeicherten Ions
damit als Schwingung in einem harmonischen Potential betrachtet werden. An den
Gleichungen (3.25),(3.26) erkennt man die Aufhebung der Potentialsymmetrie durch
einen zusitzlich angelegten Gleichspannungsanteil. Das Pseudopotentialmodell soll
im Folgenden bei der Beschreibung des Einflusses des Axialpotentials auf die Radi-
alpotentiale herangezogen werden.
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3.1.2 Die axiale Speicherung

Das Potential zur Speicherung der Ionen entlang der Fallenachse wird durch Anle-
gen einer positiven Gleichspannung an beiden Enden des lonenkéfigs erzeugt. In
der Praxis findet man hierzu verschiedenartigste Geometrien fiir die Endelektroden,
wobei die géngigsten Varianten Ringe, Stifte bzw. in der Langsachse unterteilte
Elektroden sind. Dieses axiale Potential ist in der Néhe der Fallenachse quadratisch
und hat die Form

kUgNnD

dy?
Dabei ist Ug,q die an den Endkappen angelegte Gleichspannung, dy die halbe Léange
der Mittelelektroden und s ein sogenannter geometrischer Faktor, welcher von der
Geometrie der Falle abhéngt und experimentell bestimmbar ist. Auch dieses Poten-
tial muB der Laplace-Gleichung (3.2) geniigen. Durch die Wahl @ = § = —1 und
~v = 2 ist dies erfiillt und man erhélt:

Doy (2, y,2) = (aa® + By* +72%) (3.27)

2, .2
Burlr,, ) = "OEND (2 LAV

0
Das Axialpotential besitzt eine Sattelform und wirkt in Richtung der Fallenachse
speichernd, wéihrend es aufgrund der radialen Komponenten in der Ebene senkrecht
dazu defokussiert. Geméfl dem Superpositionsprinzip ergibt sich fiir das effektive

Gesamtpotential innerhalb der Falle:

(3.28)

2 _ 2 wUpnb 2 (22 + y2))
2702 do? 2

Die Bewegung entlang der Fallenachse wird von der Axialspannung Ugyp bestimmt
und stellt die bekannte Bewegung eines harmonischen Oszillators

d*z(t) N 2keUgND
dt? md3

QIQGUEND
s = 3.31
“ md3 (3:31)

dar. Die radialen Bewegungsgleichungen enthalten jetzt gegeniiber den urspriing-
lichen Gleichungen (3.6) einen von der Axialspannung abhéngigen Term, welcher
jedoch im Gegensatz zum radialen Gleichspannungsanteil fiir x und y das gleiche
Vorzeichen besitzt.

B p(2,y, 2, t) = [Upe + Unceos())(—o—2-) + (3.29)

2(t) =0 (3.30)

mit der Frequenz

. € Upc+Usccos(Qt)  rkUgnp
_ t) = 32
e e 2(t) = 0 (3.32)
—Upe—U Ot U
j+ — [ ccosilt) _ KUBND, ) — g (3.33)

2
m U d§
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Sie konnen wieder in eine mathieusche Form gebracht werden, indem man die Gleich-
spannungen zusammenfasst und wie folgt substituiert

- 4€UDC 4€AUEND

iy — - 3.34
¢ mréQ?  mry2Q? (3:34)
- 4€UDC 4€AUEND
= — — 3.35
by mriQ)? mry22 (3:35)
QGUAC Ot
= — T = —
4 mré "’ 2
2
mit  A="0 (3.36)
dg

Durch die zusétzliche Axialspannung werden die Parameter a,, also zu kleineren
Werten verschoben. Fiihrt man fiir die Axialbewegung einen zusétzlichen Parameter

. 8keUpnp

= 3.37

02 (3:37)
ein, so vereinfachen sich die Ausdriicke (3.34), (3.35) zu
1 1

Gy =a, = 8., @ = —a, — 5a. (3.38)

und man erhélt fiir die Bewegungsgleichungen die allgemeinen Formen

(1) + (ap — 2q, cos27)z(T) =0 (3.39)

§(1) + (@, — 2q, cos27)y(1) =0 (3.40)

1)+ a,z(t)=0 (3.41)

Mit den neuen Speicherparametern a,, ist in den Mathieuschen Gleichungen (3.39)

und (3.40) der Einflufl des axialen Potentials auf die radialen Bewegungsmoden
beriicksichtigt. Der charakteristische Exponent kann jetzt ndherungsweise durch

- C]2
Be = 5"’ + ay (3.42)
- q?
By, = 5y + a, (3.43)
angegeben werden und die Bewegungsfrequenzen ergeben sich damit zu
Q - 1
L 2 _ 2,2
W = 3 Be w? w?
Q- 1
wy = =fy = w2 — sw? (3.44)
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Betrachtet man den Einflufl der axialen Spannungen im Pseudopotentialmodell, so
wird eine Absenkung der radialen Potentialtopfe deutlich.

e?Uic  eUpc—AUpnp 1 5

D, = PPREIE 5 = MWy et (3.45)
QQUiC QUDC _AUEND 1 2 2

D, = T 5 = MWy errY (3.46)

Aufgrund der Bezichungen (3.9) verschieben sich die Grenzen der stabilen Speiche-
rung in x- bzw. y-Richtung gegenldufig um da = —%dz in der Vertikalen. Effektiv

wirkt sich dieses als Verschiebung und Stauchung des Stabilitdtsdiagrammes in q

aus (Abb. 3.4).

/
0,008 a(Ugyp)=0,000

0,006 3 /| 8a(Ug\p)=0.005

= 0,004 4 / 8a(Ugpp)=0,010

02 o oo, :
1| sa(Ugyp)=0.010

—

0,
-0,002

-0,004 4
-0,006 4

-0,008 -

-0,010 34—

Abbildung 3.4: Verschiebung des Stabilitdtsdiagrammes als Folge des Azialpotenti-
als. Die Verschiebung der Parameter a fiihrt zu einer Absenkung der Radialpotentia-
le und damit zu einer effektiven Verschiebung in q. Da der relative Einfluf auf kleine
q-Werte stdirker ist, kommt es zu einer zusdtzlichen Stauchung des Speicherbereichs.
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3.2 Die reale lineare Falle

Die bisherigen Uberlegungen zur Bewegung von geladenen Teilchen in einem zwei-
dimensionalen elektrischen Quadrupolpotential bis hin zur Betrachtung eines Ein-
schlusses in drei Dimensionen gelten fiir ideale Potentiale. In einer experimentellen
Umgebung ist diese Voraussetzung im allgemeinen nur unzureichend gegeben. Auf-
tretende Abweichungen von der idealen Quadrupolform fithren bei bestimmten Pa-
rametern auch innerhalb des Speicherdiagramms zu Regionen, in denen eine stabile
Speicherung nur eingeschrénkt moglich ist.

Moégliche Ursachen, die ein nichtideales Quadrupolpotential zur Folge haben, sind:

Verwendung zylindrischer Elektroden: Die prézise Herstellung hyperbolischer
Elektroden ist selbst mit modernen Mittel sehr schwierig. Daher werden fiir
lineare Quadrupolmassenspektrometer und lineare Paulfallen in der Regel zy-
lindrische (oder noch einfacher geformte) Elektroden verwendet. Damit ist die
Approximation des Speicherpotentials durch ein Quadrupolpotential nur noch
im achsennahen Bereich der Falle hinreichend gut gegeben.

Ungenauigkeiten in der Justage: Sind die Absténde zwischen den Elektroden
nicht exakt gleich, so fithrt dieses zu einer asymmetrischen Potentialform.

Raumladung der Ionen: Ist die Anzahl der gespeicherten Ionen sehr grof, fithrt
die Ladungsverteilung der Wolke selbst zu einer Stérung des idealen Spei-
cherpotentials. Abschirmeffekte fiihren dariiberhinaus zu effektiv geringeren
Speicherparametern.

Patchpotentiale auf den Elektroden: Auf den Elektroden konnen nichtleitende
Schichten, die sich statisch aufladen oder Ablagerungen von Kalzium vorhan-
den sein. Dadurch entstehen lokale Potentialvariationen und die reine Qua-
drupolform des Speicherpotentials ist nicht mehr gegeben.

Alle diese Faktoren fithren zu einem Speicherpotential, welches durch Beitrige hoher-
er Ordnung gestort wird und von der harmonischen Form abweicht. Daher ist die
riicktreibende Kraft nicht mehr ldnger linear vom Ort abhéngig und die Bewegungs-
frequenz der Ionen wird selbst eine Funktion des Ortes. Die Beimischung von Poten-
tialtermen hoherer Ordnung fiihrt zusétzlich zu einer Kopplung der beiden radialen
Bewegungsrichtungen, so dafl sie nicht mehr als unabhéngig voneinander betrachtet
werden kénnen. Eine Folge dieser Kopplung sind sogenannte nichtlineare Resonan-
zen.

Bereits 1957 hat Hagedorn [48] Berechnungen zur Stabilitét von Betatron-Oszilla-
tionen in kreisformigen Beschleunigern durchgefiihrt. Dieses Modell wurde kurz
darauf durch Busch und Paul [17] auf das elektrische Massenfilter angewandt. Sie
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erkliarten damit die bei bestimmten Arbeitsparametern beobachtete Abnahme des
Ionenstroms. Wang und Franzen [105] wendeten 1993 diesen Formalismus auf die
hyperbolische Paulfalle an und erhielten damit Resonanzbedingungen, bei der die
Trajektorien der Ionen instabil werden.

