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Zusammenfassung

Untersuchungen zur Speicherung, Laserkiihlung

und Kristallisation von Ca*-Ionen in einer
linearen Paulfalle

In dieser Arbeit wurden grundlegende Untersuchungen von lasergekiihlten Io-
nen in einer linearen Paulfalle durchgefiihrt. Diese kénnen in drei Bereiche
gegliedert werden:

Dynamik der Ionen in der linearen Paulfalle. Hierzu wurden Speicher-
bereich, parametrische Anregungen und Schwingungsfrequenzen der Io-
nen in der linearen Paulfalle auch hinsichtlich der Unterschiede zur tra-
ditionellen dreidimensionalen untersucht. Uber die genaue Messung der
Schwingungsfrequenzen konnte der Abstand zweier Ionen in einem Kri-
stall bis auf 10~* genau bestimmt werden. Diese Genauigkeit der Ab-
standsbestimmung ist notwendig, um theoretische Vorhersagen zu ko-
operativen Effekten iiberpriifen zu kénnen.

Laserkiihlung an einem 3-Niveau-Systems Hierzu wurden fiir Bereiche
auferhalb des Lamb-Dicke Regimes Simulationen zur Laserkiihlung an
einem einzelnen Ion durchgefiihrt und soweit moglich experimentell
iiberpriift. Es wurden Kiihlzeiten und Temperaturlimits fiir verschie-
dene Verstimmungen der Laser bestimmt. Diese stehen zum Teil im
Widerspruch mit den bisherigen Annahmen. Die Kenntnis der Laser-
verstimmungen fiir die effektivste Lasekiihlung sind notwendig, um bei
weiterfithrenden Kiihlmethoden eine hinreichend gute Vorkiihlung errei-
chen zu konnen.

Kristallstrukturen in der linearen Paulfalle. Hier wurden verschiedene
theoretisch vorhergesagte Kristallstrukturen der Ionen bei abzidhlbaren
Tonenanzahlen fiir dreidimensionalen und quasi-zweidimensionale Spei-
cherpotentiale mit experimentellen Werten verglichen. Dabei konnten
Abweichungen zur Theorie festgestellt werden.

Ferner wurde die durch den Lichtdruck hervorgerufene Trennung von
atomaren Zustidnden in groffen Ionenkristallen beobachtet.
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Kapitel 1

Einleitung und Motivation

1.1 Die Paulfalle

Seit der Einfithrung der Paulfalle [1] im Jahre 1958 hat sie ihren Wert in der
Naturwissenschaft vielféltig unter Beweis gestellt, was 1989 mit dem Nobel-
preis in Physik fiir Wolfgang Paul honoriert wurde.

Der Vorteil der Verwendung einer Paulfalle in der Spektroskopie liegt pri-
mér darin, dafl Ionen lange Zeit ohne Stofe mit einer Wand auf einem relativ
kleinen Raum gespeichert werden kénnen. Dies erméglicht es, mehrere Mes-
sungen an den selben Ionen durchzufithren. Ferner kann eine Verbreiterung
der zu messenden Linien durch limitierte Mefizeiten vermieden werden. Die
Mboglichkeit, die Ionen in einem Raum von wenigen Millimetern Ausdehnung
speichern zu konnen, erlaubt es, das Dicke-Regime [2] fiir Spektroskopie im
Mikrowellenbereich auszunutzen. Hierdurch kénnen in Doppelresonanzexpe-
rimenten relative Genauigkeiten von 10! [3] erreicht werden.

Die Nachteile der Paulfalle liegen zum einen darin, dafs in ihr bei der Spei-
cherung mehrere Ionen in der nicht kristallienen Phase durch den Effekt des
Hochfrequenzheizens [4] aufgeheizt werden. Zum anderen sind die Ionen au-
ferhalb der Fallenmitte dem Speicherfeld ausgesetzt. Dies fiihrt sowohl zu
einer getriebenen Bewegung der Ionen als auch zu spektroskopische Linienver-
schiebungen durch den Stark-Effekt.

Beide Nachteile lassen sich dadurch vermeiden, daff man nur ein einzelnes
Ton speichert und durch Laserkiihlung seine Bewegung aus der Mitte der Falle
heraus ausfriert. Laserkiihlen an gespeicherten Ionen wurde zum ersten Mal
1978 sowohl von Wineland et al. [5] als auch von Toschek und anderen [6]
durchgefiihrt. Zehn Jahre spiter wurde dann zum ersten Mal in der Grup-
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pe von Wineland ein einziges Ion in den quantenmechanischen Grundzustand
seiner Bewegung gekiihlt [7]. Der einzige Nachteil fiir die Spektroskopie liegt
hierbei in dem sehr geringen Signal, das man durch ein einzelnes Ion erhélt
und so in ungiinstigen Féllen sehr lange Mefzeiten erforderlich macht. Au-
ferdem lassen sich Fragestellungen, die speziell die Wechselwirkung der Tonen
untereinander betreffen, nicht an einzelnen Ionen untersuchen.

Einen Ausweg hieraus bietet die Verwendung einer linearen Paulfalle. Eine
lineare Paulfalle ist eine langestreckte zweidimensionale Paulfalle, also prak-
tisch das aus der Massenspektroskopie bekannte Quadropolmassenspektrome-
ter [8], bei der zusitzliche statische Potentiale an den Enden eine Speicherung
in der verbeibenden Dimension bewirken. Durch diese abgednderte Geome-
trie entsteht eine feldfreie Linie entlang der Fallenachse der linearen Paulfalle,
wihrend es bei der “klassischen” Paulfalle nur einen feldfreien Punkt in der
Mitte der Falle gibt. Dies ermdglicht es, mehrere Ionen in der Form einer
Kette im feldfreien Bereich der Falle zu speichern, was zum ersten Mal 1991
in der Gruppe von Wineland [9] demonstriert wurde.

1.2 Potentielle Anwendungen der linearen Paul-
falle

Mogliche Anwendungen fiir die lineare Paulfalle zeigen sich besonders in der
Hochprazisionsspektroskopie sowie in der Quantenoptik.

1.2.1 Hochprizisionsspektroskopie

Die Verwendung einer linearen Paulfalle ermdglicht es, mehrere tausend Ionen
in einem Ionenkristall durch einfaches Doppler-Laserkiihlen bis auf Tempera-
turen von wenigen Millikelvin hinab zu kiihlen. Dies erméglicht Linienbreiten
im optischen Regime von wenigen Hertz.

Besonderes Interesse verdient hierbei, daff man durch sympathetisches
Kiihlen nicht nur die lasergekiihlten Ionen, sondern auch Ionen anderer Ele-
mente oder anderer Isotope in den selben Temperaturbereich kiihlen kann.
Hierdurch koénnen auch Ionen, deren Niveauschemata kein einfaches Laser-
kiihlen erlauben, mit der entsprechenden Prizision vermessen werden.

Eine mogliche technische Anwendung ist hierbei ein auf gespeicherten Io-
nen basierender Frequenzstandard [10].
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1.2.2 Quantenoptik

Spitestens seit dem Vorschlag von Cirac und Zoller, einen Quantencomputer
mit gespeicherten Ionen zu realisieren [11], ist die Ionenfalle wieder vermehrt
in das Interesse quantenoptischer Untersuchungen gelangt.

Von Interesse ist hierbei die Tatsache, dafs es in der Paulfalle méglich ist,
die Oszillationen der Ionen mit der Methode der Seitenbandkiihlung bis in
ihren quantenmechanischen Grundzustand zu kiihlen oder gezielt die Quan-
tenzahl der Schwingung einzustellen [7]. Durch die Coulombwechselwirkung
zwischen den Ionen ist es so auch moglich, durch die Oszillationen benachbar-
ter Ionen einen verschrinkten Quantenzustand zu erzeugen [12].

Aber nicht nur die Oszillationen sind von quantenoptischem Interesse. Die
Moglichkeit, den Abstand benachbarter Ionen gezielt einstellen zu kdnnen,
erlaubt vielfaltige Untersuchungen zu optischen Interferenzen der Ionen un-
tereinander. So wurden z.B. Messungen zur Superradianz im engeren Sinne
zweler benachbarter Ionen in einer elliptischen Falle durchgefiihrt [13].

1.3 Das Kalzium Ion

Das Kalzium Element wurde im Jahre 1808 von Sir Humphrey Daye entdeckt.
Es ist aus verschiedenen Griinden ein geeigneter Kandidat, um in der Paulfalle
untersucht zu werden.

Auf der einen Seite sprechen vielfiltige experimentelle Griinde fiir Kalzium:

e Simtliche relevanten Ubergiinge liefen sich zu Beginn dieser Arbeit prin-
zipiell mit Laserdioden erreichen, was einen kostengiinstigen, einfachen
und kompakten Aufbau und Betrieb der Laser ermdglicht. Prinzipiell
meint in diesem Zusammenhang, daf Frequenzverdopplung mit Trapez-
verstirker-Laserdioden oder Benutzung von Breitstreifen-Laserdioden
notwendig waren. Der technische Fortschritt hat diese Lage bis heute da-
hingehend geéindert, dafs fiir alle Wellenldngen Single-Mode-Laserdioden
zumindest als Prototyp verfiighar sind.

e Die relativ geringe Masse von Kalzium ermoglicht hohere Frequenzen
der Oszillationen bei gleicher Potentialtopftiefe in der Falle und damit
geringere Anforderungen an die Linienbreite der Laser bei Messungen
zu den Bewegungsseitenbéndern der Ionen.

e Das Kalzium-Ion hat ein A-formiges Niveauschema mit metastabilem
Niveau, wodurch ein schneller Kiihliibergang fiir Doppler-Laserkiihlung,
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ein "verbotener” “Uhreniibergang” fiir Prézisionsspektroskopie und Sei-
tenbandkiihlung sowie ein Ramaniibergang fiir Subdoppler-Raman-
Kiihlschemata [14, 15] zur Verfiigung stehen.

e Von Kalzium existieren sowohl stabile Isotope ohne Kernspin fiir ein
einfaches Laserkiihlen als auch ein stabiles Isotop mit Kernspin 7/2, das
eine Hyperfeinstrukturaufspaltung besitzt.

Auf der anderen Seite ist das Kalzium-Ion auch von atom-, kern- und
astrophysikalischem Interesse:

Atomphysik Da das Kalzium-Ion nur ein einzelnes Valenzelektron besitzt,
ist es ein interessanter Kandidat fiir verschiedene theoretische Ansitze! [16].

Das Hauptproblem in den theoretischen Berechnungen liegt hier in der
Beriicksichtigung der Polarisation der abgeschlossenen Schalen durch das Va-
lenzelektron.

Kernphysik Die Atomphysik ermdglicht es prinzipiell, durch den Einflufs
der Kerne auf die Elektronenhiille, Aussagen iiber die Atomkerne zu treffen.
Speziell betrifft dies Messungen der Hyperfeinstruktur sowie der Isotopiever-
schiebung. Die Besonderheit von Kalzium liegt nun darin, dafs zum einen mit
43(Ca ein stabiles Isotop und mit *' Ca ein Isotop mit langer Lebensdauer, die
beide einen Kernspin # 0 haben, existieren. Zum anderen besitzt das am
hiufigsten vorkommende Isotop “°Ca einen sogenannten “doppelt-magischen”
Kern.

Astrophysik Aufgrund seines nachweisbaren Vorkommens in fernen Ster-
nensystemen, z.B. in der Beta Pictoris Scheibe, ist das Cat-Ion auch von
astrophysikalischem Interesse [16]. Es wird hierbei benutzt, um aus dem Ver-
héltnis der vorkommenden Linien Abschétzungen iiber Temperatur und Elek-
tronendichte in den entsprechenden astronomischen Objekten durchzufiihren.

1Die verwendeten Ansitze sind: HRWE, STFD, MCDF, SST, TEC, MBPT,MCHF,
HF-RC, MCHF-CV, MCHF+BP und BA.
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Kapitel 2

Die lineare Paulfalle

2.1 Einleitung

Der Nachteil der traditionellen Paulfalle ist die Tatsache, daf die Ionen au-
ferhalb der Fallenmitte durch das Speicherfeld zu einer Bewegung getrieben
werden. Hierbei wire es vorteilhafter, wenn man eine “grofiere Fallenmitte” zur
Verfiigung hitte. Eine Losung hier wurde schon 1964 von Paul [17] erdacht.
In der sogenannten "Rennbahnfalle” wird das Speicherprinzip der klassischen
Paulfalle zum Speichern in nur zwei Dimensionen benutzt, also praktisch ein
Schnitt durch eine klassische Paulfalle gemacht. Eine Speicherung im eigent-
lichen Sinn findet in der verbleibenden dritten Dimension nicht statt. Hier
wird stattdessen die traditionelle Falle sozusagen in die Linge gezogen und zu
einem Speicherring gebogen.

Die Vorteile dieser Speicheranordnung speziell zum Laserkiihlen wurde
erstmals 1991 von Walther [18] genutzt. Hierbei hat man jetzt allerdings
den Nachteil, dafs eine Speicherung in der dritten Dimension nicht stattfindet
und es so zu Rotationen der Ionen im Speicherring kommen kann.

Als Losung fiir dieses Problem schlug Dehmelt 1987 vor, die Speicherung
in der dritten Dimension durch zusétzliche statische Potentiale zu realisieren.
Dadurch ist auch nicht nétig, die Fallenelektroden zu einem Ring auszubilden,
eine lineare Anordnung reicht aus. Somit entspricht eine solche Speicheran-
ordnung dem bekannten Quadrupol-Massenfilter [19] mit einem zusétzlichen
statischen Speicherpotential an den Enden.

Tonenspeicherung in einer solchen Speicheranordnung wurde zum ersten
Mal 1989 von Maleki et al. [20] realisiert. Das statische Potential an den En-
den der Falle wurde hierbei durch jeweils einen Metallstift in der Fallenachse
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Abbildung 2.1: Verschiedene in der Forschung benutzte lineare Fallentypen.

an den Enden der Falle erreicht. Seit diesem ersten Einsatz einer linearen
Paulfalle wird diese bis heute in einer Vielzahl von abweichenden Designs ein-
gesetzt. Wihrend fiir die Speicherung in radialer Richtung die langjihrige
Erfahrung im Bau von Massenfiltern benutzt werden kann, variieren die Me-
thoden zum Anbringen des statischen Endpotentials am Fallenende. Hierbei
benutzte Methoden sind neben den oben erwdhnten Stiftelektroden hyperbo-
lische Elektroden am Fallenende [21], Segmentiereng der Elektroden fiir die
radiale Speicherung in zwei [9] oder drei [22] Elemente sowie ringférmige Elek-
troden auferhalb der Elektroden fiir die radiale Speicherung [23].

2.2 Speicherung in der linearen Falle

Zumindest fiir ein einzelnes Ion existiert in einer idealen linearen Paulfalle kein
Kopplungsmechanismus zwischen der Bewegung in axialer und der in radialer
Richtung. Somit kénnen als Ansatz die Bewegungen in beiden Bewegungs-
richtungen getrennt betrachtet werden.
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Abbildung 2.2: Elektrodenaufbau und Wahl des Koordinatensystems

2.2.1 Speicherung in radialer Richtung

Fiir die Speicherung in radialer Richtung stellt eine lineare Paulfalle nichts an-
deres als einen Quadrupol-Massenfilter dar. Dieser ist seit tiber 40 Jahren [24]
bekannt und dank seines technischen Einsatzes in der Analytik gut erforscht.
Auch die Unterschiede zur klassischen Paulfalle sind eher virtueller Natur, so-
daf hier nur eine Zusammenfassung der fiir Kristallisation, Laserkiihlung und
Spektroskopie relevanten Ergebnisse gegeben wird. Die Zusammenfassung be-
ruht in wesentlichen Teilen auf [19] fiir die exakte Losung und [25] fiir die
adiabatische Ndherung, wo sich auch die entsprechenden Herleitungen finden.

Theorie

Exakte Losung Die Theorie fiir ein ideales Massenfilter geht davon aus,
dafs ein Ion einem elektrischen Potential der Form
22 — g2

& =(U+V-cos) 5.2
0

(2.1)

ausgesetzt ist. Dieses wird durch hyperbolische Elektroden mit Abstand 2rq
(sieche Abbildung 2.2) erzeugt, an denen zwischen beiden gegeniiberliegenden
Elektrodenpaaren die Spannung U + V' - cos 2t anliegt.
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Dies fiihrt fiir das Ion zu folgenden Bewegungsgleichungen:

mji+26(U+V-coth)-W =0 (2.2)
0
my—2e(U+V-coth)-2y? = 0 (2.3)
0

mZ = 0 (2.4)

Hieraus ist ersichtlich, dafs die Bewegungen in den drei Raumrichtungen voll-
standig entkoppelt sind. Ferner folgt aus Gleichung (2.4), dak die Bewegung
entlang der Fallenachse nicht vom Quadrupol-Speicherfeld beeinflufft wird.
Gleichungen (2.2) und (2.3) sind dagegen vom Typ der Mathieuschen Diffe-
rentialgleichungen und werden iiblicherweise durch die Einfiihrung der dimen-
sionslosen Variablen

4eU 2eV
g /2 “ mr3Q?’ 1 mr3 )2 (2:5)
vereinfacht zu
2"+ (a+2q-cos2r)-x = 0 (2.6)
y" —(a+2q-cos2r)-y = 0. (2.7)

Die analytische Losung fiir die Mathieusche Differentialgleichung existiert in
Form einer unendlichen Reihe

+00 +00
r=a - ezﬁ‘r Z 62k62zkr + o' - efzﬁ‘r Z 02k672zk7" (28)

k=—oc0 k=—00

wobei der sogenannte “charakteristische Exponent” 8 nur von a und ¢ abhéngt.
Eine stabile Losung existiert hier nur fiir ein reelles, nicht ganzzahliges 3. Fiir
eine stabile Speicherung miissen sowohl die Bewegung in z- als auch die in y-
Richtung stabil sein. Daraus folgt die in Abbildung 2.2.1 dargestellte Grenze
fiir die Parameter a und ¢, bei denen noch eine stabile Speicherung mdoglich
ist.

Adiabatische Niherung Eine eher anschauliche Herleitung der Ionenspei-
cherung liefert die adiabatische Ndherung. Thr Ansatz besteht darin, die Be-
wegung r(t) des Ions in eine langsame gemittelte Bewegung 7(t) und eine
schnelle, der Frequenz des Speicherfeldes folgende Bewegung p(t) zu zerlegen:

r(t) =7(t) + p(t) (2.9)
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Abbildung 2.3: Speicherbereich

Benutzt man diesen Ansatz, erhilt man als Losung fiir die schnelle Bewegung
p(t) = —po cos Q, (2.10)

wobei pg nur von dem elektrischen Feld am Ort des Ions abhéingt. Fiir die
langsame Bewegung erhilt man

7(t) = 7o cos(wt + 7). (2.11)

Dabei hingen die Phase v und die Maximalamplitude 7y von den Anfangs-
bedingungen ab, wiahrend die Kreisfrequenz der Bewegung von den Speicher-
parametern abhéingt. Den Zusammenhang kann man durch Vergleich mit der
exakten Losung fiir |a] < 1 und ¢ <« 1 ndhern zu

1 q?
=4/ Q. 2.12
w=3 a+ 5 ( )

Setzt man die Gleichungen (2.12) und (2.11) fiir beide Bewegungen ineinander
ein, erhélt man als Gesamtlosung:

r(t) = (1 + \/5% cos Qt) 7o cos(wt + ) (2.13)
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Abbildung 2.4: Bewegung eines Ions nach adiabatischer Ndherung (durchge-
zogene Linie). Bei einem zusitzlichen statischen Dipolpotential findet eine
Auslenkung des Ions von der Mitte und eine Steigerung der Mikrobewegung
statt (gestrichelte Linie).

