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ZUSAMMENFASSUNG

Das Wasserstoffatom erlaubt, als einfachstes aller stabilen Atome, einmalig
genaue Vergleiche von Theorie und Experiment. Durch spektroskopische
Untersuchungen an optischen Ubergingen lassen sich sowohl elementare
physikalische Gesetze mit groer Genauigkeit testen als auch Naturkonstanten
mit hoher Priizision messen. In der vorliegenden Arbeit ist der Aufbau und
Betrieb einer Atomstrahlapparatur beschrieben, mit der der optische Uber-
gang des-Wasserstoffatoms vom 18, ,-Grundzustand in den 2S,,-Zustand mit
einer relativen Auflosung von Q =2.1+1010 beobachtet werden konnte. Die
Breite der Resonanzlinie betrigt 60 kHz (bei 243 nm). Der 1S, 12251 ,Z-I"Jber-
gang ist damit die zur Zeit bestaufgeldste Resonanz am Wasserstoff iiberhaupt.
Zukiinftige Experimente zur Messung der Rydberg-Konstante und der Lamb-
Verschiebung des 1S, ,-Grundzustands lassen sich dadurch mit einer bis zu
hundertfach hoheren Genauigkeit durchfiihren. Eine weitere Steigerung der
Auflosung um zwei GroBenordnungen ist mit der beschriebenen Apparatur

prinzipiell moglich.

Der Ubergang wird durch gleichzeitige Absorption zweier Photonen mit einer
Wellenldnge bei 243 nm dopplerfrei angeregt. Die dazu notwendige kohirente
Strahlung wird durch Frequenzverdoppelung in einem B-Barium-Borat-Kristall
hergestellt. Zur Steigerung der Konversionseffizienz befindet sich der Kristall
in einem externen passiven Ringresonator, der die Leistung des Fundamental-
lichts um einen Faktor 20 resonant iiberhoht. Bei einer eingestrahlten Licht-
leistung von 250 mW (bei 486 nm) koénnen 4 mW ultraviolette Strahlung (bei
243 nm) erzeugt werden. Als Fundamentallichtquelle dient ein kontinuier-
licher, durchstimmbarer Farbstofflaser (Coumarin 102), dessen Frequenz, mit

Hilfe einer Hochfrequenz-Seitenbandmethode auf die Resonanz eines hoch-




stabilen optischen Referenzresonators stabilisiert ist. Die relative Frequenzab-
weichung fiir Mittelungszeiten zwischen 10 ms und 1 s ist dabei kleiner als

5 Hz. Zur Erzeugung der Wasserstoffatome wird das Wasserstoffmolekiilgas
aus einer Gasflasche in einer Gasentladung dissoziiert und iiber ein Rohr aus
Teflon in eine Vakuumkammer geleitet. Nach Austritt aus einer gekiihlten
Aluminiumdiise bilden die Atome einen Atomstrahl, der parallel zu einer
monochromatischen Stehwelle verliuft. Die Stehwelle wird in einem linearen
optischen Resonator gebildet, der die eingestrahlte Leistung bei 243 nm um
einen Faktor 10-15 zusétzlich resonant iiberh6ht. Die umlaufende Leistung im
Resonator betrdgt 15-20 mW. Der Nachweis der angeregten Atome geschieht
durch Mischen der Wasserstoffzustinde 2S;,, und 2Py, in einem schwachen
elektrischen Feld und anschlieBendem Nachweis der dabei entstehenden

Lyman-o-Photonen mit einem Photomultiplier.

Die mittlere Verweilzeit der Atome im Licht betragt 4.3 us, so daB die Auflo-
sung des Ubergangs durch die Energie-Zeit-Unschirfe auf 36 kHz beschrinkt
wird. Eine zusitzliche Verbreiterung der Resonanzlinie um 30 kHz aufgrund
des relativistischen Doppler-Effekts wurde beobachtet. Dariiberhinaus konnte
der Laser auf die Frequenz des Wasserstoffiibergangs stabilisiert werden. Die
mittlere Frequenzabweichung betriigt 1 kHz bei einer Mittelungszeit von

5 min. Dies entspricht einer relativen Frequenzstabilitit von 1.6 «10-12, Die
Absolutfrequenz des Wasserstoffiibergangs wurde durch Vergleich mit einer
genau vermessenen Resonanz von 130Te, bestimmt. Das Ergebnis stimmt mit
friiheren Messungen gut iiberein. Dort, wie auch in unserem Experiment,
entsteht der MeBfehler hauptsichlich durch Unsicherheiten bei der Vermes-
sung der Tellurresonanz. Eine verbesserte Absolutmessung der Wasserstoff-
ibergangsfrequenz ist deshalb nur bei Verwendung eines genaueren

Frequenzstandards moglich.

Weiterhin wurde eine Elektronenkanone konstruiert, mit der die Wasserstoff-
atome durch St6Be mit Elektronen vom Grundzustand in den 2S,pp-Zustand
angeregt werden konnen. Dieser so erzeugte metastabile Wasserstoffstrahl
wurde zunichst verwendet um den Detektor zu testen. Dariiber hinaus 148t er
sich in zukiinftigen Experimenten fiir die Spektroskopie an angeregten

Wasserstoffzustinden verwenden.

Das hier geschilderte Experiment bildet die Grundlage fiir eine Reihe geplanter
Prizisionsmessungen, die sowohl auf die genauere Bestimmung von Naturkon-
stanten als auch auf einen Test der Quantenelektrodynamik abzielen. (Eine

Beschreibung findet sich in Abschnitt 1.4.)
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Bei der experimentellen Uberpriifung einer physikalischen Theorie besteht
eine der Schwierigkeiten darin, Systeme zu finden, die fiir den Experimen-
tator wie fiir den Theoretiker in gleichem MaBe zugiinglich sind. Es gibt
tatséchlich nur wenige Fille, in denen dies moglich ist. Ein klassisches
Beispiel hierfiir ist das Wasserstoffatom. In der iiber 100-jdhrigen Geschich-
te seiner Erforschung war das Wechselspiel zwischen experimentellen Resul-
taten, die einer Erklidrung bedurften, und neuer Theorien, die auf eine expe-

rimentelle Uberpriifung warteten, besonders fruchtbar.

Man beginnt die Geschichte des Wasserstoffs iiblicherweise mit den Unter-
suchungen von Balmer und Rydberg Ende der 80er Jahre des vorigen Jahr-
hunderts. Ihnen gelang es als erste, die diskrete Struktur des Wasserstoff-

spektrums durch eine empirische Formel zu beschreiben:

1 1 1
T‘R(_z__z}
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A ist die Wellenlidnge des optischen Ubergangs, n eine natiirlichen Zahl und R
eine Konstante (Rydberg-Konstante). Nach dieser Gleichung lassen sich auch
heute noch die Wellenlidngen der Wasserstoffiibergiinge bis auf 4 Stellen
richtig berechnen. Danach dauerte es mehr als 20 Jahre, bis es Niels Bohr mit
der Entwicklung einer quantisierten, aber immer noch klassischen Theorie
erstmals gelang, die Balmersche Formel theoretisch zu deuten und die
Rydberg-Konstante R zur Masse und Ladung des Elektrons (m, und €) und

zur Planckschen Konstante h in Beziehung zu setzen:
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Die Bohrsche Theorie, nach der das Elektron nur auf solchen Bahnen den
Atomkern umkreisen kann, deren Bahndrehimpuls ein Vielfaches von h/2n
betrdgt, schien dariiber hinaus eine Kardinalfrage der klassischen Theorie zu
kldren, nach der es zu beantworten galt, warum das Elektron nicht als
beschleunigt bewegte Ladung seine Energie abstrahlt und in den Kern stiirzt.
Eine ausstehende Begriindung fiir die willkiirlich eingefiihrte Bohrsche
Quantisierungsbedingung war durch die in den 20er Jahren von Schrédinger
und Heisenberg in unterschiedlicher mathematischer Formulierung ent-
wickelte Quantendynamik moglich. Mit ihrer vollig neuen Interpretation
physikalischer Begriffe wie Ort und Impuls bildet sie zusammen mit der
Relativitétstheorie die Grundlage der modernen Physik iiberhaupt. Die
Grundstruktur des Wasserstoffatoms konnte jetzt zwar befriedigend erklart
werden, die ebenfalls seit langem bekannte Feinstruktur des Spektrums war
damit aber noch nicht verstanden. Bereits 1887 beobachteten Michelson und
Morley(D) eine Aufspaltung der Balmer-a Linie in zwei Komponenten, die
1916 von Sommerfeld als relativistische Korrektur zum Bohrschen
Atommodell gedeutet wurde.(2) Eine erste quantenmechanische Interpre-
tation bei Beriicksichtigung des Elektronen-Eigendrehimpulses durch
Goudsmit-Uhlenbeck und Thomas(2? bestitigte das Ergebnis von Sommerfeld.
Die vollstdandige relativistische Theorie wurde 1926 von Dirac entwickelt und
lieferte als Ergebnis sowohl eine korrekte Beschreibung der damals aktuellen
Messungen als auch den Wert fiir das magnetische Moment des Elektrons.
Gleichzeitig sagte die Theorie aber auch die zunédchst schwer interpretier-
baren Zustdnde negativer Energie voraus. Eine genaue experimentelle

Untersuchung war deshalb umso interessanter. Bis in die Mitte der 40er

Jahre ergab sich jedoch kein klares Bild. Feinstrukturmessungen der
Balmer-a-Linie schienen zunichst auf eine Abweichung von der Theorie
hinzudeuten®, muBten spiter aber korrigiert werden.5 Die Haupt-
schwierigkeit bestand dabei in der Uberwindung des Dopplereffekts, der die
Auflosung der optischen Spektren begrenzte. Versuche, die Uberginge
zwischen den Feinstruktur-Unterzustéinden direkt mit einer Mikrowelle
anzuregen, wurden zwar unternommen, blieben aber ohne eindeutiges
Ergebnis.(6.7) Erst die wihrend des zweiten Weltkrieges intensiv weiter-
entwickelte Radartechnik ermoglichte 1947 das sensationelle Experiment von
Lamb und Retherford®®). Durch Mikrowellenspektroskopie an einem Strahl
metastabiler Wasserstoffatome konnte ein energetischer Unterschied der
Zustande 2§, und 2Py, von 1.0 GHz eindeutig gemessen werden. Dieses
Ergebnis steht im Widerspruch zur Dirac-Theorie, nach der beide Zustinde
entartet sind, und gab AnlaB fiir eine intensive theoretische Aktivitit, die zur
Entwicklung der Quantenelektrodynamik durch Feynman, Schwin ger und
Tomonaga fiihrte. Sie erklirt die Lambsche Verschiebung des 2S;p-Niveaus
durch eine Reihe von Effekten, die bei konsequenter Quantisierung des
elektromagnetischen Feldes in Erscheinung treten, und sagte eine 8.2-mal
grofiere Verschiebung auch fiir die Energie des 1S, p-Zustands voraus. Durch
Fehlen eines Vergleichniveaus kann diese jedoch nicht wie im Fall der
28,p-Verschiebung durch Mikrowellenspektroskopie gemessen werden,
sondern ist nur durch eine optische Messung zuginglich. Es muBten zuerst
neue spektroskopische Techniken gefunden werden, die die Begrenzun gin
der Aufldsung optischer Uberginge durch den Doppler-Effekt iiberwinden.
Die Erfindung des Lasers und die Entwicklung dopplerfreier Methoden
Anfang der 70er Jahre brachte eine bis heute andauernde Serie immer
genauerer Messungen mit sich, die die Voraussagen der

Quantenelektrodynamik hervorragend bestitigten.
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Abb.1.1 Auflésung des Wasserstoff 1S1/,-2S1/,-Ubergangs. Die Zahlen in Klammem
beziehen sich auf die Literaturangaben am Ende der Arbeit.

Bevor ich auf zwei neuere Experimente eingehe, ist es niitzlich, sich zunichst

einen Uberblick iiber die Theorie des Wasserstoffatoms zu verschaffen.

11 Zur Theorie des Wasserstoffatoms &)
Die Energie der Wasserstoffzustinde kann als Summe der folgenden vier

Teile geschrieben werden:

E(D,I,J,L,F) = EDc(n,J) + ERM(II,J) + EHFs(n,I,J,L,F) + ELs(Il,J,L)

mit der iiblichen Notation fiir die Quantenzahlen des Kernspins (I), des

Bahndrehimpulses und des Gesamtdrehimpulses des Elektrons (L,J) sowie des

Gesamtdrehimpulses des Atoms (F); n ist die Hauptquantenzahl.

1.1.1 Coulomb-Energie, Epc(n,J)

Epc(n,]) ist die Energie, wie man sie aus der Dirac-Gleichung erhilt. Sie
beschreibt ein Elektron in einem Coulomb-Potential mit Zentrum im
Koordinatenursprung. Die Bewegung des Kerns ist dabei nicht beriicksichtigt.
Weiterhin enthilt sie die Spin-Bahn-Kopplung und relativistische
Korrekturen, also die gesamten Feinstrukturbeitriige.

12 .
N(N+n+vy-k

Exc(n]) = R

k=J+—1
2

vy =« k?- (Zo)?

N =+/ n%- 2(n - Kk - y)

1.1.2 Korrektur aufgrund der endlichen Kernmasse, Egy(n,J)

2 2

EgpMm,)) = - ﬁ [1 - (m::NmN) (f:; ] Epc(n,J)
Um die Kernbewegung zu beriicksichtigen, muBl das Wasserstoffatom als
relativistisches Zweikdrperproblem behandelt werden. Eine Losung ist
jedoch nur niherungsweise moéglich.(%:10) Obige Gleichung enthilt die
Korrekturen zur Dirac-Energie bis zur zweiten Ordnung in Za. Der erste
Term entspricht dabei der Losung der Dirac-Gleichung fiir ein fiktives
Teilchen der reduzierten Masse p. Anders als in der Schrédinger-Theorie ist
dies jedoch nur eine erste Niherung. Der zweite Term 14Bt sich als Korrektur

niedrigster Ordnung zur reduzierten Masse auffassen.




1.1.3 Hyperfeinstruktur, Eggg(n,LJ,L,F)
Die Energie aufgrund der Wechselwirkung von Kernspin und Drehimpuls des

Elektrons lautet:

2
(Za)"Z g m, (14 8) ¢ R F(F+1) - I(T+1) - J(J+1)
nd m, JA+1)(2L+1)

EH}zs(n,J,L,F,I) =
g bezeichnet das anormale magnetische Moment des Protons. 8 enthilt eine
Reihe von Korrekturen bedingt durch die endliche Kernmasse und aufgrund
von Kemstruktureffekten und relativistischen Strahlungskorrekturen.(11) Die
experimentelle Bestimmung der Hyperfeinaufspaltung ist wesentlich genauer

als die theoretischen Berechnungen(12):
Eyps(n,J,.LF=J+1/21=1/2) = J/(2J+1) AEggs(n,J,L)
Eyps(n,J,.LF=]-1/2,1=1/2) = -(J+1)/(2J+1) AEygs(n,J,L)
mit

AEygs(n=1,J=1/2,L=0) = 1420,405751733(1) MHz (13)
AEyps(n=2,J=1/2L=0) = 177,55686(5) MHz (14

1.1.4 Lamb-Verschiebung, E; g(n,J,L) -
Die Lamb-Verschiebung 148t sich schreiben als:

4
ErsnJ,L) = th-a (ZO;)

n

cR. F(Zo)

mit der Funktion

F(Za) = Ag+ AyIn(Za) 2 + Agy(Za)
+ (Zo)* . {Ago + Ag In(Za) % + Agaln*(Za) %}
+ By a + O(Za?

+ me/m, { Cyp + C411n(Zoc)_2+ Cs0 Za } + O(amg/my)

+ me/my {Dyy me/am, + DsyZ + D5, Z In(Za) ™)} + O(Zzame/mp)

+ Ny a (rp/re)2
Bis auf den letzten konnen alle Summanden von E; g auf die Form gebracht
werden:

of«(Zo)P+In9(Zor)24(me/myg)sem,,
multipliziert jeweils mit den Proportionalititskonstanten A »Dpg. Die
Terme mit den Koeffizienten Apq und By, beschreiben Bindungs- und
Strahlungskorrekturen aufgrund von Emission und nachfolgender Absorption
eines oder zweier virtueller Photonen durch das Elektron (r=1 bzw. r=2 und
s=0). Der Kern wird dabei wie in der Dirac-Theorie als unendlich schwer
angenommen. Die Kernbewegung ist in den Termen mit s=1 beriicksichtigt.
Die Koeffizienten C,q enthalten dabei die zusitzlichen Beitrige zu den
Strahlungskorrekturen, die Koeffizienten Dy, die Beitréige zu den
nichtstrahlenden Korrekturen. Der letzte Term, proportional zu Ny, ist keine
quantenelektrodynamische Korrektur und wird der Lamb-Verschiebung nur

wegen seiner invers kubischen Abhingigkeit von n zugerechnet. Er




beschreibt den EinfluB der endlichen KerngroBe und die damit verbundene
Abweichung von einem reinen Coulomb-Potential. r, bezeichnet dabei den
klassischen Radius des Elektrons (re=0t?a,) und r, den mittleren Ladungs-
radius des Protons. Dariiber hinaus gibt es noch kleine Beitridge aufgrund der
Kemnstruktur. Sie liegen bei einer GroBenordnung von 100 Hz und sind hier
nicht explizit beriicksichtigt. Ap,..,Dpq und Ny sind dimensionslose reelle
Zahlen und beinhalten keine Naturkonstanten mehr. Die bestimmenden
GroBen fiir die Lamb-Verschiebung sind also, neben der Rydberg-Konstanten
R.. und der Feinstrukturkonstanten o, das Massenverhiltnis von Elektron und
Proton (me/m,;,) sowie das Verhiiltnis des mittleren Ladungsradius des

Protons zum klassischen Elektronenradius (r,/r,).

Tabelle 1.1 zeigt die GroBe, mit der die verschiedenen Terme zur

Lamb-Verschiebung der Zustinde 1S;/, und 28, beitragen.®

181p 281n Koeffizienten
Selbstenergie 10.31680(10) 10.54680(10) Apq
Vakuumspolarisation -0.26438 -026439 A4oSE
Hohere Ordnungen 0.00125(1) 0.00125(1) By
Strahlungsriicksto3 -0.01573 -0.01610 Cpq
strahlungsfreier Riicksto8 0.00297(3) 0.00336(3) qu
endliche KemgroBe 0.00125(3) 0.00125(3) Np
Summe F(Za) = 10.04216(11) 10.27217(11)

Tabelle 1.1  Zusammensetzung der Lamb-Verschiebung: Beitriige der einzelnen
Effekte zur Funktion F(Za).

SchlieBlich seien noch zwei weitere Veroffentlichungen erwihnt, die hier
noch nicht beriicksichtigt sind(68.69), Die Autoren berechnen Kernriicksto8-
korrekturen der Ordnung (Zoc)5r11e2/mp und e(Zo)>mg2/my, zur Lamb-
Verschiebung der Zustinde mit n=2. Die Beitriige liegen in der Grofien-

ordnung von 1 kHz.

Fiir die Beitrdge proportional zu Apg - inder Tabelle aufgeteilt in Selbst-
energie und Vakuumspolarisation - gibt es folgende anschauliche Inter-
pretation.

Selbstenergie: Die Kopplung der Ladung des Elektrons an die Vakuums-
fluktuationen des elektromagnetischen Feldes fiihrt zu einer Fluktuation in
der Lage des Elektrons. Diese Ortschwankungen sina wesentlich schneller als
die Bahnbewegung, so daB das Elektron im Mittel als homogen geladene Kugel
erscheint. Auf die Bindungsenergie zwischen dem Elektron und dem
punktformig angenommenen Kern hat das solange keinen EinfluB, wie der
Kern nicht in die Ladungswolke des Elektrons eintaucht. Dann jedoch nimmt
die Anziehungskraft ab und die Bindungsenergie verringert sich. Speziell fiir
S-Zustinde mit ihrer nicht verschwindenden Wellenfunktion am Ort des
Kerns erhilt man demnach eine positive Energieverschiebung. In der
Sprechweise der Quantenelektrodynamik entsteht die Verschiebun g durch
den Unterschied zwischen der Elektronen-Selbstenergie im gebundenen und
im ungebundenen Zustand.

Vakuumspolarisation: Dieser wesentlich kleinere Beitrag zur Lamb-Ver-
schiebung riihrt von den Vakuumsfluktuationen des Dirac-Feldes her, die
man anschaulich als die stindige Erzeugung und Vernichtung von virtuellen
Elektron-Positron-Paaren deutet. Im Feld des Kerns richten sich die Paare
entsprechend ihres Dipolmomentes aus und schirmen die Kernladung
teilweise ab. Die im Coulomb-Gesetz auftretende Kernladung beinhaltet

diesen Effekt bereits und ist nur bei geniigend groBem Abstand zwischen




Elektron und Kern korrekt. Bei kleinen Abstdnden verringert sich die
Abschirmung, und die Bindungsenergie nimmt entsprechend zu. Auch hier
ist der Effekt fiir S-Zustdnde am groBten, fiihrt aber, anders als der EinfluB

der Selbstenergie, zu einer negativen Energieverschiebung,.

1.1.5 Fehlerbilanz

Um sich Klarheit dariiber zu verschaffen, was man von einer Absolut-
messung der 15,,-25,; ,Z-Ubergangsfrequenz lernen kann, sind in Tabelle 1.2
die Fehler aufgefiihrt, mit denen die einzelnen Energieterme in die

theoretische Bestimmung der Ubergangsfrequenz eingehen.