Das radiale Speicherpotential einer nichtidealen Falle kann allgemein durch eine
Entwicklung nach Multipolkomponenten dargestellt werden. Aufgrund der gegebe-
nen periodischen Elektrodenanordnung eignet sich die Verwendung von Polarkoor-
dinaten:

D peqi(r, ¢ Z ck Fcos(k(¢p — er)) (3.47)

Dabei reprisentiert U(t)=Upc+U Accos(27ryRFt) die angelegte Speicherspannung,
¢y stellt die Entwickungskoeffizienten der Ordnung k dar, der trigonometrische Term
spiegelt die Periodizitat des entsprechenden Multipols wider und ¢ gibt die Orien-
tierung des Multipols beziiglich einer ausgezeichneten Achse an. Der fithrende Term
in der Entwicklung ist durch k=2 gegeben und stellt das reine Quadrupolpotential
dar. Alle weiteren Terme werden als Storungen betrachtet, es wird also ¢, <co
fur alle k#2 angenommen. Der statische Anteil (k=0) und der Dipolterm (k=1)
konnen vernachléssigt werden. Die Multipolentwicklung (3.47) kann dann als ein
reines Quadrupolpotential ®gp mit einem Stérterm @' geschrieben werden:

D pear(r, d,1) = Pop(r, ,t) + @ (1, ¢,1) (3.48)
mit @ = U(#) ck(T—Z)kCOS(k(qﬁ — ) (3.49)

k=

w

Die ersten Terme der Storung (k=3, 4, 5) in kartesischen Koordinaten lauten:

By = 3(a® — 3uy?)
To
O, = ;—j( — 6a%y? + ) (3.50)
0
o5 = C—g( P —102%* + Say?)
To

Die Mathieuschen Gleichungen (3.10) fiir ein ideales Quadrupolpotential gehen dann
unter Beriicksichtigung der Potentialstérung (3.48) bzw. (3.50) in ein System ge-
koppelter inhomogener Differentialgleichungen iiber:

/

() + (ay — 20,)2(7) = —%( ~ 9.2 ‘?;D (3.51)
| 0D

(1) + (ay — 2q,)y(1) = +~(ay — 2q,)rg—— o (3.52)
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Dieses Differentialgleichungssystem ist nicht mehr analytisch 16sbar. Es ist jedoch
unter Anwendung des Hamilton-Formalismus [105] moglich, eine Bedingung abzulei-
ten, bei der die Amplitude der Ionenbewegung nicht mehr beschrankt bleibt und zu
nichtlinearen Resonanzen fithrt. Die mathematische Behandlung ist auflerordentlich
komplex. Daher werden hier ohne in Details einzugehen die zwei zentralen Elemente
in der Vorgehensweise erlautert.

Ausgehend von Gleichung (3.48), in der das reale Speicherpotential als gestortes
Quadrupolpotential beschrieben ist, wird eine Hamiltonfunktion aufgestellt, wel-
che ebenfalls einen ungestorten Anteil (“linear”) und eine Stérung (“nichtlinear®)
enthélt. Diese Hamiltonfunktion ist wegen der angelegten periodischen Speicher-
spannung ebenfalls periodisch. Mit einer linearen kanonischen und periodischen
Transformation ist es in einem ersten Schritt moglich die explizite Zeitabhangigkeit
des Quadrupolanteils im Hamiltonian zu eliminieren. Als Ergebnis erhélt man eine
harmonische Oszillation, welche durch die adiabatischen Exponenten 3 bestimmt
ist und durch die nichtlinearen Multipole héherer Ordnung gestort wird. Eine zwei-
te nichtlineare kanonische und periodische Transformation vereinfacht auf &hnliche
Weise die nichtlinearen Anteile des Hamiltonoperators. Damit wird es schliefllich
moglich eine Bedingung zu formulieren, bei der fiir bestimmte 3 die Losungen der
Bewegung unbeschriankt anwachsen. Diese Bedingung fiir nichtlineare Resonanzen
lautet

nx% + ny% =v (3.53)
N + [ny| =N (3.54)

mit n,,ny, v € 0,£1,£2,... und N € N. N gibt die Ordnung der Resonanz an. Eine
physikalisch anschauliche Interpretation der Resonanzbedingung erhélt man durch
Multiplikation der Bedingung mit der Speicherfeldfrequenz €2:

MWy + Nyw, = V<2 (3.55)

Eine Resonanz tritt demnach dann auf, wenn die Summe ganzzahliger Vielfacher der
Radialfrequenzen gerade ein ganzzahliges Vielfaches der Speicherfeldfrequenz ergibt.
Die wesentlichen Eigenschaften nichtlinearer Resonanzen sind:

1. Ein Multipolbeitrag der Ordnung N fiihrt zu Resonanzen der Ordnung N, N-2
N-4,...

2. Resonanzen der Ordnung N werden vorwiegend durch die korrespondierende
Multipolordnung N angeregt. Hohere Storungsordnungen tragen nur in gerin-
gem Mafle bei.

3. Zu einer Resonanzordnung N existieren maximal 2N Resonanzlinien. Dabei
unterscheidet man zwischen nichtgekoppelten Resonanzen (n,=0 oder n,=0),
und gekoppelten Resonanzen. Diese wiederum werden unterteilt in
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e Summenresonanzen (n, > 0 und n, > 0): Diese entnehmen Energie aus
dem Speicherfeld und fithren zu instabilen Tonenbahnen.

e Differenzresonanzen (n, < 0 oder n, < 0): Hierbei kommt es lediglich zu
einem Energieaustausch zwischen den beiden Radialbewegungen.

4. Resonanzen von hoherer Multiplizitdt (v > 1) in €2 sind vernachléssigbar.

Der Verlauf der nichtlinearen Resonanzen lésst sich durch Losen der Kettenbruch-
gleichung (3.12) bei gleichzeitigem Einhalten der Resonanzbedingung (3.53), (3.54)
numerisch berechnen. In dem Stabilitdtsdiagramm Abb.3.5 sind die Resonanzlinien

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8

Abbildung 3.5: Stabilitdtsdiagramm einer linearen Paulfalle mit den berechneten
Verldufen der nichtlinearen Resonanzen. Dargestellt sind die Ordnungen N=3 bis
N=10 (v.r.n.l). Alle Resonanzen einer gegebenen Ordnung N schneiden sich in
einem Punkt auf der g-Achse.

bis zur 10. Ordnung dargestellt. Da Differenzresonanzen nicht zu einem lonenverlust
fithren, wurden sie nicht in das Diagramm miteinbezogen. Alle Linien einer Ordnung
N besitzen einen gemeinsamen Knoten auf der g-Achse (a=0). Jeweils die duflersten
Linien einer gegebenen Ordnung gehoren zu nichtgekoppelten Resonanzen.



Kapitel 4

Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel sind weitere theoretische Grundlagen des Experimentes zusam-
mengefafit. Nichtlineare Resonanzen, wie sie durch anharmonische Stérungen im
Speicherpotential hervorgerufen werden, sind bereits im vorherigen Kapitel disku-
tiert worden. Im ersten Teil dieses Kapitels werden die Schwingungseigenschaften
von Teilchen in solchen Potentialen betrachtet. Das Kiihlen mittels optischer Felder
von in Paulfallen gespeicherter Teilchen ist Gegenstand des zweiten Teils. Effizi-
ente Kiithlung und hochprézise Spektroskopie ist nur mit frequenzstabilen Lasern
moglich. Zwei Varianten der Laserstabilisierung, wie sie an diesem Experiment zum
Einsatz kommen bzw. in Planung sind werden im letzten Teil vorgestellt.

4.1 Anharmonische Oszillatoren

In Kapitel 3 wurde bereits die Abweichung vom idealen harmonischen Potential
einer linearen Paulfalle durch Potentialterme héherer Ordnung erldutert und ei-
ne Resonanzbedingung abgeleitet, bei der es durch eine Energieaufnahme aus dem
Speicherfeld zu einer schlechteren Speichereffizienz kommt. Die gestorten Bewe-
gungsgleichungen (3.51), (3.52)

1 , 09’

() + (a0~ 20)ulr) =~ (a ~ 2073

konnen analytisch nicht gelost werden, jedoch ist es mit numerischen Methoden
moglich die zeitliche Entwicklung der Ionentrajektorien in einem solchen nichthar-
monischen Potential zu untersuchen. Besonders geeignet sind dabei Runge-Kutta-
Verfahren hoherer Ordnung. So wird zum Beispiel in Simlon ein Runge-Kutta-
Verfahren vierter Ordnung eingesetzt.

Eine Behandlung von Schwingungen in nichtlinearen Potentialen mit Naherungs-
verfahren ermdglicht die Erfassung wichtiger Gesetzméafigkeiten. Im folgenden wird
die Sékularbewegung im Fallenpotential ndher untersucht.

U=,y

29
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4.1.1 Freie Schwingungen

Betrachtet man die freie Oszillation der Ionen im Pseudopotential unter Beriick-
sichtigung anharmonischer Potentialanteile, so fiithrt dieses zu qualitativ neuen Ei-
genschaften, wie zum Beispiel einer Amplitudenabhéngigkeit der Eigenfrequenzen.
Zur Herleitung eines quantitativen Ausdrucks fiir das Verhalten der Frequenz wird
die Methode der harmonischen Balance herangezogen. Grundannahme ist dabei,
daf die betrachtete Schwingung nidherungsweise als harmonisch (z(t) = Acos(wt),
A: Bewegungsamplitude) angesetzt werden kann. Ausgangspunkt ist ein ideales

Quadrupolpotential , ,
Dy(,y) = %x r_gy

und der daraus resultierenden freien Schwingungsgleichung
pe

dt?