Diese Bewegung wird im sogenannten Pseudopotentialmodell interpretiert als
eine harmonische Makrobewegung mit Kreisfrequenz w in einem Pseudopo-
tential D = 1/e - mriw?/2 und eine durch das Speicherfeld erzwungene Mi-
krobewegung mit Kreisfrequenz (2, die von der Auslenkung des Ions von der
Fallenmitte abhingt.

Die reale Falle Die reale Falle unterscheidet sich von der idealen Falle fiir
ein einzelnes Ion bei der Speicherung in radialer Richtung durch Abweichun-
gen vom idealen Potentialverlauf (2.1). Diese entstehen in der Praxis durch
Abweichungen von der idealen hyperbolischen Form der Elektroden. Diese
sind i.d.R. nicht durch Unfdhigkeit des Monteurs bedingt, sondern entstehen
aus der Notwendigkeit, auf die Ionen optisch zugreifen zu kénnen. Auch wiirde
eine wirklich ideale Elektrode unendliche Ausmafe einnehmen miissen.
Schon 1961 berichteten v. Busch und Paul von Resonanzstérungen durch
zusitzliche Quadrupolfelder [27]. Bei diesen enthélt der charakteristische Ex-
ponent einen zusitzlichen Imaginirteil und die Bewegung wird instabil. Die
Bedingung dafiir ist, dafs die Frequenz des Speicherfeldes harmonischen Kom-
binationen der Makrofrequenzen Q = nyw, + nyw, entspricht. Dehmelt wies
1967 [25] darauf hin, daf solche parametrischen Anregungen durch anhar-
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monische Anteile des Speicherfeldes verursacht werden. Entwickelt man das
Speicherfeld nach Multipolen, entspricht die Summe N = n, + n, dabei der
Ordnung des Multipolfeldes, welches fiir die parametrische Anregung verant-
wortlich ist. Dehmelt empfiehlt hierzu in [25], Speicherparameter entspre-
chend der Bedingung Q/w, > 10 zu wihlen, um entsprechende parametrische
Anregungen vernachléssigen zu kénnen. Untersuchungen der parametrischen
Anregungen bei lasergekiihlten Ionen [28] in einer klassischen Paulfalle konnte
den Wert 10 als grofite beobachtete Anregung bestéitigen, bei Untersuchungen
an ungekiihlten NJ - Ionen [29] konnten Anregungen bis zur 11. Ordnung
beobachtet werden.

Neuere Untersuchungen zu parametrischen Anregungen [30] zeigen, daf
auch Anregungen bei Frequenzen w = 2w, /n auftreten konnen. Aus dieser
Bedingung folgt allerdings, daf diese Anregungen mit gebrochenen Frequen-
zen nicht durch héhere Ordnungen des Speicherfeldes hervorgerufen werden
konnen. Sie miissen durch ein zusétzliches anliegendes Feld verursacht wer-
den, was in der Praxis z.B. bei zusdtzlichen Storspannungen des Speicherfeldes
geschehen kann.

Eine weitere mogliche Storung sind zusétzliche statische Dipolfelder. Diese
kommen in der Praxis sehr hdufig vor und werden i.d.R. durch Kontaktpoten-
tiale auf den Fallenelektroden hervorgerufen. Thre Wirkung 1aft sich gut am
Pseudopotentialmodell ablesen. Der Mittelpunkt der Oszillation des Ions im
Pseudopotential wird durch die zuséatzliche statische Kraft um r; verschoben.
Man erhilt fiir die Bewegung des Ions:

r= (1 + \/5% cos Qt) (o cos(wt + ) +71) . (2.14)

Da die Mikrobewegung des Ions aber von der Auslenkung vom Fallenmittel-
punkt abhingt, wird sie durch die zusétzliche Auslenkung verstirkt. Dies
stellt auch speziell ein Problem fiir ein gekiihltes Ion dar. Bei diesem wird
durch die Kiithlung zwar die Makrobewegung im Pseudopotential ausgefroren,
durch die Auslenkung vom Fallenmittelpunkt bleibt jedoch eine Mikrobewe-
gung. In der Praxis ist es daher wichtig, entstehende statische Dipolpotentiale
zu kompensieren.

Experiment

Experimente zur Bewegung eines Ions in der Paulfalle sind nur schwer durch-
zufiihren, da die Bewegungen i.d.R. in einem Zeitrahmen von weniger als einer
Mikrosekunde stattfinden. Fiir den optischen Nachweis eines einzelnen Ions,
was zusatzlich durch seine Bewegung stark dopplerverbreitert ist, stehen nicht
genug Photonen zur Verfiigung. Auch kann hier eine Stérung der Bewegung

17



durch den Lichtdruck erfolgen. Fiir Messungen zu dieser Thematik empfehlen
sich eher makroskopische geladene Partikel, deren Bewegungen einige Grofsen-
ordnungen langsamer sind [31].

Um ein geniigend grofses Signal-Rausch Verhéltnis zu erhalten, wurden
bei den folgenden Messungen lasergekiihlte Ionenwolken benutzt. Dabei gibt
es im wesentlichen zwei Abweichungen zur Theorie. Zum einen gibt es einen
Raumladungseffekt, bei dem die Ionen das Speicherfeld durch die Ladung ihrer
benachbarten Ionen abgeschwécht sehen. Zum anderen fiihrt die Laserkiihlung
zu einer Ddmpfung der Bewegung der Ionen.

Speicherbereich und parametrische Anregungen Die Kenntnis des
Speicherbereichs ist von grundlegender Bedeutung fiir die Arbeit mit gespei-
cherten Ionen. Zwar arbeitet man i.d.R. mit immer den selben Speicher-
parametern, die fiir den geplanten Einsatz am giinstigsten sind, jedoch ist
es teilweise unabdingbar, die Speicherparameter wihrend eines Versuches zu
verédndern. So kann es z.B. vorteilhaft sein, nach dem Erzeugen der Ionen die
Speicherparameter an den Rand des Stabilitdtsbereichs zu verschieben, um
unerwiinschte Ionensorten aus der Falle zu entfernen. Auch fiir die geziel-
te Speicherung von Ionen unterschiedlicher Masse, z.B. fiir sympathetisches
Kiihlen, ist eine Kenntnis des Speicherbereichs, auch zur Vermeidung parame-
trischer Anregung, notwendig.

Fiir die Messung des Speicherbereichs wurden Ionen bei Speicherparame-
tern, bei denen eine stabile Speicherung moglich ist, erzeugt. Hierbei wur-
den etwa 10 - 50 Ionen erzeugt, ein Kompromifs zwischen hinreichend groftem
Nachweissignal und Stérungen durch Raumladungseffekte. Der Nachweis der
Tonen erfolgte iiber optische Anregung und Beobachtung der Fluoreszenz. Zur
Verbesserung des spektralen Uberlappes mit dem anregenden Laser-Licht und
damit zur Verbesserung des optischen Signals wurden die Ionen lasergekiihlt.
Nach der Erzeugung der Ionen wurden die Speicherparameter gedndert, bis
ein Tonenverlust eintrat. Die Genauigkeit der Messung der Speicherparameter
war hierbei durch den Wechselspannungsanteil limitiert, der mit einem Oszil-
loskop nur auf etwa 3% genau gemessen werden konnte. Anhand der theore-
tisch vorhergesagten Symmetrie zu dem Speicherparameter a = 0 wurde der
Speicherbereich fiir a > 0 genauer Vermessen und die theoretisch vorherge-
sagte Symmetrie fiir Werte a < 0 nur stichprobenartig iberpriift.

In Abbildung 2.5 sind die experimentell bestimmten Speicherparameter, an
denen ein Ionenverlust auftrat, aufgetragen. Man erkennt eine leichte Verschie-
bung der experimentellen Werte gegeniiber der Theorie zu kleineren Werten
hin fiir den Parameter g. Diese Verschiebung laft sich durch Raumladungsef-
fekte erklaren. Durch die Ladung der benachbarten Ionen wird das auf das Ion
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Abbildung 2.5: Theoretisches Speicherdiagramm und experimentell ermittelte
Speicherparameter a und ¢, bei denen ein Ionenverlust stattfand. Die Wellen-
form der theoretischen Speichergrenzen ist durch die numerische Methode der
Berechnung bestimmt. Die Abweichung der experimentellen Werte von der
Theorie ist durch Raumladungseffekte bedingt.

wirkende elektrische Speicherfeld abgeschirmt. Das effektive Speicherpotential
wird dadurch verringert, der effektive Speicherparameter dadurch verkleinert.
Ferner ist eine deutliche Verschiebung der experimentellen Speichergrenze an
der Grenze des Speicherdiagramms fiir grofere g-Werte zu beobachten. Hier-
bei ist zu vermuten, daft die Speichergrenze durch die sich iiberlappenden
starken parametrischen Anregungen der niedrigsten Ordnungen, also primér
durch den Oktopolanteil des Speicherfeldes, verursacht wird.

Anregung der Makroschwingung Die Anregung der Makrobewegung des
Tons hat verschiedene praktische Einsatzmoglichkeiten:

e Durch eine Beobachtung der aufgehobenen Entartung der Frequenzen
der Makrobewegung in z- und y-Richtung 1aft sich die Grofe eines sta-
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Abbildung 2.6: Dipolanregung der Makrobewegung. Man sieht einen deutli-
chen Einbruch der Fluoreszenz im Resonanzfall durch den geringeren raumli-
chen und spektralen Uberlapp mit dem Laser. Ohne Korrektur der Kontaktpo-
tentiale an den einzelnen Elektroden erkennt man eine deutliche Aufspaltung
in z- und y-Bewegung (schwarze Kurve). Nach einer Korrektur zur Verrin-
gerung der Mikrobewegung (graue Kurve) ist immer noch ein verbleibendes
statisches Quadrupolpotential zu erkennen.

tischen Quadrupolfeldes bestimmen und gegebenenfalls minimieren.

e Die Beobachtung der Frequenz der Makrobewegung erlaubt das Masse-
Ladungs-Verhéltnis der gespeicherten Ionen zu bestimmen. Dies ist bei
der gleichzeitigen Speicherung mehrerer Ionensorten interessant. So las-
sen sich z.B. unerwiinschte gespeicherte Ionensorten identifizieren, um
eine Erzeugung in Zukunft zu verhindern.

e Im Vergleich mit den eingestellten Speicherparametern lassen sich
Raumladungseffekte abschétzen

In Abbildung 2.6 sind Messungen der Makrobewegung dargestellt, die zur
Untersuchung von statischen Storpotentialen auf den Fallenelektroden durch-
gefithrt wurden. Die Anregung der Makrobewegung erfolgte hierbei durch
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ein zuséatzliches Dipolfeld. Hierzu wurde die Dipolkomponente bei dem Anle-
gen der Anregungsspannung an eine der vier Speicherelektroden genutzt. Der
Nachweis einer resonanten Anregung der Ionen erfolgte durch Beobachtung der
Fluoreszenz einer lasergekiihlten Ionenwolke. Im Falle einer Resonanz nimmt
die Ionenwolke Energie auf und weitet sich auf. Dadurch verschlechtert sich
sowohl der spektrale als auch der riumliche Uberlapp mit dem anregenden
Laser. Dies fiihrt zu einer Verringerung der Fluoreszenz.

Im Falle der schwarzen Mefskurve war kein statisches Potential an die
Fallen-Elektroden angelegt worden. Die Aufspaltung der Resonanzen wird
hierbei durch Kontaktpotentiale auf den Elektroden hervorgerufen. Die Kon-
taktpotentiale entstehen durch Kalziumablagerungen auf den Kupferelektro-
den. Die an allen vier Elektroden unterschiedlichen Potentiale resultieren so-
mit in einem Dipolfeld, das zu einer Auslenkung des Bewegungsmittelpunktes
der Ionen von dem Fallenmittelpunkt fiihrt, und einem Quadrupolfeld. Dies
fithrt zu einem a # 0, welches in z- und in y-Richtung ein unterschiedliches
Vorzeichen hat. Hierdurch spaltet sich die Frequenz der Makrobewegung in
z- und in y-Richtung auf.

Im Falle der grauen Mefkurve war versucht worden, die Kontaktpotentia-
le durch zusétzliche statische Potentiale an zwei benachbarten Elektroden zu
kompensieren. Als Kriterium war hierbei die Auslenkung der Tonen vom Fal-
lenmittelpunkt genommen worden. Man erkennt am geringeren Abstand der
Resonanzen, daf dadurch auch das statische Quadrupolfeld reduziert, aber
noch nicht eliminiert wurde.

Eine Messung der Anregung der Oszillation an einem einzelnen Ion mit
nur geringen Anregungsamplituden stellt eine wesentlich genauere Methode
zur Bestimmung der Anregungsfrequenz zur Verfiigung. Hierfiir wird direkt
die Ortsamplitude des Ions mit einer ICCD-Kamera beobachtet (siche Ab-
bildung 2.9). Im Experiment zeigte sich allerdings, dafs mit dieser Methode
keine stabile Anregung der Makrofrequenz beobachtet werden konnte. Grund
hierfiir ist die mangelnde Stabilitdt der Amplitude des Speicherfeldes, die nur
etwa 102 betrigt.

Messung der Mikrobewegung Die Mikrobewegung stellt eine vom Spei-
cherfeld getriebene Bewegung der Ionen dar. Sie ldft sich dadurch im Gegen-
satz zur Makrobewegung auch nicht durch Kiihlung ausfrieren. Sie verschwin-
det nur auf der Fallenachse, wo auch das Speicherfeld verschwindet. Daher
stellt sie fiir Versuche, wo ein ruhendes Ion benétigt wird, ein Problem dar,
falls das Ion durch statische Storpotentiale von der Fallenachse ausgelenkt
ist. Gleichzeitig stellt sie dadurch aber auch ein gutes Maf fiir eine statische
Auslenkung von der Fallenachse dar.
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Abbildung 2.7: Messung der Mikrobewegung. Aufgetragen sind die Haufig-
keiten der Zeiten zwischen dem Start einer Speicherfeldoszillation und dem
Eintreffen eines Photons am Detektor. Die Fluoreszenz ist iiber die Doppler-
verschiebung an die Bewegung der Ionen gekoppelt, wodurch eine Oszillation
der Fluoreszenz entsprechend der Mikrobewegung beobachtbar ist. In der
oberen Messung wurden keine Korrekturspannungen angebracht, in der un-
teren Messung wurde die Auslenkung der Ionen von der Fallenachse durch
zusatzliche statische Potentiale ausgeglichen.

Die Mikrobewegung unterscheidet sich nun von der Makrobewegung da-
durch, daf sie eine feste und fiir jedes Ion gleiche Phasenbeziehung zum Spei-
cherfeld hat. Dies ermdglicht es, bei einem zum Speicherfeld phasenstarren
Nachweis mehrere Messungen zu summieren, um ein hinreichendes Signal zu
erhalten. In der in Abbildung 2.7 dargestellten Messung wurde phasenstarr
zum Speicherfeld die Zeit gemessen, die bis zum Eintreffen eines Photons am
Detektor verging. Die Haufigkeiten der gemessenen Zeiten sind in Abbildung
2.7 dargestellt. Man erkennt deutlich eine Oszillation. Die Frequenz der Os-
zillation entspricht genau der Frequenz des Speicherfeldes.

Dadurch, daf der zur Anregung der Ionen verwendete Laserstrahl nicht
genau senkrecht zur radialen Bewegungsrichtung steht, ”sieht” das Ion durch
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seine radiale Bewegung eine Dopplerverschiebung. Dies fiihrt dazu, dafs der
spektrale Uberlapp und dementsprechend die Absorptionswahrscheinlichkeit
fiir ein Photon zusammen mit der Bewegung des Ions oszilliert.

Bei einem lasergekiihlten einzelnen Ion oder einer Ionenkette entsteht die
Mikrobewegung nur durch die Auslenkung der Ionen von der Fallenachse durch
statische Storpotentiale. Hier konnte auch im Experiment die beobachtete Os-
zillation durch Korrekturpotentiale zum Verschwinden gebracht werden. Fiir
einen effektiven Einsatz dieser Technik darf der Winkel zwischen anregendem
Laserstrahl und Fallenachse nicht zu klein sein, da die Mefzeit pro Korrektur-
zyklus sonst zu grof wird. Fiir eine typische wie in Abbildung 2.7 dargestellte
Messung betrug die Mefzeit etwa 20 Minuten bei einem typischen Winkel
zwischen Laserstrahl und Fallenachse von etwa 5°.

2.2.2 Speicherung in axialer Richtung

Fiir die Speicherung in axialer Richtung l4ft sich nur schwer eine einheitliche
Theorie angeben, da sich fiir eine lineare Falle keine einheitliche Form der
Elektroden zum Erzeugen des Speicherfeldes durchgesetzt hat. In der Litera-
tur [20, 23, 32] wird i.d.R. nur die Aussage getroffen, daf sich am Ort der Ionen
in guter Nidherung in axialer Richtung ein statisches, harmonisches Potential
befindet. Mit diesem Ansatz findet sich in [9] die im folgenden dargestellte
Beschreibung fiir die Speicherung mit zusétzlichem statischen Potential.