Erc Erv Es Summe
R.. 578 0.30 0.0 578
o 4.2 0.0 1.1 4.3
Mme/Mp . 37 0.0 37
I'p/fe , i 29 29
Ago ¢ 74 74
Summe 578 37 80 581 kHz

Tabelle 1 Fehler bei der theoretischen Berechnung der 1S-2S-Ubergangsfrequenz.
In der letzten Spalte stehen die Beitrige der Naturkonstanten, in der
untersten Zeile die Beitrige der verschiedenen Energieterme. Eine Liste der
verwendeten Naturkonstanten und deren Fehler findet sich in Ref.70.

Die groBte Unsicherheit entsteht durch die Rydberg-Konstante im Ausdruck
fiir die Coulomb-Energie Epc. Ist diese besser bekannt, oder gelingt es, ihren
EinfluBl durch eine Vergleichsmessung zweier Wasserstoffiiberginge zu
eliminieren (siche Abschnitt 1.4), wird die Unsicherheit der 18S,/,-2S -

Ubergangsfrequenz hauptsichlich durch die theoretische Vorhersage der

10

Lamb-Verschiebung bestimmt. Die groBte Ungenauigkeit entsteht dabei
durch die niherungsweise Berechnung des Koeffizienten Ag,. Dariiber hinaus
gibt es eine zusitzliche Unklarheit im Wert von Ag,. Die von Mohr(15.16),
Johnson und Sofft!7) und Sapirstein(18.19) nach verschiedenen Methoden
ermittelten Werte fiir Ag, stimmen zwar im Rahmen des Niherungsfehlers
liberein, unterscheiden sich aber um 6 Standardab- weichungen von einer
Rechnung von Ericksen®). Fiir die Energie des 1S, ;,-Zustands entspricht dies
einer Verschiebung von 0.32 MHz. Einen weiteren strittigen Punkt gibt es
derzeit bei der experimentellen Bestim- mung des Protonenradius. Eine
Messung neueren Datums von Simon et al.29) widerspricht einer friiheren
Messung von Hand et al.21) um 0.057 fm oder 5 Standardabweichungen. Die
resultierende Frequenzverschiebung des 1S, n-2S; /Z-Ubergan gs betrigt 128
kHz.(®

Glaubt man den Berechnungen von Mohr, Sapirstein und Johnson und Soff, so
lieBe sich durch eine Messung der Lamb-Verschiebun g zunichst der strittige
Protonenradius genauer bestimmen. Ist dieser Punkt geklirt, wire ein Test
der Quantenelektrodynamik bis zu einer Genauigkeit von 37 kHz moglich,
begrenzt durch die Kenntnis des Elektron-Proton- Masseverhiltnisses bei der

Berechnung von Epy. Man kommt damit in den Bereich des Fehlers, mit der

die Berechnung von Agj behaftet ist (nicht zu verwechseln mit der

Diskrepanz im Wert von Ag).

1.2 Aktuelle Messungen am Wasserstoffatom

Aus dem im letzten Abschnitt Gesagten wird deutlich, daB ein genauer
Vergleich von Theorie und Messung eng mit der Kenntnis der beteiligten
Naturkonstanten verbunden ist. Sie sind sozusagen die "Fitparameter" der
verschiedenen Theorien, die bei der Beschreibung des Wasserstoffatoms eine

Rolle spielen. Es ist deshalb wichtig, Experimente zu finden, mit denen die
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einzelnen Energiebeitrige unabhingig voneinander gemessen werden

konnen.

Ein Beispiel hierfiir ist das Experiment der Gruppe um F. Biraben in Paris.(22)
Ahnlich wie im Experiment von Lamb und Retherford werden die Atome
zundchst durch St6B8e mit Elektronen in den langlebigen 28, ,-Zustand
angeregt und durchlaufen dann eine Flugstrecke von etwa 1 m, bevor sie in
einem Detektor fiir metastabile Atome nachgewiesen werden. Eine mono-
chromatische Stehwelle, parallel zum Atomstrahl, induziert Zwei-Photonen-
Uberginge in Zustinde der Hauptquantenzahlen 8,10 und 12. Von dort aus
zerfallen die Atome in den Grundzustand und kénnen im Detektor nicht mehr
nachgewiesen werden. Wegen der langen Lebensdauer der angeregten
Zustinde lieB sich eine instrumentell begrenzte Auflésung von 1.1 MHz
erreichen (bei 760 nm). Bei der theoretischen Berechnung der Ubergangs-
frequenzen sind die Korrekturen aufgrund quantenelektrodynamischer
Effekte sehr klein. Sie skalieren mit 1/n3 und kénnen deshalb fiir Zustinde
mit n = 8,10 und 12 vernachléssigt werden. Die Lamb-Verschiebung des
2S,pp-Startniveaus ist mit den Methoden der Mikrowellenspektroskopie sehr
genau vermessen.(2.3) Der Fehler der theoretischen Ubergangsfrequenz wird
somit von dem der Rydberg-Konstante dominiert, die dadurch bis auf eine

relative Genauigkeit von 1.7 « 10-10 bestimmt werden konnte.

Umgekehrt lassen sich quantenelektrodynamische Korrekturen am besten an
Zustinden mit niedriger Hauptquantenzahl beobachten. Im Experiment von
Beausoleil et al. in Stanford(®.25.30) wurde dazu der 1S,,-2S;,-Ubergang
spektroskopisch untersucht. Die Atome befinden sich dabei als Gas in einer
Glaszelle und werden bei gleichzeitiger Absorption zweier Atome aus einer
Stehwelle in den 2S,/,-Zustand angeregt. Durch St68e der Atome unter-

einander zerfillt der Zustand unter Abstrahlung eines Lyman-a—Photons, das
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in einem Photomultiplier nachgewiesen werden kann. Die Auflésung‘ ist
durch die Druckverbreiterung in der Zelle auf einige Megahertz begrenzt (bei
243 nm). Aus einer Absolutmessung der Ubergangsfrequenz 148t sich die
Lamb-Verschiebung des 1S ,-Zustands mit einer relativen Genauigkeit von
2 » 10 ermitteln. Der Fehler ist damit rund 20 mal gro8er als die Unsicher-
heit des theoretisch berechneten Wertes und setzt sich zu etwa gleichen
Teilen aus der Unsicherheit der Rydberg-Konstante und dem experimentel-
len Fehler der Messung zusammen. Bei einer Wiederholung des Experiments

von Boshier et al. in Oxford(26.27) konnte der MeBfehler noch einmal halbiert

werden.

x 100 000

Abb. 1.2  Termschema des 1Sy 128112 -Zwei-Photonen-Ubergangs.

Neben seiner Bedeutung fiir eine Messung der 1S, p-Lamb-Verschiebung

besitzt der 1S;,,-2S,,-Ubergang noch einige weitere interessante Eigen-
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schaften. Zunichst ist der Zerfall des 2S, ,-Zustands in den Grundzustand
durch einen Ein-Photonen-Prozess sowohl als elektrischer Dipoliibergang als
auch als elektrischer Quadrupoliibergang verboten. Nur ein magnetischer
Dipoliibergang ist schwach erlaubt. Seine Intensitit entspricht einer Lebens-
dauer von 2 Tagen. Da die Dipolzerfille in den 2P, ;,-Zustand wegen des
geringen Energieabstandes ebenfalls sehr schwach sind (Lebensdauer 20
Jahre), ist ein Zwei-Photonen-Ubergang in den 18, p-Grundzustand am wahr-
scheinlichsten.(10) Es werden dabei gleichzeitig zwei Photonen emittiert,
deren Frequenzen in der Summe gerade die Frequenz des Ubergangs

ergeben. Fiir solche Prozesse sind Ubergiinge mit AF=0 erlaubt und mit AF=1
verboten. Die Lebensdauer aufgrund des Zwei-Photonenzerfalls betrigt

1/7 s und setzt einer Prizisionsmessung des 1S;,-2S,/,-Ubergangs erst bei
einer Aufldsung von 3.6+10-16 eine prinzipielle Grenze. Umgekehrt ist der
Uber- gang von 1S, nnach 28,5 durch gleichzeitige Absorption zweier
Photonen gleicher Frequenz moglich. Die Wellenlidnge, mit der der Ubergang
angeregt werden kann, verlagert sich damit aus dem experimentell
schwierigen Bereich des Vakuums-UVs in den ultravioletten Bereich bei

243 nm. Werden weiterhin bei einem Ubergang beide Photonen aus
entgegengesetzten Richtungen absorbiert, ist die Ubergangsfrequenz sogar
nahezu unabhingig von der Geschwindigkeit des Atoms, da sich der lineare
Doppler-Effekt fiir beide Photonen in der Summe gerade aufhebt. Damit ist
das Problem der Doppler-Verbreiterung zumindest in erster Ordnung
automatisch gelost. Gegeniiber anderen dopplerfreien spektroskopischen
Methoden hat der Zwei-Photonen-Ubergang noch den Vorteil, da8, anders als
z.B. bei der Sittigungsspektroskopie, alle Geschwindigkeitsklassen zum Signal

beitragen.

In allen drei oben erwihnten Experimenten wird der MeBfehler zu etwa 3/4

von der Ungenauigkeit des zur Verfiligung stehenden sekundiren Frequenz-
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standards bestimmt. Eine Absolutmessung durch direkten Vergleich mit dem
Ciésium-Primérstandard ist jedoch mit aufwendigen Frequenzketten
verbunden, die in einer Anzahl von Teilerstufen die optischen Frequenzen
von einigen hundert Terrahertz mit der des Césiumiibergangs vergleichen
(Veusium = 9-192 631 770 GHz, rel. Unsicherheit: 1.5 +10-14(28)), Es gibt
allerdings eine Anzahl scharf vermessener Resonanzen z.B. des Tellur-
molekiils 139Te, bei 486 nm oder des Jodmolekiils I, bei 639 nm, mit denen
die Wasserstoffiibergénge mit interferometrischen Methoden verglichen
werden konnen. Die Genauigkeit dieser Methoden und die Genauigkeit mit
der die Vergleichsmolekiile vermessen werden kénnen, liegen dabei etwa in
demselben Bereich. Bei Linienbreiten von einigen Megahertz betriigt der
relative Fehler fiir Jod 1.6 « 10-10 (29) und fiir Tellur 5.8 « 10-10 (30), Man ist
damit an einem Punkt angekommen, an dem einerseits die Genauigkeit der
Messungen nur noch weniger als eine GréBenordnung von der Unsicherheit
der theoretischen Vorhersagen entfernt ist, andererseits eine weitere
Steigerung der MeBgenauigkeit mit den bisherigen Methoden kaum noch

moglich ist.

1.3 Thema der Arbeit

Das gemeinsame Thema der Promotionsarbeit von Reinald Kallenbach®1) und
der vorliegenden Arbeit bestand im Aufbau und der Erprobung einer
Apparatur, mit der die Resonanzlinie des 1S, 12-2S1-Ubergangs mit einer
verbesserten Auflosung beobachtet werden kann. Angestrebt war eine Ver-
ringerung der bisher beobachteten Linienbreite von einigen Megahertz um

2-3 GroBenordnungen. Dazu war es notig, einen Farbstofflaser bei 486 nm
mit ausreichender spektraler Reinheit zu entwickeln. Dies ist wesentlicher
Bestandteil der Arbeit von Reinald Kallenbach und wird dort ausfiihrlich
beschrieben. 3177 Die Frequenzstabilitit wird durch eine schnelle Regelung

erreicht, die den Laser an einen hochstabilen Referenzresonator anbindet.
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Die Frequenzabweichung betrigt fiir MeBzeiten zwischen 10 msund 1 s
weniger als 4 Hz mit einem Minimum der Allanvarianz von 1 Hz bei 0.3 s.
Weiterhin findet sich dort ein Experiment, in dem mit Hilfe eines zweiten
Farbstofflasers durch "intra cavity" Frequenzverdoppelung in B-Barium-
Borat bis zu 30 mW kohirente durchstimmbare ultraviolette Strahlung bei
243 nm hergestellt werden konnte. Der zweite Laser war dabei auf den
ersten phasenstabilisiert und hatte dadurch diegleiche spektrale Reinheit.
Wegen noch nicht geklirter mangelhafter Qualitit des UV-Strahls wurde

dieser Aufbau bisher jedoch noch nicht verwendet.

In der vorliegenden Arbeit ist eine Variante beschrieben, bei der das UV-
Licht in einem externen passiven Resonator hergestellt wird. Die Leistung
des Fundamentallichts ist darin etwa 20-fach resonant iiberhoht und es ist
moglich, einige Milliwatt ultraviolettes Licht mit guten Strahleigenschaften
herzustellen. Eine wesentliche Verbesserung der Konversionseffizienz ist zu
erwarten, wenn zusitzlich auch das verdoppelte Licht resonant tiberhht
wird. Diese Technik ist fiir den Fall unkritischer 90°-Phasenanpassung
speziell aus Experimenten zur Erzeugung "gequetschten” Lichts
bekannt.(32.33) Die Erweiterung dieser Technik fiir winkelabgestimmte
Phasenanpassung und kurze Wellenlidngen war moglich und ist in einer
Veroffentlichung beschrieben, die dem Anhang dieser Arbeit beigefiigt ist.
Wegen UV-induzierter Schiden in der Antireflexbeschichtung des Kristalls
gelang es jedoch nicht, die theoretisch moglichen Leistungen von einigen
10 mW zu erreichen. Im Wasserstoff-Experiment haben wir die weniger

aufwendige einfach-resonante Technik verwendet.

Anders als im Stanford Experiment werden in unserem Experiment die
Atome in einem Atomstrahl angeregt. Zwischen zwei Spiegeln bildet der

Laserstrahl eine stchende Welle aus, die von den Atomen unter moglichst
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flachem Winkel durchquert wird. Am Ende des Atomstrahls werden die

angeregten Atome in einem Detektor nachgewiesen.

Kryostat

Detektor
gekuhlte Dise
0.28mm r 1.7mm 5mm i
~Y
| 2a3nm ¥ I
Splegel = 25mm » Spiegel
[ 170mm >
250mm '

Abb.1,3 Anregungsgeometrie des Wasserstoffs im Atomstrahl.

Durch die longitudinale Anregungsgeometrie wird die Wechselwirkungszeit
zwischen Licht und Atomen verlingert, die gemiB der Energie-Zeit-
Unschirfe die Auflosung begrenzt. Der zweite fiir unser Experiment wichtige
Verbreiterungsmechanismus ist der relativistische Doppler-Effekt, der, als
Folge der Zeitdilatation in bewegten Systemen, zu einer geschwindig-
keitsabhingigen Rotverschiebung der atomaren Resonanzen und damit zu
einer inhomogenen Verbreiterung fiihrt.(75.76) Dem wird Rechnung getragen
durch eine gekiihlte Diise, in der die Atome durch St68e mit der Wand
thermalisieren und abgebremst werden. Bei Verwendung von fliissigem
Helium als KiihImittel sollte der Doppler-Effekt damit auf 1 kHz reduziert
werden konnen. Bisher haben wir die Resonanz jedoch nur bei Zimmer-

temperatur bzw. 170 K beobachtet. Die Linienbreite des beobachteten
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Ubergangs betriigt 60 kHz (bei 243 nm). Neben dem Aufbau des
Atomstrahls und der UV-Optik bestand ein anderer Teil meiner Arbeit in der
Konstruktion einer Elektronenkanone, mit der ein Strahl metastabiler
Wasserstoffatome erzeugt werden kann. Damit wurden verschiedene
Detektorvarianten getestet und Erfahrungen im Hinblick auf das im
folgenden Abschnitt erwihnte 1S-25/25-4S Vergleichsexperiment

gesammelt.

1.4 Zukiinftige Messungen
Am Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik in Garching werden zur Zeit drei
Experimente vorbereitet, in denen die verbesserte Auflosung des

1812281 p- Ubergangs fiir eine Priizisionsmessung zur Anwendung kommt.

2 466.061 THz 112 Ly
SHG SUM E] SHG
1058 THz @)
4 Hanitenaser [~ C* Hakietenaser | 41 - Af Farbstothaser
7t - 2Af
%SHG

of 1.696 pm
NaCl Farbzentrenlaser

SHG

o
A o~

f CH.,-sth.gl-?e‘-we Laserl 88.376 181 THz

Abb. 1.4 Geplante Frequenzkette zur Prizisionsspektroskopie des
1S-2S-Ubergangs von atomaren Wasserstoff.
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Um die Ungenauigkeit des Tellur-Sekundirstandards zu iiberwinden, wird
eine Frequenzkette aufgebaut, mit der sich der Wasserstoff-Ubergang zwar
nicht mit der Cisiumuhr, aber immerhin mit dem Methanstandard verglei-
chen 14Bt. Seine Frequenz bei 88 THz ist bis auf einen relativen Fehler von
etwal0-13 bekannt.3%) Gelingt es, die Frequenzkette iiber eine MeBzeit von
5 min fehlerfrei zu betreiben, 146t sich damit die 1S, ,-2S, ,- Ubergangs-

frequenz bis auf einen Fehler von 1 kHz genau vermessen.

Im zweiten Experiment wird der 1S,,-2S, ,-Ubergang mit einem zweiten
moglichst scharfen Wasserstoff-Ubergang verglichen. Dadurch ist es moglich,
die Lamb-Verschiebung zu messen, ohne die Rydbergkonstante genau zu
kennen. Wegen der diskreten Struktur des Termschemas kann man immer
Frequenzdifferenzen bilden, bei denen sich die Coulomb-Anteile gerade
wegheben. Solche kombinierten Frequenzen enthalten dann nur die Beitrige
der Lamb-Verschiebung und der Hyperfeinstruktur. Mit diesem Konzept
konnten Hénsch et al. durch gleichzeitige Beobachtung des 1S,-2S /-
Ubergangs und der Balmer-B-Linien (28 -> 4P, 2P -> 4S,D) bereits 1975 die
1S, ,-Lamb-Verschiebung direkt messen.35) Bei dieser ersten Lasermes-
sung der 1S, »-Lamb-Verschiebung iiberhaupt wurde auBerdem von einer
Eigenart der Rydberg-Formel Gebrauch gemacht, nach der das Verhiltnis der
beiden Ubergangsfrequenzen gerade 1/4 betridgt. Die Strahlung zur Anre-
gung des 18;,,-2S; »-Ubergangs bei 243 nm wurde durch Frequenzver-
doppelung eines gepulsten Farbstofflasers bei 486 nm erzeu gt, der damit
gerade im richtigen Frequenzbereich zur Anregung des Balmer-B-Ubergangs
liegt. In Garching verwenden wir als Referenzlinie den 28,-4S5-
Ubergang, der als dopplerfreier Zwei-Photonen-Proze$ mit einem
stabilisierten Titan-Saphir-Laser angeregt werden kann. Die natiirliche
Linienbreite betrigt 690 kHz. Damit sollte es moglich sein, die 1S, ,-Lamb-

Verschiebung bis auf 50 kHz zu vermessen, was eine 20-fache Verbes-
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serung der bisherigen Genauigkeit bedeutet. Damit ist es wahrscheinlich |
moglich, Klarheit in die strittigen Werte fiir den Radius des Protons und den
Koeffizienten Agy zu bringen (siehe Abschnitt 1.1.5). Es ist dann auch der
Fehler der theoretischen Lamb-Shift-Rchnungen erreicht. Ein genauer
Vergleich von Theorie und Experiment ist dann nur bei einer verbesserten

theoretischen Rechnung moglich.

Als drittes ist eine Messung der Isotopieverschiebung zwischen Wasserstoff
und Deuterium geplant. Der Unterschied in den 1§, ,-2S, /Z-I"Jbergangs-
frequenzen von 168 GHz kann unter Verwendung eines neuartigen elektro-
optischen Modulators durchgefiihrt werden, der es erlaubt, die Messung mit
einer im Mikrowellenbereich iiblichen extremen Genauigkeit durchzu-
fiihren.(36) Resultat wire eine Neubestimmung des Elektron/Proton Masse-
verhiltnisses und der Differenz zwischen den Ladungsradien von Proton und

Deuteron.

Dariiber hinaus wird versucht, die Aufldsung des 1S;/,-2S, ,2-Ubergangs noch
weiter zu steigern. Durch Kiihlen der Atome sollte sich mit der vorhandenen
Apparatur die Linienbreite bis auf 1 kHz reduzieren lassen. Mit Hilfe
geschwindigkeitsselektiver Methoden der zeitauflésenden Spektroskopie sind
eventuell sogar Linienbreiten von 100 Hz moéglich. Bei dieser Prézision wird
es moglich, den Unterschied im g-Faktor des Elektrons bei verschieden
starker Bindung an den Kern zu untersuchen. Der sonst

magnetfeldunabhingige 1S;5-2S, ,Z-Ubergang wird dadurch um
Av = 1/8 o?/h g.uB = 180+«B kHz T-!

verschoben.37) In Experimenten, in denen die Atome nicht im Strahl,

sondern in einer magnetischen Falle spektroskopiert werden, ist dies wegen
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der intrinsischen Feldinhomogenitit der Falle ein storender Effekt, der die
Resonanzlinie verbreitert.(74) Im Strahl dagegen lieBe sich bei einem

geniigend homogenen Magnetfeld dieser Effekt leichter exakt vermessen.