Dieses ideale Potential sei durch einen Oktopolterm gestort. Ein Hexapolterm als
niedrigst mogliche auftretende Storung im Potential solle aufgrund der symmetri-

schen Elektrodenanordnung verschwinden. Das Potential in kartesischen Koordina-
ten schreibt sich daher nach (3.50)

x(t) + wiz(t) =0 (4.1)

(Pges(xvy) = CI)Q(:Eu y) + @4(337 y)

22 — 2t — 62292 + o
) +cy 1 ) (4.2)
0 0

(I)ges(xay) = _<C2

Der im Oktopolanteil auftretende Term 22y? koppelt die beiden Radialbewegungen
miteinander, #ndert aber bis auf die zusétzlich auftretenden Summenresonanzen
(vgl. Kapitel 3.2) nicht wesentlich das Verhalten des nichtlinearen Systems. Daher
soll im weiteren Verlauf der Betrachtung eine reine x-Schwingung (y=0) untersucht
werden. Der Beitrag des Stérpotentials reduziert sich damit auf

q)o ZL'4
(I)4(9§',y:()) 2647%7 (43)
daher erfahrt ein Teilchen im Potential eine zusatzliche nichtlineare Kraft
23
F(z,y=0) = —eV®, = —2c4ePy— (4.4)
To
und die Bewegungsgleichung geht {iber in
d? )
2 (t) + w2n(t) + 2e4—ox(t)* = 0 (4.5)

e -
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Eine zweite Annahme beim Verfahren der harmonischen Balance besteht darin,
héhere harmonische der Schwingung vernachléssigen zu diirfen

3 (t) = §A2x(t)

Setzt man diese Ndherung in (4.5) ein und identifiziert ;q;% mit dem Quadrat der
0

ungestorten Schwingungsfrequenz wy, so lautet die Bewegungsgleichung

d? 3 A2
%x(t) +wi(1+ §c4r_§)x(t) =0 (4.6)

Man erhélt fiir das gestorte Potential eine Bewegungsgleichung, welche die selbe
Struktur besitzt, wie im ungestorten Fall, allerdings héngt die Schwingungsfrequenz
aufgrund der Nichtlinearitdat der Kraft von der Maximalamplitude der Schwingung
ab. Fiir kleine Amplituden f—g < 1 berechnet sich die Frequenz zu

3 A2
=wo(l+-c4— 4.7
w = wo( +4C4T8) (4.7)
Man erkennt sofort, dés sich bei einem nichtverschwindenden Oktopolterm (¢, # 0)
die Frequenz quadratisch mit der Bewegungsamplitude und vom Vorzeichen der
Storung richtungsabhéngig verschiebt.

4.1.2 Erzwungene Schwingungen

Betrachtet man die Bewegung eines lons im Potential (4.2) bei zusétzlicher Anregung
durch eine periodische Kraft F'sin(wt) und bei gleichzeitigem Vorhandensein eines
Déampfungtermes v, lautet die Bewegungsgleichung

d? d ed F
@x(t) + QV%x(t) + wiz(t) + 2C4m—r?1x3(t) = Esm(wt) (4.8)
0

Wendet man wieder die Methode der harmonischen Balance an und vernachléassigt
hohere Harmonische, so ergibt sich fiir die Resonanzkurve

3 ed F

2 2 0y 4312 2,242 2

_ — (2,520 4 — (= .
6~ )4 - G2 a1 iz = (D) (19)
Diese Gleichung ist vom dritten Grad in A% und vom zweiten Grad in w?. Es ist

daher einfacher A zu berechnen und fiihrt auf:

3 €CI)0 [? 3 €CI)0
Wiy = wy — 29° = §<C4m—r§)A2 + \/m2A2 + 492 (2 —wi + §<C4m—r§>A2> (4.10)
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Der Verlauf dieser Resonanzkurve ist in den Abbildungen 4.1 als Funktion der An-
regungsfrequenz zu sehen.

Im linken Bild ist die Stérke der Anregung sowie die des Dampfungstermes festge-
halten und die Stérke der Oktupolbeimischung variiert. Ist keine Stérung vorhanden
(c4 = 0), so erhélt man die bekannte Resonanzkurve einer erzwungenen harmoni-
schen Schwingung. Mit wachsendem Anteil des Stortermes neigt sich die Resonanz-
kurve je nach Vorzeichen des Koeffizienten nach rechts (¢4 < 0) bzw. nach links
(c4 > 0). Der Ubersichtlichkeit wegen ist das Verhalten nur fiir ein Vorzeichen dar-
gestellt. Fiir geniigend grofle Werte ¢, fiithrt dieses zu Frequenzebereichen in denen
die Schwingungen drei verschiedene Amplituden annehmen kénnen. Rechts ist das
Verhalten bei wachsender Anregungsamplitude F zu sehen. Hierbei wurden Storung
und Dampfung konstant gehalten. Zusétzlich eingezeichnet (rot) ist die Verschie-
bung der Resonanzfrequenz als Funktion der Amplitude eines freien anharmonischen
Oszillators nach Gl. (4.7), sie stellt die Mittenfrequenz der Resonanzkurve dar. Eine
hinreichend starke Anregung fiihrt hier ebenfalls zu Frequenzbereichen in denen drei
Schwingungsamplituden angenommen werden kénnen. In beiden Féllen lassen nur
die dueren Amplituden stabile Schwingungen zu. Dabei hingt es von den Anfangs-
bedingungen ab, auf welchem der beiden stabilen Aste das System schwingt. Eine

1,04 c: 000 -001 -0,10
” c
0,84
< € 44
3 «
2 0,6+ 3
g 8
(0]
< 044 S 2]
£ 2
g £
0,24 < ’_/’/
0,0 : : . , 0 T T T |
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
relat. Frequenzverstimmung w-wolooo relat. Frequenzverstimmung w-wolooo

Abbildung 4.1: Im linken Teilbild ist die Neigung der Resonanzkurve fiir verschiede-
ne Stdrken der Oktopolbeimischung dargestellt. Man erkennt dafl die Kurve ab einer
gewissen Stirke der Storung drei verschiedenen Amplitudenwerte annehmen kann.
Rechts sind Resonanzkurven fiir verschiedenen Anrequngsamplituden F dargestellt.
Zusdtzlich in rot ist der Frequenzverlauf der freien Schwingung nach Gl.(4.7)

wichtige Eigenschaft anharmonischer Schwingungen ist das Springen der Amplitude
A. Durchfdhrt man die Resonanz in Abb. 4.2 von niedrigen zu hohen Frequen-
zen, so folgt die Schwingungsamplitude der Kurve bis zu dem Punkt (1), an dem
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die Resonanzkurve eine vertikale Tangente hat und springt unstetig zum Punkt (2)
um dem Kurvenverlauf weiter zu folgen. Stimmt man die Frequenz dagegen von
hohen zu niedrigen Werten iiber die Resonanz, so lauft die Bewegungsamplitude
bis zum Punkt (3) und springt dann auf den Ast mit der gréoferen Amplitude (4).
Dieses charakteristische Phéinomen wurde experimentell sowohl bei der Anregung
der Sakularfrequenzen, als auch beim Durchstimmen der Speicherparameter iiber
nichtlineare Resonanzen beobachtet (vgl. Kapitel 6).

max
=}
™
1

norm. Amplitude A/A

0,0

T T T T T T T T
-0,8 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 X 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
relat. Frequenzverstimmung o)—coO/coO

Abbildung 4.2: Darstellung zur Erlduterung der Sprung- und Hysterese-Erscheinung
betm Durchstimmen der Frequenz in entgegengesetzten Richtungen tiber die Reso-
nanz. Details finden sich im Text.

4.2 Laserkiihlen

Die Speicherung von Ionen fiihrt zu einer Verlingerung der Wechselwirkungszeit.
Dadurch werden Limitierungen in der Prézision, die durch die Heisenbergsche Un-
schérferelation bestimmt sind, deutlich reduziert. Die Grenze der erreichbaren Ge-
nauigkeit wird dann im Wesentlichen durch den Dopplereffekt erster und zweiter
Ordnung bestimmt, der aus der thermischen Bewegung des zu untersuchenden Sy-
stems herriithrt. Daher ist eine Kiihlung der Teilchen auf niedrige Temperaturen
erforderlich. Laserkiihlen stellt fiir atomare Systeme eine vergleichsweise einfache
und sehr effiziente Methode dar, setzt allerdings ein geeignetes Termschema voraus.

Freie Atome mittels optischer Felder zu kiihlen wurde bereits 1975 von Hénsch
und Schawlow vorgeschlagen [46]. Wineland und Dehmelt [110] formulierten im
gleichen Jahr die Idee, in Fallen gespeicherte Ionen optisch zu kiihlen. Unabhéngig
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voneinander demonstrierten Neuhauser [76] und Wineland [111] Laserkiihlen erst-
mals 1978 an gespeicherten Ba™ bzw. Mg™-Ionen.

Fiir ein gebundenes System (wie es gespeicherte lonen in einer Paulfalle darstel-
len) differenziert man zwischen zwei Regimen, die von der Zeitskala der beteiligten
Prozesse — Oszillationsfrequenz im harmonichen Potential w und Linienbreite des
Kiihliibergangs I' — abhéngen. Man unterscheidet zwischen der “schwachen Bin-
dung® bei der die Sdkularfrequenz der Ionenbewegung wesentlich kleiner ist als die
Linienbreite des Kiihliibergangs (w < I') und dem der “starken Bindung® fiir den
umgekehrten Fall (w > I'). Befindet man sich im Regime der schwachen Bindung, so
kann das Speicherpotential in klassischer Weise betrachten werden und Laserkiihlen
in Fallen lasst sich unter leichten Modifikationen mit der Theorie des Dopplerkiihlens
freier Atome beschreiben. Fiir den Fall der starken Bindung treten im Resonanz-
spektrum aufgeloste, diskrete Seitenbédnder in Abstédnden der Sidkularfrequenz auf.
Das Teilchen sieht aufgrund seiner periodischen Bewegung ein frequenzmoduliertes
Laserfeld. Hier ist zur Beschreibung des Kiihlmechanismus eine quantenmechani-
sche Betrachtung des Speicherpotentials erforderlich. Fiir gespeicherte Ionen gibt es
daher zwei prinzipiell unterschiedliche Kiihlmethoden, welche im folgenden biindig
diskutiert werden. Zur Vereinfachung wird dabei ein Zweiniveausystem angenom-
men.