Theorie

Fiir die Speicherung in axialer Richtung wird an den Enden der Falle ein
statisches Potential erzeugt, das in der Falle niherungsweise als harmonisches
Potential der Form
U 1
o =" <22 — - (2 + y2)> (2.15)
2 2
vorliegt. zp ist dabei die halbe Linge der Falle in axialer Richtung, x ein
Faktor, der von der Geometrie der Elektroden abhéngt, die das statische Spei-
cherpotential erzeugen, und U die an den Elektroden anliegende Spannung.
Dieses Potential fiihrt zu einer harmonischen Schwingung des Ions mit der

Kreisfrequenz
[2kqU
Wy = /<;q2 . (2.16)
mzg

Zu beachten ist, daf das statische Speicherpotential auch eine Komponente
in radialer Richtung hat, die ”anti-speichernd” wirkt. Im Pseudopotential-
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modell entsteht dadurch folgendes Speicherpotential in radialer Richtung:

1
o, = 2% <wf - §w§> (z* +y?) (2.17)

Dadurch wird die in Abschnitt 2.2.1 angegebene Kreisfrequenz der Makrobe-
wegung w, reduziert zu einem Wert

1

w, =\|wZ — §w§ (2.18)

Anharmonisches Speicherpotential In der oben genannten Theorie wird
davon ausgegangen, dafs am Ort der Ionen ein hinreichend harmonisches sta-
tisches Potential befindet. Die Auswirkungen héherer Ordnungen am Spei-
cherfeld auf die Harmonizitit der Bewegung nehmen jedoch zu, je weiter man
vom Mittelpunkt der Falle entfernt ist. Fir lingere Ionenkristalle kann der
Abstand der dufseren Ionen vom Fallenmittelpunkt so grofs werden , daf die
Annahme eines hinreichend harmonischen Potentials nicht mehr zu halten ist.
Bei einem anharmonischen Speicherpotential sind folgende Merkmale fiir die
Bewegung der Ionen zu erwarten:

e Es entstehen Seitenbinder mit einem ganzzahligen Vielfachen der
Grundfrequenz der axialen und radialen Schwingung.

e Die Grundfrequenz der Osrzillation verschiebt sich proportional zum
Quadrat der Schwingungsamplitude.

o Bei erzwungenen Schwingungen wird die Resonanzform asymmetrisch
und ihr Maximum verschiebt sich. Bei starker Anharmonizitdt kommt
es zu Hystereseeffekten.

Experiment

Speziell fiir den geplanten Aufbau eines Quantengatters nach [11] ist die Bewe-
gung der Ionen in axialer Richtung von besonderer Bedeutung. Hier dient die
quantisierte Energie der axialen Schwingung der Ionen als Trager der Quanten-
Bit Informationen.

Die Kenntnis des axialen Speicherpotentials kann auch zur Bestimmung
des Abstandes der Ionen benutzt werden. Eine Kenntnis des Ionenabstandes
bis auf Bruchteile der optischen Wellenldngen genau ist fiir Messungen zu
kooperativen Effekten von mehreren Ionen [46] notig.
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Abbildung 2.8: Messung der radialen Schwingungsfrequenz in Abhangigkeit
von der axialen Schwingungsfrequenz. Die Frequenzen der Schwingungen in
beiden Richtungen wurden durch die Anregungsfrequenzen in einem elektri-
schen Dipolfeld an einem Ion gemessen. Ein Anpassen von Gleichung (2.18)
ergibt ein w, = 27 - 333,7(2) kHz, die Berechnung von w, anhand der einge-
stellten Speicherparameter in adiabatischer Naherung liefert w, = 27 - 327(2)
kHz.

Messung des radialen Speicherpotentials Eine experimentelle Uber-
priifung von Gleichung (2.18) (siche Abb. 2.8) ergibt im Rahmen der Mef-
genauigkeit eine gute Ubereinstimmung. Allerdings zeigt sich auch, daf auf-
grund des in der Praxis verwendeten Grofenverhiltnisses von axialer zu ra-
dialer Frequenz die Reduktion des radialen Speicherpotentials praktisch ver-
nachlissigbar ist.

Zur Messung der Schwingungsfrequenzen in radialer und in axialer Rich-
tung wurde ein einzelnes Ion lasergekiihlt gespeichert und mit einer ICCD-
Kamera beobachtet. Zur Anregung der Schwingungen wurde diagonal zur
Fallenachse ein elektrisches Dipolfeld angelegt und dessen Frequenz durch-
gefahren. Eine Anregung der Schwingung des Ions in radialer oder axialer
Richtung konnte durch die ICCD-Kamera beobachtet werden. Die Mitte der
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Abbildung 2.9: Anregung der Schwingungsfrequenzen eines einzelnen Ions.
Die Fallenachse verlduft im Bild horizontal. Das angelegte elektrische Dipol-
feld verlduft diagonal zur Fallenachse, um die Schwingungen in beiden Rich-
tungen anregen zu konnen. Das auferhalb einer Resonanzfrequenz ruhende
Ton (Bild Mitte) schwingt beim Erreichen der jeweiligen Resonanzfrequenz
axial (Bild links) bzw. radial (Bild rechts) auf.

Anregungsfrequenz der Schwingung des Ions konnte damit auf 1 kHz genau
bestimmt werden.

Prizisionsmessung des axialen Speicherpotentials Zur prizisen Mes-
sung der Anregung der axialen Schwingung wurde die Ortsamplitude eines
lasergekiihlten einzelnen Ions in Abhéngigkeit der Anregungsfrequenz gemes-
sen. Die Anregung des Ions erfolgte durch ein diagonal zur Fallenachse ange-
brachtes elektrisches Dipolfeld. Dazu wurde eine Hochfrequenz-Spannung an
eine der Endelektroden der Falle angebracht. Die Messung der Ortsamplitude
erfolgte aus einem 2 s gemittelten Bild der ICCD-Kamera. Als Amplitude
wurde die Halbwertsbreite der rdumlichen Intensititsverteilung gewertet.
Fiir das Ion erwartet man in axialer Richtung eine Bewegung entsprechend
einem angeregten, gedampften harmonischen Oszillators. Die Ddmpfung er-
folgt hierbei durch die Laserkiihlung. Dementsprechend erwartet man fiir
das Quadrat der Ortsamplitude eine Frequenzabhingigkeit entsprechend ei-
ner Lorentzkurve. Dies entspricht gut dem experimentellen Ergebnis (siehe
Abbildung 2.10). Haufiger beobachtete Abweichungen einiger Mefpunkte in
der Resonanz sind vermutlich durch Stofe mit Restgasatomen zu erkléren.
Fiir kleine Anregungsamplituden bis zu 120 mV erbrachte dieses Verfahren
Genauigkeiten zur Bestimmung der Anregungsfrequenz von 10~*. Bei grofe-
ren Anregungsamplituden ist in der Resonanz die Fluoreszenz pro Bildpunkt
zu gering, um eine zuverlassige Bestimmung der Ortsamplitude durchfithren
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Abbildung 2.10: Anregung der axialen Schwingung eines einzelnen Ions. Die
Amplitude des diagonal an die Fallenelektroden angebrachten elektrischen Di-
polfeldes betrug 80 mV. Die Anpassung einer Lorentzkurve (schwarze Linie) an
das Quadrat der Ortsamplitude (graue Kreise) erbrachte eine Mittenfrequenz
der Resonanz von 69496(9) Hz. Die Halbwertsbreite der Resonanz betrigt
676(28) Hz.

zu konnen. Die dabei gemessenen Halbwertsbreiten der Resonanz waren klei-
ner als 1 kHz. Eine Messung der Abhéngigkeit der Halbwertsbreite von der
Laserkiihlung war nicht mdoglich, da auch bei einer Verstimmung des Kiihlla-
sers die Fluoreszenz zu gering wurde, um eine zuverlissige Bestimmung der
Ortsamplitude durchfiihren zu kénnen.

Messung des Ionenabstandes Zur Bestimmung des axialen Abstandes
zweler Ionen wurden die Anregungsfrequenzen der axialen Schwingung der
Tonen bei verschiedenen axialen Potentialtopfen bestimmt. Die Bestimmung
der Resonanzfrequenz erfolgte iiber die Ortsamplitude analog zu der oben
beschriebenen Methode fiir ein Ion. Die Resonanzfrequenz der Ionen konnte
auch fiir zwei Ionen mit einer Genauigkeit von 10~* bestimmt werden.

Der Abstand d der beiden Ionen mit Masse m und Ladung e ergibt sich
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Abbildung 2.11: Vergleich des gemessenen Ionenabstandes mit dem aus der
Anregungsfrequenz errechneten Ionenabstand. Da die Absténde der Nach-
weisoptik nicht genau bekannt sind, wurde die Vergréferung der Optik als
freier Parameter angepaft. Ein Bildpixel entspricht 613(6) nm.

hierbei aus der Gleichgewichtslage von abstoflender Coulombkraft und riick-
treibender Kraft des Speicherpotentials mit Resonanzfrequenz v:

1 e? 1
—m(2mv)?d = . 2.19
2m( ) dmey d? ( )
= d o -3 (2.20)
= _— v .
8m3egm

Eine experimentelle Uberpriifung dieses Zusammenhanges stimmt fiir verschie-
dene axiale Speicherpotentiale gut iiberein (siehe Abbildung 2.11). Fiir typi-
sche Speicherpotentiale ergeben sich Abstdnde der Ionen in der Grofenord-
nung von 30 um. Bei einer Genauigkeit von 10~* entpricht dies einer Genau-
igkeit von 3 nm. Fiir eine Messung zu kooperativen Effekten [46] wire eine
Genauigkeit von etwa einem 1/10 der Wellenléinge des Uberganges nétig, beim
CaT-Ion also 73 nm, soda® diese Methode sehr gut geeignet ist.
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Abbildung 2.12: Anregung der axialen Schwingung mit unterschiedlichen Am-
plituden. Die Amplituden der angelegten Spannung betrugen 1,25 V (hell-
grau) , 250 mV (mittelgrau) und 50 mV (schwarz dargestellte Messung). Beim
Erreichen der Resonanzfrequenz nimmt die Fluoreszenz durch den geringeren
spektralen Uberlapp mit dem Laser ab. Bei einem anharmonischen Speicher-
potential wire eine Verschiebung der Resonanzfrequenzen zu erwarten.

Messung der Anharmonizitdt Aufgrund desi.d.R. stark anharmonischen
statischen Potentials zur Speicherung in axialer Richtung ist die Frage, ob das
Speicherfeld am Ort der Ionen wirklich "hinreichend harmonisch” ist, von
Bedeutung. Fiir eine Messung hierzu bieten sich Untersuchungen der oben
genannten Eigenschaften von anharmonischen Schwingungen an.

Die Messung der Linienform der Anregung fiir kleine Anregungsamplitu-
den brachte keine Anzeichen fiir nichtlineare Effekte. Fiir grofere Anregungs-
frequenzen war eine quantitative Bestimmung der Schwingungsamplitude der
Tonen nicht moglich. Auch durch die Messung der Gesamtfluoreszenz an laser-
gekiihlten Ionen ist die Bestimmung der Linienform nur schwer realisierbar,
da hier sowohl die Ddmpfung durch die Laserkiihlung nicht konstant ist, als
auch die Gesamtfluoreszenz nicht linear von der Ortsamplitude abhingt.

Einfacher ist jedoch die Messung der Resonanzfrequenz. Fiir kleinere An-
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regungsamplituden liefs sich im Rahmen der Driftstabilitit der Speicherspan-
nungen keine Abhéngigkeit der Resonanzfrequenz von der Anregungsamplitu-
de nachweisen. Durch Messung der Fluoreszenz ldfit sich jedoch sehr einfach
das Maximum der Resonanz bei grofieren Anregungsamplituden messen. So-
mit bieten sich zur Messung von anharmonischen Einfliissen die Messungen
von der Verschiebung der Resonanz bei verschiedenen Schwingungsamplituden
sowie von Seitenbidndern an.

Zur Messung der Verschiebung der Resonanzfrequenzen bei verschiedenen
Schwingungsamplituden der Ionen wurde die Fluoreszenz von einem laserge-
kiihlten Ionenkristall bei einer Anregung durch ein elektrisches Dipolpoten-
tial beobachtet. Verdndert man die Anregungsfrequenz, kann man bei Er-
reichen der Resonanz eine Abnahme der Fluoreszenz beobachten. Diese ist
durch einen geringeren spektralen Uberlapp der Laserfrequenz mit den Io-
nen bedingt. Wiederholt man die Messung mit einer héheren Amplitude der
Anregung, ist eine Verschiebung der Resonanzfrequenz bei anharmonischem
Speicherpotential zu erwarten. Dies konnte im Experiment nicht beobachtet
werden (sieche Abbildung 2.12). Dies 14t auf eine hinreichend kleine Anhar-
monizitét des Speicherfeldes schliefsen. Allerdings ist hierbei die Anregungam-
plitude fiir eine solche Messung schnell an ihrem Maximalwert angekommen,
an dem die Ionen nicht mehr gespeichert werden kénnen.

30



Kapitel 3

Optische Linienform

Die Kenntnis der Linienform ist fiir die Spektroskopie von essentieller Bedeu-
tung, da hieraus die Lage der Resonanz bestimmt wird. Auch fiir quanten-
optische Untersuchungen kénnen aus der Linienform wichtige Informationen,
wie z.B. liber die Temperatur der beteiligten Teilchen, gezogen werden.

Die Linienform einer gespeicherten Ionenwolke unterscheidet sich von dem
Voigtprofil bei Gasen durch die unterschiedliche Geschwindigkeitsverteilung
[35]. Wihrend man bei Gasen von einem Ensemble von Atomen mit konstan-
ten Geschwindigkeiten ausgeht, bei dem die Geschwindigkeiten der Maxwell-
verteilung gehorchen, besteht eine gespeicherte Ionenwolke aus harmonischen
Oszillatoren. Hierbei folgt nur die Maximalgeschwindigkeit der Oszillationen
der Maxwellverteilung.

Eine weiterer Unterschied zu einem Voigtprofil entsteht beim Kalzium Ion
durch sein A-férmiges 3-Niveau-System. Hierbei kann es je nach Verstimmung
der anregenden Laser zu optischem Pumpen bestimmter Geschwindigkeits-
klassen kommen. Zusétzlich gibt es noch den Effekt der sogenannten "Dunkel-
resonanz”, ndmlich Einbriiche in der Fluoreszenz aufgrund einer koh#renten
Uberlagerung von Grund- und metastabilem Zustand [36].

3.1 Beschreibung mittels Dichtematrixformalis-
mus
Die in [36] aufgestellte Theorie iiber Dunkelresonanzen fiir schwache Laserlei-

stung an Atomen mit konstanter Geschwindigkeit wird in [35] fiir gespeicherte
Tonen mit der dort iiblichen hoheren Laserleistung erweitert:
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N Laser b

Abbildung 3.1: Das in der Simulation angenomme 3-Niveau-System. Die Zer-
fallsraten des Systems durch spontane Emission sind gegeben durch I'sy, a3
und T'3;. Die Ubergangsraten durch die stimulierte Emission und Absorption
sind 721 = 712 und 723 = 732. Die Resonanzfrequenzen der Ubergiinge sind v,
und v35. Der Ubergang |1) — |2) wird durch Laser a getrieben, der Ubergang
|3) = |2) durch Laser b.

Hierbei wird von einem harmonisch oszillierenden Ion mit konstanter Ma-
ximalgeschwindigkeit ausgegangen, dessen A-formiges 3-Niveau-System (siehe
Abb. 3.1) durch folgendes Differentialgleichungssystem der Dichtematrix be-
schreiben wird. Die Diagonalelemente der Matrix pi1, p22 und ps3 bezeich-
nen dabei die Besetzung der Zustinde |1), |2) und |3). Die Zerfallsraten des
Systems durch spontane Emission sind gegeben durch I'y;, I's3 und I's;. Die
Ubergangsraten durch die stimulierte Emission und Absorption sind y21 = 12
und 723 = 732- Die Resonanzfrequenzen der Ubergéinge sind v12 und v3s. Der
Ubergang |1) — |2) wird durch Laser a getrieben, der Ubergang |3) — |2)
durch Laser b.

p11 = vi2lmpia +Ti2(1 — p11 — p33) + 2713p33
P33 = va3lmpss + Ta2(1 — p11 — p33) + 2713p33
i v

Imp12 = — (V12 — I/a?o cos(wt)) Rep12 — 7121mp12

—v23(2p11 + p33 — 1)/2 — y12Repi13/2
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. U,
Rep12 = (V12 — I/a?o cos(wt)) Imp12 — 712Rep12 + ’)/23Imp13/2

Impss = - (1/23 - l/b%o cos(wt)) Repss — v23lmpss
—Y23(2p11 + p3s — 1)/2 — m2Repi3 /2

Repsy = (1/23 — VbU_co cos(wt)) Impss — v32Reps2 + y12Imp3/2

Imp;3 = - (1/12 — Va3 — (Vg — l/b)%o cos(wt)) Repis — v13Impo
+7v12Reps2/2 — y23Repi2/2

Repsy = (1/12 — Va3 — (Vg — Vb)U_co cos(wt)) Impi3 — v13Repi12
+v12Reps2/2 + y23Repi2/2

P22 = —p11— P33 (3.1)

Zur Losung des Differentialgleichungsystems wurde die 27 /Q-Periodizitat der
stationdren Losung ausgenutzt und damit die Fourierkoeffizienten numerisch
berechnet. Als Ergebnis wurde hierbei ein starker Einflufs der oszillatorischen
Bewegung der Ionen auf die Linienform festgestellt (siehe [35]).

Mit dieser Methode ist es allerdings nicht moglich, zeitaufgeldste Aussagen
iiber die stattfindenden optischen Ubergiinge zu treffen. Daher wurden folgen-
de Simulationen durchgefiihrt, die durch die Moglichkeit der zeitaufgelosten
Beobachtung der Ubergiinge eine anschaulichere Erkliirung der Linienform lie-
fern. Durch die zeitaufgeloste Beobachtung kann dieser Formalismus auch fiir
die Simulation des Impulsiibertrages auf das Ion genutzt werden (siehe Kapitel
4).

3.2 Monte-Carlo Simulation

Eine Monte-Carlo Simulation fiir die Linienform eines Ions mit 3-Niveau-
System ermdoglicht es im Vergleich zum Dichtematrixformalismus, die auftre-
tende Fluoreszenz in Abhingigkeit von aktueller Geschwindigkeit und Ort des
Tons zu bestimmen. Dies ermdglicht eine bessere Identifikation der physikali-
schen Vorgénge, die fiir das Auftreten der Linienform verantwortlich sind.

3.2.1 Ansatz

Zur Simulation des Verhaltens eines Ions unter Anregung von Lasern wird
fiir Zeitintervalle At “gewtirfelt”, ob ein optischer Ubergang stattfindet. Die
Zeitintervalle At sind dabei kurz gegen die vorkommenden Zeitperioden wie
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z.B. Lebensdauern oder Schwingungsperioden. Ort und Geschwindigkeit des
Tons wird dabei fiir jedes Zeitintervall neu berechnet.

Ubergangswahrscheinlichkeiten

Die Wahrscheinlichkeit P;;, dafs bei einem Ion mit Geschwindigkeit v bei ei-
ner natiirlichen Zerfallsrate I';; und Sattigungsparameter S;; eine stimulierte
Absorption oder Emission zwischen Niveau ¢ und j stattfindet, betrigt:

(>2;Ty)?

Pij = CR—
(Vij - (1 + %) VLaser) + Fij

Die Wahrscheinlichkeit fiir eine spontane Emission zwischen Niveau i und j
betrégt:
Py =Ty - At (3.3)

Dunkelresonanzen Fiir die Wahrscheinlickeit, daf eine kohirente Uberla-
gerung zwischen Niveau ¢ und k mit Zwischenniveau j eintritt, existiert in der
Literatur kein analytischer Ausdruck.