Es sind noch eine Reihe weiterer Themen denkbar, auf die zukiinftige
Experimente abzielen kénnen. Es gibt z.B. theoretische Uberlegungen, nach
denen die Selbstenergie des Elektrons und damit die Lamb-Verschiebung im
Wasserstoff beeinfluBt werden kann, wenn sich das Atom zwischen zwei
gegeniiberliegenden ideal leitenden planparallelen Platten befindet.(38)
Numerische Berechnungen sagen fiir einem Plattenabstand von 1 pm eine
Verschiebung des 1S, ,-Zustand von 3.5 MHz voraus. Dariiber hinaus L8t
sich bei geniigend hoher MeBgenauigkeit die alte Frage untersuchen, ob die
Quantenmechanik wirklich linear ist, oder ob in einer Energiegleichung nicht

bisher unbekannte Terme proportional zu ¥2 eine Rolle spielen.39)

Gelédnge es, Antiwasserstoff in geeigneter Weise zu priparieren, konnte man
sich auch mit spektroskopischen Methoden der Frage nihern, ob seine Masse
die gleiche ist wie die des Wasserstoffs. Als letztes sei noch erwihnt, daB es
Spekulationen dariiber gibt, ob die Naturkonstanten wirklich konstant sind.
Hochgenaue Messungen iiber Lingere Zeitriume, vielleicht sogar Generatio-

nen, konnten dariiber AufschluB geben.
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Abb. 21 Experiment zur Prizisionsspektroskopie des 1S-2S-Ubergangs
von atomaren Wasserstoff.

Abbildung 2.1 zeigt eine Ubersichtsskizze des Experiments. Die zur Anregung
der Wasserstoffatome notwendige Strahlung bei 243 nm erzeugen wir mit
einem "Single Mode" Farbstoff-Ringlaser bei 486 nm und anschlieBender
optischer Frequenzverdoppelung in einem nichtlinearen Kristall. Da die
Frequenzstabilitit des kommerziellen Lasers fiir die angestrebte Auflosung
bei weiten zu schlecht ist, wird der Laser mit einer verbesserten Regelung

auf die Resonanz eines hochstabilen Resonators stabilisiert. Die Absolut-
frequenz des Lasers messen wir mit einem Aufbau zur Sittigungs-
spektroskopie von 130Te,. Im Bereich um 486 nm ist das Spektrum von
130Te, bis auf eine relative Genauigkeit von 5.8+10-10 bekannt. Zur

Verbesserung der Umwandlungseffizienz geschieht die Frequenzverdop-
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pelung in einem externen passiven Ringresonator, der auf die Frequenz des
Lasers stabilisiert ist. Die Anregung des Wasserstoffs findet in einem
Stehwellenresonator fiir 243 nm innerhalb einer Atomstrahl-Vakuum-
kammer statt. Eine gekiihlte Diise lenkt die Atome auf eine Bahn entlang des
optischen Strahls. Am Ende des Atomstrahls zihlt ein Detektor die

angeregten Atome.

Anregung und Nachweis der Atome sind zeitlich getrennt, d.h., einer
Anregungsperiode mit ausgeschaltetem Detektor folgt eine Nachweisperiode,
in der der Lichtstrahl unterbrochen und der Detektor aktiviert ist. Damit

wird zum einen der durch das Anregungslicht verursachte intensive
Signaluntergrund vollstindig unterdriickt, zum anderen kénnen so bei
entsprechend gesetzten Zeitfenstern einzelne Atomgeschwindigkeitsklassen
ausgefiltert werden. Die Linienform der Wasserstoffresonanz, hauptsichlich
bestimmt durch die Geschwindigkeitsverteilung der Atome, kann dadurch in
ihrer Form beeinfluBt werden. Ein IBM AT-kompatibler "Personal Computer”
steuert den Laser und nimmt die Spektren auf (Tellur und Wasserstoff). In

den folgenden Abschnitten sind die einzelnen Teile des Aufbaus genauer

beschrieben.

2.1 Laser und Optik bei 486 nm

Die Entwicklung des hochstabilen Lasers ist wesentlicher Bestandteil der
Doktorarbeit von Reinald Kallenbach und ist dort zusammen mit dem Tellur-
spektrometer ausfiihrlich beschrieben. 31) Der Vollstindigkeit halber sei

hier ein kurzer Uberblick gegeben.
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Farbstofflaser und Optik bei 486nm.
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Kernstiick des optischen Aufbaus im Blauen (Abb.2.2) ist ein kommerzieller
"single mode" Dauerstrich-Farbstoffringlaser (Coherent 699-21, Coumarin
102, 300 mW Ausgangsleistung), der im violetten Frequenzbereich
(413/415nm) mit 5 W Lichtleistung von einem Krypton-Ionenlaser gepumpt
wird. Die Stellelemente der kommerziellen Stabilisierung des Farbstoff-
lasers, bestehend aus einem auf einer Piezokeramik montierten Spiegel und

einer galvanisch angetriebenen Brewster-Platte, wurden um einen elektro-

optischen Modulator erweitert. Damit lassen sich diejenigen hochfrequenten

Storungen ausregeln, die hauptsichlich durch Schwankungen der optischen
Weglidnge und Turbulenzen im Farbstoffstrahl verursacht werden und die die
Linienbreite des kommerziell stabilisierten Lasers auf ca.] MHz aufweiten.
Zusitzlich wurde das kommerzielle Farbstoffzirkulationssystem durch eine
Spezialanfertigung ersetzt (Fa. Radian Dyes Chemie, Wermelskirchen), deren
verbesserte Farbstoffdiise aus hochpoliertem Edelstahl einen stabileren
Farbstoffstrahl erzeugt.(40) Die Diise mit einer Schlitzbreite von 0.2 mm muB

mit einem Druck von 12 bar betrieben werden.

Als Frequenzreferenz fiir die Laserstabilisierung dienen wahlweise ein
kéuflicher optischer Spektrumanalysator ( piezoabgestimmtes Fabry-Perot
Etalon der Fa. Burleigh, temperaturstabilisiert, konfokal, freier Spektral-
bereich 300 MHz, Finesse 250), mit dem der Laser iiber 1 GHz durch-
gestimmt werden kann, oder ein hochstabiler Resonator, mit dem die
eigentliche Messung durchgefiihrt wird. Dieser Referenzresonator (Finesse
ca.1000) besteht aus einem 46 cm langen runden Zerodurblock (Durchmesser
10 cm), auf dessen Enden zwei hochreflektierende dielektrische Spiegel
geklebt sind (Reflektivitit > 99.7%). Der Block wird von drei weiteren
Zerodurstangen gehalten, die wiederum auf O-Ringen und Stahlkugeln in

einem Aluminiumzylinder gelagert sind. Der Zylinder héngt an fiinf Stahl-
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drihten im Inneren einer Vakuumkammer. Die Kammer wird erschiit-

terungsfrei mit einer Ionengetterpumpe auf 5«10-7 mbar evakuiert.

Da die Resonanzfrequenzen des Referenzresonators festliegen, wird der Laser
mit Hilfe eines akustooptischen Modulators (AOM1) durchgestimmt. Der
AOM verschiebt die Frequenz des zur Stabilisierung abgezweigten Laser-
strahls. Die dabei auftretende Beugung wird durch zweimaliges Durchlaufen
des AOM nach Reflektion an einem gekriimmten Spiegel kompensiert. Der
Laser 148t sich so um den doppelten AOM-Frequenzbereich (135-285 MHz)
iiber 300 MHz kontinuierlich durchstimmen. Fiir groBere Frequenzschritte
muB auf verschiedene longitudinale Moden des Resonators stabilisiert

werden.

Zur Erzeugung eines Fehlersignals fiir den Regelkreis wird mit einem
optischen Mischverfahren die Phase des am Resonator-Einkoppelspiegel
reflektierten Lichts gemessen.41) Diese Phase ist in erster Ordnung linear
abhingig von der Frequenzverstimmung des Lasers relativ zum Resonator.
Als Referenzstrahlen zur Phasenmessung werden dem Laserstrahl mit Hilfe
eines elektrooptischen Phasenmodulators (EOM) Seitenbinder aufmoduliert,
deren optische Frequenz weit genug von der Resonatorfrequenz entfernt
liegen, um mit frequenzunabhingiger Phase reflektiert zu werden. Seiten-
binder und Tridger mischen auf einer schnellen Photodiode, deren Signal in
einem elektronischen Diodenmischer mit der Seitenband- Modulations-
frequenz demoduliert wird. Das so erzeugte Fehlersignal bedient sowohl die
kommerzielle Stellelektronik fiir Brewster-Platte und Piezospiegel als auch
den Treiber fiir den EOM im Laserresonator. Die gesamte Regelung hat eine
Bandbreite von einigen MHz ("unity gain" bei 6 MHz). Aus dem Frequenz-
spektrum des Fehlersignals bei geschlossener Regelschleife 148t sich die

Allen-Varianz der Regelung bestimmen. Danach folgt der Laser fiir
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MeBzeiten zwischen 10 ms und 1 s in seiner Frequenz dem Referenz-

resonator innerhalb einer Standardabweichung von < 5Hz.

Das Tellur-Sittigungsspektrometer benutzt eine auf 513 °C geheizte 130Te,
Gaszelle (Lidnge 7.8 cm) und dhnelt weitgehend dem Aufbau im Stanford-
experiment(30, von dem wir auch die Eichung des Spektrums iibernommen
haben.(78) Allerdings sind bei uns, anders als im Stanfordexperiment,
Sittigungs- und Probenstrahl in der Zelle im gleichen Drehsinn zirkular
polarisiert . Dadurch 148t sich mit Hilfe eines Polarisationsstrahlteilers der
Probenstrahl vom koaxial verlaufenden Pumpstrahl ohne die Verluste eines
50% Strahlteilers trennen. Eine Photodiode miBt die Intensitit des Proben-
strahls. Mit einem Lock-In-Verstirker wird nur der Anteil nachgewiesen,
der mit der Leistung des Pumpstrahls variiert. Ein mit 49,2 MHz betriebener

akustooptischer Modulator (AOM2) moduliert den Pumpstrahl im Takt von
70 kHz.

Einige Probleme bereitet die Richtungsinderung des Farbstofflaserstrahls bei
Justage des Laserresonators. Speziell die thermische Drift des Pumplaser-
strahls zwingt zur gelegentlichen Justage des Farbstofflasers. Um nicht
jedesmal den gesamten Aufbau nachjustieren zu miissen, benutzen wir eine
Glasfaser, bei der dann nur die Finkoppelung korrigiert werden muB. Der
Strahlengang des Hilfsresonators ist wegen dessen konfokaler Geometrie weit

weniger empfindlich.

Die Einstellung der Laserfrequenz fiir eine Messung des 1S-2S-Ubergangs
(F=1) geschieht nach folgendem "Fahrplan" :

Zunichst wird mit einem kommerziellen Wellenlingen-Interferometer
(Burleigh Wavemeter WA 20-VIS ) die Wellenlinge auf 6 Stellen genau ein-

gestellt und der Laser dabei auf eine geeignete longitudinale Mode des
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piezogesteuerten Hilfsresonators stabilisiert. Danach wird ein Tellurspek-
trum iiber 1 GHz aufgenommen (maximale Durchstimmgeschwindigkeit
50 MHz/s). Der Durchstimmbereich ist gerade groB8 genug, um das Spektrum

(Abb.2.3) eindeutig identifizieren zu konnen.

willkrliche Einheiten

120
1001 n
801 ungefdhre Lage der Wasserstoffresonanz
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Piezospannung am Hilfsresonator in100V
Abb.2.3 Spektrum von 130Te, im Bereich um 486 nm.

Die bekannte Lage der Tellurresonanzen mit Linienbreiten von ca.10 MHz
ermoglicht eine schnelle Frequenzbestimmung bis auf ca. 5 MHz. Unter
Beriicksichtigung der systematischen Frequenzverschiebung des Tellur-
spektrums um die halbe AOM-Frequenz (1/2+49.2 MHz) erwartet man die
Wasserstofflinie ca. 3 Linienbreiten rechts (d.h. bei groBeren Wellenlidngen)
von der Tellur-i,-Linie.39) Nach Einstellen dieser Frequenz erfolgt das
Umschalten der Stabilisierung auf den Referenzresonator. Der Laserstrahl

auf den Referenzresonator wird dazu freigegeben, und der Strahl zum
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Hilfsresonator geblockt. In 20 kHz-Schritten wird jetzt der AOM1 verstimmt
und die Wasserstoffresonanz gesucht (max. Schrittgeschwindigkeit 10/s). Mit
einiger Ubung 148t sich mit diesem Vorgehen die Wasserstoffresonanz bis auf
5 MHz einkreisen, so daB eine Messung mit 250 Schritten von je 20 kHz
meistens zum Erfolg fiihrt. Das ganze Verfahren dauert ca. 10 min. Die
Stabilisierung auf den Hilfsresonator ist nicht sehr zuverlissig. Kurze
Ausfille der Regelung und damit verbundenes Springen der Laserfrequenz
sind relativ hiufig (ca. einmal in 2 Minuten), wohingegen bei Stabilisierung
auf den Referenzresonator Ausfille nur bei Stérungen etwa durch laute
Gerdusche oder auftretende Fehler vorkommen (Dejustage des optischen
Aufbaus, Nachlassen der Laserleistung etc.). Auch gegen die schlagenden
Gerdusche der Kryopumpe, mit der die Atomstrahlapparatur evakuiert wird,

ist die Laserregelung immun.

2.2 Frequenzverdoppelung und UV-Optik

Die Frequenzverdoppelung geschieht in einem 8-Barium-Borat-Kristall
(6x5x5 mm3). Dieses Material erlaubt als einziges kontinuierliche Frequenz-
verdoppelung bei 486 nm mit UV-Leistungen im Milliwattbereich. Andere
Kristalle wie Urea oder Lithiumformat, deren Transmission ebenfalls weit
genug ins UV hineinreicht und mit denen die zur effizienten Verdoppelung
notige Phasenanpassung moglich ist, erleiden bei den angestrebten UV-
Leistungen optischen Schiden und sind nur in gepulsten Experimenten oder
im Nanowattbereich mit Erfolg verwendet worden.(30.42) Im Stanford-
Experiment mufte deshalb auf die Methode der Frequenzmischung
zuriickgegriffen werden: Die Strahlung zweier Laser, ein Farbstofflaser bei
790 nm und ein Argon-Ionenlaser bei 351 nm, wurden in einem KDP-Kristall
zu 243 nm addiert. Das seit 1986 erhiltliche 8-Barium-Borat macht dieses

aufwendige Verfahren gliicklicherweise iiberfliissig.
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B-Barium-Borat ist ein harter klarer Festkorper, einachsig doppelbrechend,
transparent bis 190 nm und leicht hygroskopisch.(43.4445) Die Abhingigkeit
der Brechungsindizes von der Wellenlinge ist genau vermessen.43) Da der
EinfluB der Temperatur auf die Brechungsindizes nur sehr gering ist, erfolgt
die Phasenanpassung unter Ausnutzung der Doppelbrechung durch Abstim-
men des Winkels zwischen einfallendem Fundamentallicht und optischer
Achse des Kristalls (56° bei 486 nm). Der Kristall ist vom Hersteller INRAD
Corp., Northvale, New Jersey) so geschnitten, daB bei dieser Orientierung die
Ein- und Austrittsflichen senkrecht zum optischen Strahl stehen. Die Ober-
fachen sind optisch poliert und mit einer Antireflexbeschichtung vergiitet,

die von INRAD mit einer Reflexion von.< 0.3% sowohl fiir 486 nm als auch fiir
243 nm spezifiziert war. Die Transmission wurde von uns gemessen und
betrug fiir 486 nm ca. 1% und fiir 243 nm 11%. Diese unbefriedigende
Transmission im ultravioletten Bereich kann nur zum kleinen Teil mit
Verlusten im Kristall erklirt werden und weist auf zusitzliche Verluste in

der Beschichtung hin. Unbeschichtete Kristalle leiden unter Luftfeuchtig-
keit, werden matt und sollten entweder beheizt oder unter einer Schutzgas-
atmosphire betrieben werden. In unserem Fall ist das unnétig, da die
Beschichtung den Kristall auf den empfindlichen Stirnseiten ausreichend

versiegelt.

Bei einer Kristallinge von 6 mm erreicht man optimale Verdoppelung bei
einer Fokussierung des Fundamentallichts auf einen Strahldurchmesser im
Kristall von 35 pm, was einem konfokalen Parameter von 4 mm
entspricht.(45:4647) Die Geometrie des Resonators, bestehend aus zwei planen
und zwei gekriimmten dielektrischen Spiegeln, ist entsprechend eingestellt.

Die Berechnung des Strahlprofils im Resonator findet sich im Anhang.
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Als planen Einkoppelspiegel benutzen wir einen kommerziellen Farbstoff-
laserspiegel mit einer Transmission von 1,8% bei 486 nm. Der in Umlauf-
richtung erste gekrimmte Hochreflektor ist auf einem Piezoelement montiert
und dient als Stellelement fiir die Regelung des Resonators auf die Frequenz

des einfallenden Lichts.

—t— M4- Platichen _ _
(7 Piezo-Spiegel

BBO-Kristall |

Stabilisierung f------

Abb2.4 Resonator zur Frequenzverdoppelung des blauen Laserlichts

Er entspricht in seiner Bauart und seiner Frequenzcharakteristik dem
Piezo-Spiegel im Farbstofflaser (Coherent "tweeter"). Der zweite gekriimmte
Spiegel ist eine Spezialanfertigung der Firma Laseroptik (Garbsen) und
reflektiert 95% im UV und 99.7% bei 486 nm. Das UV-Licht wird iiber den
zweiten Planspiegel ausgekoppelt. Seine Transmission bei 243 nm betriigt
85% und seine Reflektion im Blauen >99.7% (ebenfalls Fa.Laseroptik). Die
gesamten Verluste eines Umlaufs belaufen sich auf 2% und fiihren zu einer

Linienbreite der Resonanz von 1.5 MHz bei einem freien Spektralbereich von
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300 MHz und einer Finesse von 200. In Resonanz wird ca. 90% der
eingestrahlten Leistung in den Resonator eingekoppelt, so daB bei 250 mW

eingestrahlter Lichtleistung ca. 12.5 W im Resonator umlaufen.

Nach einigen Minuten reduziert sich die Leistung allerdings auf ca. 5 W. Der
Grund dafiir liegt in einer Beschidigung der Antireflexbeschichtung durch
das UV-Licht. Dabei scheint es sich um zwei verschiedene Effekte zu
handeln. Startet man mit der maximal moglichen UV-Leistung von 16 mW
(bei 350 mW Fundamentallicht), erfolgt nach einer knappen Minute ein
Zusammenbruch auf ca. 0.5 mW verbunden mit einer entsprechenden
Reduktion des im Resonator umlaufenden blauen Lichts. Dieser Vorgang ist
irreversibel. Bei einer anfianglichen UV-Leistung von 6 mW beobachtet man
dagegen eine allmihliche Abnahme der Leistung wihrend einiger Minuten,
die sich dann bei ca. 2 mW stabilisiert. Leichtes transversales Verschieben
des Kristalls fiihrt wieder zur urspriinglichen Leistung. Dabei haben wir,
trotz iiber einjihrigen Betriebs bisher keine dauerhaft beschidigte Stelle im
Kristall beobachtet. Wir nehmen daher an, da8 die Schddigung mit der Zeit

ausheilt.

Mit einem unbeschichteten Kristall mit Lichteinfall im Brewster-Winkel
wurde von einer Gruppe in Hannover mit einem Argon-Ionenlaser liber 1 W
UV-Leistung erzeugt, allerdings bei 244 nm.(48) Derselbe unbeschichtete
Kristall stand unserem Labor fiir ein Experiment zur Verfiigung, in dem
durch "intracavity" Frequenzverdoppelung in einem zusitzlichen
Farbstofflaser stabil iiber 30 mW bei 243nm erreicht werden konnte.31)
Aufgrund des wesentlich geringeren technischen Aufwands benutzen wir
jedoch weiterhin den beschichteten Kristall im oben beschriebenen Aufbau.
Die 2 mW UV-Leistung, die sich damit stabil erzeugen lassen, haben sich

zumindest vorldufig als ausreichend erwiesen.
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Abb2.5 Lichtleistung im Verdoppelungsresonator bei kontinuierlicher

Verinderung des Spiegelabstandes und bei geschlossener
Regelschleife.

Eine Regelschleife stabilisiert die Resonanz des Verdoppelungsresonators auf
die Frequenz des Fundamentallichts. Das Fehlersignal wird dhnlich wie bei
der Laserstabilisierung durch Phasenmessung erzeugt.(’!) Die Polarisation
des eingestrahlten Lichts ist dazu leicht gekippt relativ zur ordentlichen
Polarisationsrichtung im Kristall. Die dadurch entstehende auBerordentliche
Komponente erleidet neben der zusitzlichen Brechung einen Phasenversatz
gegeniiber der ordentlichen Polarisation und kann deshalb nicht gleichzeitig
resonant sein. Sie wird deshalb mit konstanter Phase am Einkoppelspiegel
reflektiert, wihrend die Phase der reflektierten ordentlichen Komponente

von der Differenz der Laserfrequenz zur Resonatorfrequenz linear abhingt

(in erster Ordnung). Die Kombination aus A/4-Plittchen, Polarisationsstrahl-
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teiler und den beiden in Differenz geschalteten Photodioden mifit die relati\{e
Phasenlage der beiden Polarisationskomponenten. Das Photodiodensignal
wird elektronisch integriert und iiber einen Hochspannungsverstirker dem
Piezoelement zugefiihrt. Die Schaltung ist dem Stanford-Experiment ent-
nommen und ist in Ref. 79 ausfiihrlich beschrieben. Ein unkommentierter
Schaltplan befindet sich im Anhang. Abbildung 2.5 zeigt die transmittierte

Leistung und das Fehlersignal des Verdoppelungsresonators.