4.2.1 Dopplerkiihlen

Das Prinzip der Dopplerkiihlung beruht auf dem gerichteten Impulsiibertrag, den
ein Teilchen bei der Absorption eines Photons aus einem Laserstrahl erhélt. Ist die
Laserfrequenz gegeniiber der atomaren Ubergangsfrequenz wy um einen Betrag Aw
rotverstimmt, so sieht ein freies Atom infolge des Dopplereffekts das Lichtfeld nur
dann resonant, wenn es sich mit einer bestimmten Geschwindigkeit auf den Laser
zubewegt und nur dann erfolgt die Absorption eines Photons. Bei jeder Absorpti-
on wird auf das Atom ein Impuls AP = nk iibertragen. Bei der anschlieenden
spontanen Emission mitteln sich die RiickstoBimpulse iiber viele Zyklen zu Null, da
die Abstrahlung isotrop in alle Raumrichtungen erfolgt. Der Energieerhaltungssatz
bleibt dabei gewahrt, weil die Atome bei der Absorption eines Photons aus dem
Laserfeld weniger Energie (Fus = h(wg — Aw)) aufnehmen, als sie bei der Aussen-
dung eines Lichtquantes (Eepiss = hwg) wieder abgeben. Daher wird die Bewegung
in Richtung des Laserstrahls abgebremst. Eigentliches Kiihlen - also eine Redukti-
on des Phasenraumuvolumens - eines Ensembles von Teilchen mit einer gegebenen
Geschwindigkeitsverteilung erfolgt streng genommen erst dann, wenn dieses Prinzip
auf alle Geschwindigkeitsklassen der Verteilung angewendet wird, so daf} ihre Breite
abnimmt und sich gleichzeitig ihr Schwerpunkt zu kleineren Geschwindigkeiten hin
verschiebt.

Fiir gespeicherte Ionen mufl deren Schwingung im Speicherpotential beriicksich-
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Fluoreszenzrate [bel. Einh.]
Kuhlleistung [bel. Einh.]

40 20 0 20 e 4o 20 0 20 2
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Abbildung 4.3: Dopplerkiihlen unter Voraussetzung einer kleinen Bewegungsamplitu-
de. Links ist die Absorptionswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserverstimmung
dargestellt. Die Kiihlkraft (rechts) kann dann als Ableitung des Absorptionsprofils
dargestellt werden. Fiir negative Laserverstimmungen wird gekihlt. In der Reso-
nanzmitte verschwindet die Kiihlkraft und geht fir positive Verstimmung in Heizen
tliber

tigt werden. Im Falle der schwachen Bindung liegen die durch die Oszillation erzeug-
ten Seitenbander innerhalb der Resonanzbreite des Kiihliibergangs und werden nicht
aufgelost. Aufgrund der oszillatorischen Bewegung im zeitlich gemittelten Speicher-
feld werden die Ionen abhéngig von der Phase der Schwingung in unterschiedlichem
MafBe gekiihlt bzw. aufgeheizt. Nimmt man eine kleine Schwingungsamplitude an,
so folgt unter Vernachlassigung der Mikrobewegung eine periodische Geschwindig-
keitsénderung. Ist der Laser nun um die Frequenz Aw rotverstimmt , so ist die
Photonenstreurate fiir Ionen, die sich auf den Laser zubewegen (S,) groBer als fiir
Ionen, die sich mit der Ausbreitungsrichtung des Lasers bewegen (S, )(vgl.Abb. 4.3).
Die Gesamtstreurate ergibt sich durch Mittelung iiber eine Oszillationsperiode an
der Stelle Aw. Unter Beriicksichtigung des Vorzeichens der Bewegung bleibt daher
eine Nettokiihlleistung iiber. Es ldsst sich zeigen, daf§ die Kiihlleistung unter den
gemachten Voraussetzungen als Ableitung der Absorptionslinie nach der Laserver-
stimmung dargestellt werden kann. Die Laserverstimmung zum Erreichen resonanter
Absorption kann auch als Maf§ der Ionenenergie dienen. Damit ergibt sich eine ver-
schwindende Kiihlleistung fiir in Ruhe befindliche Ionen (genaugenommen mittelt
sie sich unter Annahme minimaler Schwingungsamplituden zu Null). Sie wichst
mit zunehmender kinetischer Energie der Teilchen an und wird maximal bei einer
Verstimmung von Aw = —g. Die mit dieser Methode theoretisch erreichbare Mini-
maltemperatur ist durch die spontane Emission von Photonen begrenzt, da diese zu
einer diffusen Impulsverteilung fithrt. Diese minimale Temperatur bezeichnet man
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als Dopplerlimit; sie wird durch die Linienbreite I' des Kiihliibergangs bestimmt.

hI’

— 4.11
i (411)

TDopple'r -

Die Breite des Ca™ Kiihliibergangs bei 397nm betrigt 23 MHz, woraus eine theore-
tisch erreichbare Minimaltemperatur von T popprer=0,55mK resultiert.

4.2.2 Seitenbandkiihlen

Befindet man sich im Regime der starken Bindung (w > T'), so enthélt das opti-
sche Spektrum des Ions im Laborsystem wohlaufgeldste, diskrete Seitenbénder im
Abstand +nw, wobei w die Schwingungsfrequenz des Ions im harmonischen Spei-
cherpotential bezeichnet. Stimmt man die Frequenz des Kiihllasers auf das erste
niederfrequente Seitenband ab, so ist die Absorption eines Photons aus dem Licht-
feld mit der Energie h(wy — w) nur dann moglich, wenn der fehlende Energiebetrag
hw aus der Schwingungsenergie des Ions entnommen wird. Bei der anschlieBenden
Emission entsendet das Ion im Mittel ein Photon der Energie hw. Jedes gestreute
Photon reduziert die Schwingungsenergie des Ions um den Betrag hw. Da eine Be-
wegung in einem harmonischen Potential angenommen wurde, erniedrigt also jeder
Zyklus die Schwingungsquantenzahl um eins. Auf diese Weise kann die Ionenbe-
wegung optisch in den Grundzustand des Speicherpotentials gepumpt werden. Das
niederfrequente Seitenband im Absorptionsspektrum des Ions verschwindet sobald
die Nullpunktsenergie der Schwingung erreicht ist; dariiber kann das Erreichen des
Grundzustands nachgewiesen werden. Der Grundzustand der Oszillation in einem
harmonischen Fallenpotential wurde 1989 am NIST, Boulder (Colorado) erstmals
mit einem einzelnen Hg™-Ton erreicht [31].

Aufgrund der Frequenzverhéltnisse in der hier verwendeten Falle (w ~ 500k H z
und T'sg7 >~ 23M Hz) ist Seitenbandkiihlen auf dem starken 45, ,-4P;,, Dipoliiber-
gang nicht moglich. Daher wird nicht detaillierter auf dieses Kiihlverfahren einge-
gangen.

4.3 Grundlagen der Laserstabilisierung

Alle Laser und insbesondere Diodenlaser unterliegen Frequenz- und Phasenschwan-
kungen, so dafl sie ohne Malnahmen vor allem zur Stabilisierung ihrer Frequenz
fiir Prézisionsexperimente und Laserkiihlen nicht geeignet sind. Dabei unterschei-
det man grundsétzlich zwei Arten von Stabilitdtsschwankungen, die sich auf un-
terschiedlichen Zeitskalen abspielen und unterschiedliche Ursachen haben. Unter
Kurzzeitschwankungen versteht man schnelle Fluktuationen der Laserfrequenz um
die Emissionswellenldnge des Lasers herum. Diese sind zum Beispiel durch das
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Rauschen der Stromnetzteile, statistischen Fluktuationen in den Laserresonatoren
oder hochfrequenten akustischen Storungen bedingt. Das Driften der zentralen Wel-
lenléinge vom Sollwert bezeichnet man als Langzeitschwankung. Diese wird in erster
Linie durch &uflere Faktoren wie Temperatur- und Luftdruckschwankungen verur-
sacht.

Seit der Einfithrung von Lasern haben sich verschiedene Arten der Frequenzsta-
bilisierung etabliert. Sie unterscheiden sich im Wesentlichen in der Wahl der Fre-
quenzreferenz und in der Erzeugung des Fehlersignals. Allen gemeinsam dagegen
ist die Verwendung eines Mediums, welches ein frequenzabhéngiges Transmissions-
bzw. Emissionsprofil besitzt. Auf diese weise erfolgt eine Transformation der Fre-
quenzénderung in eine Intensitédtsénderung, die dann mit einem Photodetektor in
ein elektrisches Signal umgewandelt wird, welches schliefflich zur Regelung eingesetzt
wird.

Als Referenzfrequenzen dienen z.B. atomare bzw. molekulare Absorptionslinien
(Stabilisierung mittels Sattigungsspektroskopie [102], Resonanzsignale in Reflexi-
on oder Transmission stabiler optischer Resonatoren [47],[35] oder (kommerzielle)
stabilisierte Referenzlaser, an die iiber ein Transfer- und Vergleichsmedium der zu
stabilisierende Laser angekoppelt wird.