Zwar wird flir den Vergleich der Linienstirken verschiedener Dunkelreso-
nanzen die Wahrscheinlichkeit des 2-Photonen Uberganges eingesetzt [39)], fiir
die bei ndherungsweise resonanter Einstrahlung [38] gilt:

Ti/2
4m? (vij — (14 %) Voaserr — Vij + (1 +2) VLaser2)2 + (Lin/2)?
TyTjk - SijSyn - At
1
‘ 21 (vij — (14 %) vLasert) + 0035
1

Py =

2

+ : 34
27T(ij - (]. + %) VLaserZ) + Zrkj ( )

Aber diese Wahrscheinlichkeit ist fiir kleine Sattigungsparameter immer noch
deutlich geringer als die Wahrscheinlichkeit fiir die erlaubten 1-Photonen
Ubergiinge, so daf hierdurch die aus dem Dichtematrixformalismus vorher-
gesagten Besetzungswahrscheinlichkeiten nicht erreicht werden koénnen.
Numerisch ist es jedoch moglich, aus dem Dichtematrixformalismus die
Ubergangswahrscheinlichkeit fiir eine feste Verstimmung der Laser und eine
feste Osrzillation des Ions zu berechnen. Fiir eine Simulation eines Laser-
gekiihlten Ions mit dem daraus entstehenden grofsen Parameterraum sprengt
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diese Methode jedoch die zur Verfiigung stehende Rechenkapazitét. Daher
wurde fiir die folgenden Simulationen das Auftreten der Dunkelresonanz ver-
nachléssigt.

Die Bewegung des Ions

Die Bewegung des Ions kann je nach Speicherpotential berechnet werden, z.B.
eine harmonische Schwingung fiir die axiale Bewegung in einer linearen Paul-
falle oder eine Bewegung nach Gleichung 2.13.

Zu beachten ist hierbei, daft die benutzten Oszillationsfrequenzen deutlich
kleiner als die Ubergangsraten sein miissen. Anderenfalls miikte ein Ansatz
mit Seitenbadndern gewahlt werden.

Frequenzbreite der Laser

Die im Rahmen dieser Arbeit benutzten Laser haben eine Frequenzbreite von
typisch einigen MHz. Diese l&ft sich sehr gut in der Monte-Carlo Simulation
beriicksichtigen. Die Breite der Laser ist zwar im Vergleich mit der in der Dun-
kelresonanz auftauchenden natiirlichen Linienbreite des metastabilen Niveaus
viele Ordnungen grofer. Sie spielt jedoch fiir die Simulation der erlaubten
Uberginge keine Rolle.

Daher wurde in den folgenden Simulationen zur Einsparung von Rechenzeit
die Frequenzbreite der Laser vernachléssigt.

3.2.2 Simulationen fiir ein Cat Ion

In den folgenden Simulationen wurden die Fluoreszenz des 4P /5-4S; /o Uber-
ganges eines einzelnen Ca™-Tons in Abh#ngigkeit der Frequenzverstimmung
des Lasers zur Resonanz bestimmt, der diesen Ubergang anregt. Dies ist auch
die in der Praxis am h&ufigsten durchgefithrte Messung.

Fiir die Simulation wurde Ca® als 3-Niveau System gewiihlt, um einen
Vergleich mit den Mefiergebnissen zu ermdoglichen. Die Resultate sollten sich
jedoch leicht auf jedes beliebige A-formige 3-Niveau System iibertragen lassen.

Variiert wurden hierbei Oszillationsamplitude des Ions sowie die Frequenz
des den 3D3/5-4Py /5 Ubergang treibenden Riickpumplasers. Dies sind die
Parameter, die im Experiment einfach verdndert werden kénnen.

Die Kenntnis der Wirkung dieser Parameter auf die Fluoreszenz ist fiir die
Interpretation experimenteller Ergebnisse von Bedeutung. Im Experiment ist
es nicht moglich, die Oszillationsenergie eines Ions wahrend der Spektroskopie
konstant zu halten. Hier bewirkt jedes interagierende Photon eine Anderung
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der Oszillationsenergie des Ions. Es ist somit schwer zu entscheiden, ob eine
gemessene Fluoreszenzinderung auf einer Energieinderung des Ions beruht.

Linienform fiir verschiedene Energien

Betrachtet man die Fluoreszenz eines einzelnen oszillierenden Ions fiir unter-
schiedliche Energien des Ions (siche Abbildung 3.2), fallen zwei Eigenschaften
auf:

Zum einen ist schon fiir sehr geringe Bewegungsenergien des Ions eine deut-
liche Reduktion der Fluoreszenz gegeniiber dem ruhenden Ion zu beobachten.
Zum anderen stellt man fest, daf fiir steigende Energie des Ions das Fluores-
zenzmaximum bei groferen Laserverstimmungen auftaucht. Dies ist das zu
erwartende Verhalten fiir einen harmonischen Oszillator, da hier grofere Ge-
schwindigkeiten dominieren. Fiir diese Geschwindigkeiten ist die resultierende
Dopplerverschiebung bei entsprechender Laserverstimmung kompensiert. Die
auftretende Fluoreszenz bei einem Ion mit groferer Energie ist an den Flan-
ken grofer als bei einem ruhenden Ion, so dafs bei einem realen Laserscan an
einem Ion mit steigender Rotverstimmung und damit steigender Temperatur
des Tons ein Ansteigen der Fluoreszenz zu erwarten ist.

Verstimmung des Riickpumplasers

Betrachtet man die Linienform fiir unterschiedliche Verstimmung des Riick-
pumplasers im Vergleich zur Resonanz (sieche Abbildung 3.3), stellt man grofe
Unterschiede im Verhalten eines ruhenden Ions und eines stark oszillierenden
Tons fest.

Bei einem ruhenden Ion ist ein fast komplettes Ausbleiben der Fluoreszenz
bei einer Verstimmung des Riickpumplasers zu beobachten. Dies lafst sich
durch ein groferes optisches Pumpen in das metastabile Niveau erkléren, da
der Riickpumplaser auffer Resonanz ist.

Bei einem stark oszillierenden Ion hingegen ist kein Riickgang der Fluo-
reszenz im gesamten Bereich zu beobachten. Der Grund hierfiir ist, daf die
Dopplerverschiebung des Ions wéihrend einer Oszillation den gesamten Fre-
quenzbereich iiberstreicht und somit ein Riickpumpen aus dem metastabilen
Niveau unabhingig von der genauen Frequenz des Riickpumplasers erfolgen
kann.
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Abbildung 3.2: Simulierte Fluoreszenz des 4P /5-4S; /o Uberganges in Ab-
hiingigkeit von der Frequenzverstimmung des diesen Ubergang anregenden
Lasers fiir ein einzelnes gespeichertes Ca*-Ion. Der Riickpumplaser auf dem
3D3/5-4P1 /5 Ubergang ist dabei genau in Resonanz. Beide Laser werden kol-
linear eingeschossen. Das Ion oszilliert dabei in einem harmonischen Potential
mit einer Frequenz von 50 kHz mit verschiedenen Bewegungsenergien ( schwar-
ze Kurve: 0K = vy = Om/s, hellgraue Kurve: 10mK = vy = 1,4m/s, graue
Kurve: 100K = vg = 144m/s). Beide Laser sind dabei gerade in Séttigung
(Sattigungsparameter S = 1). Im oberen Bild ist mit anderer Skalierung ein
Vergleich eines ruhenden Ions (schwarze Kurve) mit einem heiffen Ion (100K
= vp = 144m/s, graue Kurve) zu sehen. Die Fluorenzenz des heifsen Ions
ibersteigt dabei bei groferen Laserverstimmungen die des ruhenden Ions.
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Abbildung 3.3: Einfluft der Verstimmung des Riickpumplasers. Zu sehen ist
die simulierte Fluoreszenz des 4P, /5-4S; /o Uberganges in Abhingigkeit von
der Frequenzverstimmung von Laser « fiir ein einzelnes gespeichertes Ca* Ion.
Laser b ist dabei einmal genau in Resonanz (schwarze Kurve) und einmal um
-100MHz gegen die Resonanz verstimmt (graue Kurve). Beide Laser werden
kollinear eingeschossen. Im oberen Bild ruht das Ion, im unteren oszilliert es
in einem harmonischen Potential mit einer Frequenz von 50 kHz, die maximale
Geschwingkeitsamplitude betrégt v9 = 144 m/s. Beide Laser sind gerade in
Sattigung (Sattigungsparameter S = 1). Wéhrend beim ruhenden Ion die
Fluoreszenz bei einer Verstimmung des Riickpumplasers praktisch komplett
verschwindet, ist bei dem oszillierenden Ion im Rahmen des Rauschens kein
Effekt der Verstimmung des Riickpumplasers zu beobachten.
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Kapitel 4

Laserkuhlen in der Paulfalle

Den Stellenwert, den Laserkiihlen allgemein in der Physik hat, wurde 1997 mit
dem Nobelpreis in Physik fiir Steven Chu, Claude Cohen-Tannoudji und Wil-
liam D. Phillips "fiir die Entwicklung von Methoden, um Atome mit Laserlicht
zu kiithlen und zu speichern” verdeutlicht.

In der Fallenphysik ist Laserkiihlen speziell fiir hochgenaue Spektroskopie
im optischen Regime und fiir quantenoptische Untersuchungen eine unver-
zichtbare Methode. Hochgenaue Spektroskopie im optischen Regime findet
hauptsichlich eine Anwendung fiir die Entwicklung eines neuen Frequenz-
standardes. Um hierbei die notige Genauigkeit zu erreichen, ist es notig, das
Dicke-Regime fiir optische Wellenldngen zu erreichen. Die Bewegungsenergie
der Tonen mufy dafiir soweit reduziert werden, dafs ihre Bewegungsamplitude
kleiner als die zu vermessende Wellenldnge wird. Fiir optische Frequenzen
wird dies erst im Bereich von Millikelvin erreicht. Die Anforderungen an die
Laserkiihlung sind bei quantenoptischen Untersuchungen noch héher. Hier ist
i.d.R. eine Kiihlung der Ionen bis zu einer gut aufgelésten Quantisierung ihrer
Schwingungen erwiinscht, im Extremfall sogar bis zum quantenmechanischen
Grundzustand.

Vergleicht man das Laserkiihlen in einer Ionenfalle mit dem an Atomen,
sind einige Unterschiede zu beachten:

e Die Ionen oder auch ein einzelnes Ion sind auch ohne Laserkiihlung ge-
speichert. Es reicht daher bei mehreren Ionen aus, aus nur einer Rich-
tung zu kiihlen, da hier durch die Coulombwechselwirkung die Bewe-
gungen der Tonen untereinander gekoppelt ist. Auch fiir ein einziges Ion
hat sich experimentell gezeigt, daff man mit nur einem Kiihllaserstrahl
auskommt. Grund hierfiir ist vermutlich, daf die leichte Abweichung
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des Kiihllaserstrahls von einer idealen parallelen Wellenfront schon zur
Kiihlung der anderen Bewegungsrichtungen ausreicht.

e Die Ionen oszillieren in dem Speicherpotential. Dies fiihrt im Ruhesy-
stem der Ionen zu einer Frequenzmodulation des Laserlichtes und da-
durch zu Seitenbéndern im Frequenzspektrum.

e Die Ionen als geladene Teilchen sind im Vergleich zu neutralen Atomen
wesentlich empfindlicher gegeniiber dufteren Stérungen durch elektroma-
gnetische Felder, die zu Aufheizeffekten fiihren kénnen. Dies beeinflufst
zwar nicht direkt die Laserkiihlung, jedoch die Anforderungen an die
Kiihlung und die letztendlich erreichbaren Temperaturen.

4.1 Laserkiihlung an einem Ion

Die Kiihlung an einem Ion stellt den einfachsten Fall dar, da es bei mehren
Tonen zum einen zusatzlich einen Aufheizmechanismus (Hochfrequenzheizen)
gibt, zum anderen eine Auslenkung der Ionen vom feldfreien Raum in der Falle
durch ihre gegenseitige Coulombabstofiung zu einer erhdhten Mikrobewegung
fiihrt.

4.1.1 Theorie der Kiihlung in einem harmonischen Po-
tential

Fiir das Laserkiihlen mit einem ideal schmalbandigen Laser an einem Teilchen
mit 2-Niveau-System, das in einem harmonischen Potential gespeichert ist,
existiert eine ausfiihrliche theoretische Beschreibung [33, 34]. Wihrend die-
ses Modell fiir eine Beschreibung des Laserkiihlens in einer klassischen Paul-
falle die Mikrobewegung komplett vernachléssigt, ist diese Annahme fiir die
Kiihlung in axialer Richtung in einer linearen Paulfalle zutreffend. Doch auch
in einer klassischen Paulfalle stellt diese Theorie noch eine gute Beschreibung
fiir ein Ion dar, da hier mit zunehmender Kiihlung die Mikrobewegung ver-
nachldssigbar gering wird.

Theoretische Beschreibung fiir ein 2-Niveau-System Hiernach mufs
zwischen zwei Fillen unterschieden werden. Entscheidend ist der Vergleich
der natiirlichen Lebensdauer I'~! des 2-Niveau-Systems mit der Schwingungs-
frequenz v des Teilchens im harmonischen Potential.

Gilt v > I', wird die Laserfrequenz im Ruhesystem des Teilchens fre-
quenzmoduliert. Hierdurch entstehen im Frequenzspektrum Seitenbander,
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Abbildung 4.1: Prinzip des Dopplerkiihlens. Immer wenn das Ion in spektra-
lem Uberlapp mit dem Kiihllaser ist wird sein Impuls erniedrigt.

man spricht daher in diesem Fall von Seitenbandkiihlung. Eine genauere Be-
schreibung dieses Falles soll hier nicht erfolgen, da im Rahmen dieser Arbeit
kein Laser mit hinreichend schmaler Bandbreite zur Verfiigung stand, um
diese Methode anzuwenden. Das theoretisch mit dieser Methode erreichbare
Temperaturlimit Tpyi, liegt bei Tinin = AL /kp, was nach der Vorraussetzung
v > T kleiner ist als der quantenmechanische Grundzustand der Oszillation.
Die minimal erreichbare Energie des Teilchens mit dieser Methode ist dem-
nach sein quantenmechanischer Grundzustand, was 1988 auch experimentell
gezeigt wurde [7].

Fiir den Fall v < I" kann man fiir die Dauer eines Kiihlzyklus eine konstante
Geschwindigkeit annehmen. Die genaue Bedingung hierfiir ist, dafs der durch
die Dopplerverschiebung bedingte spektrale Uberlapp mit dem Laser linger
dauert als die Lebensdauer des Kiihliiberganges, also bei einer Maximalge-
schwindigkeit vo des Ions und einem Wellenvektor k£ des kiihlenden Photons
hier im eindimensionalen Fall

V’U()k‘ < F2. (41)
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In diesem Fall entspricht der Kiihlmechanismus dem an einem freien Teil-
chen. Hier ist der Impulsiibertrag auf ein Teilchen im Mittel k. Man definiert
die mittlere Kiihlkraft F' als mittleren Impulsiibertrag pro Zeit. Die Rate der
vom freien Teilchen absorbierten Photonen hingt von der Rate der Photone-
nemissionen I' und der Wahrscheinlichkeit ab, ein Photon zu absorbieren. Die
Wabhrscheinlichkeit P fiir eine Photonenabsorbtion ist proportional zum spek-
tralen Uberlapp von Photon und freiem Teilchen, also fiir eine Verstimmung
A des Kiihllasers gegeniiber der Resonanz

2
P~ L 5 . (4.2)
(A — kv(t))” + T2

Fiir ein oszillierendes Ion muf man gegeniiber einem freien Teilchen noch
zusétzlich beachten, dafl es wihrend einer Oszillation nur zweimal in spektra-
lem Uberlapp mit dem Kiihllaser kommt, die Rate der Potonenabsorbtionen
also noch zusétzlich von der Oszillationfrequenz v abhéngt. Die mittlere Kiihl-
kraft ergibt sich somit zu

2
F~y-T- L 5 (4.3)
(A —kv(t))” + T2

Das in [33] daraus abgeleitete Kiihllimit ist mit T},;,, = AI'/kp gleich dem
der Seitenbandkiihlung, allerdings ist durch die Vorraussetzung v < I' die
resultierende Energie des Ions wesentlich grofier als die Grundzustandsenergie

der Oszillation.

Theoretische Beschreibung fiir ein 3-Niveau-System Fiir den allge-
meinen Fall des Laserkiihlens an einem 3-Niveau-System gibt es keine beson-
dere Theorie. Es wird hier von einem ”schnellem” Ubergang ("Kiihliibergang”)
ausgegangen, an dem das Laserkiihlen stattfindet, analog zur Laserkiihlung an
einem 2-Niveau System. Zusétzlich gibt es noch einen "Riickpumpiibergang”
mit geringerer Verzweigungsrate, der unabhéngig von der Laserkiihlung nur
dazu dient, ein optisches Pumpen in das metastabile Niveau zu verhindern.

Lindberg und Javanainen haben in [15] eine Erweiterung der Theorie fiir
ein A-formiges 3-Niveau-System fiir den Grenzfall des Lamb-Dicke-Regimes
aufgestellt. Sie stellen hierfiir die Dichtematrix des Systems auf und bestim-
men die stabilen Endzusténde durch Storungstheorie. Sie zeigen hierbei, dafs
durch 2-Photonen-Ubergiinge Temperaturen Al'/kp erreicht werden miiRten,
wobei I' die Zerfallsrate des metastabilen Niveaus darstellt.

In [40] wird speziell das Laserkiihlen innerhalb einer stehenden Lichtwelle
auch fiir 3-Niveau Systeme theoretisch untersucht, allerdings auch nur inner-

42



halb des Lamb-Dicke Regimes. Hierbei kann eine Verbesserung des Doppler-
limits um einen Faktor 2 erwartet werden.

Allgemeine Simulationen zum Laserkiihlen im Lamb-Dicke Regime wurden
in [41] durchgefiihrt, die die Aussagen der Theorie bestétigen.

4.1.2 Simulation von Laserkiihlen in einem 3-Niveau-
System

Die vorliegenden theoretischen Beschreibungen des Laserkiihlens in einem 3-
Niveau-System sind nicht giiltig fiir Dopplerkiihlen aufterhalb des Lamb-Dicke
Regimes. Auch werden keine Aussagen iiber Kiihlzeiten oder die erwartete
Fluoreszenz getroffen.

Fiir Experimente im Bereich der Quantenoptik ist es notwendig, bis zu
niedrigen Quantenzahlen der Oszillation des Ions zu kiihlen. Dies ist mit
Dopplerkiihlung auferhalb des Lamb-Dicke Regimes i.d.R. nicht moglich, was
das mangelnde theoretische Interesse daran erklért. Jedoch ist gerade fiir die
Spektroskopie die Dopplerkiihlung ausreichend und weniger aufwendig, was
eine genauere Untersuchung motiviert.

Kiihlzeiten und Fluoreszenz sind experimentell leicht iiberpriifbare Grofen.
Sie werden durch eine numerische Monte-Carlo-Simulation aufserhalb des
Lamb-Dicke Regimes zuginglich. Zusétzlich lassen sich mit einer Simulati-
on aber auch Grofen bestimmen, die experimentell nicht zugénglich sind. So
ist z.B. bei Laserkiihlung die Temperatur des Ions eine der interessantesten
Grofsen, die aber im Rahmen dieser Arbeit experimentell nicht bestimmt wer-
den konnte.