Der ausgekoppelte UV-Strahl weist aufgrund der Doppelbrechung ein stark
astigmatisches Strahlprofil auf, das sich jedoch mit einer Linse und einem
gekriimmten Spiegel unter schrigem Einfall weitgehend kompensieren 148t.
Die Brennweite der Linse betrigt 30 cm und der Kriimmungsradius des
Spiegels 10 cm. Nach Biindelung durch die Linse betrigt der Abstand
zwischen den beiden Brennpunkten des astigmatischen Strahls ca. 20 mm. In
den Brennpunkten weist das Strahlprofil eine stark elliptische Form auf. Die
langen Achsen der Ellipsen stehen dabei senkrecht zueinander. Zwischen den
beiden Foki gibt es eine Stelle, an der das Strahlprofil kreisférmig erscheint.
An dieser Stelle ist der gekriimmte Spiegel aufgestellt. Den richtigen
Kippwinkel fiir den Spiegel findet man durch Beobachtung des Strahlprofils
im Abstand von einigen Metern hinter dem Spiegel. In unserem Fall
erscheint der Strahl bei einem Einfallswinkel von 50° kreisformig. Der
Abstand zwischen Linse und Spiegel ist kritisch im Bereich von 0.5 mm. Der

Kippwinkel mufl mit einer Genauigkeit etwa 2° eingestellt werden.
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Abb2.6 Strahlengang des UV-Lichts.
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Nach einer weitere Linse (f=10 cm) gelangt das Licht durch ein Brewster- oder durch Fluten mit Stickstoff oder Argon lassen sich die Verluste nicht

Fenster in die Atomstrahlapparatur und wird dort in einen Stehwellen- beheben. Um Verunreinigungen auf den Oberflichen auszuschlieBen, haben

resonator eingekoppelt. Der plane Einkoppelspiegel transmittiert 4%, der wir die Testapparatur griindlich mit Azeton ausgespiilt und mit einer

gekriimmte Auskoppler ca 0.5% (Radius 50 cm). Die Resonatorgeometrie ist Turbo-Molekularpumpe betrieben, ohne damit das Verhalten der Spiegel

bei einem Spiegelabstand von ca. 25 cm nahezu konfokal. Damit erreicht veréndern zu kbnnen. Die gezielte Verunreinigung des Vakuums mit

man eine hohe Lichtintensitiit iiber die ganze Linge des Strahls. Anders als verschiedenen Fetten und Gummiteilen zeigte ebenfalls keinen EinfluB. Als

im sichtbaren Spektralbereich erreichen die Verluste durch Rayleigh- Ursache fiir die auftretenden Schiden vermuten wir die Entstehung von

Streuung an den Spiegeloberflichen bei 243 nm bereits Werte von einigen Sauerstoff-Fehlstellen in den Oxidverbindungen durch eine Verschiebung des
Prozent. Mit 4% ist die Transmission des Einkoppelspiegels cigentlich zu Sauerstoffgleichgewichts beim Evakuieren. Dadurch bilden sich Farbzentren,

knapp bemessen, optimal wiren 7%. Die Finesse des Resonators betrigt ca. die im UV-Bereich absorbieren. Der EinfluB des UV-Lichts wihrend des

80 und die umlaufende Leistung 15 bis 20 mW. Von der eingestrahlten Ausheilens an sauerstoffhaltiger Atmosphire 148t sich verstehen entweder

Leistung werden 25% am Einkoppler reflektiert. als beschleunigte Diffusion bei lokaler Erwirmung der geschidigten Stelle

oder durch UV- induzierte Umwandlung von O, zu Ozon, das durch die

Die Wahl der dielektrischen Spiegel ist noch aus einem zweiten Grund hohere chemisch Agressivitit leichter mit der Beschichtung reagiert. Beides

kritisch. Einige Beschichtungsmaterialien zeigen im Vakuum bei UV- sind Vermutungen und bediirfen weiterer Untersuchungen. In unserem

Leistungen von einigen Milliwatt optisch induzierte Absorptionsverluste. In Experiment lie sich das Problem durch die Verwendung von nichtoxidischen

einer Testapparatur haben wir dazu Versuche mit verschiedenen dielek- Schichten 16sen. Die letztendlich verwendeten Spiegel mit

trischen Materialien durchgefiihrt. Untersucht wurden Beschichtungen Fluoridbeschichtungen stammen von der Firma TecOptic (Isle of Man) und

bestehend aus den Kombinationen AluminiumOXid'SiliZiumdiO?(id, Zeigen bis zu Leistungen von 30 mW keinerlei UV—Empfind]iChkeit. Das

Hafniumoxid-Siliziumdioxid und Kryolith-Lanthanfluorid. Alle Spiegel zeigen Verhalten fiir hohere Leistungen haben wir nicht untersucht.

dasselbe qualitative Verhalten. Bei Abpumpen auf 10-2 mbar und

gleichzeitiger Belichtung mit UV sinkt die Finesse des Resonators um einen Der Resonator ist mechanisch starr mit dem pneumatisch gelagerten Tisch

Faktor 2 bis 5. Hohere UV-Leistung oder lingeres Belichten durch verbunden, der den gesamten optischen Aufbau tragt. Die Haltevorrichtung

ragt vom Tisch in die Atomstrahl-Vakuumkammer hinein und ist mit zwei

flexiblen Membranbﬁlgen aus Edelstahl abgedichtet. Mechanische

Stabilisieren der Resonanz beschleunigen den Vorgang. Wird nur wihrend

der Finessemessung kurz belichtet, 1Bt sich keine Reduktion der Finesse

beobachten. Bei Fluten des Resonators mit Luft oder Sauerstoff steigt die Vibrationen der Kammer und der P umpe iibertragen sich so nur geringfiigig

Finesse auf den anfinglichen Wert. Auch dazu ist UV-Licht notig. auf den Tisch. Storungen des Lasers lassen sich nur bei ausgeschalteter

i : - . . Stabilisie - o e .
Periodisches Durchstimmen iiber einige longitudinale Resonanzen ist rung beobachten. Trotzdem ist es giinstig, wihrend einer Messung

die zu ; .
ausreichend, um den Schaden in ca.1 Minute auszuheilen. Ohne UV-Licht m Evakuieren der Kammer verwendete Kryopumpe kurzzeitig auszu-
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schalten, hauptsdchlich um die Frequenzstabilitidt des UV-Resonators zu

verbessern.

Zur Stabilisierung des UV-Resonators ist der Auskoppelspiegel auf ein piezo-
elektrisches Rohrchen geklebt (615 mm, Linge10 mm, Wandstirke 0.51mm).
Zur Vermeidung von Streufeldern wird das Piezoelement nur mit 250 Volt
betrieben, wobei die duBere Elektrode elektrisch auf Masse liegt. Die Linge
des Resonators 148t sich damit um 0.6 um bzw. 5 freie Spektralbereiche
durchstimmen. Das Fehlersignal wird wie bei der Laserstabilisierung mit der
Seitenband Mischmethode erzeugt (siche Abschnitt 2.1). Der verwendete
elektrooptische Modulator (EOMI1 in Abb. 2.2) ist baugleich mit dem als
Stellelement dienenden EOM im Laserresonator und transmittiert 90% des

UV-Lichts.

Wihrend der Messung wird der UV-Strahl im Takt von 10 kHz periodisch
unterbrochen (siehe Abschnitt.3.5). Kommerzielle mechanische Chopper sind
dazu zu langsam, was einen Eigenbau notig machte. Mit einem elektrischen
Motor (30000 min-1) fiir Spielzeugrennautos und dem Zahnrad einer alten
Kuckucksuhr (¢ 4 cm, 70 Zihne) lassen sich Frequenzen bis 40 kHz errei-
chen. Durch die spitz zulaufende Form der Zihne ist auBerdem das
Zeitverhiltnis aus Hell- und Dunkelperiode kontinuierlich einstellbar, je nach
radialem Abstand des Laserstrahls von der Zahnradachse. Eine schnelle
Photodiode im transmittierten Licht steuert einen einfachen Eigenbau-
"Gate-Synthesizer" an, mit dem Triggerpulse einstellbarer Lange und
Verzogerung erzeugt werden. Die Regelung des Resonators mit einer
Bandbreite von ca. 1 kHz wird durch das Zerhacken des Lichtstrahls erst ab
Frequenzen unter 2 kHz gestort. Abbildung 2.7 zeigt das am Auskoppel-
spiegel transmittierte Licht bei "gechopptem" UV-Strahl und geschlossener

Regelschleife zusammen mit dem Spektrum des Resonators.
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Abb.2.7 Lightlcistung im UV-Resonator bei kontinuierlicher Verinderung des
Spiegelabstandes und bei geschlossener Regelschleife und eingeschaltetem
Chopper.

2.3 Gasentladung und Atomstrahl

Molekularer Wasserstoff aus einer Gasflasche wird mit einem Palladiumfilter
gereinigt®9 und iiber ein Nadelventil mit einer Teflon-Rohrverbindung in

ein Glasrohrchen geleitet (Pyrexglas, Linge 20 cm, Innendurchmesser 6 cm),
das sich im letzten Viertel zu einem 1 mm langen Kanal verengt
(Innendurchmesser von 0,5 mm). Das Réhrchen befindet sich im Inneren
eines mit 30 W betriebenen Mikrowellenresonators mit einer Resonanz von
2.45 Ghz. Es wird zur Kiihlung mit Wasser umspiilt. An einem Ende hat man
liber eine Offnung im Resonator Einblick auf das Réhrchen. Dort trans-
portiert ein Luftstrom aus einer Pressluftleitung die anfallende Wirme ab.
Ab einem Druck groBer 0.5 mbar 148t sich im Glasrdhrchen eine tiefrote
Gasentladung ziinden, in deren Licht die sichtbaren Balmer-Ubergiinge mit

einem Taschenspektrometer direkt beobachtet werden koénnen. Mit diesen
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Typ von Gasentladung erreicht man bei strungsfreiem Betrieb iiblicher-
weise nahezu 100% Dissoziation von Hj zu atomaren Wasserstoff.(50) Bei
unzureichender Kiihlung, zu hohem Druck (>10 mbar) oder verschmutztem
Rohrchen treten im Spektrum iiber den gesamten sichtbaren Bereich breite
Wasserstoff-Molekiilbanden auf, die die Entladung gelblich fahl leuchten

lassen.

Verunreinigungen in der Gasentladung entstehen insbesondere bei Ver-
wendung falscher Materialien fiir die Wasserstoffleitung. Gummi oder
Silikonschlduche gasen aus und fiihren zu einem metallisch glinzenden Belag
in dem Entladungsréhrchen. In unserem Aufbau verwenden wir nur
Pyrexglas, Teflon und Edelstahl. Die Teile wurden mit Seifenlauge im Ultra-
schallbad gereinigt. Verschmutzte Entladungsrohrchen lassen sich auch mit

scharfen Sduren kaum reinigen. Am besten tauscht man sie aus.

Unmittelbar hinter der kanalférmigen Verengung ragt das Entladungs-
rohrchen, abgedichtet mit einem O-Ring, in die Vakuumkammer (siche Abb.
2.6). Ein 15 cm langes Teflonrohr mit 6 mm Innendurchmesser leitet den
atomaren Wasserstoff zu einer als Streulichtfalle dienenden Steckkupplung,
von der ein weiteres kurzes Teflonrohr (Linge 3 cm, Innendurchmesser

3 mm) die Verbindung zu einem gekiihlten Aluminiumquader herstellt

(25 x 25 x 20 mm3). Der Quader sitzt im Resonator direkt vor dem Einkop-
pelspiegel und erlaubt iiber eine Lingsbohrung (¢1.7 mm) den Durchtritt des
UV-Strahls. Der Spiegel, der den Quader fast beriihrt, schlieft die Bohrung an
einem Ende ab und bildet die Riickwand der Diise. Der Wasserstoff gelangt in
diese Diise iiber einen schrigen seitlichen Stichkanal, der die Atome direkt
auf die Spiegeloberfliche lenkt. Von dort wird ein Teil der Atome auf eine
Bahn entlang des Laserstrahls gestreut. Die Aluminiumdiise, thermisch durch

eine Teflonplatte isoliert, ist mechanisch am Resonatorrahmen befestigt und
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steht iiber ein geflochtenes Kupferband in thermischer Verbindung zu einem
Kryostat im Deckel der Vakuumkammer. Die Diise kann so mit fliissigem
Stickstoff auf 150 K abgekiihlt werden. Mit dieser vorldufigen Konstruktion
wurden die ersten Spektren aufgenommen. Inzwischen hat sich
herausgestellt, daB eine Riickwand der Diise nicht unbedingt nétig ist. Zur
Zeit experimentieren wir mit einer Variante, bei der die Atome in den
Lingskanal iiber einen rechtwinkligen Stichkanal in der Mitte des Quaders
gelangen und die Diise dann an beiden Enden des Lingskanals verlassen. Fiir
zukiinftige Messungen 148t sich der Kryostat auch mit fliissigem Helium
betreiben und erlaubt, bei zusétzlichem Abpumpen des Heliumdampfs,
Temperaturen bis 2K (superfliissiges Helium). Bei verbesserter thermischer

Ankopplung sollte die Diise damit auf einige Kelvin abzukiihlen sein.

Die Vakuumkammer (Hohe 45 cm, ¢ 50 cm) wird mit einer Kryopumpe
(Leybold RPK-10000 E) evakuiert, deren spezifizierte Pumpleistung von
20000 s bei eingeschalteter Gasentladung einen gemessenen Enddruck von
5+10-6 mbar erméglicht. Dem entspricht einem Wasserstoff-AtomfluB von
5+10-17 s-1. Der Druck in der Gasentladung wird mit einem Membran-
Manometer in der Wasserstoffzuleitung 30 cm vor dem Entladungsréhrchen
gemessen und betriigt iiblicherweise 2 mbar. In der Vakuumkammer wird

der Druck mit einer IonisationsmeBrshre gemessen (Leybold Ionivac).

Zur Uberwachung der Gasentladung und der Konzentration von atomarem
Wasserstoff in der Vakuumkammer ist seitlich hinter der Diise ein Massen-
Spektrometer angeflanscht. Abbildung 2.7 zeigt ein typisches Spektrum. Der
Dissoziationsgrad im Atomstrahl 148t sich damit jedoch nicht messen, da die
Wasserstoffatome am MeBkopf des Spektrometers rekombinieren und einen
erhShten H,-Partialdruck erzeugen, der die Messung verfilscht. Fiir eine
Vveminftige Messung des Verhiltnisses von H zu H, im Strahl muB das

Massenspektrometer differentiell gepumpt werden.(50)

41




Abb.2.7 Massenspektrum des Wasserstoffgases in der Vakuumkammer.

2.4 Detektor fiir metastabilen Wasserstoff
Der Detektor zum Nachweis angeregter Wasserstoffatome (Abb. 2.8) besteht

im wesentlichen aus einem Photomultiplier (EMI541J) mit einem Maximum

der Nachweiseffizienz bei 123 nm (10% Quanteneffizienz laut Hersteller). Die

Empfindlichkeit nimmt fiir lingere Wellenléngen schnell ab und betrégt bei
243 nm ca. 108 (von uns gemessen). Im Sichtbaren ist die Katode vollig
unempfindlich. Der Photomultiplier befindet sich in der Vakuumkammer im
Inneren eines geerdeten Aluminiumrohrs, das die Hochspannung abschirmen
soll. Auf das Eintrittsfenster (310 mm) an der Stirnseite der Multiplierréhre
ist von hinten die Katode aufgedampft, die zur Vermeidung von Streu-
feldern elektrisch auf Masse gelegt ist. Das Signal wird iiber einen Hochpal3
(1 nF, 50 Q) an der Anode bei +2,8 kV abgegriffen. Ein Maschennetz aus
Edelstahl ist tiber die Stirnfliche gespannt und verhindert das Aufladen des
Fensters und der nichtleitenden Fensterfassung durch Elektronen aus der
Gasentladung oder aus der Elektronenkanone des Massenspektrometers. Das

Netz hat eine Maschenweite von 0.05 mm und transmittiert 75%.
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Abb2.8 Detektor zum Nachweis der metastabilen Wasserstoffatome.

Die Atome gelangen in einem 3 cm langen geerdeten Kupferrohrchen mit
einem Innendurchmesser von 5 mm unmittelbar vor das Fenster des
Photomultipliers. In der Verlingerung des Rohrchens befindet sich im
Abstand von 1 mm eine Spule aus Silberdraht mit 5 Windungen und 5 mm
Innendurchmesser. An der Spule liegt eine Spannung von 15 V an, so daB
sich zwischen dem Ré6hrchen und der Spule ein statisches elektrisches Feld
ausbildet, in dem der metastabile 28 p-Zustand mit den 2P, 5-Zustand
mischt. Der Ubergang in den Grundzustand ist nun nicht mehr paritits-
verboten, und die angeregten Atome zerfallen unter Aussendung eines
Lyman-a- Photons. Auf den letzten 6 mm ist das Rohrchen an der dem

Photomultiplier zugewandten Seite seitlich offen. Einem Teil der Photonen,
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die unmittelbar am Ende des Rohrchen entstehen, wiirde sonst der Weg zum SMESSUNGEN

Multiplier versperrt werden. Alle Teile des Detektors sind, soweit ihre

Funktionen es zulassen, mit einer elektrisch leitenden Graphitemulsion In diesem Kapitel stellen wir zuniichst das gemessene Wasserstoffspektrum

bespriiht. Kontaktspannungen und durch Verunreinigungen der Oberflichen vor und analysieren dessen Linienform. Die Absolutfrequenz wird durch

verursachte Spannungen lassen sich so weitgehend beheben. Zur besseren Vergleich mit dem Tellurspektrum bestimmt und mit friiheren Messungen

Ubersichtlichkeit sind in Abbildung 2.8 die Abstinde zwischen Photomulti- verglichen. Es folgt ein Experiment, bei dem der Laser iiber eine Regel-

plier, Abschirmnetz und Eintrittsrohrchen zu groB dargestellt. Tatsichlich schleife auf die Frequenz des Wasserstoffiibergangs stabilisiert wird. Das

wird der Abstand zwischen Atomstrahl und Katode hauptsichlich dadurch Driftverhalten des Referenzresonators kann man so direkt messen.

bestimmt, daB das Eintrittsfenster in der Stirnfliiche um etwa 7 mm versenkt AuBerdem 148t sich der MeBfehler ermitteln, durch den zukiinftige hoch-

angebracht ist. Der erfaBte Raumwinkel betréigt daher ca. 6%. Mit der genaue Absolutmessungen von unserer Apparatur begrenzt werden. Im

Quanteneffizienz des Multipliers und der Transmission des Abschirmnetzes letzten Abschnitt des Kapitels werden der EinfluB des Choppers und Effekte

von 75 % erwartet man eine Nachweiseffizienz des Detektors von 4.5 * 10-3. bei zeitlich verzogertem Nachweis diskutiert.

Die gemessene Zihlrate steigt ab 3 V Quenchspannung kontinuierlich an,
séttigt ab etwa 10 V und bleibt bis zu hohen Spannungen von iiber 70 V 3.1 Das 1S-2S Spektrum

konstant. Alle Spektren aus Kapitel 3 sind mit einer konstanten Spannung

von 15 V aufgenommen. 7000

6000 Zahlrate (1/s)

fi

Die Photomultiplierpulse werden mit einem Diskriminator in Normpulse 50 ! !
00 i

umgewandelt und einem der beiden Eingénge eines UND-Gatters zugefiihrt. 1 T 'r' '
Der andere Eingang wird vom "Gate-Synthesizer" des Choppers angesteuert. =000 l." ".‘
I' \

Er aktiviert den Zihlvorgang, nachdem der Chopper den UV-Strahl
unterbrochen hat. Einige Mikrosekunden bevor der Chopper 6ffnet, wird der

Zihlvorgang wieder unterbrochen. Die Aktivierung des Zihlers nach Unter-

brechung des Lichts 148t sich auBerdem bis um die Hilfte der Chopper-

-200 -100 o0 100
UV-Verstimmung in kHz

periode verzgern. Ein CAMAC-Einschub zihlt die Ausgangspulse des UND-

Gatters.