4.3.1 Eigenschaften optischer Resonatoren

In diesem Experiment werden zur Stabilisierung aller Laser konfokale optische Re-
sonatoren verwendet, da sie gegeniiber anderen Typen am wenigsten kritisch in der
Justierung sind. Sie dienen der Erzeugung eines Fehlersignals, mittels welchem die
Laserfrequenz geregelt werden soll. Hierbei wird ausgenutzt, dafl sich in einem Re-
sonator durch Vielstrahlinterferenz nur fiir bestimmte Wellenlédngen ein stationéres
elektro-magnetisches Feld (Resonanz) ausbildet und damit seine Transmission von
der Laserfrequenz abhéngt. Fiir einen Resonator der Lange L. mit Spiegeln der Re-
flektivitdt R ist die Intensitdt des transmittierten Lichtes gegeben durch die Airy-
Formel

(1 - R)? ) 27(2nL)
— 57 mit 0=——-

(1 = R)? + 4Rsin?(3) A
0 ist dabei die Phasenédnderung der Teilwellen, die sowohl von der Linge des Re-
sonators als auch von der Wellenldnge des in den Resonator eingekoppelten Lichtes
abhéngt und n der Brechungsindex im Resonatormedium. Ag¢ beriicksichtigt et-

waige Phasenspriinge bei der Reflexion. Bei gegebener Resonatorlinge wird die
Transmission maximal fiir

Iy =

+ A (4.12)

c
pu— —_— 4-1
Vo =457 (4.13)
also dann, wenn sich im Resonator stehende Wellen ausbilden. Dabei ist q die

sogenannte longitudinale Modenzahl, die angibt, wieviele Schwingungsbéuche die
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Abbildung 4.4: Transmissionskurve eines verlustfreien optischen Resonators bei ver-
schiedenen Reflektivititen seiner Spiegel

Feldverteilung im Resonator besitzt. Der Frequenzabstand Avpgr zwischen zwei
benachbarten longitudinalen Moden ist gegeben durch

C

— 4.14
2nL ( )

AI/FSR =Vgr1 — Vg =

und wird als freier Spektralbereich bezeichnet. Das Verhéltnis F' aus freiem Spek-
tralbereich und Halbwertsbreite der Transmissionspeaks nennt man Finesse.

_AIJFSR_ W\/E
~ Sv  1—-R

F (4.15)

Aus Gleichung (4.15) ist ersichtlich, daf eine hohe Spiegelreflektivitit sehr schmale
Transmissionen zur Folge hat. Dieses ist in Abb.4.4 dargestellt. Dieses ist bei der
Auslegung von optischen Resonatoren fiir eine Frequenzstabilisierung von Lasern zu
beriicksichtigen, da die Bandbreite der Regelschleifen daran angepasst werden muf.

Es gibt mehrere Methoden Laser mit elektronischen Regelschleifen auf passive
Resonatoren zu stabilisieren. Im Folgenden werden die beiden Varianten beschrie-
ben, welche an diesem Experiment zum Einsatz kommen.

4.3.2 Flankenstabilisierung

Bei der Flankenstabilisierung wird der Laser auf eine Flanke des Cavity-Signals gere-
gelt. Ein moglichst lineares Fehlersignal erreicht man, indem der Arbeitspunkt dort
gewahlt wird, wo die Airy-Funktion ihren Wendepunkt hat, also ungefdhr auf der
halben Amplitude des Peaks. Um ein richtungsabhéngiges Fehlersignal zu erhalten,
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das an dieser Stelle verschwindet, kann man prinzipiell einen konstanten Offset vom
DurchlaBsignal abziehen. Aufgrund von Leistungsschwankungen des Lasers konnen
dabei jedoch falsche Fehlersignale entstehen. In der Praxis wird deshalb ein Re-
ferenzstrahl mit der halben Amplitude des von der Cavity transmittierten Peaks
verwendet und von diesem abgezogen. In Abb. 4.5 ist der schematische Aufbau

Dioden \ zum Experiment
Laser

\ stabilisierte U ; -
Cavity T Differenzverstirker

Dioden Gitter-PZT . .
Strom Spannung F ehlers1gnla1.
A 7} \ ! Referenzstrahl Z§ Uper Uper = Ur 3 Uggr
i v
omeeee PI-Regler

Abbildung 4.5: Schematischer Aufbau einer Flankenstabilisierung

einer Flankenstabilisierung dargestellt. Der Strahl des zu stabilisierenden Lasers
wird in zwei Strahlen aufgeteilt. Einer wird durch die Cavity gefidelt, wihrend der
zweite als Referenzstrahl dient. Mit zwei Photodioden werden Transmissions- und
Referenzsignal aufgenommen und an einen Differenzverstarker weitergeleitet. Die-
ser bildet durch Subtraktion ein direkt verwertbares Fehlersignal, welches an einen
PI-Regler gegeben wird, der dann iiber die Stellglieder des Lasers (Diodenstrom und
Piezospannung des Gitters) dessen Frequenz regelt. Der Einfangbereich ist auf etwa
die halbe Linienbreite des Transmissionssignals begrenzt.

Eine Regelung, die auf diesem Prinzip basiert, ist gegen &duflere Lichtquellen emp-
findlich und muf3 deshalb dagegen abgeschirmt werden. Sie ist dariiber hinaus eher
fiir Systeme mit geniigend optischer Leistung geeignet, da ein gewisser Prozentsatz
des Lichtes fiir den Referenzstrahl aufgebracht werden mufl. Allerdings zeichnet sich
die Flankenstabilisierung durch einen relativ einfachen optischen Aufbau und ver-
gleichsweise einfache Elektronik aus. Die Regelbandbreite ist im Wesentlichen durch
die elektronischen Elemente bestimmt, stellt aber heutzutage durch die erhéltlichen
schnellen Bauteile kein Problem mehr dar. Dieses Prinzip der Frequenzstabilisierung
eignet sich daher besonders zur Erhohung der Kurzzeitstabilitdt von Lasern.
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4.3.3 Stabilisierung auf ein Ableitungssignal

Bei dieser Variante der Frequenzstabilisierung eines Lasers wird entweder die zu
stabilisierende Laserfrequenz oder die Resonanzfrequenz der Referenzkavitét modu-
liert. Das auf diese Weise amplitudenmodulierte Durchla3signal des Resonators wird
mittels Lock-In-Technik phasensensitiv nachgewiesen (Abb. 4.6). Fiir kleine Mo-
dulationshiibe ist das demodulierte Signal am Ausgang des Detektors proportional
zur Ableitung der Transmissionskurve und in seinem Nulldurchgang in erster Nahe-
rung linear. Aufgrund seines dispersiven Charakters ist eine Richtungsabhéngigkeit
vorhanden und es kann somit unmittelbar als Fehlersignal verwendet werden. Da

Dioden \ zum Experiment
Laser
stabilisierte .
N : U, —»]
PZT Cavity ! Lock-In
Dioden Gitter-PZT Verstirker
Strom Spannung /\/ | /\/:
Y
f Modulation J\f
: \
SR PI-Regler

Abbildung 4.6: Vereinfachte Darstellung der Frequenzstabilisierung auf ein Ablei-
tungssignal.

bei dieser Methode der Arbeitspunkt die Nullstelle der Ableitung ist, wird immer
auf das Maximum des Resonanzsignals geregelt. Daher bewirken Leistungsschwan-
kungen des Lasers hierbei keine Verfialschung des Fehlersignals und somit wird kein
Referenzstrahl benétigt. Der Einfangbereich dieses Regelungstyps ist die gesam-
te Breite des Durchlaflsignals und letztlich nur durch die Singalstdrke bestimmt.
Durch die phasensensitive Detektion der Resonatortransmission ist die Stabilisie-
rung mittels Lock-In unempfindlich gegen &uflere Storlichtquellen und es kénnen
dariiberhinaus sehr kleine Signale, die nur knapp iiber dem Rauschen liegen er-
fasst werden - es sind also nur kleine Lichtleistungen erforderlich. Gegeniiber der
Flankenstabilisierung benotigt man bei der Stabilisierung auf das Ableitungssignal
eine komplexere Elektronik und die Bandbreite ist durch die Modulationsfrequenz
beschréankt. Diese Form der Frequenzregelung eignet sich daher vor allem fiir die
Langzeitstabilisierung von Lasern.



Kapitel 5

Experimenteller Aufbau

Im folgenden Kapitel wird der Aufbau des Experimentes beschrieben. FEine Ge-
samtiibersicht ist in Abb. 5.1 dargestellt. Die lineare Paulfalle befindet sich in einer
Apparatur unter Ultrahochvakuum (UHV) Bedingungen bei einem Druck von typi-
scherweise 1-1071% mbar, der durch zwei Pumpen aufrechterhalten wird. Mehrere
Frequenzgeneratoren und Gleichspannungsnetzteile stellen die Felder zur Speiche-
rung und Anregung der Ionen bereit. Mit einem Lasersystem, bestehend aus einem
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des experimentellen Gesamtaufbaus
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resonatorintern frequenzverdoppelten Titan-Saphir-Laser und drei driftstabilisierten
Diodenlasern, werden alle fiir das Experiment notwendigen Lichtfelder bei 397, 866
und 850 nm erzeugt. Die Wellenldngeneinstellung aller verwendeter Laser erfolgt
mit einem Wavemeter. Als Referenz fiir das Wavemeter und die drei Driftstabilisie-
rungen dient ein kommerzieller stabilisierter Helium-Neon-Laser. Die Laserstrahlen
werden mit einem Dichroiten iiberlagert und in das Fallenzentrum fokussiert.

Die Detektion der Ionen erfolgt optisch, entweder durch einen Photomultiplier
oder ortsaufgelost mit einer CCD-Kamera. Die Steuerung des Experiments und die
Datenaufnahme geschieht mittels eines PCs.

5.1 Die Falle

In diesem Experiment wird eine lineare Paulfalle verwendet, bei der zum axialen
Einschluss der Ionen die Elektroden segmentiert sind. Durch diesen offenen Auf-
bau koénnen die fiir die Experimente erforderlichen Laser mit kleinen Winkeln oder
auf der Fallenachse selbst in die Falle eingekoppelt werden. Die Elektroden (Abb.
5.2) bestehen aus vier parallelen und jeweils in drei Segmenten unterteilten sauer-
stofffreien Kupferstdben von 6 mm Durchmesser und sind auf Gewindestangen aus
VA-Stahl montiert. Die mittleren Segmente besitzen eine Lange von 15 mm und die
Endsegmente eine Linge von 13 mm. Die einzelnen Segmente haben einen Abstand
von 0,5 mm zueinander und sind gegenseitig, gegen die Gewindestangen und gegen
die seitlichen Halterungen durch Macorringe im Inneren der Stébe elektrisch isoliert.