Ansatz Zur Simulation eines Ions mit Laserkiihlung wird die in Kapitel 3
verwandte Simulation um den Impulsiibertrag bei Absorption und Emission
eines Photons erweitert.

Bei stimulierter Absorption eines Photons mit Frequenz v &ndert sich jetzt
die Geschwindigkeit v des Ions mit Masse M zu

hv
Uneu = Valt + m’ (44)
analog bei stimulierter Emission zu
hv
Uneu = Valt — CM_. (45)

Bei spontaner Emission wird der Winkel ¢, der die Richtung der Emission
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Fluoreszenz [Ereignisse/256ms]

Frequenzverstimmung [MHZz]

Abbildung 4.2: Vergleich von gemessener (Quadrate) und simulierter (Linie)
Fluoreszenz eines Ions in Abhéngigkeit von der Verstimmung des Kiihllasers
zur Resonanz. Der Riickpumplaser ist dabei -100 MHz (oben links), -20 MHz
(oben rechts), 0 MHz (unten links) und +20 MHz (unten rechts) gegen die Re-
sonanz verstimmt. Angepasst wurden Nachweiseffizienz, Streulichtuntergrund
und die Resonanzfrequenz des Ions.

beschreibt, zufélligt bestimmt. Die Geschwindigkeit dndert sich hierbei zu

hv .
Uneu = Valt + m + 81n ¢ (46)

Vergleich Simulation und Experiment

Zum Testen des Simulationsansatzes wurde die Linienform des Kiihliibergan-
ges bei verschiedenen Verstimmungen des Riickpumplasers simuliert. Die Li-
nienform ist zum einen experimentell sehr gut zugéinglich, reagiert gleichzei-
tig aber auch sehr empfindlich auf die simulierten physikalischen Parameter.
Somit ist hier durch einen Vergleich von Simulation und Experiment (siehe
Abbildung 4.2) ein empfindlicher Test der Simulation mdoglich.
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Experiment Fiir die Messung der Linienform eines Ion wurde ein Ion in
der linearen Paulfalle gespeichert und kollinear in axialer Richtung der Falle
von Kiihl- und Riickpumplaser beleuchtet. Die Préparation des Ions wurde
iber eine ICCD-Kamera iiberwacht, um sicherzustellen, daff nur ein Ion ge-
speichert war. Zur Messung der Fluoreszenz wurde die Kamera durch ein zur
Photonen-Zahlung taugliches Photomultipliersystem ersetzt. Zur Reduktion
des Streulichtes wurde ein Raumfiltersystem benutzt, das nur einen Kreis mit
Radius 25 ym um das Ion herum auf das Nachweissystem abgebildet hat.

Da keine externe atomare Referenz zum Vergleich der Resonanzfrequenz
zu Verfiigung stand, wurde die Resonanzfrequenz des Riickpumplasers als die
zur maximalen Fluoreszenz passende Frequenz angesehen. Durch diese Me-
thodik und die starke Abhéngigkeit der Fluoreszenz von der Verstimmung des
Kiihllasers ist hierbei von einer Ungenauigkeit von etwa +20 MHz auszuge-
hen. Die Ungenauigkeiten der relativen Frequenzverstimmungen des Lasers
zur so bestimmten Resonanzfrequenz sind durch Langzeitfrequenzdrifts des
verwendeten Lasersystems bestimmt und sind mit +5 MHz abzuschétzen.

Auch ist die Frequenz des Kiihllasers relativ zur Resonanzfrequenz des
Uberganges mangels einer externen Referenz nicht hinreichend bekannt. Die
Ungenauigkeiten der relativen Frequenzverstimmungen des Lasers bei den ver-
schiedenen Messungen zur Resonanzfrequenz resultieren auch aus Langzeit-
frequenzdrifts dieses verwendeten Lasersystems und sind mit £10 MHz abzu-
schitzen. Zur Bestimmung der Resonanzfrequenz wurde daher jede Messung
an die Simulation angepafst. Die Drift des Lasers im Zeitraum der Messung
einer Linienform ist dagegen hinreichend klein um vernachléssigt zu werden.

Da kein Mefgerdt zur Messung des Strahlquerschnittes zu Verfiigung
stand, konnte die Intensitdt pro Fliche am Ort der Ionen nicht bestimmt
werden, um daraus die Sittigung der Ubergiinge zu folgern. Die Séttigungs-
parameter S = 1 fiir den Kiihl- und S = 10 fiir den Riickpumpiibergang
wurden aus den Gesamtintensitdten und aus Messungen zur Verkiirzung der
Lebensdauer geschlossen [45], die an dem selben Versuchsaufbau durchgefiihrt
worden waren.

Vor Beginn des Mefizyklus war die Frequenz des Kiihllasers entsprechend
maximaler Fluoreszenz eingestellt. Zu Beginn der Messung wurde die Fre-
quenz des Lasers auf die Startfrequenz, die etwa -900MHz zur Resonanz lag,
gestellt. Im Mefizyklus wurden dann jeweils 256 ms lang die detektierten Pho-
tonen gezihlt und anschliefsend die Frequenz des Kiihlasers um 1 MHz erhoht,
bis der gesamte Bereich von einem GHz durchgefahren war.

Simulation In der Simulation wurde ein eindimensionales mit 50 kHz os-
zillierendes Ton berechnet, das vom Kiihllaser mit S&ttigungsparameter 1 und
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vom Riickpumplaser mit Séttigungsparameter 10 beleuchtet wird. Die Fre-
quenz des Riickpumplasers entspricht dabei den im Experiment angenommen
Werten. Die Frequenz des Kiihllasers startet mit einer Verstimmung von -
100 MHz gegen die Resonanz und wird dann in 1 MHz Schritten bis zu einer
Frequenzverstimmung von +20 MHz gegeniiber der Resonanzfrequenz erhoht.
Zwischen zwei Frequenzinderungen wurde 256 ms gewartet und die gesamten
vom Ion auf dem Kiihliibergang spontan emittierten Photonen gezihlt. Das
Ton startete dabei mit einer Oszillationsenergie entsprechend einer Temperatur
von 1 K. Zum Anpassen der Fluoreszenz an die Bedingungen des Experimentes
wurde die simulierte Gesamtfluoreszenz zur Beriicksichtigung der Nachweisef-
fizienz durch 50000 dividiert und ein Streulichtuntergrund von 100 Ereignissen
pro 256 ms dazuaddiert.

Vergleich von Messung und Simulation Vergleicht man Simulation und
Messung, stellt man mit zwei Ausnahmen eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen beiden fest. Zum einen fillt ein weitaus groferes Rauschen des gemes-
senen Signals auf. Dies ist das zu erwartende Schrotrauschen des Nachweises,
welches bei Simulation und Anpassung an die Mefidaten nicht beriicksichtigt
wurde. Zum anderen ist bei den Messungen mit den um -20 MHz und +20
MHz verstimmtem Riickpumplaser dort ein Einbruch in der Fluoreszenz zu
beobachten, wo nach der Simulation die maximale Fluoreszenz erwartet wird.

Die Linienform des Kiihliiberganges entspricht dabei ansonsten der Erwar-
tung. Bei Frequenzen kleiner als die Resonanzfrequenz wird das Ion gekiihlt
und die Linienform entspricht praktisch der eines ruhenden Ions (siche Kapi-
tel 3). Ab dem Erreichen der Resonanz wird das Ion stark geheizt und die
Fluoreszenz nimmt entsprechend der Linienform eines heiften Ions so stark ab,
dafs sie nicht mehr vom Rauschen zu unterscheiden ist.

Die von der Simulation abweichenden Einbriiche in der Fluoreszenz kénnen
nicht beide durch Dunkelresonanzen - die in der Simulation nicht beriicksich-
tigt wurden - verursacht worden sein. Da sich bei beiden Messungen die
Frequenz des Riickpumplasers deutlich grofer als der angenommene Fehler
unterscheidet, sollte hier eine Dunkelresonanz an unterschiedlichen Stellen
auftauchen. FEine mdgliche Erklarung fiir die Einbriiche in der Fluoreszenz
sind Stofe mit Restgasatomen. Die Fluoreszenzeinbriiche traten alle in der
Niahe der Resonanz auf, wo nach der Theorie kaum noch eine Kiihlwirkung
vorhanden ist. Ein Stofs kann so zu einem deutlich sichtbaren Autheizeffekt
fiithren.

Allgemein bestitigt der Vergleich von Simulation und Messung die in der
Simulation gemachten Annahmen, sodaf auch experimentell nicht zugéngliche
Aussagen der Simulation wie die Temperatur der Ionen als sinnvoll erachtet
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werden konnen.

Simulationen der Temperatur

Ein wichtiger Parameter beim Laserkiihlen ist die erreichte Temperatur. Wird
das Dopplerkiihlen z.B. als Vorkiihlung zum Seitenbandkiihlen durchgefiihrt,
bestimmt sie den fiir das Seitenbandkiihlen kritischen Lamb-Dicke Parameter.

Die Temperatur ist allerdings an einem einzelnen Ion im Bereich von mK
experimentell nur mit sehr grofsem Aufwand zu bestimmen. Die géngiste Me-
thode hierfiir ist eine Messung der durch die Oszillation des Ions verursachten
Seitenbénder. Aus deren Anzahl und relativer Hohe l&£t sich der Modulations-
hub und damit die Amplitude der Oszillation schlieffen. Eine Grundvorraus-
setzung fiir ein solches Experiment ist jedoch eine Strahlungsquelle fiir einen
hinreichend schmalen atomaren Ubergang des Ions, die selbst schmalbandig
genug ist, um die Seitenbinder aufzuldsen. Beim “°Ca®™ wiire eine geeigne-
te Stahlungsquelle z.B. ein Laser mit einer Wellenldnge von 729 nm, dessen
Frequenz auf Schwankungen unter 10 kHz stabilisiert werden mufit. Das ist
technisch sehr aufwendig.

Zur Simulation der Temperatur des Ions wurden Simulationen der Linien-
form des Kiihllasers mit den selben Parametern wie beim Vergleich mit der
experimentell gemessenen Fluoreszenz durchgefiihrt. Die Oszillationsenergie
des Ions wurde dabei {iber den Zeitraum von 256 ms, in dem die Fluoreszenz
gezdhlt wurde, gemittelt. Diese eindimensionale gemittelte Energie wurde
dann als Temperatur des Ions aufgefafst.

Die eindimensionale Oszillationsenergie des Ions als Temperatur aufzufas-
sen ist sinnvoll, da die Bewegungen eines einzelnen Ions in den drei durch die
Elektroden vorgegebenen Raumrichtungen vollig entkoppelt sind. Auch Mes-
sungen der Temperatur z.B. iiber den oben beschriebenen Mechanismus der
Seitenbandmessung bestimmen die Temperatur in den verschiedenen Raum-
richtungen unabhéngig von einander.

Ergebnisse Betrachtet man die simulierte Temperatur (siehe Abbildung
4.3), fillt ein nur sehr geringer Einfluf der Frequenzverstimmung des Riick-
pumplasers auf. Die Temperaturen unterscheiden sich auch bei einem deutlich
verstimmten Riickpumplaser um weniger als eine Grofenordnung. Einzig bei
einem um 100 MHz (etwa 4 natiirliche Linienbreiten) rotverstimmten Riick-
pumplaser fillt auf, daf die niedrigste Temperatur schon bei einer wesentlich
groferen Rotverstimmung des Kiihllasers auftritt.

Der Temperaturverlauf in Abhéngigkeit von der Verstimmung des Riick-
pumplasers, und damit mit 256 ms / MHz auch in Abhingigkeit von der Zeit,
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Abbildung 4.3: Simulierte eindimensionale Temperatur eines Ions in Ab-
héngigkeit von der Verstimmung des Kiihllasers zur Resonanz. Der Riick-
pumplaser ist dabei -100 MHz (oben links), -20 MHz (oben rechts), 0 MHz
(unten links) und +20 MHz (unten rechts) gegen die Resonanz verstimmt. Die
Parameter entsprechen den Simulationen aus Abbildung 4.2.

ist durch fiinf charakteristische Bereiche gekennzeichnet. Zuerst findet man
einen starken Abfall innerhalb einer halben Sekunde von der in der Simu-
lation angenommenen Starttemperatur von 1K auf einen Gleichgewichtswert
von etwa 2 - 3 mK. Anschlieffend fallt die Temperatur nur noch gering ab,
um bei einer Verstimmung des Kiihllasers von etwa -80 bis -70 MHz ihren
Minimalwert um die 1 mK zu erreichen. Dieser Temperaturwert wird bis zu
einer Verstimmung von etwa -40 MHz gehalten. Von diesem Wert bis zur
Resonanzfrequenz des Kiihllasers steigt die Temperatur exponentiell auf einen
Wert von 20 mK an. Ab der Resonanzfrequenz bis zum Endwert der Messung
5 s spiter bei einer Blauverstimmung von 20 MHz des "Kiihllasers” steigt die
Temperatur in etwa linear auf einen Wert von 1000 K an.

Die dabei erreichte minimale Temperatur von etwa 1 mK entspricht dem
theoretischen Dopplerlimit von 1,1 mK. Allerdings ist die bei dieser Tempe-
ratur erreichte Frequenzverstimmung des Kiihllasers zur Resonanz von mehr
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Abbildung 4.4: Simulierter Zeitverlauf der eindimensionalen Temperatur eines
Tons bei fester Verstimmung von Kiihl- und Riickpumplaser. Der Riickpumpla-
ser ist genau in Resonanz. Der Riickpumplaser ist dabei -100 MHz (Quadrate),
-40 MHz (Kreise), -23 MHz (Dreiecke mit Spitze nach unten) und 0 MHz
(aufrechte Dreiecke) gegen die Resonanz verstimmt. Die iibrigen Parameter
entsprechen den Simulationen aus Abbildung 4.2.

als -40 MHz iiberraschend. Die theoretische Kiihlkraft (4.3) fiir ein 2-Niveau
System hat ihr Maximum bei der Halbwertsbreite des Uberganges, hier also
bei -23 MHz. Diese grofie Verstimmung des Lasers hat auch den Nachteil, dafs
hier in einem Experiment im Vergleich zu dem experimentellen Streulichtun-
tergrund kaum Fluoreszenz nachzuweisen ist. Dies fithrt dazu, dafs Messungen
an lasergekiihlten Ionen, bei denen das Fluoreszenzlicht als Nachweis dient,
schlecht bei den tiefst moglichen Temperaturen durchgefiihrt werden kénnen.

Simulation von Kiihlzeiten

Da die Fluoreszenz eines Ions stark sowohl von der Frequenzverstimmung des

anregenden Lasers als auch von der Oszillationsenergie abhéngig ist, ist auch

eine Abhingigkeit der Kiihlkraft von der Temperatur des Ions zu erwarten.
Eine Simulation der zeitlichen Entwicklung der Energie eines heiffen Ions

49



fiir verschiedene Frequenzverstimmungen des Kiihllasers bestétigt dies (siehe
Abbildung 4.4). Fiir eine grofere Rotverstimmung (-100 MHz)des Kiihllasers
sinkt die Temperatur wesentlich schneller auf unter 1 K ab als fiir eine geringe-
re Rotverstimmung (-40 MHz), bei der allerdings die geringste Endtemperatur
erreicht wird. Fiir einen resonanten Kiihllaser ist wie zu erwarten keine Kiihl-
oder Heizwirkung zu beobachten. Bei einer Verstimmung des Kiihllasers um
die halbe Linienbreite ist wieder eine vergleichsweise nur schwache Kiihlkraft
zu beobachten. Hier verlauft sowohl die Temperaturabnahme des Ions sehr
langsam, als daft auch die grofite Endtemperatur erreicht wird.

Dies empfiehlt beim Kiihlen eines heiffen Ions, wie z.B. bei dem Erzeugen
des Ions oder nach Aufheizeffekten, zuerst mit einer groferen Rotverstim-
mungverstimmung zu arbeiten. Erst wenn das Ion auf Temperaturen von
wenigen Kelvin gekiihlt wurde, ist es sinnvoll auf die Verstimmung fiir die
geringste Endtemperatur zu wechseln.

4.2 Laserkiihlen an mehreren Ionen

Das Laserkiihlen per se an mehreren Ionen unterscheidet sich prinzipiell nicht
vom dem an einem Ion, solange eine optische Wechselwirkung der Ionen un-
tereinander wie z.B. ein "Lasen” oder Superradianz [43] der Ionen oder eine
optische Abschirmung der weiter vom Laser entfernten Ionen vernachlissigt
werden kann. Diese Vernachlissigung ist bei in den Ionenfallen typisch ver-
wendeten Ionenzahlen und -absténden zuléssig.

Faft man allerdings den Begriff "Laserkiihlen” allgemeiner, indem man hier
die Temperaturinderung der Ionen allgemein beschreibt, spielt die Coulomb-
wechselwirkung der Ionen untereinander ein entscheidende Rolle. Sie kann
in der Paulfalle zum einen mit dem sogenannten "Hochfrequenzheizen” zu ei-
nem zusétzlichen Heizmechanismus fithren. Zum anderen koppelt sie bei einer
nicht kohdrenten Bewegung der Ionen alle drei Raumrichtungen der Bewegung
untereinander, sodaf eindimensionales Kiihlen sich in allen drei Dimensionen
auswirkt.

4.2.1 Kopplung der Bewegungen

Eine Kopplung der unterschiedlichen Bewegungsrichtungen der Ionen und da-
mit eine Kiihlwirkung der Laserkiihlung in allen Richtungen folgt direkt aus
der Coulombkraft Fio. Nimmt man eine Speicherung in einem harmonischen
Potential von z.B. zwei Ionen an, erhilt man als Bewegungsgleichung bei La-
serkiihlung in 2-Richtung (Wahl des Koordinatensystems wie in Abbildung
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2.2 mit dem Ursprung in der Mitte der Falle, die Laserkiihlung wird analog
zu [34] als Reibungskraft angenommen):

w( Do) = cw (e ) k(L))
21/2 W21/2 21/2

AN

POt;ltial Laserlzirihlung
2

€ r1 r9
+ (4.7)
dre ((r1 —r2)%2 + (21 — 22)2)3/2 ( A1 %2 >

Coulorr‘lrb—Kraft

Solange beide Ionen nicht kohdrent schwingen und ihr Abstand damit nicht
konstant ist, findet durch den Abstand im Nenner der Coulombkraft eine
Kopplung der Bewegungsrichtungen statt. Dies fiihrt effektiv dazu [44], daf
senkrecht zur Richtung des Kiihllasers nur die Relativbewegung der Ionen,
nicht aber ihre Schwerpunktsbewegung gekiihlt wird.