Abb3]  Zwei-Photonenresonanz des Wasserstoff 15-2S (F=1) Ubergangs
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Abbildung 3.1 zeigt die Resonanzlinie des1S-2S-Ubergangs zwischen den
Hyperfein-Niveaus mit F=1. Die Schrittweite zwischen zwei MeBpunkten
betrigt 5 kHz (bei 243 nm). Pro Schritt wurden die Detektorpulse 100 ms
lang gezihlt. Die Periodendauer des Choppers betrug 200 ps. Hell und
Dunkelzeit waren gleich lang. Bei einem Abstand zwischen Diise und
Detektor von 17 cm und einer mittleren thermischen Geschwindigkeit von
1885 m/s entspricht die mittleren Flugzeit der Atome etwa der Hellzeit. Die
Diise war auf 170 K gekiihlt, die umlaufende UV-Leistung im Resonator
betrug 20 mW. Der Signalhintergrund durch Streulicht bei 243 nm ist durch
die zeitliche Trennung von Anregung und Nachweis vollstindig unterdriickt.
Ein geringes Rauschen von 10 s-1 kommt vom Streulicht aus der Gasent-
ladung. Die Qualitiit des Spektrums ist deshalb hauptsédchlich durch das
Schrotrauschen des Detektors begrenzt. Lingere Zihlzeiten von 0,5 s und
mehr fiihren zwar zu einem glatteren Spektrum, allerdings macht sich dann
die Drift des Lasers bereits bemerkbar und verzerrt die Linienform. Ein

geringes Rauschen von weniger als 10 s-! wird von Lyman-a-Strahlung aus

der Gasentladung verursacht. Der Signalhintergrund durch Streulicht bei 243

nm ist vollstindig unterdriickt. Die Zihlrate im Resonanzmaximum liegt bei
Zimmertemperatur routinemaBig zwischen 500 s-1 und 1000 s-1. Die hohe
Zihlrate von 3000 s-1 des Spektrums in Abbildung 3.1 hdngt zum Teil mit
der lingeren Verweilzeit der gekiihlten Atome im Licht zusammen, dariiber
hinaus lag die UV-Leistung im Resonator mit 20 mW etwas iiber dem

Durchschnitt,

Die Linienbreite (FWHM) des Ubergangs betrigt 60 kHz (bei 243nm). Ins
Verhiltnis gesetzt zur Absolutfrequenz des UV-Lichts erhilt man fiir die

Giite der Resonanzlinie einen Wert von_

Q=2.1+1010,
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Der 1S1-2S, Q—Ubergang ist damit die zur Zeit bestaufgeloste Resonanz am
Wasserstoff iiberhaupt. Der bisher schirfste optische Ubergang des
Wasserstoffatoms wurden zwischen den Zustinden 25, ;, und 10Ds, (F=0)
beobachtet und hatte eine Giite von Q=3.6+108 .(22) Auch die Giite des

Wasserstoffmasers wird um etwa das 10-fache iiberschritten(72.73),
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Abb.3.2 Zwei-Photonenresonanz des Wasserstoff 1S-2S (F=0) Ubergangs

Abbildung 3.2 zeigt den Ubergang zwischen den Niveaus mit F=0, gemessen
bei Raumtemperatur mit 0.5 s Zihlzeit, 10 kHz Schrittweite (bei 243 nm) und
15 mW UV-Leistung. Die Linienform ist qualitativ dieselbe wie die des F=1
Ubergangs, der allerdings wegen der 3-fachen Entartung der Niveaus
entsprechend intensiver ist. Aufgrund der geringeren Zihlrate ist das
F=0-Spektrum stirker verrauscht. Wegen der langsamen Durchstimm-
geschwindigkeit, bedingt durch lingere Zihlzeiten, addiert sich die Drift des

Lasers zu der Frequenzverstimmung durch den AOM und fiihrt zu einer
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scheinbar groBeren Linienbreite. Nimmt man kurz hintereinander zwei
Spektren einmal "von links" und einmal "von rechts" auf, d.h. mit positiver
bzw. negativer AOM-Verstimmung, so erhilt man fiir das arithmetische

Mittel der Linienbreiten wieder einen Wert von ca. 60 kHz.

3.2 Linienform und Zahlrate

Wegen der simultanen Absorption zweier Photonen aus entgegengesetzien
Richtungen spielt der lineare Doppler-Effekt fiir einen Zwei-Photonen-
Ubergang keine Rolle. Die in Gaszellen iibliche Druckverbreiterung aufgrund
von Kollisionen der Atome untereinander kann man im Atomstrahl ebenfalls
vernachlissigen. In unserem Experiment ist die Linienform deshalb
hauptsichlich durch die Wechselwirkungszeit zwischen Atom und Licht, also
die Energie-Zeit-Unschirfe (Durchflugsverbereiterung), und durch den
relativistischen Doppler-Effekt bestimmt. Letzterer kommt dadurch
zustande, daB, vom Laborsystem aus betrachtet, die Zeit im Ruhesystem des
Atoms abhingig von dessen Geschwindigkeit langsamer ablduft. Die
Resonanz des Atoms erscheint deshalb um Aw=(v/c)2 w/2 "rotverschoben”,
unabhingig von der Richtung der Geschwindigkeit. Dies fiihrt zu einer
asymmetrisch inhomogen verbreiterten Linienform. Es gibt noch eine Reihe
zweitrangiger systematischer Effekte, alle von der Groenordnung unter 1

kHz. Sie sind im Anhang kurz zusammengefa@t.

Eine vollstindige mathematische Beschreibung der Linienform ist wegen der
notwendigen Lorentz-Transformation etwas kompliziert, 148t sich aber durch
folgende Uberlegung stark vereinfachen: Nimmt man an, daB8 die meisten
Atome die Stehwelle unter einem flachen Winkel kreuzen und nur sehr
wenige den ganzen Weg im Laserstrahl zuriicklegen, so hiingt die Verweil-

dauer der Atome im Licht und damit die Durchflugsverbereiterung
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hauptsichlich von deren Geschwindigkeitskomponente transversal zum
Strahl ab. Der nur vom Geschwindigkeitsbetrag abhingige relativistische
Doppler-Effekt wird dagegen von der longitudinalen Geschwindigkeits-
komponente dominiert, die man niherungsweise mit dem Geschwindig-
keitsbetrag gleichsetzen kann. Dadurch 148t sich zunichst fiir jede
longitudinale Geschwindigkeitsklasse die Durchflugsverbreiterung separat
berechnen. Die Gesamtlinienform ergibt sich dann als Konvolution dieser
durchflugsverbreiterten Linien, jeweils verschoben um den ihrer
longitudinalen Geschwindigkeit entsprechenden relativistischen Doppler-
Effekt und gewichtet mit einer Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung.
Diese Rechnung ist im Anhang durchgefiihrt. Danach 148t sich die Form der
Resonanz durch zwei Parameter Af und Ar beschreiben. Af ist, gemiB der
Unschirferelation, gerade die mittlere Frequenzunschirfe und Ar die mittlere
relativistische Dopplerverschiebung (beide in Kreisfrequenzen). In
Abbildung 3.1 ist die berechnete Form der Resonanz als durchgezogene Linie
eingezeichnet. Durch Variation der Parameter Af und Ar wurde die theore-
tische Linienform mit einer x2-Fitprozedur an das gemessene Spektrum
angepal3t.(53) Die beste ﬁbereinstimmung erhilt man fiir die Parameter Ar
=2n+15.5(4) kHz und Af = 2 + 18.0(9) kHz entsprechend einer mittleren
longitudinalen Geschwindigkeit von <v;> = 1700(40) m/s und einer
mittleren transversalen Geschwindigkeit von <v¢> = 36(2) m/s. Die zu <v;>
gehdrende thermische Geschwindigkeit vp betrdgt 1500 m/s und entspricht
einer Temperatur von 136(4) K. Die Abweichung von der in der Diise
gemessenen Temperatur ist ein Hinweis auf die in Abschnitt 3.5
besprochenen Choppereffekte. Durch die zeitliche Trennung von Anregung
und Nachweis werden die langsamen Atome stirker gewichtet als die
Schnellen. Dies fiihrt zu einer Verschiebun g der Maxwellverteilung zu

Niedrigeren Temperaturen hin.
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Neben der asymmetrischen Verbreiterung bewirkt der relativistische '
Doppler-Effekt eine Verschiebung des Maximums um 21.6 kHz. Diesen Wert
erhilt man ebenfalls aus der Fitprozedur. Setzt man in den theoretischen
Ausdruck Ar = 0, so ergibt sich die Linie, wie man sie ohne relativistischen
Doppler-Effekt erwarten wiirde (unterbrochene Linie in Abb.3.1). Sie stimmt
in ihrem Maximum mit der Lage der atomaren Resonanz im Ruhesystem des
Atoms iiberein und veranschaulicht den starken EinfluB des relativistischen

Doppler-Effekts.

Bei der Bestimmung der theoretisch erwarteten Zihlrate benotigt man den
Wert der Atomdichte im Detektor. Er ist jedoch schwierig abzuschitzen, da
die Kollimation des Strahls durch die Diise und der Dissoziationsgrad der
Wasserstoffatome im Strahl eine Rolle spielen. Wir kénnen aber umgekehrt
die experimentelle Zihlrate benutzen, um die Dichte der Atome im Detektor

zu bestimmen. Unter Verwendung von Gleichung A.5 im Anhang erhlt man:
N = 1.6+10%9 cm3

mit den Werten

Rexp = 3000 s-1 Zihlrate

n = 4.5+103 Empfindlichkeit des Detektors

P = 20 mW UV-Leistung

W, 140 pm optische Strahltaille

L = 17cm Lange des Atomstrahls

\& = 32 cm/s transversale Geschwindigkeit

K(Qmnay) = 0.52 Maximum der
Resonanzfunktion K(Q)

Eine vollig unkollimierte Atomquelle mit einem GesamtfluB @ =5 + 1017 -1
und einer Kosinusférmigen Richtungsverteilung, wie man sie von

thermischen Ofen her kennt, erzeugt im Abstand von 17 cm eine Dichte von
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N =@ *2/(<vpnl2) =6.5«109 cm3. Die Abweichung vom experimentellen
Wert um einem Faktor 4 ist auf folgende nur grob bestimmbare Einfliisse

zuriickzufiihren.

-) Fiir den Dissoziationsgrad in der Diise kann man einen Wert von 20%-40%
erwarten O0) (siehe auch Abschnitt 2.4).

-) Der periodische Nachweis fiihrt mindestens zu einer Halbierung der
Zghlrate, da der Detektor nur die Hilfte der Zeit aktiviert ist.

-) Ein Teil der Atome kann durch Stérfelder im Eintrittsrohr des Detektors
zerfallen. Verschmutzung des Rohrchens durch nichtleitende Stoffe ist
schwer kontrollierbar.

-) Weniger wichtig sind St68e mit dem Restgas. Fiir Atome mit
permanentem Dipolmoment liegt der StoBwirkungsquerschnitt im Bereich
von 10-13cm?2 (34, was bei einem Restgasdruck von 5 «10-7 mbar
zu einer StoBrate von 350 s-! fijhrt. Die mittlere Flugzeit der Wasserstoff-
atome betrégt ca. 0.1 ms, so daB nur etwa jedes dreiBigste Wasserstoff-
atom mit einem Restgasatom kollidiert. Fiir StéBe der Wasserstoffatome
untereinander ist der Wirkungsquerschnitt 10mal kleiner 54, die Dichte
aber 10mal groBer. (Der Druck bei Betrieb mit Wasserstoff betrédgt
5+10- mbar.) Man erhilt also wieder eine Reduzierung des Signals von

nur wenigen Prozent.

Beriicksichtigt man den summarischen Einflu8 dieser Effekte mit einem
Faktor 10, so betriigt die gemessene Atomdichte etwa das doppelte der
Dichte, die eine unkollimierte Atomquelle im Detektor erzeugt. Dies LBt sich

als Hinweis auf eine Fokussierung des Atomstrahls durch die Diise werten.

3.3 Messung der Absolutfrequenz
Fiir eine Messung der Absolutfrequenz des Wasserstoff-Ubergangs (F=1) gibt

51




es zur Zeit keinen optischen Sekundir-Frequenzstandard mit hinreichender
Genauigkeit. Die genaueste Frequenzbestimmung ist nach wie vor nur durch
Vergleich mit der Tellur-i,-Linie moglich. In frilheren Messungen ist das
ausfiihrlich geschehen(23.26), so daB man sich von unserem Experiment fiir
die 1S-2S-Ubergangsfrequenz zur Zeit noch keinen genaueren Wert erhoffen

kann.
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Abb3.3 Die Lage der Wasserstoffresonanz (F=1) relativ zur Tellur i,-Eichlinie

Abbildung 3.3 zeigt die Lage der Wasserstoffresonanz (F=1) relativ zur

Tellur-i-Linie. Beide Resonanzen wurden in einem Durchlauf aufgenommen.

Die Tellurlinie ist nach einem y2-Verfahren durch eine Lorentz-Funktion
angepallt (durchgezogene Linie). Der EinfluB8 der Nachbarlinien ist nicht
beriicksichtigt. Wir messen fiir den Abstand zwischen der Wasserstoff-

resonanz und dem Zentrum der Lorentz-Kurve einen Wert von

15.75(4) MHz
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als Frequenzdifferenz am AOM. Wegen des doppelten Durchgangs durch den
AOM betrégt die optische Differenzfrequenz 32.09 MHz bei 486 nm. Dazu
addiert sich noch eine systematische Verschiebung des Tellurspektrums von
0.5 *49.21 = 24.605 MHz. Sie wird durch den mit einer Frequenz von
49.209 MHz betriebenen AOM im Tellurspektrometer verursacht (AOM2).
Fiir den Frequenzabstand zwischen beiden Resonanzen erhilt man somit den
Wert von 56,70(4) MHz (bei 486 nm). Zum Vergleich ist in Abbildung 3.3
die Lage der Tellurlinie relativ zum Wasserstoff eingezeichnet, wie sie im
Stanford-Experiment gemessen wurde (25.30) (vertikale unterbrochene Linie).
Die dort ermittelte Differenzfrequenz betriigt 57.12(38) MHz. Legt man die
Stanford-Eichung der i,-Linie zugrunde, lautet unser Wert fiir die Absolut-
frequenz des 1S;-2S;,-Ubergangs 1233 030 552.4(1.2) MHz (bei

243 nm).

Der grofite Fehler, mit dem unsere Messung behaftet ist, entsteht durch die
Abhingigkeit der Tellurresonanz von der Temperatur der Zelle. Die
Verschiebung der Resonanzfrequenz betrigt fiir die i,-Linie 4.2 kHz/°C (30),
Bei einer angenommenen Unsicherheit von 10° entsteht so ein Fehler von
420 kHz. Dazu addiert sich noch die Unsicherheit aufgrund der Drift des
Referenzresonators (13 kHz), der Drift der AOM2-Frequenz (20 kHz) und
dem Fehler bei der Fitprozedur (34 kHz). Der Gesamtfehler von 422 kHz ist
damit etwas groBer als in der Stanford-Messung. Auch dort entsteht der
Fehler durch die Unsicherheit in der Temperatur. Fiir eine genauere Messung
ist es nétig, die Temperatur der Tellurzelle unmittelbar vor und nach der
Aufnahme eines kombinierten Tellur-Wasserstoff-Spektrums  zu iiberprii-
fen. Dies geschieht durch die Absorptionsmessung einer dopplerverbrei-
terten Resonanzlinie (N1.1284 im 130Te,-Atlas (51), Bei der gewiinschten
Temperatur von 513 °C betrigt die Absorption 23%.39 Diese Eichun g wurde

von uns nur einmal eine Wochen vor der Aufnahme der Wasserstoff-
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spektren durchgefiihrt. Wie eingangs erwihnt, bringt jedoch ein genauerer
Vergleich der Wasserstofflinie mit der Tellur-i,-Linie keine wesentliche
Verbesserung, da deren Absolutfrequenz ebenfalls mit einem Fehler von

360 kHz behaftet ist.(30)

3.4 Stabilisierung des Lasers auf die Wasserstofflinie

Die hohe Auflosung der Wasserstoffresonanz 1iBt sich verwenden, um die
Frequenzstabilitit des Lasers zu messen. Speziell die durch eine Messung des
Fehlersignals unzuginglichen Frequenzdriften mit Zeitkonstanten im Bereich
von Sekunden und Minuten sollen im Folgenden untersucht werden. Es
zeigte sich bei den ersten Messungen schnell, daB die Driften deutlich grofer
sind als vermutet. In Abbildung 3.4 ist ein Spektrum aufgenommen, bei

dem der Laser nur durch die Drift des Referenzresonators iiber die Wasser-
stoffresonanz gestimmt wird. Die x-Achse ist deshalb eine Zeitskala. Man

hat also mit Driften im Bereich von kHz/s zu rechnen.
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Abb.3.4 Wasserstoffresonanz aufgenommen mit Hilfe der Frequenzdrift
des Lasers
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Um den Laser iiber lingere Zeit auf der Wasserstoffresonanz zu halten, kann
man diese Drift durch stetiges Verstimmen der AOM-Frequenz mit dem
MeBcomputer stindig korrigieren. ZweckmiBigerweise geschieht das in einer
Regelschleife. Zur Erzeugung eines Fehlersignals verstimmt der Computer
den AOM um 1 kHz nach "rot", anschlieBend um 1 kHz nach "blau" und bildet
dann die Differenz der bei beiden Frequenzen gemessenen Zihlraten. Die so
numerisch gebildete Ableitung der Wasserstofflinie hat einen Nulldurchgang
im Maximum der Resonanz und kann als Fehlersignal verwendet werden. Die
Differenz der Zihlraten (typischerweise 30 Ereignisse bei geschlossener
Regelschleife und Zihlzeiten von 0.5 s) wird mit 100 multipliziert und als
Korrektur zur momentanen Frequenz addiert. Dies entspricht der

Intergration bei analogen Regelkreisen.

AOM-Verstimmung in kHz
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Abb.3.5 Frequenzverstimmung des AOM bei geschlossener Regelschleife.
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Im zeitlichen Verlauf der AOM-Frequenz bei geschlossener Regelschleife zeigt
sich jetzt direkt die Drift des Referenzresonators (Abb. 3.5). Sie variiert von
Tag zu Tag zwischen 1 kHz/s und 6 kHz/s, hat aber immer dasselbe
Vorzeichen. Es entspricht einer stetigen Verringerung des Spiegelabstands.
Eine langsame Schrumpfung wird iiblicherweise auf Relaxationseffekten im
Zerodur zurtickgefiihrt: amorphes Zerodur kristallisiert im Zeitraum von
Jahren langsam aus und veringert dabei sein Volumen.(5? Allerdings ist die
hier gemessene Resonatordrift viel zu groB, um ausschlieBlich damit erklirt
werden zu konnen. Vermutlich spielen dhnliche Schrumpfungseffekte auch
im Epoxydharz eine Rolle, mit dem die Spiegel auf den Zerodurhalter
aufgeklebt sind. Die Schwankung der linearen Drift fijhren wir auf
thermische Fluktuationen zuriick, die von unterschiedlichen Temperaturen
im Labor bei Tag und Nacht und je nach Wetter angetrieben werden. Eine
wesentliche Veringerung der Drift erhoffen wir uns von einer Befestigung
der Spiegel durch optisches Kontaktieren und von einer elektronischen

Regelung, die die Temperatur der Resonatorkammer konstant halt.

Die gemessene Resonatordrift (Abb.3.5) 148t sich sehr gut durch eine Gerade
anpassen. Nach der Methode der kleinsten Quadrate erhilt man fiir den
Fehler der Geradensteigung Werte von besser als 5 Hz/s. Wesentlich gréfer
ist der Fehler Ab fiir den Achsenabschnitt. Ab 148t sich als Funktion der
Mittelungszeit t schreiben, wenn man nur einen Teil der Messung bis zu einer

festen Zeit t durch eine Gerade anpalt.

Ab(t) ist in Abbildung 3.6 aufgetragen und 148t sich interpretieren als die
Standardabweichung der Laserfrequenz von der Wasserstoffresonanz bei
einer Mittelung iiber eine Zeit t. Dieser Fehler sinkt fiir Zeiten von linger als

5 Minuten unter 1 kHz.
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Standardabweichung in kHz
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Abb.3.6 Standardabweichung der Laserfrequenz vom Maximum der

Wasserstoffresonanz als Funktion der Mittelungszeit.

Damit ist eine Messung der IS—ZS-Ubergangsfrequenz mit einer relativen
Genauigkeit von 10-12 prinzipiell moglich. Momentan ist die Genauigkeit
durch das Schrotrauschen des Detektors begrenzt. Dieses Intensitiits-
rauschen von ca. 60 s-! bei Zihlraten von 2000 s-! und Zzhlzeiten von 0.5 s
wird von der Regelung direkt in Frequenzrauschen umgesetzt. Lingere

Zihlzeiten sind wiederum wegen der Resonatordrift nicht moglich.

3.5 Geschwindigkeitsselektive Spektren

Die zeitliche Trennung von Anregung und Nachweis 148t sich verwenden, um
die Linienbreite der Wasserstoffresonanz weiter zu reduzieren: Wartet man
mit dem Nachweis, bis die schnellen Atome den Detektor passiert haben,
tragen nur die langsamen Atome zum Signal bei. Um eine genauere Vorstel-
lung der auftretenden Effekte zu bekommen, ist im Anhang eine Rechnung

durchgefiihrt, die eine mit der Chopperfrequenz harmonisch oszillierende
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Lichtintensitit mit beriicksichtigt. Eine quantitativ genaue Beschreibung der
rechteckférmigen Modulation durch den Chopper ist damit nicht zu erwarten.
Fiir eine qualitative Beschreibung der Choppereffekte ist die Rechnung jedoch

sehr instruktiv.

Wir interessieren uns zunichst fiir den Beitrag einer longitudinalen
Geschwindigkeitsklasse zum GesamtfluB der angeregten Atome durch den
Detektor. Die Lichtintensitit soll mit cos2(o/2+t) variieren. o ist die Kreis-
frequenz des Choppers. Zunichst erhilt man durch die Modulation zwei
Seitenbinder. Fiir a << v,/w, kénnen sie vernachlissigt werden, da sie noch
innerhalb der durchflugsverbreiterten Resonanzlinie liegen und nicht
aufgeldst werden. Der EinfluB des Choppers wird dann durch eine Funktion
Z(t,v,) beschrieben, die als zusitzlicher Wichtun gsfaktor zur longitudinalen

Geschwindigkeitsverteilung zu multiplizieren ist.