Macor /Arﬂ
TEy 7 7 71

Abbildung 5.2: Darstellung der Fallenelektroden. Links: Schnittzeichnung durch
einen Elektrodenstab; rechts: Gesamtansicht der Falle

Durch diese Konstruktion wird eine elektrostatische Aufladung des Macors, die zu
unerwiinschten Patchpotentialen fiihren wiirde, weitestgehend vermieden. Der Ra-
dius der Falle rg, definiert durch den Abstand des Fallenzentrums zur Oberflache
der Elektroden betriagt 2,66 mm. Zusammen mit dem Durchmesser der Elektroden
stellt dies eine sehr gute Nédherung eines idealen Quadrupolfeldes dar, wie es von
hyperbolisch geformten Elektroden erzeugt wiirde [28].
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5.2 Die Vakuumapparatur

Die Ionenfalle ist in einem aus VA-Stahl gefertigten Vakuumtopf mit Conflat--
Flanschen untergebracht. Von diesem Topf gehen senkrecht zueinander, in jede
Raumrichtung und jeweils gegeniiberliegend zwei Offnungen ab, an die weitere Va-
kuumelemente bzw. Sichtfenster angeflanscht werden kénnen. An zwei, entlang der
Fallenachse liegenden Flanschen sind die Ein- bzw. Auskoppelfenster fiir die La-
ser angebracht. Zur Streulichtreduktion ist das Austrittsfenster im Brewsterwinkel
relativ zum Austrittswinkel der Laserstrahlen angebracht. An der oberen Offnung
befindet sich ein Sichtfenster durch welches das Fluoreszenzlicht der Ionen beob-
achtet wird. Vertikal zur Fallenachse kann vorne durch ein weiteres Fenster visuell
das Glithen der Ofen und der Elektronenkanone bei der Ionenerzeugung kontrol-
liert werden. Alle Apparaturfenster sind an speziellen, ausheizbaren Glas-Metall
Ubergéingen angebracht. Ebenfalls vertikal zur Fallenachse und nach hinten sind an
einem Kreuz-Stiick ein Restgasanalysator (VG ARGA Plus) zur Druck- und Par-
tialdruckmessung, ein Nadelventil zum gezielten Puffergaseinlass und ein Eckventil
zum Auspumpen der Apparatur montiert. Am unteren Flansch ist iiber ein T-Stiick
senkrecht zur Flanschachse eine Titan-Sublimationspumpe montiert. Damit wird
verhindert, dafl Titan bei bei Sublimation in den oberen Apparaturbereich gelangt
und diesen und insbesondere die Fallenelektroden verunreinigt. Am untersten Ende
der Apparatur befindet sich eine Ionengetterpumpe. Um typische UHV Bedingun-
gen (1-107'° mbar) zu erhalten, wird die Apparatur mit einer Turbomolekularpumpe
ausgepumpt. Um auch schwerfliichtige Substanzen aus dem Stahlwénden zu entfer-
nen ist auBerdem ein gleichzeitiges Ausheizen der Apparatur notwendig. Typischer-
weise wird dabei das ganze System fiir einige Tage auf eine Temperatur von ca.
250°C gebracht. Nach dem Ausheizen halten die beiden fest angebrachten Pum-
pen das Vakuum aufrecht. Dabei besitzt die Titan Sublimationspumpe den Vorteil,
daf in bestimmten zeitlichen Absténden der Titangetterfilm durch eine Sublimation
erneuert werden kann.

5.3 Die Ionenerzeugung

Die Erzeugung der Ca™-Tonen erfolgt durch einen Atomstrahl, der durch Elektronen-
beschufl im Falleninnenraum ionisiert wird. Zur Erzeugung der Ionen stehen zwei
unterschiedliche Atoméfen zur Verfiigung. Einer der Ofen ist aus einem Stab einer
Aluminiumoxidkeramik (Frialit) mit 5 mm Durchmesser gefertigt. In Langsrichtung
sind in den Stab vier parallele Locher gebohrt. Zum Heizen ist durch drei dieser
Locher ein 0,2 mm dicker Wolframdraht geféadelt, das verbleibende Loch ist auf der
Riickseite verplombt und mit metallischem Ca-Pulver gefiillt. Zum Heizen des Ofens
wird ein Strom von ungefihr 1=3,2 A fiir ca. 15-20 Minuten durch den Draht ge-
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schickt. Dieser Ofen eignet sich besonders fiir grole Ionenzahlen. Der zweite Ofen
besteht aus einem Tantalréhrchen mit Imm Durchmesser und einer Wandstérke von
0,1 mm. Durch dieses ist wieder ein Wolframdraht durchgefddelt und das Réhrchen
selbst ist am einen Ende zugequetscht und mit metallischem Ca-Pulver gefiillt. Um

Abbildung 5.3: Die Atomdfen

eine schnelle Dissipation der Wérme zu verhindern, ist das ganze in einen Macor-
zylinder gefasst. Da der Heizdraht im Gegensatz zum ersten Ofen jetzt direkten
Kontakt mit dem Ca-Pulver hat, bendtigt man mit diesem Ofen eine wesentlich
kiirzere Erzeugungszeit - typischerweise betrigt sie nur noch ein bis zwei Minuten.
Beide Ofen sind auf dem selben Halter montiert und besitzen einen kleinen Winkel
zur Fallenmitte hin. Die bei beiden Ofen aus dem Heizdraht austretenden Elektro-
nen reichen bereits zur Stoflionisation aus, dennoch ist dem Ofen gegeniiber - auf
der anderen Fallenseite - eine Elektronenkanone eingebaut, welche zur Erhéhung der
Erzeugungseffizienz dient und bei Bedarf zusétzlich eingeschaltet werden kann.

5.4 Spannungsversorgung der Falle

Fiir die Erzeugung hoher Spannungsamplituden bei einer Speicherfeldfrequenz von
2 MHz wurde eine MOSFET-Verstarkerschaltung als Impedanzwandler zur Lei-
stungsverstirkung aufgebaut, an deren Eingang das mit 1:15 transformierte Si-
nussignal eines Frequenzsynthesizers anliegt. Die so verstidrkte Wechselspannung
wird anschliefend nochmals mit einem Ringkerntransformator resonant hochtrans-
formiert. Der Resonanzschwingkreis auf der Fallenseite besteht dabei aus den Wick-
lungen der Sekundérspule und einer Kapazitéit, die durch die Zuleitungen, der Falle
selbst und einem 10:1 Tastkopf zum Uberwachen der HF-Amplitude gebildet wird.
Dabei wird die HF-Amplitude des radialen Speicherfeldes iiber den Frequenzgenera-
tor eingestellt. Die so generierte Speicherspannung wird iiber Koppelkondensatoren
(C=bnF) an zwei ganze, sich diagonal gegeniiberliegende Fallenstébe angelegt. Auf
diese Weise minimieren sich Feldverzerrungen am Rande der Mittelelektroden. Die
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Abbildung 5.4:  Fallenbeschaltung.  Dargestellt sind zwei benachbarte FElektro-
denstdbe. Das Hochfrequenzfeld wird durch einen MOSFET verstdrkt und mit einer
Ringkernspule hochtransformiert. Die Einkopplung in die Falle erfolgt tiber Koppel-
kapazititen (C=5nF). An jede Elektrode kann iber Widerstinde (R=5MS)) indivi-
duell eine Gleichspannung angelegt werden. Die diagonal liegenden Elektroden sind
entsprechend beschaltet.
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Elektrodenstédbe auf der Gegendiagonalen liegen beziiglich der Hochfrequenz auf
Masse.

Durch die Koppelkondensatoren sind alle Elektroden voneinander getrennt, so
daB jede der zwolf Elektroden individuell auf ein Gleichspannungspotential gelegt
werden kann. Mit einer zusétzlichen Gleichspannung Upe auf zwei diagonalen Mit-
telelektroden ldsst sich gezielt die radiale Potentialsymmetrie aufheben (a#0). Die
Spannungen Ugyp zum axialen Einschluss der Teilchen werden jeweils an alle vier
Endelektroden jeder Seite angelegt. Fiir jedes Fallenende steht ein eigenes Gleich-
spannungsgerit zur Verfiigung und ermoglicht eine unabhéngige Variation der Po-
tentialhohen an den Elektroden jeder Fallenseite.

5.5 Die Lasersysteme

Da die fiir das Experiment relevanten Energieniveaus beim Ca™-Ion ein geschlossenes
A-System bilden, sind zur Anregung, Kiithlung und Detektion der Ionen mindestens
zwei Laserwellenldngen - bei 397 nm und 866 nm - notwendig. Zur Préparation der
Ionen in den 3Djs/p-Zustand ist ein weiterer Laser bei 850 nm erforderlich. Das
bisherige Lasersystem bestand aus einem Titan-Saphir-Laser zur Erzeugung der
Kiihlwellenldnge bei 397 nm und zwei gitterriickgekoppelten Diodenlasern fiir die
Uberginge bei 866 nm und 850 nm. Im Rahmen dieser Arbeit wurden die vorhande-
nen Diodenlasersysteme um eine Driftstabilisierung auf einen Referenzlaser ergénzt
und ein drittes, ebenfalls stabilisiertes, Diodensystem bei 397 nm aufgebaut.
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5.5.1 Titan-Saphir Laser