4.2.2 Hochfrequenzheizen

Hochfrequenzheizen ist nichts anderes als ein Spezialfall der Temperaturinde-
rung durch Stofe [25]. Stoke der Ionen mit gleichschweren oder schwereren
Stofipartnern fithren dazu, daf sich die Phase ihrer Oszillation im Vergleich
zum Speicherfeld dndert. Dies fithrt im Extremfall eines ruhenden unendlich
schweren Stofpartners zu einer Phaseninderung um 7, sodafl die Beschleu-
nigung auf das Ion durch das Speicherfeld ”antispeichernd” statt speichernd
wirkt, das Ion gewinnt an Energie. Handelt es sich beim Stofspartner hierbei
um ein anderes gespeichertes Ion, spricht man vom "Hochfrequenzheizen”.!

Entsprechend der Kopplung der Bewegungsrichtungen verschwindet auch
das Hochfrequenzheizen, wenn sich alle beteiligte Ionen in einer kohirenten
Schwingung befinden. In [4] wird das Hochfrequenzheizen je nach Temperatur
der Tonen in vier Bereiche eingeteilt:

1. Das Mathieu Regime. In diesem Bereich sind die Ionen so heift und
damit ihr Abstand so grofs, daf in praktisch relevanten Zeitspannen
(mehrere Stunden) kein Heizen stattfindet. Die Wechselwirkung der
Tonen ist praktisch vernachléssigbar, die Bewegung der Ionen entspricht
der Mathieuschen Differentialgleichung. Dieses Regime ist der Gleichge-
wichtszustand fiir ungekiihlte Ionen.

st der Stofpartner viel leichter und ruht, kehrt sich die Geschwindigkeit des Ton nicht
um, sondern wird nur reduziert. Dies fiihrt somit zu einer Dampfung der Bewegung und
damit zur Kiihlung. Dieser Prozeff wird als "Puffergaskiihlen” bezeichnet
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Abbildung 4.5: Bild von mehreren Ionen bei unterschiedlich starker Laser-
kithlung. In Bild A sind die Ionen so heif, daf die Fluoreszenz der Ionen
gerade noch vom Rauschen zu unterscheiden ist. Dieser Bereich entspricht
dem Mathieu Regime, die Ionen sind soweit auseinander, daf praktisch keine
Tonenstofe und damit kein Hochfrequenzheizen stattfindet. In Bild B sind die
Tonen kurz vor der Kristallisation, das Hochfrequenzheizen ist sehr stark, die
Temperatur wird durch das Gleichgewicht aus Hochfrequenzheizen und La-
serkiihlung bestimmt. In Bild C haben die Ionen einen Phaseniibergang zu
einem Kristall vollzogen. Die Ionen bewegen sich alle mit der gleichen Phase,
es findet kein Hochfrequenzheizen mehr statt. Der Zustand ist jedoch meta-
stabil, da jede Storung wie z.B. ein Stoff mit einem Restgasatom ein Ion aus
der Phase bringt und damit wieder Heizen einsetzt.
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2. Das chaotische Regime. Werden die Ionen zusitzlich gekiihlt, ver-
ringert sich ihr mittlerer Abstand und die Heizrate durch Ionenwechsel-
wirkung steigt. Kann hier die Kiihlung der Ionen nicht mehr verstéarkt
werden, ist ein Gleichgewichtszustand erreicht und man erhalt eine la-
sergekiihlte Ionenwolke. Ist allerdings eine stérkere Kiihlung moglich,
werden die Phasenunterschiede der Bewegung zwischen den einzelnen
Tonen geringer und damit auch die Heizrate. Dies fithrt dazu, daf das
Kiihlen immer mehr iiberwiegt und die Ionenwolke in einem selbstver-
starkenden Prozess zu einem Ionenkristall kollabiert (sieche Abbildung
4.5). In diesem Regime wird die periodische Bewegung der Ionen so
hiufig von einem Stofs unterbrochen, dafs hier von einer “chaotischen
Bewegung” gesprochen wird.

3. Das quasiperiodische Regime. Direkt vor der Kristallisation der
Tonen gibt es noch einen kleinen Bereich, in dem die Ionen zwar noch
keinen Kristall bilden, aber auch kein Heizen zu beobachten ist. Hier ist
von einer “quasiperiodischen” Bewegung der Ionen auszugehen.

4. Der Kristall Nach der Kristallisation schwingen die Ionen alle mit der
selben Phase. Es gibt keinerlei Hochfrequenzheizen.
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Kapitel 5

Ionenkristalle in der linearen
Paulfalle

Bei der Arbeit mit gespeicherten Ionen gibt es vier Mo6glichkeiten fiir die Zu-
stinde der Ionen.

1. Als erstes ist das einzelne Ion zu nennen. Dies ist wohl die idealste
Losung fiir Spektroskopie, da hier die geringsten Storungen auf das Ion
wirken. Als einziger Nachteil verbleibt das durch nur ein einzelnes Ion
verursachte geringe Signal. Dies kann {iber das Schrotrauschen eine Li-
mitierung der erreichbaren Linienbreite darstellen.

2. Fiir mehrere Ionen existiert zum einen die heiffe Ionenwolke im Mathieu
Regime. Dieser Zustand ist am einfachsten zu erreichen und erlaubt die
Speicherung von sehr vielen Ionen. Dies erlaubt ein sehr grofes Signal
flir spektroskopische Untersuchungen. Dieser Zustand ist daher ideal,
wenn die aus der hohen Temperatur der Ionen resultierende Dopplerver-
breiterung vermieden werden kann. Dies ist z.B. bei Doppelresonanz-
messungen im Mikrowellen- oder Hochfrequenzgebiet der Fall [49].

3. Kiihlt man die Ionen ins quasiperiodische Regime, kann die Doppler-
verbreiterung reduziert werden. Dieser Zustand ist fiir Messungen an
optischen Ubergingen gut geeignet. Nachteilig kann sich aber auswir-
ken, dafs dieser Zustand instabil ist. Jeder fiir die Spektroskopie nétige
Eingriff in den Kiihlzyklus fiihrt zu einer Aufheizung der Ionen.

4. Dieser Nachteil existiert nicht diesem Malfse bei einem Ionenkristall.
Ein Ionenkristall ist metastabil. Solange keine zusétzliche Stérung wie
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Abbildung 5.1: ICCD-Bilder von Ionenkristallen bestehend aus einem bis sechs
Tonen in einer linearen Kette. Die lineare Kette bietet den Vorteil, daf sich
alle Ionen entlang der Fallenachse im Speicherfeld-freien Raum befinden.

z.B. Stofe mit dem Restgas, parametrischer Anregung oder Laserheizen
durch Spektroskopie einsetzt, bleibt ein Kristall auch bei abgeschalteter
Laserkiihlung bestehen. In einer linearen Paulfalle konnten Ionenkristal-
le bis zu 10° Ionen beobachtet werden [48], was ein hinreichend grofes
Signal erlaubt.

Aber auch auferhalb der Spektroskopie bieten Ionenkristalle eine vielfaltige
Physik. Hier ist zum einen der Bereich Quantenoptik und Quanteninformati-
onstechnologie zu nennen, wo die Wechselwirkungen der Ionen untereinander
interessieren. So wurde z.B. mit Ionenkristallen {iber die Coulombwechselwir-
kung der Ionen das erste Quanten C-NOT-Gate realisiert [12]. Zum anderen
bilden Ionenkristalle aber auch einen interessanten Bereich der Festkorper-
physik. So stellt ein Ionenkristall die Form der kondensierten Materie mit der
geringsten Dichte dar, die bis jetzt studiert wurde [47].
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Abbildung 5.2: Plot zu Gleichung (5.1), der theoretische Vorhersage zu der
Anordnung der Ionen in einem Kristall in Abhéngigkeit von Ionenanzahl N
und Verhéltnis der Potentiale & = w?/w?. Innerhalb des grauen Bereiches
ordnen sich die Ionen in einer Kette an, innerhalb des hellgrauen Bereiches in
einer Zickzack Struktur, ansonsten in dreidimensionalen Helixstrukturen.

5.1 Kleine Tonenkristalle

Fiir Experimente, bei denen die Wechselwirkung der Ionen untereinander eine
Rolle spielt, ist es wichtig die Anordnung der Ionen im Raum zu kennen.

5.1.1 Theorie

Die ersten theoretischen Untersuchungen zu der Anordnung von Ionen in Kri-
stallen wurde fiir Speicherringe durchgefiihrt [50]. Hier wurde die Anordnung
der Ionen in einem unendlich langen zylindrischen Potential iiber die Tech-
nik der Molekiil Dynamik (MD) berechnet. Dabei wird fiir kleine Zeitschritte
bei langsam fallenden Temperaturen die auf die Ionen wirkende Kraft und
daraus eine neue Position der Ionen berechnet. Als Ergebnis erhélt man in
Abhéngigkeit der Ionendichte unterschiedliche Anordnungen der Ionen zuerst
in eindimensionalen linearen Ketten, bei hoherer Dichte dann in zweidimen-
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q wr [kHz] | w, [kHz] | w). [kHz] | « N
0,47(2) | 334(17) 29(3) | 334(17) | 0,007(2) | 20
0,38(2) | 274(14) | 29(3) | 273(14) | 0,011(3) | 19
0,27(1) | 192(10) |  48(5) | 189(10) | 0,061(15) | 18
0,27(1) | 192(10) 56(6) | 188(10) | 0,084(20) | 18
0,27(1) | 192(10) 65(7) | 186(10) | 0,115(28) | 18
0,27(1) | 192(10) 73(7) | 185(10) | 0,143(35) | 18
0,27(1) | 192(10) 79(8) | 184(10) | 0,169(42) | 18
0,27(1) | 192(10) |  84(8) | 183 (10) | 0,190(48) | 18
0,27(1) | 192(10) | 102(10) | 178(11) | 0,284(77) | 18

Tabelle 5.1: Die bei den Aufnahmen von Abb. 5.3 verwendeten experimen-
tellen Parameter. Angegeben sind ¢, die daraus nach adiabatischer Ndherung
resultierende Schwingungsfrequenz in radialer Richtung w,., die axiale Schwin-
gungsfrequenz w., die daraus nach Gleichung (2.18) reduzierte Schwingungs-
frequenz in radialer Richtung w!., das Verhéltnis der Speicherpotentiale @ und
die Tonenanzahl N . Die Reihenfolge der Werte entspricht der Anordnung
der Bilder in Abb. 5.3, was auch dem chronologischen Ablauf der Messungen
entspricht.

sionalen Zick-zack Strukturen und bei groferer Dichte in dreidimensionalen
Helix Strukturen. Bei noch grofseren Dichten ordnen sich die Ionen in Schalen
an.

Fiir kleine Ionenkristalle in dreidimensionalen Potentialen wurden sowohl
MD Simulationen [51] als auch analytische Berechnungen durchgefiihrt [47].
Fiir das speichernde Potential wird hierbei eine Zylindersymmetrie in radialer
Richtung vorausgesetzt. Fiir die Anordnung der Ionen in der Falle spielen dann
nur das Verhiltnis der Potentiale in axialer zu radialer Richtung o = w?/w?
und die Ionenanzahl N eine Rolle. Auch hier werden die selben Strukturen der
Tonenkristalle wie fiir den Speicherring vorhergesagt. Der Parameter (V)
fiir den Ubergang von der Kette zur Zickzackstruktur und as (V) betrigt dabei
(siche auch Abbildung 5.2):

ai(N) = (3;:N>2 (ln(3 2732 Ng;) — 1) L i=1,2 (5.1)

Die Werte z; betragen dabei 1 = 2,05 und z» = 1,29.
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Abbildung 5.3: ICCD-Bilder eines Ionenkristalls fiir verschiedene Verhéltnisse
der Speicherpotentiale in axialer zu radialer Richtung. Fiir die Werte der
Potentiale siehe Tabelle 5.1.
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5.1.2 Experimente

Zur Beobachtung der Anordnung der Ionen in einem Kristall wurden 20 To-
nen gespeichert und die Projektion ihrer rdumlichen Anordnung mit einer
ICCD-Kamera beobachtet (siehe Abbildung 5.3). Bei dem sehr geringen Spei-
cherpotential in axialer Richtung kam es dabei vermutlich durch Stofe mit
Restgas zu je einem Ionenverlust nach der ersten und der zweiten Aufnahme.

Limitierung von a Die Limitierung der Ionenanzahl resultiert hierbei aus
der experimentellen Schwierigkeit, einen Ionenkristall bei sehr kleinen Werten
fiir a zu erreichen. Grund hierfiir ist, daf fiir einen Ionenkristall parametri-
sche Anregungen vermieden werden miissen, da dieser Aufheizeffekt den Tonen
zuviel Energie zufiihrt. Daher kann ein Ionenkristall nur bei kleinen g-Werten
erzeugt werden. Nach 2.12 gilt fiir das Speicherpotential D in diesem Fall:

D~ @0? ~ V202 (5.2)

Somit ist eine Erhohung des radialen Speicherpotentials iiber eine einfache
Erhohung der Speicherspannung V' limitiert (sieche Gleichung 2.5), die Fre-
quenz des Speicherfeldes mufl auch erhéht oder von vorneherein moglichst grofs
gewahlt werden. Diese Anforderung hohe Spannungen bei hohen Frequenzen
anliegend an grofsen Kapazititen, die durch grofie Elektroden fiir ein moglichst
homogenes Feld verursacht werden, stellt eine technische Limitierung dar.

Bestimmung der Speicherpotentiale Die Bestimmung der Speicherpo-
tentiale erfolgte iiber die angelegten Speicherspannungen. In axialer Rich-
tung wurde die Resonanzfrequenz der Oszillation eines einzelnen Ions {iber
seine maximale Schwingungsamplitude bestimmt. Dies wurde fiirr verschie-
dene Speicherspannungen durchgefiihrt, um daraus eine Eichung fiir die Ab-
héngigkeit Speicherspannung zu Potential zu erhalten. Die Genauigkeit dieser
Methode ist systematisch durch statische Aufladungen an den Fallenelektro-
den bestimmt, die Grofenordnung dieses Fehlers kann nur grob auf etwa 10%
abgeschitzt werden.

In radialer Richtung wurde dabei zuerst das Speicherpotential nach der
adiabatischen Ndherung aus der Fallengeometrie und der angelegten Speicher-
spannung errechnet, die Genauigkeit ist hierbei durch die Spannungsmessung
limitiert und liegt bei 5%. Daraus und aus dem axialen Potential konnte das
Speicherpotential in radialer Richtung nach 2.18 berechnet werden.

Wie oben erwihnt ist das technisch erreichbare Potential in radialer Rich-
tung limitiert, sodaf zum Erreichen kleiner Werte fiir a sehr kleine axiale
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Speicherpotentiale nétig waren. Eine direkte Bestimmung des Speicherpoten-
tials iiber eine mefsbare Anregung der Oszillation der Ionen war daher ohne
Tonenverlust nicht mdglich, diese Methode konnte daher nicht angewandt wer-
den.

Ergebnisse Der Ubergang von einer linearen Kette zu der Zickzackstruktur
konnte experimentell bei einem Wert von «; = 0,011(3) fiir 19 Tonen beob-
achtet werden, die theoretische Vorhersage liegt bei 0,016. Der Ubergang von
der Zickzack- zu der Helixstruktur fand bei einem Wert von as = 0,084(20)
fiir 18 Ionen statt, der Theoriewert liegt hier bei 0,036. Bei zunehmender
Verkleinerung von « ist auch eine Abwechslung von Helixstrukturen mit einer
Anordnung der Ionen in verschiedenen Schichten zu beobachten.

Die Theoriewerte liegen hierbei innerhalb des 2 o Fehlers der experimen-
tellen Werte. Hierbei ist auch noch zu beriicksichtigen, daf es zum Teil schwer
ist, die Ubergéinge zwischen den einzelnen Strukturen an dem Kamerabild zu
beobachten. Da die Absténde in einer linearen Kette nicht gleich sind, findet
hier der Ubergang zu der Zickzackstruktur durch die leichte Verschiebung des
mittleren Tons aus der Fallenachse seinen Ausdruck, was aufgrund der Ausdeh-
nung der Ionen auf dem Kamerabild nicht leicht einzuschétzen ist. Auch der
Ubergang von der Zickzack- zur Helixstruktur ist durch das zweidimensiona-
le Kamerabild schwer einzuschétzen, da die Projektion der Helixstruktur wie
ein Zickzack aussieht, die Einschitzung mufs hier durch den unterschiedlichen
Abstand der Ionen zur Nachweisoptik und den dadurch verbundenen anderen
Abbildungseigenschaften vorgenommen werden.

Sobald die Struktur der Ionen nicht mehr eindimensional ist, ist der Win-
kel der Ionenstruktur theoretisch rein zufillig. In der Praxis ist jedoch eine
Reduktion auf zwei um 7 verschiedene Winkel zu erwarten, da hier der a-
Wert, des Speicherfeldes nie ganz exakt auf null justiert werden kann, sodaft
die Entartung des Speicherfeldes aufgehoben ist. Dies ist auch im Experiment
zu beobachten (siehe Abbildung 5.4). Hier kénnen zwei spiegelverkehrte An-
ordnungen der Ionen in der Zickzackstruktur beobachtet werden, die sich im
Abstand von wenige Sekunden abwechseln. Der Ubergang von einer Struktur
zur anderen diirfte hierbei durch Stofe mit dem Restgas verursacht werden.

5.2 Kleine Ionenkristalle in einem quasi-2D Po-
tential

Kleine Ionenkristalle in einem quasi-2D Potential, d.h. dessen Komponente in
der 3. Dimension wesentlich stirker als in den beiden anderen Dimensionen ist,
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Abbildung 5.4: Spiegelbildlich unterschiedliche Anordnung der Ionen bei glei-
chen Parametern (Bilder oben und unten). Bei dem Bild in der Mitte wurde
die Intergrationszeit der Kamera von 1 s auf 10 s erh6ht um beide Konfigura-
tionen gleichzeitig nachzuweisen.

eignen sich gut zu prinzipiellen Untersuchungen der Struktur von Kristallen
in solchen Potentialen. Solche Kristalle treten nicht nur in Ionenfallen auf,
ein dhnliches Verhalten existiert auch bei Elektronen in Quantum Dots oder
in Blasen auf fliissigem Helium [52]. Lasergekiihlte Ionen in Fallen haben
dabei den Vorteil, dafs sie experimentell gut handhabbar sind und aufgrund
der vergleichsweise grofen Abstinde der Ionen die Strukturen der Ionen ohne
groften Aufwand gesehen werden kénnen.

5.2.1 Theorie

Auf die Ionen in einem solchen Kristall wirkt zum einem das speichernde Po-
tential, zum anderen die abstoffende Coulombkraft der Ionen untereinander.
Die Berechnung der Ionenstrukturen fiir verschiedene Temperaturen der lo-
nen erfolgt auch dabei in den entsprechenden theoretischen Arbeiten [52, 53]
in Form von MD Simulationen. Im folgenden wird nur auf die Aussagen dieser
Arbeiten fiir kleine Ionenanzahlen ( < 20 ) und harmonische Speicherpoten-
tiale eingegangen.