1
Z(tv,) = 3 {3 +4K, sin (at+ ;) + K, sin 20t + ¢,)}
mit
A A
K) = ———— K,= s==t=
A ot A2 A/ (20)%22

= arcun () = aroun (5 )

¢; = arctan o ¢, = arctan 20

und A=v,/L. (reziproke Flugzeit zwischen Diise und Detektor).
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Abb.3.7 Wichtungsfunktion Z(t,v,) fiir verschiedene longitudinale Geschwindig-
keitsklassen ausgedriickt in Flugzeiten 1=L/v,. 1 variiert zwischen dem 0.1-
und dem 6.4-fachen der Anregungszeit. Die mit 0 und o markierten Kurven
sind die Grenzwerte fiir t->0 und t->o.

Abb.3.7 zeigt die Funktion Z(t,v,) fiir verschiedene Flugzeiten 1. Die mit 0
und - markierten Kurven sind die Grenzwerte fiir t->0 und 1->e. In den
Kurven dazwischen ist © ein Vielfaches der Anregungszeit: t=x»t, mit x=0.1,

0.2, 0.4, 0.8, 1.6 und 6.4 ; (t,=1/2 «2n/a). Man kann zwei Effekte ablesen:

-) Der FluB der angeregten Atome ist im Takt der Chopperfrequenz
moduliert. Die Modulationstiefe ist fiir langsame Atome geringer als fiir
schnelle.

-) Die angeregten Atome erscheinen am Detektor mit einer geschwindig-

keitsabhiingigen Verzégerung,.

Beide Effekte lassen sich verwenden,um schnelle Atome auszufiltern. Dazu

muB Detektor mitberiicksichtigt werden. Er soll zunichst im Gegentakt
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betrieben werden, d.h.,immer dann ausgeschaltet sein, wenn das Licht ohne verzogerte Detektion 148t sich noch etwas genauer betrachten, wenn

eingeschaltet ist. Den Wichtungsfaktor, mit dem eine Geschwindigkeitsklasse man fiir t; den expliziten Wert t; = 1/4 « 2r/o einsetzt. Das

zur Zihlrate beitrigt, erhilt man durch Mittelung von Z(t,v,) iiber die Zeit, in Mittelungsintegral iiber Z(t,v,) kann dann geschrieben werden als:

der der Detektor aktiviert ist.

1 1
<ZUv)> = — [0.17+ ——-—J
0.40 2m 1+ Vo)’

0.30 \ Man erhiilt fiir die Wichtung eine Lorentz-Funktion mit einem Maximum bei

\ dt = 0% v, = 0 und einer Breite, die gerade der Chopperfrequenz entspricht.
>N |
' 0.20 D5
50% 600
0.10 i ' 4
\75%’ 5001 Zahirate 1/s ,‘“'-l
) “
| 0.00 - . : — 400- T ‘..!
" 0 2000 4000 6000 8000 10000 ‘ ‘
. 3001
V;
Abb3.8  Wichtung der longitudinalen Geschwindigkeiten nach Beriicksichtigung 200
der Detektorphase. Aufgetragen ist der zeitliche Mittelwert von Z(t,v,).
100
Das Ergebnis ist in Abb.3.8 zu sehen. Die vier Kurven unterscheiden sich 0- s ; . 1 ‘ : i
voneinander im Zeitpunkt t;, an dem der Detektor eingeschaltet wird. Die -400 -300 -200 -100 0 100 200 300 400

Abschaltzeit t, liegt fest (t;=3/2+n/ar). Die Einschaltverzégerung dt ist relativ UV-Verstimmung in kHz

zur Anregungszeit T, angegeben dt=1-(t,-t;)/t,. Die schnellen Atome werden

auch ohne verzogerte Detektion in ihrem Beitrag stark gedimpft. Dies ist auf

Abb.39 Wasserstoffresonanz (F=1) aufgenommen mit Verzégerung zwischen
) . . . .. . X Anregung und Nachweis von 50us. Die Linge der Anregungperiode betrug
die geringe Modulationstiefe von Z(t,v,) fiir langsame Atome zuriickzufiihren. 150us, die der Nachweisperiode 100ys.

Sie reagieren dadurch weniger empfindlich auf zeitliche Effekte. Mit

wachsender Verzogerung nimmt die Dampfung fiir hohe Geschwindigkeiten Eine systematische experimentelle Untersuchung der Choppereffekte steht

weiter zu. Das Zentrum der Geschwindigkeitsverteilung wird so auf Kosten noch aus und kann nicht mehr in diese Arbeit aufgenommen werden. Wir

der Zihlrate zu kleineren Werten hin verschoben. Der Fall ohne verzogerte




haben jedoch einige erste Spektren mit zeitlich verzogertem Nachweis
aufgenommen und einen deutlichen EinfluB auf die Linienform festgestellt.
Abbildung 3.9 zeigt ein typisches Spektrum. Es wurde bei Raumtemperatur
mit einer Verzdgerungszeit von 50 ps und einer Anregungszeit von 150 ps

aufgenommen.

Die Asymmetrie durch den relativistischen Doppler-Effekt ist fast vollig
verschwunden, ohne da8 jedoch die Linienbreite dadurch wesentlich
reduziert wurde. Aus dem Vergleich mit der Funktion fiir die theoretische
Linienform (Gl. A.5) erhilt man eine mittlere transversale Geschwindigkeit
von <v> =120 m/s und eine mittlere longitudinale Geschwindigkeitsver-
teilung von <Avp>=1410 m/s entsprechend einer Temperatur von 95 K.
Diese Werte diirfen nicht allzu ernst genommen werden, da im Ausdruck fiir
die theoretische Linienform die Choppereffekte nur durch die Parameter der
Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung beriicksichtigt werden konnen.

Der genaue Verlauf von Z(t,v,) geht dabei nicht mit ein.
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4. METASTABILER ATOMSTRAHL

Zur Erprobung und Entwicklung eines empfindlichen Detektors fiir meta-
stabile Wasserstoffatome haben wir die in Abschnitt 2.4 beschriebene
Atomstrahlapparatur voriibergehend um eine Elektronenkanone erweitert,
mit der die Wasserstoffatome auf einfache Weise durch Elektronensto8 in
den 2S;,-Zustand angeregt werden konnen. Dariiber hinaus dienten die in
diesem Kapitel beschriebenen Versuche dazu, Erfahrungen zu sammeln fiir
ein in Vorbereitung befindliches Experiment zur Prizisionsspektroskopie der
28-4S-Uberginge (siche Einleitung). Der Aufbau der Elektronenkanone
orientiert sich hauptsichlich an der Konstruktion von Garreau et al.57), wie
sie im Pariser Wasserstoffexperiment verwendet wurde und dem Experiment

von Lamb und Retherford. (58)

4.1 Elektronenkanone

Eine Skizze der Anordnung ist in Abb.4.1 zu sehen. Nach Austritt aus einem
Teflonrohr mit 3 mm Innendurchmesser durchqueren die in der Gasent-
ladung dissoziierten Wasserstoffatome unter einem Winkel von 20° einen
vorne offenen kanalférmigen Metallkifig. Durch StoB8e mit Elektronen werden
einige Atome angeregt und auf die Achse des Kiifigs gelenkt.(58) Die
Elektronen diffundieren aus einem elektrisch beheizten Wolframdraht von

0.1 mm Durchmesser, der im Abstand von etwa 1 mm parallel zum Kiifig
verlduft. Die Linge des Drahtes betriigt 3 cm, der Heizstrom 1.5 A und die
Heizspannung 2.6 V. Der Draht befindet sich gegeniiber dem geerdeten Kifig
auf einem einstellbaren Potential zwischen 0 und +30 V. Die Elektronen
werden in Richtung Kifig beschleunigt und durchqueren ihn dann mit einer

definierten kinetischen Energie.
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oder Atome

Abb4.1 Aufbau zur Anregung von Wasserstoff durch St68e mit Elektronen,
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Die ganze Anordnung ist auf einer Grundplatte befestigt, die wiederum auf
den fiir den Einkoppelspiegel verwendeten justierbaren Spiegelhalter des
UV-Resonators geschraubt ist. Durch ein Loch in der Grundplatte konnen die

Metastabilen Atome mit einem Laserstrahl longitudinal an geregt werden.

Bis auf den Kifig bestehen alle Teile ays Messing. Der Kifig wurde aus

0.3 mm starkem Silberdraht um vier M4-Messinggewindestangen gewickelt,
Der Drahtabstand betrigt 1 mm. Es ist entscheidend, den Aufbau frej von
Isolatoren zy halten, die sich durch Elektronenbeschuf aufladen und Ster-
felder im Kifig produzieren. Eine einzige nicht geerdete Schraube kann

bereits zum Zerfall aller metastabilen Atome fiihren, bevor sie das Gehiuse
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verlassen konnen. Alle Teile miissen auBerdem im Ultraschallbad von Fett

und Handschwei mit Aceton gereinigt werden.

Ein gutes MaB fiir die Stirke von Storfeldern ist die Strom- Spannungs-
Charakteristik (Abb.4.2). Bei Verwendun g korrodierter oder schlecht
gereinigter Metallteile kann sich eine Gegenspannung aufbauen, so daB erst
bei einer Katodenspannung von einigen Volt ein Anodenstrom zu flieBen
beginnt. Im optimalen Zustand kann man schon bei 0 V einen Diffusions-
strom messen, zusitzlich angetrieben durch den Spannun gsabfall langs des
Heizdrahtes. Oberhalb von 10 V steigt der Strom nicht weiter an. Der
Heizdraht als Elektronenquelle sittigt hier. Bei hoherem Heizstrom setzt die
Séttigung bis zu 10V spiter ein, was aber die Lebensdauer des Drahtes
drastisch reduziert. Die Elektronenkanone wird bei Katodenspannungen

oberhalb von 10 V betrieben, bei der der ElektronenfluB nicht mehr mit der

Spannung variiert.

Anodenstrom in mA

S e ASALEEAEEL !
Kathodenspannung in Volt

Abb.4.2 Strom-Spannungs-Charakteristik der Elektronenkanone.
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4.2 Der metastabile Strahl

Bei der Kollision von Wasserstoff mit Elektronen kénnen die metastabilen
Atome auf zwei Arten entstehen. Ab einer Elektronenenergie von 10.3 eV
beginnt die Anregung atomaren Wasserstoffs entsprechend der Reaktion
H+e->H*+e. Der Wirkungsquerschnitt fiir diesen ProzeB hat bej 11.6 eV
eine charakteristisches Maximum von 0.163(20)+n+a,2 und fillt dann bis
etwa 1000 eV langsam auf die Hilfte ab. 59 Bej rechtwinkligem StoB mit
Elektronen einer Energie von 12 eV betrigt die mittlere Ablenkung fiir
Atome bei Zimmertemperatur etwa 20°. Die Streuung um diesen Mittelwert
ist jedoch ebenso groB, so daB nur ein Teil der metastabilen Atome die
Elektronenkanone durch das Austrittsloch verlassen konnen.8) Die
Erzeugung metastabiler Atome durch St68e mit molekularem Wasserstoff
nach der Reaktion H,+e->H+H*+e istebenfalls moglich und beginnt bei
14.9 eV 0, Der Wirkungsquerschnitt steigt bis 20 eV stark an und bleibt
dann bis 30 V nahezu konstant. Die Geschwindigkeitsverteilung der beiden
resultierenden Wasserstoffatome ist in deren gemeinsamen Schwerpunkt-

system rdumlich isotrop 61, Ein Teil der Anregungsenergie geht wihrend

der Dissoziation in kinetische Energie iiber, so daB die mittlere Geschwindig

keit der metastabilen Atome etwa 7000 m/s betrigt (61),

Die Energieabhingigkeit beider Prozesse li8t sich durch die Aufnahme eines
Anregungsspektrums (Abb.4.3) messen. Aufgetragen ist die Zihlrate des
Detektors gegen die Katodenspannung bei ein- bzw. ausgeschalteter
Gasentladung. Der verwendete Detektor basiert auf dem Nachweis von
Lyman-a-Photonen aus dem Zerfall der metastabilen Atome in einem
Quenchfeld. Er istim Abschnitt 4.3 genauer beschrieben. Die Zihlrate wird
bei jeder Spannung einmal mit und einmal ohne Quenchfeld aufgenommen
und nur die Differenz als Signal aufgetragen. Der Untergrund von Lyman-a-

Photonen, die in der Elektronenkanone z.B. ab 10.2 V durch Anregung des
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kurzlebigen 2P-Zustands oder ab 11.5 V durch Fluoreszenz von
Hj,-Molekiilen entstehen(®), wird so effektiv unterdriickt. Elektronen aus
der Elektronenkanone und Wasserstoffionen, die ab 15.4 V in der Reaktion
Hy+e -> Hy*+2e undab 18 Vinder Reaktion Hy+e -> H*+H+2e
entstehen(®0), werden als geladene Teilchen vom Quenchfeld beeinfluft und

konnen das Signal weiterhin storen.

T T
15000 1
0 ]
~ 10000
L= 4
o)
© mit Gasentladung .
= ' \ i
ﬁ 5000 - ! ohne Gasentladung
]
1 '
| A/
l"
’
~l
0 o T £ —
0 10 20 30
Kathodenspannung in Volt
Abb.4.3 Anregungsspektrum: Zihlrate in Abhingigkeit der Katodenspannung.

Bei eingeschalteter Gasentladung erkennt man bei 12 V die charakteristische

Resonanz der Anregung von atomarem Wasserstoff. Dazu addiert sich ab

15 V das Signal der metastabilen Atome aus der Reaktion unter Beteiligung
der Hy-Molekiile. Es ist etwa gleich intensiv. Bei einem Vergleich der Z4hl-
raten fiir beide Prozesse ist neben dem schwer meBbaren Dissoziationsgrad
in der Anregungsregion die unterschiedliche Geschwindigkeitsverteilung der

metastabilen Atome zu beriicksichtigen: Die Eintrittsoffnung des Detektors
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und die Austritts6ffnurig der Elektronenkanone kollimieren den Atomstrahl

und blenden unterschiedlich viele Atome aus. Auf eine entsprechende
numerische Analyse haben wir hier verzichtet. Bei aus geschalteter Gasent-
ladung ist die Resonanz bei 12 V verschwunden. Trotz fehlender meta-
stabiler Atome aus der Reaktion mit atomaren Wasserstoff ist die Rate fiir
Spannungen ab 17 V etwas grofBer als bei eingeschalteten Gasentladung.
Dies ist nur teilweise mit dem um das 1.5-fache erhhten FluB von

H,-Molekiilen zu erkldren. Moglicherweise spielen hier Wasserstoffionen

eine Rolle. (60)

Eine Abschitzung fiir die Geschwindigkeit der metastabilen Atome ist

moglich, wenn man die Rate der metastabilen Atomen in Abhingigkeit des

Testfeldes miBit (Abb.4.4).

3500 : :
3000 1
o
& 2500 L
&
S 2000 -
1500 1
1000 T T T —= = —
0 5 10 15 20 25 30
Quenchspannung in Volt
Abb.44 Reduktion der Meta.ste.lbilen-Rate durch das Testfeld. Die Anregung

erfolgte bei 12 V und eingeschalteter Gasentladung.
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Die Wahrscheinlichkeit, ein metastabiles Atom nach Durchlaufen des Test-.
feldes immer noch im angeregten Zustand zu finden, ist unter der Annahme
eines exponentiellen Zerfalls im Feld proportional zu 1- exp(-y*L/v) . Die
Zerfallskonstante y hat den Wert 2780+(U/a)2 cm2 V-2s-1 (10) wobei U die
Spannung und a der Abstand zwischen den beiden Elektroden ist. Der
Quotient aus Elektrodenlinge L und Atomgeschwindigkeit v entspricht der
Aufenthaltsdauer im Feld. Durch Anpassen der theoretischen Kurve an die
gemessenen Punkte erhilt man fiir die Geschwindigkeit einen Wert von
2500 m/s. Diese Geschwindigkeit kann aber nur ein Schitzwert sein, da die
Geschwindigkeitsverteilung der Atome sowie Randeffekte fiir den Feldver-

lauf zwischen den Elektroden nicht beriicksichtigt sind.

Ein weiterer Test des metastabilen Atomstrahls ist durch optische Anregung
der 25-4P-Resonanz méglich. Die Wellenlinge des Ubergangs bei 486 nm
kann mit dem zur Verfiigung stehenden Farbstofflaser leicht erzeugt werden.
Die in den 4P-Zustand angeregten Atome sind mit einer Lebensdauer von
12.4 ns 10) nicht mehr metastabil und zerfallen in den Grundzustand, bevor
sie im Detektor nachgewiesen werden konnen. Die Zihlrate im Detektor
nimmt entsprechend ab. Durch eine Blende von 1 mm Durchmesser im
Abstand von 4 cm vom Detektor wird der Atomstrahl kollimiert. Die Blende
ist vollstindig von einem Laserstrahl mit 100 mW Leistung ausgeleuchtet.
Zur Verringerung des Untergrundes wird wie bei der Messung des
Anregungsspektrums die Differenz der Zahlraten bei an- und abgeschaltetem

Quenchfeld gebildet.
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Reduktion der Metastabilen-Rate durch Anregung des 2S-4P-Ubergangs.

a) bei eingeschalteter Gasentladung und einer Katodenspannung von 12 V.
b) bei ausgeschalteter Gasentladung und einer Katodenspannung von 17 V.
Die senkrechte Linie zeigt die theoretische Wel lenldnge der Ubergiinge.(9)

" x 0.001
Wellenlange ( SRS nm
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Die Resonanzlinien lassen sich gut durch Gauf3-Funktionen beschreiben
(durchgezogene Linie). Durch Anpassung der Kurvenparameter mit Hilfe ‘
einer x2-Fitprozedur erhilt man fiir die volle Breite bei halbem Maximum
4.5(6) GHz bei eingeschalteter Gasentladung (Abb. 4.5a) und 11.0(1.2) GHz bei
ausgeschalteter Gasentladung (Abb.4.5b). Die Verschiebungen betragen
4.5(2) GHz bzw. 15.7(4) GHz. Bei einer theoretische Beschreibung der
Linienform muB} sowohl die Doppler-Verbreiterung als auch die Leistungs-
verbreiterung beriicksichtigt werden. Tatsichlich ist eine deutliche
Abnahme der Metastabilenrate erst dann zu erwarten, wenn die Leistungs-
verbreiterung etwa der Doppler-Verbreiterung entspricht. Andernfalls wird
nur ein geringer Bruchteil der atomaren Geschwindigkeitsverteilung in den
4P-Zustand angeregt. Erklirt man die Abweichung des beobachteten
Resonanzmaximums von der Lage der theoretischen Resonanzwellenldnge
ausschlieBlich durch die Doppler-Verschiebung, erhilt man fiir Fall a) in
Abb. 4.5 eine mittlere Geschwindigkeit von  v,=2200 m/s, und fiir Fall
b) v,=7700 m/s. Beide Werte stimmen mit den theoretisch erwarteten

Werten iiberein.

Interessant ist die etwa doppelt so grofle maximale Abnahme des Signals in
Spektrum b) gegeniiber Spektrum a). Damit bestitigt sich die hohe Rate von
metastabilen Atomen aus der Reaktion mit den H,-Molekiilen. Der wesent-
lich groBere Untergrund in Spektrum b) erhirtet aulerdem die Vermutung

eines quenchfeldabhingigen Storsignals z.B. durch geladene Teilchen.

Um die Intensitdt des Atomstrahls zu bestimmen, wurde zunichst die
Divergenz gemessen, mit der der Strahl die Austrittséffnung der Elektronen-
kanone verlifit. Mit zwei elektrischen Mikrometerschrauben konnte der
Spiegelhalter, auf dem die Kanone montiert war, um zwei rechtwinklig

zueinander stehende Achsen gekippt werden. Der Winkel zwischen den
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beiden Positionen, bei denen die Ziahlrate um die Hilfte abgenommen hat,
betrug fiir beide Kipprichtungen 12° oder umgerechnet auf den Raumwinkel
4+10-2 sr. Mit dem im Abschnitt 2.4 beschriebenen Detektor wurde der Fluf
der metastabilen Atome gemessen, wobei der Detektor im 7 cm Abstand von
der Elektronenkanone einen Raumwinkel von 5+103 sr erfaBt. Bei
eingeschalteter Gasentladung und fiir eine Katodenspannung von 12 V
betrug die maximale Zihlrate 7000 s-!. Durch Multiplikation mit der
Nachweiseffizienz des Detektors von 1/200 und dem Verhiltnis der beiden
Raumwinkel erhilt man fiir die Zahl an metastabilen Atomen, die pro

Sekunde die Austrittsc'jffnung der Elektronenkanone verlassen, den Wert
1+10-7 s-1,

4.3 Channeltrondetektor

2.5mm
- i
L
1 ]
] I
\ ' :
-70V, g -70 +3 kV
1
+3 kV )
— H*-Atomstrahl
Abb.4.6 Channeltrondetektor fiir metastabilen Wasserstoff.
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Um den in Abschnitt 2.4 beschriebenen Detektor weiter zu verbessern, haben
wir versucht, mit einem Paar sich gegeniiberliegender Channeltron-
Elektromultiplier den ganzen Raumwinkel um eine Quenchfeldregion herum
zu erfassen (Abb.4.6). Die beiden Channeltrons vom Typ CEM 4039 der Firma
Galileo (Sturbridge, Mass.) befinden sich jedes in einem geerdeten
Metallkistchen (53 x 25 x 25 mm3). Die Trichter6ffnungen mit einem
Durchmesser von 10 mm sind durch ein Edelstahlnetz abgeschirmt
(Maschenweite 0.05 mm). Der Abstand zwischen den Channeltrontrichtern
ist in Abb.4.6 stark iibertrieben dargestellt, um den Blick auf die Quench-
feldregion zu ermoglichen. Das Quenchfeld bildet sich zwischen zwei Silber-
drihten aus, die mit vakuumtauglichem Klebstoff (Torr Seal) auf den Deckel
eines der Abschirmkistchen geklebt sind und oberhalb und unterhalb des
Atomstrahls parallel verlaufen. Sie sind umgekehrt gepolt , so daB die
Anordnung im Fernfeld elektrisch neutral erscheint. Der Signaluntergrund
aufgrund geladener Teilchen soll damit verringert werden. Die fiir Lyman-
a-Strahlung zunichst unempfindlichen Trichter der Channeltrons sind mit
einer 1 um dicken Schicht aus Kaliumjodid versehen. Die Quanteneffizienz
wird dadurch auf einen Wert von 20-40% erhoht 3. Die Beschichtung ist
leicht hygroskopisch. Der Detektor sollte deshalb in einem Exikator moglichst
unter Vakuum aufbewahrt werden. Die iibliche Luftfeuchtigkeit, der der
Detektor wiihrend des Einbaus in die Apparatur einige Stunden lang
ausgesetzt ist, scheint jedoch nicht zu schaden, solange man es vermeidet den

Detektor direkt anzuatmen.