Zur Erzeugung der Kiihlwellenléinge bei 397 nm wurde zunéchst ein kommerzieller
frequenzverdoppelter Titan-Saphir Ringlaser (Modell CR-899) der Firma COHE-
RENT mit einer intra-cavity Frequenzverdopplung betrieben. Zum Pumpen des
Ti:Sa-Lasers wird - ebenfalls von COHERENT - ein Argon-Ionen Laser des Typs
Innova 200 bei einer derzeitigen (altersbedingten) Pumpleistung von 10 W im MLVS
Betrieb (multiline visible) eingesetzt. Die Verwendung eines Ringresonators liegt
im breiten Verstarkungsprofil des Ti:Sa (700 nm - 1,1 pym) begriindet. Wéhrend sich
in einem linearen Resonator stehende Wellen ausbilden kann es zum sogenannten
“spatial hole burning“ kommen, bei dem benachbarte Moden durch Ausnutzung der
nicht geséttigten Stellen im aktiven Medium verstéarkt werden. Bei einem Ringreso-
nator dagegen entsteht eine fortlaufende Welle, die bei ihren Umléufen (sukzessive)
das gesamte Medium ausnutzt, womit sich eine betrachtliche Erhéhung der Mono-
modenleistung erreichen lasst. Zur schmalbandigen Einmodenoszillation werden im
Wesentlichen drei optische Elemente verwendet (diinnes Etalon, dickes Etalon, und
Birefringent-Filter). Eine optische Diode dient zur Erzwingung einer Umlaufrich-
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Abbildung 5.5: Schematischer Aufbau des Titan-Saphir-Lasers mit seiner Flanken-
stabilisierung

tung im Resonator. Der Ringresonator wird durch eine Flankenstabilisierung auf
eine thermisch und druckstabilisierte Referenzkavitét geregelt. Die Verstimmung
der Laserfrequenz erfolgt durch Variation der optischen Wegldnge im Referenzreso-
nator mittels einer Galvo-Platte. Die Regelelektronik zieht den Laser dann wieder in
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Resonanz mit der Cavity. Laut Herstellerspezifikation betriagt die Frequenzstabilitat
des Ti:Sa bei der Grundwelle 500 kHz.

Die Frequenzverdopplung zur Erzeugung des Lichtfeldes bei 397 nm erfolgt mit
einem LiJOj Kristall der Firma Dohrer innerhalb des Ringresonators, da die Lei-
stung der zweiten Harmonischen quadratisch von der Leistung der Fundamentalwel-
le am Ort der Verdopplung abhéingt. Um die umlaufende Leistung im Resonator
zu erhohen, ist der urspriingliche Auskoppelspiegel (R~95%) durch einen hochre-
flektierenden Spiegel (R>99,8%) ausgetauscht. Die UV Strahlung wird iiber ein
dichroitisches bei 794 nm kaum reflektierendes Glaspléattchen aus dem Resonator
gekoppelt, so dafl anndhernd die gesamte Leistung der Grundwelle im Resonator
verbleibt. Die so erhaltene Ausgangsleistung bei 397 nm betrug zur Zeit der hier
durchgefiihrten Experimente maximal 1 mW.

5.5.2 Die Diodenlaser

Bei allen in diesem Experiment verwendeten Diodenlasern handelt es sich um soge-
nannte “extended cavity diode laser“ in einer Littrow-Anordnung (Abb.5.6), bei der
eine passive Frequenzstabilisierung des Lasers durch optische Riickkopplung der er-
sten Ordnung eines Reflexionsgitters erfolgt. Der verlangerte Resonator wird durch
die Austrittsfacette der Laserdiode und das Gitter gebildet. Die aus der Diode stark
divergent austretende Strahlung wird zunéchst durch eine kurzbrennweitige Linse
hoher numerischer Apertur kollimiert. Der so geformte Laserstrahl trifft anschlie-
Bend auf das Reflexionsgitter. Da der Winkel der riickreflektierten 1. Ordnung von

\
“/ \Reflexions-
¢ gitter
1.0rdnung AY
Laserdiode Kollimator
0.0rdnung

(zum Experiment)

Abbildung 5.6: Der Littrowaufbau

der Frequenz abhéngt, ist die Riickkopplung frequenzselektiv. Dadurch kann man
die Wellenlédnge des Lasers durch Verstellen des Gitterwinkels iiber einen grofien Be-
reich (AX ~ £10 nm) durchstimmen. Die nullte Ordnung wird aus dem Resonator
reflektiert und steht dem Experiment zur Verfiigung.

Der in unserem Labor verwendete Aufbau (Abb.5.7) ist méglichst flach und kom-
pakt und damit auf groftmogliche Stabilitéit ausgelegt. Alle mechanischen Teile sind
aus Aluminium gefertigt. Auf einer thermisch stabilisierten Grundplatte sind die
Diode, die Kollimationslinse und das Gitter montiert. Eine sehr diinne Schicht aus
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Abbildung 5.7: Diodenlaser Vereinfachter Aufbau

Wirmeleitpaste zwischen der Grundplatte und einer weiteren Bodenplatte dampft
Schwingungen, die von aussen an das System gelangen. Die Laserdioden sitzen in
einem Diodenhalter, der durch Kunststoffisolatoren thermisch von der Grundplatte
entkoppelt ist und bei Bedarf unabhéngig davon geregelt werden kann. Die Kolli-
mationslinsen sind in Kunststoffhiilsen gefasst und in Aluminiumhalter eingesetzt,
so dafl sie in alle Raumrichtungen justiert werden konnen. Mittels Feingewinde-
schrauben lassen sich iiber Festkorpergelenke der Abstand des Kollimators zur Di-
ode, sowie horizontaler und vertikaler Gitterwinkel zur Optimierung des optischen
Feedbacks einstellen. Eine Piezokeramik im Gitterhalter dient zur Feinabstimmung
der Wellenlénge. Der gesamte Aufbau ist zur Unterdriickung vor direkten akusti-
schen Storungen, Luftstromungen und rapiden Temperaturdnderungen in einem mit
Styropor verkleideten Aluminiumgehéuse untergebracht.

Um Wellenléngenénderungen, die durch Teperaturschwankungen der Laserdi-
ode selbst und durch temperaturbedingte Léngenvariation des externen Resonators
verursacht werden zu vermeiden, wird eine digitale Regelung eingesetzt [67]. Uber
einen programmierbaren CCONTROL-Chip wird die Solltemperatur eingestellt und
die Regelung den jeweiligen Anforderungen angepasst. Die Temperatur der Grund-
platte bzw. des Diodenhalters wird mit einem Temperatursensor (AD590) gemessen
und innerhalb des Diodenlasergehéuses digitalisiert. Damit ist gewéahrleistet, dafl
keine &ufleren Storungen das Temperatursignal vor der Umwandlung verfalschen.
Die damit erreichte Temperaturstabilitit betrdgt +1 mK.
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Die blaue Laserdiode bei 397 nm

Im Rahmen dieser Arbeit wurde an diesem Experiment ein driftstabilisiertes Dioden-
lasersystem im nahen ultraviolett zur Erzeugung des Laserfeldes fiir den 45 /o-4P 5
Ubergang bei 397 nm aufgebaut. Die zum Einsatz gekommene UV-Laserdiode
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Abbildung 5.8: UV-Laserdiodenkennlinie schwarz: mit opt. Feedback I, =32,00mA,
%:136(3)%, rot: ohne opt. Feedback, I,,=35,02mA, %:255’(4}%.

(NICHIA NHLV-500(A)) hat freilaufend eine Laserschwelle bei 35,02 mA. Durch
die optische Riickkopplung mit einem Reflexionsgitter als externen dispersiven Re-
sonator, werden fiir eine bestimmte Wellenldnge die Verluste reduziert. Als Folge
schwingt diese Wellenlénge leichter an. Dieses ist in einer Reduktion der Schwell-
stromstarke auf 32,00 mA beobachtbar (Abb. 5.8). Die Wellenlénge hingt zum
einen vom Verstarkungsprofil der Laserdiode, zum anderen vom Modenabstand der
Resonatoren ab. Eine Verdnderung der Betriebsparameter, wie Temperatur oder
Strom fiihrt daher nur in einem begrenzten Bereich zu einer kontinuierlichen Wel-
lenléngenverstimmung. Beim Wechsel von einem Bereich zum néchsten, springt
die Laserfrequenz in die Mode mit der groBiten Verstarkung. Die linke Graphik in
Abb. 5.9 stellt das Verhalten der blauen Laserdiode bei konstantem Gitterwinkel
und variierter Stromstérke dar.

Im Falle der optischen Riickkopplung dominieren die Moden der externen Cavi-
ty. Auf diese Weise ist ein single-mode Betrieb bei gleichzeitiger Kontrolle der Wel-
lenldnge moglich. Die Laserfrequenz wird dabei durch den Gitterwinkel bestimmt.
Die Emission der Laserdiode folgt solange der Resonanzfrequenz der externen Ka-
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Abbildung 5.9: links: Wellenldngen-Strom-Kennlinie bei einer Piezospannung von
70,00 V. In den kontinuierlichen Bereichen gilt 3,6(8)- 10 *nm/mA, rechts: Wel-
lenldngen-Piezospannungs-Kennlinie bei einem Diodenstrom von 38,96 mA. In den
kontinuierlichen Bereichen gilt -5,3(9)-10~*nm/ V.

vitét, bis sie durch einen Sprung in die néchste benachbarte Modenordnung gelangt.
Man erhélt darurch eine annédhernd periodische zwischen den Modenspriingen kon-
tinuierliche Wellenldngenabhingigkeit vom Gitterwinkel. In Abb. 5.9 (rechts) ist
dieser Zusammenhang als Funktion der Gitterpiezospannung aufgetragen.

Bei der Aufnahme der Abhéngigkeit der Wellenldnge vom Diodenstrom bei einer
festen Piezospannung des Gitters bzw. der Abhéngigkeit von der Piezospannung
bei festem Diodenstrom zeigten sich in den kontinuierlichen Bereichen zwischen den
Modenspriingen leicht unterschiedliche Steigungen, daher wurde fiir eine Angabe
dieser Abhéingigkeiten eine Mittelung iiber die grofiten modensprungfreien Bereiche
durchgefiihrt. Die daraus resultierenden Werte betragen:

e Stromabhingigkeit der Wellenléinge bei Upz7r=70,00 V: 3,6(8)-107* nm/mA,
dies entspricht einer Frequenzénderung von 685 MHz/mA

e Spannungsabhiingigkeit der Wellenléinge bei I;,p=38,96 mA: -5,3(9)-10~* nm/V,
entsprechend einer Frequenzidnderung von 1 GHz/V

Dariiberhinaus ergab eine Bestimmung der Abhéngigkeit der Wellenlénge von der
Temperatur einen Wert von % = 0,015%*. Der maximale Bereich, der mittels
Piezospannung modensprungfrei durchfahren werden konnte betrug ca. 1,3 GHz
und ist fiir die experimentellen Erfordernisse vollkommen ausreichend.