Hieraus folgt eine Anordnung der Ionen in einer Schalenstruktur, die An-
zahl der Tonen in einer Schale folgt dabei in Abhéngigkeit von der Gesamtzahl
einer Art Periodensystem (siehe Tabelle 5.2). So wird die Anzahl der Ionen
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Abbildung 5.5: ICCD-Bilder von 1 - 18 Ionen in einem quasi-2D Potential. Die
Schriiglage der Ionenstruktur ist durch die Lage der Ebene zur optischen Achse
des Nachweises hervorgerufen. Die Breite eines Bildes betrigt 123 pum. Die
Kameraparameter sind bei allen Bildern gleich. Die Frequenzverstimmung des
Kiihllasers variiert von Bild zu Bild fiir eine moglichst stabile Ionenstruktur
bei maximalem Signal.

in der inneren Schale bis 5 aufgefiillt bevor eine neue Schale angefangen wird,
die néchst &duflere Schale bis zu 10 Ionen bei einer Gesamtionenanzahl < 50.
Bei grofleren Ionenzahlen wird hier ein Wert von 11 vorhergesagt.

In [52] wurden auch Aussagen iber die Dynamik der Ionen in einer solchen
Struktur fiir verschiedene Temperaturen getroffen. Fiir hohe Temperaturen
wird hierbei das Verhalten einer Fliissigkeit vorhergesagt, die Ionen bewegen
sich frei innerhalb der Schalen und kénnen auch von Schale zu Schale sprin-
gen. Verringert man die Temperatur, sind nur noch Bewegungen der Ionen
innerhalb einer Schale moglich, ein Sprung der Ionen von einer Schale zur an-
deren soll nicht stattfinden. Die Temperatur fiir das Schmelzen einer Schale
sei dabei auch fiir die verschiedenen Schalen unterschiedlich, die dufiere Schale
soll dabei als letztes schmelzen.

5.2.2 Experiment
Versuchsdurchfithrung

Zur Speicherung der Ionen in einem quasi-2D Potential wurde bei der Speicher-
ung in radialer Richtung durch eine zusétzliche Gleichspannung ein a-Wert
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Tonen- experimentelle  theoretische beobachtete Diffusion der
anzahl Schalenstruktur Schalenstruktur &Hufseren Schale

1 1 1 Nein
2 2 2 Nein
3 3 3 Nein
4 4 4 Nein
5 5 5 Nein
6 6 1,5 Nein
7 1,6 1,6 Nein
8 1,7 1,7 Nein
9 2,7 2,7 Nein
10 2,8 2,8 Nein
11 2,9 3,8 Nein
12 3,9 3,9 Ja

13 4.9 4.9 Ja

14 4,10 4,10 Nein
15 5,10 5,10 Nein
16 6,10 1,5,10 Nein
17 6,11 1,6,10 Ja

18 1,6,11 1,6,11 Ja

Tabelle 5.2: Vergleich der experimentell bestimmten Ionenkonfigurationen
(sieche Abb. 5.5) mit den theoretischen Vorhersagen [52].

ungleich null so gewéhlt, dafs das kleinere radiale Potential die selbe Tiefe wie
das Speicherpotential in axialer Richtung hat. Das grofsere radiale Potential
ist hierbei stérker, sodafs ein quasi-2D Potential entsteht. Das Verhéltnis der
Potentiale war hierbei 3 zu 2. Fiir ein grofieres Verhiltnis bei hinreichend
tiefen Potentialen hétte hierbei ein g-Wert gew#hlt werden miissen, bei dem
Aufheizungen durch parametrische Anregungen vorkommen. Alternativ kime
eine Speicherung bei einem a-Wert von null und einem wesentlich stirkeren
Speicherpotential in axialer Richtung als in radialer Richtung fiir ein quasi-2D
Potential [54] in Frage. Der Vorteil liegt hierbei in einer fiir einige Ionen zwar
grokeren, dafiir radial gleich verteilten Mikrobewegung. Eine Beobachtung
und Kiihlung der Ionen bei einem solchen Potential war aber aus technischen
Griinden nicht durchfiirbar.

In dem Potential wurden 1 - 18 Ionen gespeichert, lasergekiihlt und ihre
Fluoreszenz mit einer ICCD-Kamera beobachtet. Um die Ionenzahl sicher
bestimmen zu koénnen, wurden die Ionen nach dem Erzeugen in einer linea-
ren Kette angeordnet und gezdhlt. Dies ist auch der Grund, warum keine
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groferen Ionenanzahlen vermessen wurden. Anschliefend wurden die Spei-
cherpotentiale auf das quasi-2D Potential verindert. Die Speicherpotentiale
wurden dabei durch eine qualitative Beobachtung der Anregung der Oszillati-
onsfrequenz gemessen, was mit dieser Methode auf 2% genau moglich ist. Die
Anregungsfrequenzen betrugen dabei 91 kHz fiir v, und v, sowie 113 kHz fiir
vy.

Durch das Driftverhalten der Frequenz des Kiihllasers und das Fehlen einer
atomaren Referenz war es nicht moglich, fiir alle Ionenanzahlen die gleiche
Frequenz des Kiihllasers zu wéhlen. Die Verstimmung des Kiihllasers wurde
so gewahlt, daf moglichst keine Diffusion der Ionen zu beobachten war. War
dies iiber einen grofsen Frequenzbereich des Kiihllasers der Fall, wurde eine
Frequenz mit mdglichst grofier Fluoreszenz fiir ein besseres Signal gewéhlt.

Die Parameter der ICCD-Kamera wie z.B. Verstirkung und Intergrations-
zeit des CCD-Chips sowie die Parameter der anschliefenden digitalen Bildbe-
arbeitung waren fiir alle Ionenanzahlen gleich.

Ergebnisse

Betrachtet man die experimentell beobachtete Ionenstruktur (siehe Abbildung
5.5), stellt man zuerst eine Abweichung von der erwarteten kreisférmigen An-
ordnung der Ionen fest. Diese ist durch den Winkel zwischen optischer Achse
des Nachweises und der Speicherebene der Ionen hervorgerufen.

Ferner ist eine leicht unterschiedliche Orientierung der Ionenstruktur bei
verschiedener Ionenanzahl zu beobachten. Hierbei ist zu beachten, daft die
Speicherpotentiale nur auf 6% genau bekannt sind, innerhalb dieses Rahmens
sind Abweichungen von einem rotationssymmetrischen Potentialverlauf zu er-
warten.

Eine Abweichung der Anordnung der Ionen von der zweidimensionalen
Struktur in dem nur niherungsweise zweidimensionalem Speicherfeld ist nicht
zu beobachten. Durch den unterschiedlichen Abstand zur Kamera miifiten
hier die Ionen verschieden scharf abgebildet werden.

Die theoretisch vorhergesagte periodische Schalenstruktur konnte qualita-
tiv bestétigt werden, jedoch ist quantitativ eine Abweichung zu beobachten
(vergleiche Tabelle 5.2). Die experimentell beobachteten Maximalzahlen der
Schalen betragen 6 und 11 im Vergleich zu 5 und 10 fiir die theoretische Vor-
hersage. Allerdings wurde fiir den Fall von sechs Ionen auch schon maximale
Schalengrofen von fiinf Ionen beobachtet [54].

Auch das experimentell beobachtete Schmelzen der dufsersten Schale steht
im Widerspruch zur Theorie. Zum einen wird zuerst ein Schmelzen der inne-
ren Schalen vorhergesagt. Zum anderen wurde in der Theorie keine tiefere
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Schmelztemperatur fiir bestimmte Ionenanzahlen vorhergesagt, im Experi-
ment konnte jedoch nur fiir 11 und fiir 9 Ionen in der dufteren Schale ein
Schmelzen bei maximaler Laserkiihlung beobachtet werden.

5.2.3 Zusammenfassung

Die Anordnung der Ionen in Schalenstrukturen konnte bestitigt werden. Eine
systematische Abweichung von Theorie und Experiment wurde jedoch bei den
Schalengrdfsen mit 6 experimentell beobachteten gegeniiber den vorhergesag-
ten 5 Ionen beobachtet. Auch die Phaseniibergénge der Schalen traten zuerst
aufsen anstatt wie vorhergesagt innen auf.

Hier stellt sich die Frage, ob die nicht-ideale Realisierung der theoretischen
Vorraussetzungen hierfiir verantwortlich sind. Abweichungen sind hierbei das
nicht ideale quasi-2D Potential, die Abweichungen vom Kreispotential und
die Mikrobewegung der Ionen. Die Anordnung der Ionen in der radialen Ebe-
ne der Falle kdnnten {iber die andere Mikrobewegung und die Moglichkeit,
das Potential senkrecht zur Ionenebene wesentlich zu verstirken, genaueren
Aufschluft iiber die fiir die Abweichung verantwortlichen Effekte geben.

5.3 Grofie Ionenkristalle - Raumliche Trennung
von atomaren Zustanden

Experiment

Die in [52] vorhergesagten Diffusionen der Ionen innerhalb einer Schale und
fiir hohere Temperaturen auch zwischen Schalen und damit ein Verhalten,
das mehr einer Fliissigkeit als einem Festkorper dhnelt, konnte experimentell
fiir grofle Ionenkristalle (> 500 Ionen) beobachtet werden, indem Ionen durch
einen anderen atomaren Zustand markiert wurden. Bei dieser Kristallgrofie
war es nicht mehr moglich, die Ionen einzeln aufzuldsen und zu zdhlen. Eine
Abschétzung der Ionenanzahl aus der quantitativen Messung der Fluoreszenz
des Kristalls und dem Vergleich mit der eines einzelnen Ions [48] war nicht
moglich. Die Tiefenschirfe des Abbildungssystems war zu gering, um die
Fluoreszenz der Ionen in einem Kristall mit ihrem unterschiedlichen Abstand
zur Abbildungsoptik gleichméfig messen zu konnen.

Pumpt man einzelne Ionen innerhalb des Ionenkristalls in ein metastabi-
les atomares Niveau, das nicht am Kiihlzyklus und damit an der Fluoreszenz
beteiligt ist, kann man sie dadurch innerhalb des Kristalls fiir die Lebensdau-
er des metastabilen Niveaus markieren. Die so markierten Ionen erscheinen
dabei als dunkle Stellen in der Kristallstruktur. Hier wurde dazu das 3Dj/,
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Abbildung 5.6: Radumliche Trennung von atomaren Zustédnden in einem grofien
Tonenkristall. Die Leistung des Pumplasers wurde suzsessive erhoht.

Niveau des Ca™-Ions benutzt, das mit einer Lebensdauer von 1100(18) ms [45]
lange genug lebt, um eine deutliche Markierung zu ermdéglichen. Zum Pumpen
wurde dabei ein nicht fokussierter Laser kollinear zu den Kiihllaserstrahlen re-
sonant auf dem 3D3/5-4P3 /5 Ubergang benutzt, wobei durch den spontanen
Zerfall in das 3Dj5/; Niveau das optische Pumpen erreicht wird.

Diffussion der Ionen

Wendet man diese Methode bei grofferen Ionenkristallen an, beobachtet man
statt einer homogenen Verteilung der Fehlstellen die Trennung der im meta-
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stabilen atomaren Niveau markierten dunklen Ionen von den am Kiihlzyklus
teilnehmenden Ionen in Richtung des Kiihllasers. Hierbei erfahren nur die am
Kiihlzyklus teilnehmenden Ionen den durch den Kiihllaser hervorgerufenen
Lichtdruck, die dunklen Ionen werden durch die Coulombabstoffung an das
andere Ende des Kristalls gedriickt (siche Abbildung 5.6). Dies ist allerdings
nur bei einer freien Diffusion der Ionen zumindestens innerhalb einer Schale
des Kristalls moglich.

Im Experiment betrug dabei die minimale Belichtungszeit des CCD-Chips
fiir ein hinreichendes Fluoreszensignal der Ionen 20 ms. Mit dieser Intergrati-
onszeit konnte die Bewegung der Ionen nicht aufgeldst werden, die Diffusion
der Ionen war schneller.

Ob die Ionen nur innerhalb einer Schale oder auch zwischen den Schalen
diffundieren, konnte im Experiment nicht bestimmt werden. Ein mogliches
Mefsprinzip hierbei wére es, nur den Rand des Kristalls mit dem Laser zu
beleuchten, der die Ionen in das metastabile Niveau pumpt und damit mar-
kiert. Hierbei miifste sich bei einer reiner Diffusion nur innerhalb der Schalen
ein dunkler Rand am Kristall bilden. Dies war aber aufgrund der schlechten
Strahlqualitit des zum Markieren der Ionen verwendeten Diodenlasers nicht
moglich.

Sympathetisches Kiihlen

Variiert man die Leistung des zum optischen Pumpen verwendeten Lasers,
fiilhrt dies je nach Séttigung des Pumpiiberganges zu einem unterschiedlichen
Anteil an Ionen, die nicht am Kiihlzyklus teilnehmen. Hierbei kann man
gut 3/4 der ITonen des Kristalls in das metastabile Niveau pumpen bevor der
Kristall schmilzt.

Dieses Verhalten ist durch sympathetisches Kiihlen zu erkldren. Hierbei
werden auch die nicht lasergekiihlten Ionen durch die Coulombwechselwirkung
mit den lasergekiihlten Ionen mitgekiihlt. Dies wurde zuerst 1980 in einer
Penningfalle beobachtet [56]. Ist allerdings die Anzahl der tiber Laserkiihlung
erreichbaren Ionen zu gering, kann die Autheizung durch St6fe mit dem Rest-
gas nicht mehr hinreichend kompensiert werden und der Kristall schmilzt.
Ahnliche Beobachtungen gibt es auch mit mehreren Ionensorten anstatt den
gleichen Ionen in verschiedenen atomaren Zustinden [55].
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Kapitel 6

Zusammenfassung und
Ausblick

In dieser Arbeit wurden grundlegende Untersuchungen von lasergekiihlten Io-
nenkristallen in einer linearen Paulfalle durchgefiihrt. Diese kénnen in drei
Bereiche gegliedert werden:

Dynamik der Ionen in der linearen Paulfalle. Hierzu wurden Speicher-
bereich, parametrische Anregungen und Schwingungsfrequenzen der Io-
nen in der linearen Paulfalle untersucht. Uber die genaue Messung der
Schwingungsfrequenzen konnte der Abstand zweier Ionen in einem Kri-
stall bis auf 10~* genau bestimmt werden.

Laserkiihlung an einem 3-Niveau-Systems. Hierzu wurden Simulatio-
nen aufserhalb des Lamb-Dicke Regimes durchgefiihrt und experimentell
iiberpriift. Dabei konnten Kiihlzeiten und Temperaturlimits fiir ver-
schiedene Verstimmungen der Laser bestimmt werden.

Kristallstrukturen in der linearen Paulfalle. Hier konnten verschiedene
theoretisch vorhergesagte Kristallstrukturen der Ionen fiir den dreidi-
mensionalen und quasi-zweidimensionalen Fall mit experimentellen Wer-
ten verglichen und Abweichungen zur Theorie festgestellt werden. Ferner
wurde die durch den Lichtdruck hervorgerufene Trennung von atomaren
Zustdnden in groften Ionenkristallen beobachtet.

69



6.1 Ausblick

Die in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse motivieren folgende zukiinftige
Messungen:

e Durch die Moglichkeit, den Abstand zweier Ionen genau messen zu
konnen, kann die Messung der Lebensdauer des metastabilen 3Dj/o-
Niveaus mehrerer Cat-Ionen in linearen Ketten in Abhingigkeit des Ab-
standes zur genaueren Untersuchung von kooperativen Effekten [46, 45]
benutzt werden.

e Laserdopplerkiihlung an 43Ca®. Wegen der Hyperfeinstrukturaufspal-
tung sind mehrere oder ein breitbandiger Riickpumplaser notwendig.
Bei einer erfolgreichen Kiihlung kénnen die Hyperfeinstrukturaufspal-
tungen der angeregten Niveaus mit Doppelresonanzexperimenten genau
vermessen werden. Zusétzlich kann bei erfolgter Doppler-Vorkiihlung
auf dem Grundzustandshyperfeinstrukturiibergang Seitenbandkiihlung
im Mikrowellenbereich durchgefiihrt werden. Dadurch ist der quanten-
mechanische Grundzustand der Oszillation der Ionen erreichbar. Hier
kénnen Messungen zur Dekohérenz dieses Zustandes durchgefiihrt wer-
den.

6.2 Verbesserungen

Aufgrund der gewonnenen Erkenntnisse sind folgende Verbesserungen an dem
Versuchsaufbau zu empfehlen:

e Verwendung eines stabileren Oszillators bei der Speicherfelderzeugung
mit zusétzlicher Stabilisierung der Amplitude,

e Stabilisierung der Lasersysteme auf einen externen Standard und Er-
zeugung von Frequenzverschiebungen durch optische Modulatoren, um
Messungen mit bekannter Frequenzverstimmung durchfithren zu kénnen,

o Erweiterung der Falle um acht Segmente, um eine getrennte Erzeugungs-
und Mefsfalle verwenden zu konnen. Dadurch sollten statische Potentiale
durch Kalziumbedampfungen reduziert werden.

e Einbau einer Einkoppelmdglichkeit fiir Laser in radialer Fallenrichtung.
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Anhang A

Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau (siehe Abb. A.1) laft sich in vier Bereiche gliedern.
Diese sind die Falle, die Laser, der Fluoreszenznachweis und der Steuerungs-
computer.

Abbildung A.1: Ubersicht iiber den experimentellen Aufbau. Die drei ver-
wendeten Lasersysteme werden {iber dichroitische Spiegel kollinear {iberlagert
und mit einem maximalen Winkel von 2° zur Fallenachse hinter die Falle fo-
kussiert. Der Fluoreszenznachweis findet senkrecht zur Fallenachse zwischen
zwei der Fallenelektroden statt.
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A.1 Die Falle

A.1.1 Die Fallenelektroden

Abbildung A.2: Bild der Falle von vorne durch das Fenster der Vakuumappe-
ratur. Deutlich sind die vorderen Elektroden und ihre die Zuleitungen sowie
die iiber der Falle sitzende Objektivfassung zu erkennen.

Die Ionenfalle, ein Geschenk des Institute for Laser Science, University of
Electro-Communications, Chofu, Tokyo, besteht aus 12 Elektroden, an denen
jeweils seperat eine Spannung angelegt werden kann. Zur Anordnung der
Elektroden siehe Abbildung A.3. Diese Anordnung ermdglicht im Vergleich
zu Realisierungen der linearen Paulfallen mit axialen Endkappen (vergl. Abb.
2.1) einen guten Zugang aus der axialen Richtung, allerdings werden dabei
grofere Abweichungen von einem idealen harmonischen Speicherpotential in
Kauf genommen.