In Abb. 4.7 ist der Effekt der Beschichtung fiir metastabile Atome, die bei
12 V durch Anregung atomaren Wasserstoffs entstehen, deutlich zu sehen.
Fiir metastabile Atome aus Anregung molekularen Wasserstoffs bei

Spannungen ab 15 V éndert sich die Empfindlichkeit des Detektors jedoch
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nicht. Beide Channeltrons erfassen zusammen einen Raumwinkel um die
Quenchfeldregion von 45% von 4. Multipliziert mit einer Quanteneffizienz
von maximal 40% ist fiir den Detektor eine Nachweiseffizienz von etwa 20%

zu erwarten, was die Effizienz des in Abschnitt 2.4 beschriebenen Detektors

um das 40-fache iibertrifft.
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Abb.4.7 Sensibilisierung durch Kaliumjodid: Anregungsspektrum bei Verwendung
dqs Cha_nne!tro.ndctel‘ctors vor und nach der Beschichtung der Channeltrons
mit Kaliumjodid. Bei beiden Kurven ist die Gasentladung eingeschaltet.

Bei Aufnahme des Spektrums in Abb.4.7 war der Channeltrondetektor in

15 cm Abstand von der Elektronenkanone entfernt montiert. 4 cm vor dem
Detektor befand sich eine Blende mit 1.8 mm Durchmesser. Der Raumwinkel,
der vom Detektor erfaBt wird, betréigt somit ~ (1.8/110)2 = 2.7 104 sr.

Fiir eine Vergleichsmessung war der Photomultiplierdetektor gleichzeitig

zwischen Elektronenkanone und Blende montiert. Wegen seiner groBeren

s




Eintrittsoffnung ist der von ihm erfate Raumwinkel rund 20mal grofer.
Trotzdem iibertrifft im Maximum der Resonanz bei 12 V die Zihlrate des

Channeltrondetektors die des Photomultipliers um das Doppelte. Dadurch

bestitigt sich die optimistische Abschitzung einer Nachweisempfindlichkeit

von 20%.

Fiir die Messung der 1S-2S-Zwei-Photonenresonanz ist der Channeltron-
detektor in dieser Form leider nicht geeignet: Trotz ihrer geringen Empfind-
lichkeit fiir Strahlung bei 243 nm sittigen die Channeltrons wihrend der
Anregungsperiode durch Streulicht im UV-Resonator. Nach der Anregungs-

periode sind die Channeltrons dann fiir etwa 10 ms "blind", bis sich an der

Oberfliche des Channeltronkanals die zum Betrieb notwendige Elektronen-
dichte wieder aufgebaut hat (56). Chopperfrequenzen von 100 Hz sind aber

nicht moglich, da dadurch die Stabilisierung des UV-Resonators gestort wird

(siche Abschnitt 2.2). Der Channeltrondetektor kann jedoch fiir das in Vor-

bereitung befindliche Experiment zur hochgenauen Spektroskopie des 2S-4S-

Ubergangs verwendet werden.

e
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We describe a versatile tunable con

doubler is placed inside a doubly resonant build-up cavity. By compensating

second harmonic generation in a pure TEMg, mode.

1. Introduction

Frequency doubling in nonlinear crysta!s i§ a com-
mon technique to generate coherent radiation 1n a
frequency range where direct laser sources do not ex-
ist. To increase the conversion efﬁcien_cy. the crystal
may be placed in the laser cavity or in an external
cavity that is locked on resonance with lh.e funda-
mental light [1]. Since the second ham‘l'omc power
generated with this method is prop9n10nal to the
square of the fundamental power r._»assmg through the
crystal, the conversion efficiency 15 greatly cnham.:ed
0\:e1‘ single pass methods, Anothe:: Fechmque to im-
prove the conversion efficiency ullllZ:BS resonant en-
hancement of the second harmonic light {1,21. The
presence of an external field at ti?e harmonic fre-
quency will increase the power radlat.ed by the non-
linear polarization if the external field is of the proper
phase. The field which builds up in a cavity resonant
for the second harmonic effectively provides such an
external field. Under these conditions, the se{fond
harmonic may be predominantly generated 1n a
TEMgo mode, even in the presence of double refrac-
tion, since the cavity may be adjusted to allow res-
onance for only the TEMgo mode.' Upder certain
conditions, the simultaneous application of both
methods, or doubly-resonant second-harmonic gen-

n, Fed. Rep. Germany

e, M4 02139. USA

barium-borate frequency

tinuous wave ultraviolet source for spectroscopy. An angle-tuned p- ‘

for double refraction. this scheme provides efficient

eration, is possible. The main difficulty is to main-
tain simultaneous resonance for the funda.memal and
the second harmonic waves and to satisfy the phase
relationship between the standing wave fields nec-
essary for optimum nonlinear coupling bciwgen l.‘he
modes [3.4]. To solve this probiem_ the bwf:frm-
gence of the crystal in combination with the disper-
sion of the air in the cavity can be used. '

Doubly resonant second harmonic gf::ncrauon and
doubly resonant subharmonic genf:ratlon have been
reported in connection with experiments for the ob.-
servation of sgeezed light [5,6]. In these experi-
ments the crystal and the frequencies are chose_n such
that temperature controlled 90° phase maiching can
be applied. In this work we extend the doubly res-
onant second harmonic generation to the case of an-
gle tuned phase matching. The presence of double
refraction reduces the coupling bet\ufecn 1h_e two
standing waves and demands a special cavity ge-
ometry but it also opens an easy way 10 cont_rol the
resonance of the second harmonic wave. ’I_'hls tech-
nique is theoretically described and experimentally

demonstrated with B-barium-borat at 488 nm. It
turns out, that even for large double refra;uon the
conversion efficiency may exceed that of single res-
onance methodes if the round trip losses for the sec-
ond harmonic can be reduced to less than 10%. This
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is especially attractive in cases when only low fun-
damental input power is available. A theoretical
analysis of the coupling parameter between the two
modes also shows that for large double refraction the
necessary intensity of the fundamental light in the
crystal can be made much smaller compared to the
conventional method. For crystals with a low dam-
age threshold, this can be important.

2. Experimental considerations

Before we start with the theoretical description it
1s useful to consider some of the complications which
appear in an external cavity that is resonant for both
the fundamental and the second harmonic wave. The
experimental situation is sketched in fig. 1. A neg-
ative uniaxial birefringent crystal is placed inside a
cavity whose input coupling mirror M1 at the left
side is partially transmitting for the fundamental and
highly reflecting for the second harmonic wave. At
the right side, the output coupler M2 is highly re-
flecting for the fundamental and partially transmit-
ting for the second harmonic wave. The polarization
of the fundamental wave is chosen such that it prop-
agates through the crystal as an ordinary beam. The
second harmonic wave builds up as an extraordinary
beam and propagates in the crystal with a certain an-
gle to the cavity axis due to double refraction. Since
this “walk off” changes direction if the beam prop-
agation is reversed, a plano concave cavity can be
used to obtain a closed round trip for both the or-
dinary and the extraordinary beam.

To achieve resonance, the total phase collected
during one round trip has to be a multiple of 2x. This

$-BaB,0,
M1 M2

Fig. 1. Angle-tuned second-harmonic generation in a doubly res-
onant cavity. The walk off of the extraordinary beam requires a
plano concave geometry. :
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can be controlled by small changes of the mirror sep-
aration with a piezo element. For simultaneous res-
onance of both waves two such phase conditions have
to be satisfied, and since the phase shifts at the mir-
rors are in general different for the two frequencies,
simply changing the mirror separation is not suffi-
cient. An additional element is needed to compen-
sate for this difference in the mirror phase shifts. This
can be the doubling crystal itself. By tilting the crys-
tal around an axis parallel to the polarization of the
fundamental wave the index of refraction is changed
only for the second harmonic wave. By changing the
microscopic mirror distance and by tilting the crys-
tal, the two resonances can be controlled
independently.

A second way to compensate for the different mir-
ror phase shifts is to use the dispersion of air. At one
atmosphere, the difference in the index of refraction
of air for a wave at an optical frequency and its sec-
ond harmonic is large enough to generate an effec-
tive phase difference @=(2k,—k,)z of 2% over a
distance z of several millimeters (k, and k, are the
wavenumbers of the fundamental and the second
harmonic wave). No further element is needed if the
mirror separation is such that the difference in the
mirror phase shifts is compensated by allowing the
two waves to propagate through the correct amount
of air. Since efficient frequency doubling requires an
equal index of refraction in the crystal for both waves
(“phase matching™), it is best to use this second
method to compensate the mirror phase shift differ-
ence. Once the macroscopic mirror separation is
fixed, small fluctuations can be controlled by tilting
the crystal with a piezo element. This causes only a
slight deviation from perfect phase matching.

The last parameter which has to be adjusted cor-
rectly is the effective phase difference @& in the crys-
tal. Maximum power transfer from the fundamental
to the second harmonic wave is achieved if ¢=mn/2
(i.e. when the antinodes of the nonlinear polariza-
tion wave in the crystal and the second harmonic
wave coincide). Here again the dispersion of air
helps. Due to the change of the relative phase be-
tween the two waves as they propagate in air, any
value of @ in the crystal may be achieved by simply
moving the crystal along the cavity axis.
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3. Theory

The classical equations of motion for the coupled
fundamental and second harmonic cavity modes are

[7]
G = — 3Kt 0 — Y1 &) +F Yine Oine (1)
G, =Kot —y,0;, (2)

where o, and «;, are the electric field amplitudes of
the two modes, «;,. is the amplitude of the funda-
mental wave outside the cavity and « is the nonlin-
ear coupling parameter
K=n2’:—§2j°TWLJE;E,E1dV. (3)
E,(r) and E,(r) are complex basis functions that de-
scribe the spatial field distribution of the two modes
in the cavity. L is the mirror separation, w, is the
angular frequency of the fundamental wave, d. is
the effective nonlinear coefficient [ 1], w is the waist
radius of the fundamental beam and » is the index
of refraction in the crystal. The loss and input cou-
pling parameters are

n=(c/2nL) [1-(1-L)'?], (4)
y2=(c/2nL) [1-(1-L,)'"?], (3
Yine=(c/2nL) (1-R,)'"%, (6)

where R; is the reflectivity of the input coupler M1
at the fundamental frequency and L; and L, are the
power round trip losses for the fundamental wave
and the second harmonic wave respectively. To find
the equilibrium condition of the system we set the
time derivatives equal to zero and find

a,=(x/y;) at. (7)
For «, one obtains a cubic equation and choosing
the phase of «, and «;,,. so that they are real, the only
real root is

o, =a[(1+b)'3+(1=-b)'7?],

a= (yZyincainc/lklz) e ’

3 1/2
b=(—8m +1> . (8)

27 | Kl zyizncaiznc

All other quantities in the system may be easily de-
rived from eqs. (7) and (8). The value of k is cal-
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culated in an analogous fashion to ref. [1] by eval-
uating the integral of eq. (3) for the special geometry
of the two gaussian beams as shown in fig. 1,

-%G(é g,B,n), (9)
° 2§{(1+n)
G( a, B, '7)=% J. sin(oT— @)

2n

xexp[—(B?/&) (1—2&(1+1n))?] (1+ir)~'dz,

(10)
with £=d/b, b the cavity confocal parameter, d the
crystal length, B=(p/2) (k,d)'’?, p is the double re-
fraction angle, o= (1/2) bAk, Ak=2k —k,, n=—1/
d, fis the distance of the crystal from M1, and @ is
the relative phase of the two waves at the left crystal
face. With eqs. (7)-(10), the transmitted power of
the second harmonic wave as a function of the fun-
damental power inside the cavity P, may be written
as

Pa=(1-Ro)P.= [1—(11:123)'/2]2 12r23)3c4nrr2
xg(a,& B, n) PZ, (11)

where

g(& o, B, n)=(n*/&) |G, 0,B,1)|°, (12)

and R, is the reflectivity of the output coupler M2
at the second harmonic frequency. To optimize the
value of g with respect to the cavity geometry pa-
rameters ¢ and 7, the integral (eq. (10)) may be
evaluated numerically. For b> (f+d), the n-depen-
dence of g turns out to be negligible. In fig. 2 the &
dependence of g is shown with c=n=0. It is an an-
alog diagram to that shown in fig. 2 of ref. [1] in
which the single resonance case is treated. For large
double refraction (large B), the g-function is con-
stant over a wide range of & such that a low light in-
tensity in the crystal can be achieved without losing
conversion efficiency. For perfect phase matching
(g=0), K is proportional to sin @, showing that the
experimental ability to adjust @ to nonzero values is
crucial [3]. The second harmonic power theoreti-
cally possible with a fundamental input power of 300
mW at 488 nm and for different values of the loss
parameters L; and L, is shown in fig. 3. The mirror
reflectivities R;=0.93 and R,=0.95 used in the cal-
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Fig. 2. Second harmonic power represented by the function g(¢&
a, B, ) for optimum phase matching (0=0) as a function of the

focusing parameter & for
several values of the double-r i
L efraction
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Fig. 3 Dependence of the second-harmonic power on the crystal
quah’ty. L, and L are the round trip losses for the second har-
monic and the fundamental wave,

culation are those of our experiment, and are not well
adapted to crystals with low losses. A calculated
Mmaximum power of 50 mW may be obtained with
optimized mirrors and a high quality crystal
(Ls=‘L{=0.99). Compared to the single resonance
technique [1,2], the doubly-resonance technique can
be expected to yield a better efficiency for values of
the uv round trip losses smaller than 10% (L, greater
than 0.9),

4. Experiment

The‘experiment was carried out with a single mode
argon ion laser at 488 nm and 300 mW output pdwer.
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For the nonlinear crystal we used B-barium-borate
l:_'ecause of its wide phase matching range, high non-
I!near coefficient and its good mechanical and op-
tical properties [8]. The crystal (6 mm long) was
grown and dual-band antireflection coated by Inrad
International, Inc., New Jersey. The surfaces were
cut for normal incidence of light at a phase match
ang.le of 55° (angle between the cavity axis and the
opnca! axis of the crystal). Despite the good anti-
reflection properties of the coatings (less than 0.5%
reﬂcctt_:d power at one surface for both frequencies
accprdmg 10 an Inrad measurement) we measured
a single pass power transmission of less than 93% at
244 nm and of about 98% at 488 nm. The funda-
men_tal wave is coupled in at mirror M1 (93% re-
flectivity at 488 nm and 99.7% at 244 nm ) and passes
lhr{?ugh the crystal with vertical polarization as an
ordinary beam. The second harmonic builds up as
an e;lraordinary beam with horizontal polarization
and is coupled out at mirror M2 (95% reflectivity at
244 nm and 99.6% at 488 nm). Under these con-
ditions, a finesse of 65 and a resonant enhancement
of 20 has been achieved for the fundamental beam
which corresponds to Ly=0.97. With a mirror sep:
aration of 140 mm and a radius of I m for M2 the
beam waist for the fundamental at M1 is 0.18 mm.
The crystal angle and position along the cavity axis
arg adjustable with motor driven micrometers. Fine
adjustment of the crystal angle is provided by a pie-
zoelec.:ric element. Resonance for the fundamental
bealm 1s achieved by controling the cavity length with
a pi;zoclectric element on one mirror. The error sig-
r?a! 1s derived from the polarization of the reflected
light [9]. Due to the birefringence of the crystal, no
gdditiona[ polarization sensitive element is neelied
In the cavity. A seperate servo loop maintains res-
onance for the second harmonic by controlling the
phase matching angle of the crystal by means of the
piezo element. The error signal for this loop is gen-
erated by applying a small dither voltage at about 100
Hz to the piezo element and monitoring the second
h:armom'c light with a lock-in amplifier. This tech-
nique is inherently slow but the second harmonic loop
needs only to compensate for drifts in the relative
phase between the two beams which occur in a time
scale of seconds.
For different distances of the crystal from the in-
put coupler M1 we measured the second harmonic
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output power while varying the phase matching an-
gle. The cavity was continuously locked on reso-
nance with the fundamental. The measurement for
J=3.7 mm is shown in fig. 4. The labeled resonance
peaks correspond to the different longitudinal TEM,,
modes of the second harmonic beam with different
phase mismatches in the crystal for each mode. From
the linewidth and the mode spacing, a finesse of about
30 can be estimated, which corresponds to a round
trip loss of 15% (L,=0.85). The smaller satellite
peaks to the left of each longitudinal mode originate
from higher order transverse modes of the second
harmonic beam. In fig. 5 the height of the main res-
onance is plotted as a function of the crystal position
along the cavity axis. It shows nicely the sinusoidal
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Fig. 4. Second harmonic power during a scan of the phase maich
angle while the cavity is locked on resonance for the fundamental
wave. Arrows indicate the resonance peaks which correspond to
different longitudinal TEMy, modes of the second harmonic wave.
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Fig. 5. Second harmonic power at optimum phase matching for
different positions of the crystal along the cavity axis.
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variation of the coupling constant due to the change
of the relative phase of the two standing wave pat-
terns as predicted in eq. (10). The oscillation period
of about 6 mm agrees reasonably well with the value
of 5.2 mm which is calculated from the dispersion
data of air [10].

With 300 mW of fundamental input power a max-
imum second harmonic power of 1.3 mW was ob-
tained with both servo loops locked. This is in rea-
sonable agreement with the predicted value (fig. 3).
In our experiment, the full advantage of the doubly
resonant method has not been exploited because of
the poor optical quality of the crystal at 244 nm.

5. Summary

We have described a technique for cw angle-tuned
frequency-doubling in an external cavity where the
fundamental and the second harmonic wave are si-
multaneously in resonance. Despite the presence of
double refraction, the second harmonic is efficiently
generated in a pure TEMg, mode. The birefringent
properties of the crystal and the dispersion of air are
used to simultaneously satisfy the resonance condi-
tion for each wave as well as the relative phase con-
dition necessary for optimum power transfer be-
tween the modes. Due to the much lower light
intensity in the crystal, this technique offers an ad-
vantage especially if a crystal with a low damage
threshold has to be used. The second harmonic power
was calculated using a coupled mode formalism.

Measurements with f-barium-borate were de-
scribed and the results were compared to the cal-
culations. Despite the poor optical quality of the
crystal at 244 nm, 1.3 mW of second harmonic at
244 nm was achieved from a fundamental of 300
mW. With a crystal of better optical properties, more
than 20 mW UV output power should be possible
(for L,=L;=0.98).
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A.2 Linienform und Anregungsrate des 1S;,,-2S;,,-Ubergangs

a) Modell

Wir betrachten eine in z-Richtung unendlich ausgedehnte monochroma-
tischen GauBsche Stehwelle und ein Ensemble von Atomen, alle mit positiver
Geschwindigkeit in z-Richtung. In x und y-Richtung sei die Geschwindig- keit
der Atome wesentlich kleiner als in z-Richtung, so daB die longitudinale
Geschwindigkeit v, niherungsweise mit dem Betrag der Geschwindigkeit

gleichgesetzt werden kann. Fiir v, gilt dann die Maxwell-Verteilung (62):

2
4 1 - vz

oo 3 tal ]
ﬁ Vo [\]

Vv, ist definiert durch 1/2 mv, 2= kT. Die mittlere longitudinale Geschwir.l-
digkeit ist gegeben duch <v,> =1.13 »v,. Diese Verteilung gilt fiir die Dichte
der Atome und darf nicht mit der Verteilung fiir den AtomfluB verwechselt
werden. In transversaler Richtung ist die Geschwindigkeit der Atome durch
die Beschaffenheit der Diise bestimmt. Die Divergenz des Strahls hingt dabei
empfindlich vom Gasdruck in der Diise und von deren Linge im Verhiltnis
zum Innendurchmesser ab.(63) Eine genaue theoretische Beschreibung
erfordert jedoch eine numerische Rechnung. In unseren Uberlegungen
nehmen wir deshalb fiir die Verteilung der Atome in transversaler Richtung
ohne tiefere Rechtfertigung eine normierte Gau3-Funktion mit dem

Verteilungsparameter v, an:

1 Vet V§
f(vy,vy) = nle exp [—
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Fiir die mittlere transversale Geschwindigkeit giltdann <v,>=0.89 « v, In

den Ortsvariablen sind die Atome gleich verteilt.