Die Eignung der blauen Laserdiode fiir Experimente an lasergekiihlten lonen
wurde unmittelbar zu Beginn ihres Einsatzes im Labor (zu diesem Zeitpunkt noch
ohne Driftstabilisierung) getestet (vgl. Kap. 6). Leider zeigten beide Laserdioden

die verwendet wurden schnelle Alterungserscheinungen, so daf§ sie nach einiger Zeit



5.5. DIE LASERSYSTEME o1

aufgrund immer haufiger auftretenden Multimodebetriebs wieder aus dem Experi-
ment herausgenommen wurden. Ein deutlicher Effekt dieser Alterung ist durch die
beobachtete Verschiebung der Laserschwelle zu grofieren Diodenstrémen hin erkenn-
bar (Abb. 5.10). Dennoch kann man davon ausgehen, dafl mit einer verbesserten
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Abbildung 5.10: Links: Vergleich der Kennlinien der UV-Laserdiode ohne optischer
Riickkopplung zum Zeitpunkt des Finsatzes (schwarz) und im gealterten Zustand
(rot), rechts: gealterte Diode mit (rot) und ohne (schwarz) optischer Riickkopplung

Entwicklung der blauen Laserdioden ihre Lebensdauer deutlich verlangert wird und
sie in Prézisionsexperimenten iiber lange Zeitrdume erfolgreich eingesetzt werden
konnen.

Die IR-Diodenlaser

Der funktionale Zusammenhang zwischen Wellenldnge und den Betriebsparametern
der infraroten Diodenlaser wurde bereits in anderen Arbeiten bestimmt. Die Tem-
peraturabhéngigkeit der modensprungfreien Wellenldngenénderung fiir die hier ver-
wendeten IR-Laserdioden betriagt 0,063(2) nm/K [42]. Die Abhéngigkeiten von
Diodenstrom bzw. Piezospannung wurden in der Diplomarbeit von M. Sollner [98]
bestimmt und wie folgt angegeben:

dv MHz dv MHz
= 160(30 = 600(100
dl;p (30) mA "’ dUpzr (100)

Abschlieflend sind in Tabelle 5.1 die Daten der einzelnen Laserdioden und der ver-
wendeten Optiken aufgelistet:
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Wellenlénge Laserdiode Ausgangsleistung | Kollimator | Gitter
397 Nichia NHLV-500A 5mW Edmund Opt. | 3600
850/866 SDL5410-C 10mW Edmund Opt. | 1200
866 SDL5411-G1 100mW Zeiss 1200

Tabelle 5.1: Daten zu den verwendeten Laserdioden. Die Zahlenangaben in der
Spalte Gitter geben die Striche pro Millimeter an.

5.6 Driftstabilisierung der Diodenlaser

Die verbleibenden zeitlichen Frequenzschwankungen der Diodenlaser nach Tempera-
turstabilisierung und optischer Riickkopplung durch ein Gitter betragen immer noch
einige 100 MHz auf einer Minutenskala. Um die Diodenlaser gegen diese Driften zu
stabilisieren, werden sie an einen kommerziellen, modenstabilisierten single-mode
Helium-Neon-Laser (HeNe) angebunden. Die Spezifikationen dieses Lasers sind in
Tabelle 5.2 zusammengestellt. Die Ankopplung der Diodenlaser an diese Referenz
erfolgt iiber konfokale Resonatoren, durch die beide Laser parallel durchgefddelt
werden. Die an diesem Experiment aufgebaute Driftstabilisierung basiert auf einem

Lasertyp COHERENT HeNe Model 200
Wellenlénge 632,8nm

Leistung 0,8mW

Modenstruktur TEMgy; single mode
Polarisation 500:1

max. Drift {iber 5 min +1MHz

Langzeitdrift +2MHz/h
temperaturbedingte Drift | 5MHz/K

Tabelle 5.2: Spezifikationen des Referenzlasers

Vergleich der relativen Lage der von der Kavitét transmittierten Lasersignale, wenn
sie in Resonanz mit dieser sind. Dazu ist es erforderlich, zunéchst beide Laser gleich-
zeitig in Resonanz zu bringen. Dazu wird ein Seitenband des HeNe verwendet, dessen
Frequenz so variiert werden kann, dafl man einmal den freien Spektralbereich des
Resonators durchfahren kann. Dieses Seitenband wird mit einem akusto-optischen
Modulator im double pass Aufbau erzeugt.

Der mechanische und optische Aufbau sollte moglichst kompakt und stabil ge-
halten werden und fiir die Spektroskopie eine préazise Verstimmung der Diodenlaser
in einem Bereich von ca. 1 GHz moglich sein. Dazu wére ein Scanbereich der
AOM-Frequenz von 500 MHz notwendig. Dieses ist technisch nur unter grofitem
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Aufwand realisierbar. Die zu verniinftigen Preisen auf dem Markt erhéltlichen Mo-
dulatoren incl. Frequenztreiber besitzen maximal einen Scanbereich von +50 MHz
um die Zentralfrequenz des AOM. Fiir diesen Aufbau wurde ein AOM mit einem
Modulationsbereich von 150 bis 250 MHz gewéhlt. Daher mussten die Resonatoren
auf diese limitierenden Bedingungen ausgelegt werden. Entsprechend ist fiir jeden
Dioden-Laser eine konfokale Cavity mit einem freien Spektralbereich von ca. 200
MHz aufgebaut, was in einem relativ grofien Spiegelabstand von ca. 800 mm resul-
tiert. Um thermische Einfliisse der Umgebung moglichst klein zu halten, sind die

Spiegel Quarzrohr PZT Quarzfenster

(] [ 1 ]
Messingtrager /
Gummiringe und Messingsockel Stahlzylinder

Abbildung 5.11: Aufbau der Resonatoren zur Driftstabilisierung in expandierter und
stark schematisierter Darstellung. Eine detaillierte Beschreibung findet sich im Text.

Cavity-Spiegel auf Abstandshalter aus Quarzrohren montiert, an deren einem Ende
zusitzlich eine Ringpiezokeramik zur Ausregelung der verbleibenden Léingenénde-
rung angebracht ist. Die Quarzrohre sind mittels Gummiringen in Messingsockel
gefasst und diese Sockel auf einem Messingtriager montiert. Diese Konstruktion be-
findet sich in einem Stahlzylinder, wobei Messingtréger und duflerer Zylinder wieder-
um durch die Verwendung von Kunststoffteilen keine direkte Warmebriicke besitzen.
Das Stahlrohr selbst ist auf beiden Seiten durch Quarzfenster, zur Verbesserung der
Stabilitdat gegeniiber Witterungseinfliissen, wie z.B. Luftdruck und Humiditét abge-
schlossen. Zusétzlich ist es moglich, den Innenraum des Stahlrohres zu evakuieren.

Zur Regelung wird ein Ableitungssignal verwendet (vgl. Kap. 4.3.3) und die Stabi-
lisierung der Diodenlaser erfolgt in zwei Schritten.

Zunéachst wird die Cavity auf die HeNe-Referenz stabilisiert. Dazu wird der verti-
kal polarisierte HeNe auf einen polarisationsabhéngigen Strahlteiler geschickt und in
den AOM-Zweig des Aufbaus gelenkt. Nach zweimaligem Durchlauf durch den AOM
und einem in diesem Zweig befindlichen \/4-Plitchen passiert das nun horizontal
polarisierte und um die doppelte AOM-Frequenz verschobene Seitenband ungehin-
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Abbildung 5.12: Schematisierte Darstellung des Driftstabilisierungssystems. FEin
optischer Resonator dient als Transfermedium der Referenzstabilitdt. Die Stabili-
sierung erfolgt in zwei Schritten: Zundchst wird die Kavitdt auf den Referenzlaser
stabilisiert und anschlieffend der Diodenlaser auf den Resonator.

dert den Strahlteiler und wird in den Resonator eingekoppelt. Eine achromatische
Linse vor diesem dient der einfachen Modenanpassung. Die Resonanzfrequenz der
Cavity wird iiber eine periodische Lingendnderung mit einem 16 kHz Sinussignal
moduliert. Das auf diese Weise amplitudenmodulierte Transmissionssignal wird mit
einer Photodiode aufgenommen, mittels Lock-In nachgewiesen und in ein Fehlersi-
gnal umgewandelt welches dem PI-Regler zugefiihrt wird. Dessen resultierendes Re-
gelsignal wird auf die Modulation addiert und {iber einen Piezospannungsverstérker
wieder an den PZT der Kavitit gegeben.

Im zweiten Schritt wird der Diodenlaser auf den Resonator geregelt. Der Di-
odenstrahl wird mit vertikaler Polarisation von der gegeniiberliegenden Seite auf den
Strahlteiler geschickt und direkt - dem HeNe Strahl iiberlagert- in den Resonator
gelenkt. Durch die unterschiedliche Polarisationsrichtung des Diodentransmissions-
signals kann dieses am Ausgang der Cavity wieder vom HeNe-Signal getrennt und
mit einer zweiten Photodiode detektiert werden. Lock-In-Nachweis und Regelsigna-
lerzeugung erfolgen auf die gleiche Weise wie oben. Nur wird dieses Regelsignal -
jetzt ohne Modulation - auf den Gitterpiezo des Diodenlasers geleitet.
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Experimentelle Charakterisierung der Resonatoren

Eine Kenntnis der tatsédchlichen Breite der Cavitytransmissionen ist von 