Der halbe Abstand ro der Elektroden in radialer Richtung (vergl. Gl. 2.1)
betragt 2,67 mm, die Linge des mittleren Segmentes 15 mm (sieche Abbil-
dung A.5). Die Spannungsversorgung der einzelnen Elektroden erfolgt {iber

72



Abbildung A.3: Anordnung der 12 Elektroden der Falle.

angeschraubte, aufsen liegende Kupferdriahte. Um Aufladungen der zwischen
den Elektroden liegenden Isolatoren zu verkleinern und daraus resultieren-
de Storfelder abzuschirmen, wurden die in einer Reihe liegenden Elektroden
iiberlappend konstruiert (sieche Abbildung A.6). Dabei sitzen jeweils drei Elek-
troden auf einer Stahlstange, die vier Stahlstangen sind zwischen zwei Stahl-
platten angeschraubt.

A.1.2 Die Speicherfelderzeugung

Die Speicherspannung an den einzelnen Elektroden besteht aus einem Hochfre-
quenzanteil fiir die Speicherung in radialer Richtung und einem Gleichspan-
nungsanteil fiir Speicherung in axialer Richtung, Korrekturspannungen und
der Kontrolle des radialen a-Speicherwertes. Beide Spannungsanteile werden
dabei iiber jeweils einen Tiefpafs 1. Ordnung (R = 3 MQ, C = 5 nF) zusam-
mengekoppelt.

Die Hochfrequenzspannung wird von einem mit Rohren arbeiten-
dem Frequenzgenerator Rhode & Schwarz Leistungsmesssender TYPE
SMLR-BN41001 erzeugt und iiber einen Ringkerntransformator um einen Fak-
tor 25 hochtransformiert. Der Transformator bildet dabei zusammen mit der
Kapazitit der Fallenelektroden einen Schwingkreis mit Giite 50, der resonant
auf die Frequenz des Speicherfeldes von 2 MHz abgestimmt ist. Hierbei kann
eine maximale Spannung von 270 V erzeugt werden.

Die Frequenzstabilitit der Hochfrequenzspannung betrigt 1075, die Am-
plitudenstabilitsit 10~3. Diese Methode der Hochfrequenzspannungserzeugung
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Abbildung A.4: Simulierter Potentialverlauf durch die zur Speicherung in axialer Rich-
tung angelegten Spannungen an die duferen Elektroden. Im oberen Bild ist das Potential
eines Schnittes durch die Falle in der Draufsicht (vergl. Abb. A.3) durch die Mitte der
Falle zu sehen, eine Potentialline entspricht 1 V. Im unteren Bild ist das Potential entlang
der Fallenachse dargestellt. Die Spannungen sind 30 V an dem linken und 10 V an dem
rechten Elektrodenquartett. Diese Werte entsprechen typischen experimentellen Werten.
Die unterschiedlichen Werte an beiden Steiten sind notwendig, um die Ionen unter die nicht
ganz mittig sitzende Nachweisoptik zu positionieren.
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Abbildung A.6: Schnitt durch eine Elektrodenreihe.

ist nicht mit einem {iblichen modernen Quarz-stabilisiertem Frequenzgenera-
tor durchfiihrbar, da diese nicht genug Leistung liefern kénnen. Hier wire der
Einsatz eines zusitzlichen Hochspannungsverstirkers nétig.

Die Gleichspannungen zur Speicherung in axialer Richtung werden durch
Spannungsquellen Oltronix Power Supply B 605 D generiert, ihre Stabilitdt
ist besser als 10 mV. Die Gleichspannungen zur Korrektur von statischen Po-
tentialen und zur Kontrolle des radialen a-Speicherwertes werden durch Span-
nungsquellen Typ Hewlett Packard DC-Power Supply HP 6111A hergestellt,
ihre Stabilitdt ist besser als 1 mV.

Zur Anregung der Oszillation der Tonen kann noch zusétzlich an die tibli-
cherweise geerdeten Elektroden eine Wechselspannung gelegt werden, hierbei
wurde ein Frequenzgenerator Hewlett Packard HP 3325B verwendet.

A.1.3 Die Ionenerzeugung

Die Ionenerzeugung erfolgt durch Abdampfen derAtome aus einem Atomofen
und anschliefsender Ionisierung der Atome durch Elektronenstofs. Die Ato-
mofen bestehen aus einem Keramikzylinder mit 0,5 cm Durchmesser und drei
1mm Bohrungen. Eine der Bohrungen ist dabei mit metallischen Kalzium-

75



brocken gefiillt und hinten mit einem Stahlpfropf verschlossen. Durch die an-
deren beiden Bohrungen ist ein Wolframdraht gefddelt, durch den zum Heizen
des Ofens ein Strom von 3 A geleitet wird. Die Elektronen zur Ionisierung der
Atome in der Falle werden dabei beim Heizen des Ofens vom Wolframdraht
emittiert.

Der Ofen ist seitlich an der Fallenhalterung angebracht und zielt zwischen
2 Elektrodenreihen in das Fallenzentrum . Dabei ist zwischen Ofen und Elek-
troden noch zuséatzlich eine Schlitzblende angebracht, um eine Bedampfung
der Elektroden mit Kalzium zu reduzieren. Diese Bedampfungen erzeugen
durch Kontaktpotentiale Spannungen, die den idealen Spannungsverlauf in
der Falle storen. Auflerdem reagieren sie bei einem Kontakt mit Luft zu Kal-
ziumoxid und Kalziumkarbonat, die sich als Isolatoren elektrisch aufladen und
damit noch groflere und zeitlich nicht konstante storende Spannungen erzeu-
gen konnen.

A.1.4 Die UHV-Apparatur

Die Falle ist in einer UHV-Apparatur untergebracht, in der bei laufender 801/s
Tonenzerstiuberpumpe ein Druck von 1,1(4) - 1071° mbar erreicht wird. Der
Druck kann dabei von einem Quadrupolmassenspektrometer VG Arga Plus
gemessen werden. Ein planes 47 mm Durchmesser grofses Fenster erlaubt die
Einkopplung von Laserstrahlen in axialer Richtung der Falle. Diese Strahlen
werden durch ein auf einem Glasriissel sitzendes Fenster im Brewsterwinkel
wieder ausgekoppelt. Zur Beobachtung der Falle sind 2 Fenster senkrecht zu-
einander in radialer Richtung zur Fallenachse angebracht, wobei sich unterhalb
eines dieser Fenster eine Kollimatoroptik innerhalb des Vakuums befindet.

A.2 Die Lasersysteme

A.2.1 Lasersystem bei 397 nm

Zur Erzeugung der Laserstrahlung bei 397 nm wurde Frequenzverdopplung
eines kommerzielles Titan-Saphir Lasersystems Coherent 899-21 benutzt. Die-
ser wird typischerweise von einem Coherent Innova 200-20 Argon-Ionen Laser
mit 15 W multiline gepumpt. Der Auskoppelspiegel des Ringlasers wurde
durch einen hochreflektierenden Spiegel ersetzt und in den Ringresonantor
ein gekapselter, bei der Grundwelle antireflexbeschichteter LiJO3 Kristall ein-
gesetzt. Das frequenzverdoppelte Laserlicht wird iiber einen dichroitischen
Spiegel ausgekoppelt.
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Bei einer Pumpleistung des Titan-Saphir Lasers von 15 W kann somit eine
Ausgangsleistung von etwa 5 mW erreicht werden. Die rms-Linienbreite des
Titan-Saphir Lasers ist vom Hersteller mit 500 kHz spezifiziert. Dies ergibt
eine Linienbreite des frequenzverdoppelten Strahls von 1 MHz.

A.2.2 Die Lasersysteme 866 nm und 850 nm

Abbildung A.7: Aufbau des Diodenlasersystems. Das Licht der Laserdiode
wird tber ein Objektiv auf das Gitter kollimiert. Die erste Beugungsordnung
wird in die Diode zuriickreflektiert, die nullte Ordnung ausgekoppelt. Gitter-
winkel und -abstand sind iiber eine Feingewindeschraube grob und iiber einen
Piezo fein einstellbar.

Die beiden Diodenlasersysteme zum Anregen der 3D-4P Uberginge des
Ca™ Tons sind identisch aufgebaut. Sie sind im Littrow-Design gitterstabili-
siert (siehe Abb. A.7), d.h. es findet eine optische Riickkopplung durch die
erste Ordnung eines Gitters (1200 Striche/mm) statt, das mit der Laserdiode
eine pseudoexterne Cavity bildet. Die Gitterhalterung wurde so konstruiert,
dafs Frequenzinderung durch Gitterabstand und Gitterwinkel gleich verlaufen.
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Es kann iiber den Gitterwinkel der komplette Bereich der 3D-4P Uberginge
zwischen 850 nm und 866 nm erreicht werden.

Der modensprungfreie Scanbereich iiber den Gitterabstand betrigt 1 GHz.
Die Einstellung des Gitterwinkels/-abstandes erfolgt iiber ein Piezoelement.
Fiir grofere Scanbereiche wire eine Anpassung des durch die Auskoppelfacette
und Riickseite des Diodenchips gebildeten Resonators {iber den Diodenstrom
notig. Zur Stabilisierung des Diodenresonators und des pseudoexternen Reso-
nators sind sowohl die Laserdiode als auch die Grundplatte des Aufbaues tem-
peraturstabilisiert. Bei diesem Aufbau werden etwa bei 100 mW nomineller
Ausgangsleistung der Dioden 20 mW Ausgangsleistung des Systems erreicht.

Die Frequenzstabilitdt beider Lasersysteme wurde iiber die Messung des
Schwebungssignals beider Laserstrahlen gemessen. Dazu wurden beide Strah-
len {iber einen halbdurchlissigen Spiegel auf einer schnellen Photodiode iiber-
lagert. Das Frequenzspektrum des Schwebungssignals wurde anschlieffend
iber einen Spektrumanalysator aufgelost. Die Messung der Kurzzeitstabilitat
(3 s Mittelung) ergab dabei eine Frequenzbreite von 3,7 MHz, die Messung der
Langzeitstabilitit Drifts der Laserfrequenzen von bis zu 100 MHz pro Stunde
(siche Abb. A.8).

Die Ursache der schlechten Kurzzeitstabilitit konnte nicht auf ein einzel-
nes Element zuriickgefiihrt werden. Mogliche Ursachen sind die mangelnde
thermische Stabilitdt des Diodenchips und unzureichende Stabilitdt der Pie-
zospannung. Die Langzeitdrifts liefen sich auf eine mangelhafte thermische
Stabilisierung der Grundplatte zuriickfiihren. Als Abhilfe hierfiir wurde eine
stabilere Spannungsversorgung des Piezos und eine digitale Temperaturrege-
lung konstruiert. Die Problematik der alten analogen Temperaturregelung
liegt in der Temperaturabhéngigkeit der Regelelektronik. Die digitale Tempe-
raturregelung ermoglicht es, das Signal des Temperatursensors innerhalb des
thermisch stabilisierten Diodengehduses zu digitalisieren. Die digitale Rege-
lungselektronik selber ist im Rahmen der Raumtemperatur unabhingig von
der Umgebungstemperatur. Zusétzlich sind eine aktive elektronische Stabi-
lisierung der Laserfrequenz auf eine externe Cavitdt fiir eine bessere Kurz-
zeitstabilitdt und auf einen Referenzlaser fiir eine bessere Langzeitstabilitat
geplant.

A.3 Der optische Nachweis

Um einen moglichst grofen Raumwinkel an Fluoreszenz abbilden zu kdénnen,
sitzt eine kurzbrennweitige Kollimationsoptik moglichst nahe an der Falle
(Quarzkollimator Zeiss 467275, Brennweite f = 18,9 mm bei einer Wellen-
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Abbildung A.8: Frequenzspektrum des Schwebungssignals beider Diodenla-
sersysteme (oben). Die Mittelungszeit betragt 3 s, die Halbwertsbreite 3,7
MHz. Unten ist die Mittenfrequenz des Schwebungssignals in Abhéngigkeit
von der Zeit aufgetragen.
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Abbildung A.9: Optischer Aufbau des Fluoreszenznachweises. Die Absténde
der einzelnen optischen Elemente kénnen auf nur etwa 2 mm genau bestimmt
werden.
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lange von 397 nm, numerische Apertur N.A. = 0,25, Fassung aus VA-Stahl,
Abstand zur Fallenachse 20(2) mm) innerhalb des Vakuums. Dies ergibt einen
Raumwinkel von 0,5 sr. Durch den Kollimator wird ein reelles Zwischenbild
2,5 cm iberhalb des Vakuumfensters erzeugt, wo speziell bei dem Einsatz
eines Photomultipliers als Photonendetektor eine raumliche Filterung vorge-
nommen werden kann. Die Vergroferung des Zwischenbildes wurde zu 5,6(2)
berechnet.

Das Zwischenbild wird dann mit einem Mikroskopobjektiv ( Melles Griot
Mikroskopobjektiv 6.3/0.20, Brennweite f = 22,5 mm, numerische Apertur
N.A. = 0,20) auf den Photonendetektor abgebildet. Je nach Verwendung
einer ICCD-Kamera zum ortsaufgelosten oder eines Photomultipliers zum
intergrierenden Photonennachweis ist der Abstand der photoempfindlichen
Schicht zum Zwischenbild unterschiedlich. Der Abstand des Mikroskopob-
jetivs zum Zwischenbild wird dabei experimentell nach mdglichst guter Bild-
schirfe bei ortsaufgeloster Photonendetektion und bestem Signal/Untergrund
Verhéltnis bei integrierender Photonendetektion justiert. Fiir die Verwen-
dung der Kamera ergibt dies einen theoretischen Abbildungsmafsstab von
750(63) nm/Pixel, eine experimentelle Uberpriifung (siche Abschnitt 2.2.2)
ergab 613(6) nm /Pixel.

Vor dem Photonendetektor ist ein Interferenzfilter bei 397 nm mit einer
Halbwertsbreite von 5 nm und einer Abschwéchung von -40 dB angebracht,
um Streulicht zu diskriminieren. Der Nachweis der Fluoreszenz wird damit
auf die Fluoreszenz des 4Py /5 - 45, /> Uberganges beschrinkt.

Die Detektion der Photonen erfolgt entweder integrierend mit einem Pho-
tomultiplier (Hamamtsu R464) im Photonenzihlbetrieb oder mit einer ICCD-
Videokamera (Lambert, Li-u-Cam).

A.4 Die Experimentsteuerung

Die Steuerung von Versuchsabldufen ist iiber einen Standard-PC unter Win-
dows 95 moglich. Fiir die Steuerung, Anzeige und teilweise auch “online”
Auswertung der Daten dient ein selbstgeschriebenes parallel arbeitendes Pro-
gramm.

Folgende Geréte und Funktionen konnen damit gesteuert werden:

e Die Parameter der ICCD-Kamera und Auslesen der Bilddaten iiber
GPIB-Schnittstelle.

e Anzeigen des Videobildes der ICCD-Karte iiber Framegrabber Karte
Miro PCTV.
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Steuerung des Frequenzgenerators HP3325 B {iber GPIB-Schnittstelle.

Steuerung der Frequenz sémtlicher Laser {iber Spannungsrampe, erzeugt
von einer DAC-Karte Meilhaus ME-300.

Aus- und Einschalten eines Laserstrahls {iber einen Shutter Newport 846
HP, geschaltet {iber einen TTL-Puls {iber Schnittstellenkarte Meilhaus
ME-300.

Z&ahlen der Photonenimpulse des Photomultipliers {iber Vielkanalanaly-
satorkarte Fast PC2.

Auslesen des Speicheroszilloskops Tektronix TDS 210.
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Anhang B

Das Kalzium Ion

Fiir diese Arbeit sind prinzipiell nur die Masse des verwendeten Kalzium-
Isotopes sowie die Daten iiber seine angeregten Zustinde interessant. Daher
soll hier auch nur auf diese Eigenschaften eingegangen werden, mit Ausnahme
von zwei chemischen Eigenschaften des Kalziums, die fiir den verwendeten
Versuchsaufbau von Bedeutung sind:

e Kalzium bildet eine leicht schmelzbare Legierung mit Platin, sodaf mit
Kalzium gefiillte Platintaschen als Quelle fiir Kalzium-Atome in der Falle
schlecht geeignet sind.

e Kalzium-Ionen reagieren sehr aggressiv mit Glas, sodafs eine Hohlkatho-
denlampe als Referenz fiir die Verstimmung der Laser sehr teuer ist.

Weitere chemische und physikalische Eigenschaften des Kalziums lassen sich
in der einschligigen Literatur, z.B. [57], finden.

B.1 Termschema des *°Ca* Ions

Die Elektronenkonfiguration des °Ca™ Ions besteht aus der Argon-Edelgas-
konfiguration 1522522P®3S23P6 plus einem Elektron in der 4S Schale, dessen
Anregungszusténde in dieser Arbeit eine Rolle spielen (Wellenléingen siehe
Abb. B.1).

B.1.1 Lebensdauern der angeregten Niveaus

Fiir die Lebensdauern gibt es dabei bis jetzt folgende neuere experimentelle
Werte:
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4'P3/2
4'PI/Z =
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Abbildung B.1: Ausschnitt aus dem Niveauschema des *°Cat Tons. Der
Kiihliibergang 4S /5-4P; /; und der Riickpumpiibergang 3D3/,-4P /, sind dick
eingezeichnet. Die Fluoreszenz des 4P, /,4-S,/, Zerfalls wird im Experiment
detektiert.
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Referenz T(3D3 2) T(3D5 2) T(4P1 2) T(4P3 2)
59 1080(220)ms
60 1111(46)ms | 994(38)ms
61 1113(45)ms | 1054(61)ms
62 1064(17)ms
63 969(21)ms
66 1.09(5)s
45 1100(18)ms
64 7,07(7)ns 6,87(6)ns
65 7,098(19)ns | 6,924(19)ns

Somit ergibt sich eine natiirliche Linienbreite von 0,15Hz fiir die 4S - 3D Uber-
ginge sowie von 23MHz fiir die 4S - 4P Ubergénge.

B.1.2 Verzweigungsverhiltnisse der angeregten Niveaus

Die Verzweigungsverhéltnisse der Zerfallskanile der einzelnen Niveaus sind
experimentell schwer zu bestimmen, daher existieren bis jetzt nur theoretische
Vorhersagen fiir diese Werte:

4P,/,—-4S, /5 | 4P;/5-4S,/, | 4P3/5-45,)
Referenz | 75="—5s5" | 4p,,,53D,,, | 4P,.53D.,,

B.2 Isotope

Das in dieser Arbeit verwendete Kalzium ist zwar ein Gemisch aus sechs ver-
schiedenen Isotopen, jedoch spielen durch den hohen Anteil von 97% “°Ca
im natiirlichen Gemisch die anderen Isotope keine Rolle. Von besonderem
Interesse ist allerdings **Ca mit einem natiirlichen Vorkommen von 0,14 %,
das wegen seines Kernspins I = 7/2 fiir Hyperfeinstrukturmessungen von In-
teresse ist. Auch ist seine Grundzustandshyperfeinstruktur mit 3,2 GHz gut
erreichbar fiir schmalbandige Spektroskopie entweder iiber direkte Mikrowel-
leniibergidnge oder Dunkelresonanzmessungen mit phasengelockten Lasern.
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