Das Wasserstoffatom wird durch eine Dichtematrix fiir ein zwei-Niveau- |
System beschrieben, der Laserstrahl mittels der Maxwell-Theorie (halb- |
klassisches Bild). Die Ableitung der Bewegungs gleichung fiir die Dichte- :
matrix soll uns hier nicht interessieren. Sie findet sich in der Doktorarbeit
von Ray Beausoleil ®), Die dort durchgefiihrte Rechnung gilt fiir die

Préparation des Wasserstoffs als Gas in einer Glaszelle. Sie wird im

Folgenden unter Beriicksichtigung des relativistischen Doppler-Effekts fiir die
Situation im Strahl modifizjert. |

Wir beginnen mit dem Ausdruck fiir das zum oberen Zustand gehorende
Diagonalelement p(1,t) der Dichtematrix eines einzelnen Atoms (Gleichung
3.7b in Ref.8). In zweiter Ordung Storungsrechnung und unter Vernach-
lissigung des dynamischen Stark-Effekts Li8¢ sich die Bewegungsgleichung
im Ruhesystem des Atoms schreiben als (ungestrichene Variablen):

- r Va _)’_
p(r,t) - ,J' b(;'lt't)
0

exp(i O)ab‘(t—’c)—%‘t)d’t 12 A.l
hw,,  Energiedifferenz zwischen den beiden Zustinden

A Zerfallsrate des angeregten Zustands.

Das Nebendiagonalelement V., des Wechselwirkungsoperators lautet dabei

im Laborsystem (gestrichene Variable):
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5 2
x2+y

\Y (?’ t)="h- D,bJ't'exp[~2 ) exp(i(k;+ksy) z -20t) A.2
ab ’ -

Wo

Es enthilt die GauBsche Stehwelle mit der Strahltaille wg, den Wellefl-
vektoren k; und k, und der Lichtintensitit J = P/(nw2,). P istdie 'Llcht-.
leistung. Die geometrische Phase des GauB-Strahls ist vernachlissigt. Eine
Abschitzung des damit verbundenen Fehlers findet sich in Abschnitt A3.1.
Das Ubergangs-Matrixelement Dy, setzt sich zusammen aus einer Sumrfle
iiber Kombinationen von Ein-Photonen Dipol-Matrixelemente und betragt

D= 4.63 *104 m2J1 ®.69),

b) Transformation

Zunichst transformieren wir die Stehwelle in das Ruhesystem des Atoms.

. . . - ma-
Fiir die langsamen transversalen Richtungen reicht eine Galilei-Transfo

tion aus:
X=X+ vt und t =t
y’ e y + vy t’ und t = t’ .
Die schnelle longitudinale Richtung erfordert eine Lorentz-Transformation:
] 2
z = y(@z+v,t) und t'=y(t+v,/c?z) mit Y= IN1- (v, /c)?.

V,;, transformiert und eingesetzt in p(r,t) ergibt
al

T ) Z 2 2} exp [ iQ+N2)] dt
p(rt) = |Dat,JJ‘0 exp [——;{(xwx(t—t)) + (y+v,(t—1)) }] exp

o]

. A\ 2
X expl—it (g, -2y +A/2)] exp[l Zwy?zjl |
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mit Q := @+y -w,/2 (Frequenzverstimmung aus der Resonanz).

Dabei wurde k; =k, gesetzt, d.h., nur die Absorption zweier gegenliufiger
Photonen betrachtet. Der dritte und vierte Exponentialterm entfallt bej der
Betragsbildung und man erhilt nach Riicktransformation ins Laborsystem die

Besetzungswahrscheinlichkeit des oberen Zustands fiir ein Atom :

o(r) = |DyJ '[O ‘ez [ ~ L {1+ (y’—vy’l:)z}:, exp [=1 (2iQ4A/2)] de |2
w

(o)

Da sich ab jetzt alles im Laborsystem abspielt, wird die Bezeichnungsweise ab

hier geéindert. Alle Koordinaten werden ungestrichen angegeben.

¢) Anregungsdichte

Als nichster Schritt wird die lineare Dichte angeregter Atome entlang der

z-Achse fiir eine Klasse von Atomen mit gleicher longitudinalen Geschwin-
digkeit v, bestimmt. Diese "Anregungsdichte" n(v,) erhilt man durch
Integration von p(r,t) iiber x, Ys Vx und v, gewichtet mit der transversalen
Geschwindigkeitsverteilung und multipliziert mit der Dichte der Atome N i

Das Ergebnis lautet:

n(v)dv,dz = |D,J | — N g(v,) I(v,) dv,dz

oo

) = [[ s
v JJ 1+ [%:—Jz(r—r’)z

Das Integral 148t sich 16sen durch Ausklammern eines der Exponential-

expl-(t+17) - A/2] cos[2Q(1—17)] dt dt”
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faktoren aus dem inneren Integral und anschlieBender Verwendung des
Integralsatze fiir Laplace-Transformationen. In der Nidherung A << wo /v ,

also fiir Lebensdauern linger als die Wechselwirkungszeit, lautet die

Anregungsdichte dann:
n? w)
n(v,) dv, dz = — |DabJ |2-N - glvy)- -v—% exp (2w /v, Q) dv,dz A4
t

Dieser Ausdruck ist weder orts- noch zeitabhingig, wie es fiir die trans-
lationsinvariante Problemstellung auch zu erwarten war. Interpretations-
bediirftig ist in diesem Zusammenhang die Lebensdauer 1/, fiir die man die
mittlere StoBzeit oder bei extrem niedrigem Druck die natiirliche Lebens-
dauer einzusetzen hat. Fiir Atome, die die Stehwelle unter einem sehr
flachen Winkel kreuzen und deshalb lange mit dem Licht wechselwirken,
fiihrt dies jedoch zu einer so hohen Anregung, daB in der Stérungsrechnung
fiir die Dichtematrix unberiicksichtigte Terme hoherer Ordung eine Rolle zu
spielen beginnen (Séttigung). Die Wechselwirkungszeit in unserer
experimentellen Situation ist jedoch durch die Flugzeit zwischen Diise und
Detektor begrenzt. Um dem gerecht zu werden, benutzen wir den Parameter
fiir die Lebensdauer und setzen A=v,/L. Die in der Rechnung mitgenom-
menen Atome von jenseits der Diise mit langer Flugzeit im Licht werden
dadurch in ihrem Beitrag weggedimpft. Allerdings verlduft im Experiment
der Zerfall nur wihrend der kurzen Zeit im Quenchfeld nach einem
Exponentialgesetz. Eine korrekte Beschreibung miifite deshalb in der
Bewegungsgleichung fiir die Dichtematrix statt des exponentiellen Zerfalls
einen geschwindigkeitsabhéngigen Term enthalten, unter Beriicksichtigung
des genauen Quenchfeldverlaufs. Die Verwendung eines einfachen
exponentiellen Zerfalls erlaubt jedoch eine analytische Losung und vermei-

det uniibersichtliche numerische Berechnungen.
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Allerdings trifft jetzt die Niherung A << wo/v, fiir Atome, die den ganzen W
im Licht zuriicklegen, nicht mehr zu. Die Rechnung fiir die umgekehrte N
Niherung X >> w/v, zeigt, daB sich dadurch lediglich die Form der Resonanz
verdndert. Man erhilt eine Losung, die sich von Gleichung A .4 nur im
Exponentialterm unterscheidet, der durch eine normierte Lorentz-Kurve
ersetzt werden muB. Fiir den kleinen Bruchtei] kritischer Atome, die genau

auf der Achse fliegen, trifft zwar keine der Niherungen zu; man kann jedoch

annehmen, dafl der genaue Verlauf ihrer Resonanzkurve im Mittel iiber alle

Geschwindigkeitsklassen keine Rolle spielt.

d) Zahlrate ohne Beriicksichtigung des Choppers:

Den gemittelten FluB angeregter Atome durch den Detektor erhilt man aus
der Anregungsdichte durch Integration iiber v, und nachfolgender
Multiplikation mit <v,>. Dieses Integral iiber n(v,) dv, ist offenbar eine
Konvolution von durchflugsverbreiterten exponentiellen Resonanzlinien
verschoben in ihrem Maximum um einen geschwindigkeitsabhingigen F,aktor
Y und gewichtet mit der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung g(v,). Es
148t sich auflésen, wenn man Y bis zur zweiten Ordnung entwickelt, a

Y =1+1/2+(v/c)?, und vials von v, unabhingig behandelt. Der gesuchte

FluBl angeregter Atome lautet:

AS

mit der Abkiirzung
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und den Parametern

Die dimensionslose Funktion K(,) beschreibt die Linienform, die Frequenz
Q, ist dabei die Verstimmung aus der Resonanz fiir ruhende Atome, Af ist die
reziproke mittlereWechselwirkungszeit mit dem Licht und Ar die mittlere
Frequenzverschiebung aufgrund des relativistischen Doppler-Effekts. Mit
dieser Linenform lassen sich alle gemessenen Spektren gut beschreiben.
Eine kleine Abweichung kann man in der Flanke zu hohen Geschwindig-
keiten hin feststellen, wo die theoretische Kurve geringfiigig schneller abfillt,
besonders im Vergleich mit Spektren, die bei Raumtemperatur
aufgenommen wurden. Dies liegt an der streng genommen falschen An-
nahme einer von v, unabhingigen mittleren transversalen Geschwindigkeit:
da die Diise nur das Verhiltnis von transversaler zu longitudinaler
Geschwindigkeit festlegt, wichst die mittlere transversalen Geschwindigkeit
proportional mit v,. Richtiger ist also v,=v,+ Konstante. Das Integral wird
dann sehr unhandlich und muB numerisch berechnet werden. Qualitativ
kann man jedoch sofort sehen, daB in der Konvolution die Durchflugsverbrei-

terung fiir schnelle Atome groBer und dadurch die gesamte Linienform fiir

rote Verstimmung breiter wird.
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e) Choppereffekte:

Bei Modulation des Laserlichts durch den Chopper wird in Gleichung A.2 die
Lichtintensitit zeitabhiingig. Die Form der Modulation wiire in Fourier-
Komponenten zu zerlegen, die, einzeln berechnet, am Ende wieder zusam-
mengefiigt werden miiiten. Wegen der durch die Betragsbildung auf-
tretenden Mischterme wird der Rechenaufwand erheblich, Man kann sich
jedoch durch Berechnung wenigstens einer Komponente ein Bild iiber die

auftretenden Effekte verschaffen. Ersetzt man in der Gleichung A.2 J durch

* 2 -
J*cos(o2+t)2 (o= Chopperfrequenz ) und fiihrt die Rechnung durch, erhilt
man einen Ausdruck, der mit Gleichung A.3 bis auf das Integral I(v,)
Z

ibereinstimmt. Das neue Integral I(v,) lautet:

I(vut) = CQ): 5 [1+K, sin(at+ )]
+ C(Q+ar) %- [1+2K, sin(at + ¢,) + K, sin(2at + 0]
+C(Q~0) 5 [1+2 K, sinat + ¢y) + K, sin(20t + g,)]
- S(Q+a) % [1+2K, cos(at + 9,) + K, cos(2at + ¢,)]

1
+ S(Q-a) 3 [1+ 2K, cos(ou + 9;) + K, cos(2at + ¢,)]

mit den Abkiirzungen

K, = ———— K, =

2 .2
A of+ A (20)%+A2

¢ = awtaﬂ(%) ¢ = a""a“(z%)
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und den Fourier-Transformationen

S(Q) = L J. ——1—2 exp(=A/2'u) sin(2Q-u) du
A 0 (vtu)
1+
wO
c(Q) = l I -—1——2 exp(=A/2-w) cos(2Q-u) du
A
0

[+

Die Modulation erzeugt demnach zwei Seitenbénder und fiihrt zu einer
oszillierenden Anregung der Atome mit kleinem anharmonischem Anteil.
Einen wesentlich iibersichtlicheren Ausdruck erhilt man durch die Ndherung
o << vi/w, d.h. fiir den Fall, in dem die Seitenbinder in der durchflugsver-
breiterten Resonanzlinie verschwinden. Die Sinus-Fourier-Transformierten
heben sich gegenseitig auf und die Kosinus-Fourier-Transformierten lassen
sich 16sen unter der Annahme A << v,/w, . Als Ergebnis erhilt man Glei-

chung A.4 multipliziert mit einer geschwindigkeits- und zeitabhingigen

Funktion:

Z(t) = 1 {3+4K, sin (at+@;) + K sin 2ot + @)}
8

In Abschnitt 3.5 wird dieser Ausdruck interpretiert.

A.3 Systematische Einfliisse auf die 1S1/5-2S1/2-Resonanzlinie
Es folgt eine kurze Zusammenstellung der wichtigsten Effekte, die zu einer

Verbreiterung oder einer Verschiebung der Resonanzlinie fiihren.

92

A.3.1 Geometrische Phase
Bei der Ableitung der Linienform in Abschnitt A.1 wurde die geometrische
Phase einer GauBschen monochromatischen Stehwelle vernachlissigt:

Zusitzlich zur Ortsphase k+z existiert bei GauBstrahlen eine langsame ortsab-

hiingige Phase
®(z) = arctan(2z/b) 65 ,
mit b=k+w konfokale Parameter
k Wellenzahl
wo Radius der Strahltaille im Brennpunkt

Nach einer Galilei-Transformation in das Atomsystem erhilt man eine zeit-
und ortsabhingige Phase ®(z,t) = arctan( 2(z-v,t) /b ), die zu einer

zusitzlichen Frequenzverschiebung Ao fiihrt.

2tAV = Aw = d®/dt = -2v,/b+ {1+4((z-v,t)/b)2 }-1

Ersetzt man den zweiten Faktor durch seinen Maximalwert, erhilt man eine

obere Grenze fiir den Effekt:

Av = v, [ (n+b) <Av> =v, [/ (n+b)

Fiir die Werte v,=2000 m/s, b=0.4 m folgt <Av> = 1.6 kHz. Die Resonanz-
linie wird sowohl verbreitert als auch verschoben. Fiir den Fall b/2>L ist
dieser Effekt jedoch immer kleiner als die Durchflugsverbreiterung, selbst

fiir Atome, die auf der vollen Linge des Atomstrahls mit dem Licht wechsel-
wirken (minimale Durchflugsverbreiterung: Af;, =v,/(2n+L) ). In

unserem Experimentist b=2.3+L.




A.3.2 Stark-Effekt
Ein statisches elektrisches Feld mischt die benachbarten Zustinde 2S,,; und

2P, . Damit ist eine Energieverschiebung des 25, p-Zustands von
Av = 1800 E2 Hz cm? V-2

verbunden.(66) Gleichzeitig reduziert sich die Lebensdauer 7 des
2Sp-Zustands um T = (E /457 )2+ 1.6 cm? V-2 ns (10), Die Resonanzlinie

des 1S,/,-2S;,-Ubergangs wird dadurch um
Af = 220E2 Hzcm? V-2

verbreitert. Fiir die elektrischen Storfelder auBerhalb des Detektors 148t sich
leicht eine obere Grenze angeben, wenn man fiir die Lebensdauer t die
mittlere Flugzeit einsetzt. Man erhilt den Wert Ep,=3 V cml. Die damit

verbundene Verschiebung der Linie betrdgt Av =2 kHz.

A Dynamischer k-Effek

Der dynamische Stark-Effekt verursacht eine Anderung der Ubergangs-
frequenz von Av=1J«1.667+10% m2W-1Hz®. Bei typischerweise
J=4+105 W m=2 im Resonator erhdlt man Av =66 Hz.

A.3.4 Ionisation

Durch Absorption eines Photons bei 243 nm kann ein angeregtes Atom vom
2S,/,-Zustand aus ionisiert werden. Die verringerte Lebensdauer macht sich
in einer Verbreiterung der Resonanzlinie bemerkbar. Aus dem Wert fiir den
Wirkungsquerschnitt ¢ =9.256 « 10-18 cm? (66) und der Photonen-

fluBdichte im Resonator erhilt man eine Ionisationsrate von
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Y =J+2.27+103 m2W-1s1 entsprechend einer Verbreiterung von

Av=7J+1.803+10% m2W-! Hz. Bei einer Intensitit von 4+105 W m-2
sind das 72 Hz.

A.3.5 Zeeman-Effekt

Wie in der Einleitung erwihnt, erhilt man eine geringe Energieverschiebung,

verursacht durch das unterschiedliche anormale magnetische Moment des

Elektrons in beiden Zustinden:

Av = B+1.8+«105 Hz T,

Eine Verschiebung um 1 kHz erfordert ein Feld von 5.5mT = 55G.  (Zum

Vergleich: Die horizontale Komponente des Erdmagnetfeldes betrdgt am

45ten Breitengrad 0.2 G.)

A.3.6 Justagefehler

Bei der Zwei-Photonen-Absorption miissen die Wellenvektoren k; und k,
der beiden gegenliufigen Wellen genau antiparallel stehen. Ist dies nicht der
Fall, enthilt das elektrische Feld einen kleinen transversalen laufenden

Anteil mit der Wellenzahl Ak = K; - k,. Dies fiihrt

1. zu einem transversalen Doppler-Effekt Avy= Ak /2n « v; und

2. zu einem Impulsiibertrag von Aksh bei der Absorption.
Die damit verbundene Energieaufnahme p?/2m = h%2/2m = ho
wird dem Licht zusiitzlich entzogen, was sich in einer Verschiebung

der Resonanz zu kiirzeren Wellenldngen hin bemerkbar macht:

Av; = 1/2 71t +« hAk2/2m.
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Definiert man den Dejustagewinkel @ := Ak /k erhélt man:
Av, = 13.4 (®/2)? MHz und Avg = 4.1+v;+@® smlMHz

In einem stabilen Resonator mit nichtkonfokaler Geometrie treten jedoch
beide Effekte nicht auf, da im eingeschwungenen Zustand keine transversal-

laufenden Komponenten existieren konnen.

A.4 Strahlgeometrie im Ringresonator
Der fiir die Frequenzverdoppelung verwendete Resonator besteht aus zwei
planen und zwei gekriimmten Spiegeln mit gleichem Kriimmungsradius. Der
im Resonator umlaufende Laserstrahl wird durch einen Gaufschen Strahl
(TEM,,-Mode) mit dem komplexen Parameter q =z + i+b/2 beschrie-
ben(5). z ist dabei der Abstand zum Brennpunkt und b der konfokale
Parameter b =kw,2 (w,= Radius der Strahltaille im Brennpunkt,
k = Wellenzahl). Die Anderung von q beim Durchgang des Strahls durch ein
optisches Element berechnet sich nach dem ABCD-Gesetz:
q=(A«q+B)/(C+q+D).
Die Zahlen A,B,C und D sind die Elemente einer Matrix, mit der in der
geometrischen Optik iiblicherweise der Verlauf eines Strahls beschrieben
wird. Die Matrizen fiir einige gingige optische Elemente sind in Ref.65

aufgelistet. In unserem Fall werden bei einem Umlauf die "Elemente”

-) dy (Strecke vom ersten zum zweiten gekriimmten Spiegel)
5) M, (zweiter gekriimmter Spiegel)
) d, (Strecke vom zweiten gekriimmten Spiegel zurlick zum

ersten via die beiden planen Spiegel, die g nicht beeinflussen)

) Ml (erster gekriimmter Spiegel)
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durchlaufen. In paraxialer Ndherung verhilt sich ein Spiegel mit Radiusr
wie eine Linse mit der Brennweite f=1/2 , so daB man die Matrix direkt der
Liste in Ref.65 entnehmen kann. Nach einem Umlauf soll der Strahl in sich

selbst libergehen, d.h.
q9=q=(A~q+B)/(C«q+D).

Man erhilt so je eine Gleichung fiir den Real- und den Imaginirteil von q.
q beschreibt dabei den Strahlverlauf zwischen den beiden gekriimmten
Spiegeln. Aus der Gleichung fiir den Realteil berechnet sich die Lage des

Brennpunktes zu z, = dy/2. Die Gleichung fiir den Imaginirteil ergibt den

konfokalen Parameter

(by/1)? = g1 (1/gy-g) mit g =1-d/r.

Den Parameter b, fiir den Strahl in d, erhilt man unmittelbar durch

Vertauschen der Indizes. Damit 1468t sich sofort das Verhiltnis angeben:

by /by = g1/gs,

Der Stabilitédtsbereich des Resonators berechnet sich nach der Relation
-2<(A+D)<2 65 mitdem Ergebnis O < g;g,< 1. Dies entspricht dem
bekannten Stabilitéitsbereich eines linearen Resonators, bei dem allerdings in
der Definition von g; die Radien indiziert sind. (Die Abstinde sind im
linearen Resonator zwangsweise gleich). by als Funktion von d; hat ein

Maximum bei

dlmax = r+b1max - mit blmax =1/2 *r*(dz-r)'l.

Man befindet sich dann in der Mitte des Stabilitdtsbereichs und die Strahl-
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taille im Brennpunkt ist in erster Ordnung unabhingig vom Spiegelabstand
d,. Diese Konfiguration haben wir fiir die Frequenzverdoppelung gewéhlt.
Der Spiegelabstand d, = 1m ist gerade so grof gewihlt, daB by, den fiir die
Verdoppelung idealen Wert von 4 mm annimmt. b, betrdgt dann 0.9 m und

erlaubt eine bequeme Anpassung an die Gauf3sche Fundamentalmode des

Lasers.
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