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Zusammenfassung

Die Beschreibung von Phaseniibergingen abgeschlossener, sich im Gleichgewicht be-
findlicher Systeme ist ein klassisches Thema der Thermodynamik. Die Behandlung
offener Systeme, die sich im Fliefgleichgewicht befinden, ist ein vergleichsweise
junges Gebiet. In der vorliegenden Arbeit wird iiber einen Phaseniibergang von ein-
gefangenen Ionen zwischen einem kristallinen Zustand, in dem die Teilchen an festen
Positionen im Raum fixiert sind, und einem Wolkenzustand, der durch eine irregu-
lare, chaotische Bewegung charakterisiert wird, berichtet. Die Temperatur der Ionen
wird von einem Kiihl- und einem Heizmechanismus, die sich gegenseitig kompen-
sieren, bestimmt: die Kithlung wird vom Laserfeld durch den Strahlungsdruck
(Laserkiihlung) bewirkt, wihrend die Heizung vom Speicherfeld (Radiofrequenz-
heizung) herriihrt.

Die verwendete Ionenfalle ist eine Pau/-Falle, in der die Teilchen in einem oszil-
lierenden elektrischen. Quadrupolfeld niherungsweise harmonisch gebunden sind.
Befinden sich mehrere Teilchen in der Falle, kann die gegenseitige Coulomb-Wechsel-
wirkung zu chaotischen Bahnen fithren. Dabei ist die Energie der Ionen der Kontroll-
parameter, dessen Erniedrigung den Ubergang vom chaotischen Verhalten  (dem
Wolkenzustand) zur reguliren Bewegung (dem Kristall) zur Folge hat. In diesem Sinne
werden die Phaseniibergiinge als Chaos-Ordnungs-Ubergdnge interpretiert.

Die den Untersuchungen zugrundeliegenden 2¢Mg*- und 26Mg* -Ionen haben die
Eigenschaft, da8 ihre 328, /,- und 3?P; /, -Zustinde wegen der fehlenden Fein- und
Hyperfeinstrukturaufspaltung des Grundzustandes ein Zweiniveausystem bilden, in
dem der Effekt des optischen Pumpens nicht auftritt. Diese Uberginge (A = 280 nm)
werden mit dem frequenzverdoppelten Licht eines schmalbandigen Farbstofflasers
angeregt. Die Verstimmung der Laserfrequenz beziiglich der atomaren Resonanzfre-
quenz legt die Stirke der Laserkiihlleistung fest, mit der die kinetische Energie der
Ionen erhoht bzw. geddmpft wird. Durch die Variation der Laserverstimmung werden
die Phaseniibergidnge induziert, sobald die Laserkiihlleistung die Leistung der Radio-
frequenzheizung {iberschreitet; sie treten als unstetige Spriinge in der Fluoreszenz-
intensitdt in Erscheinung. Auch mit Hilfe einer hochempfindlichen Kamera kénnen
die beiden Phasen unterschieden werden: die irregulire Bewegung innerhalb einer
Wolke driickt sich in der kontinuierlichen riumlichen Verteilung der zeitlich gemit-
telten Fluoreszenz aus, wihrend im kristallinen Zustand die einzelnen, an ihren

Gitterplitzen verharrenden atomaren Ipnen optisch aufgelést werden kénnen. Mit dem
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Impuls der absorbierten Photonen kann durch eine Versetzung des Laserstrahls vom
Zentrum der Falle auch Drehimpuls auf die Teilchen iibertragen werden (. Wasser-
mithleneffekt"), mit Hilfe dessen klassisch beschreibbare rotatorische Zustinde von
Zweiionenkristallen angeregt werden.

Um die Besonderheiten der Laserkithlung gespeicherter Ionen zu untersuchen, wird
ein theoretisches Modell aufgestellt, das die durch die Oszillationen der Teilchen ver-
ursachte Frequenzmodulation beriicksichtigt. In diesem Modell hingt bei geniigend
hohem Modulationsindex der Betrag und das Vorzeichen der Laserkithlung vom Be-
wegungszustand der Ionen ab. Die Voraussagen des Modells werden durch Experi-
mente erhirtet. -

Die Phaseniiberginge kénnen auch durch Veriinderung der Speicherfeldamplitude, die
die Stirke der Radiofrequenzheizung bestimmt, eingeleitet werden. Es wird be-
obachtet, daf} in einigen Fillen der kristalline Zustand bei allen Amplituden, die eine
Speicherung der Teilchen erlauben, stabil ist. In anderen Fallen 16st die Erhdhung des
Speicherfeldes einen Schmelzproze3 aus, der auf die erhéhte Empfindlichkeit des
Kristalls gegeniiber dufleren Storungen zuriickzufithren ist. Bei der anschlieBenden
Ern{edrigung der Amplitude findet der Kristallisationsproze3 bei einem unterschied-
lichen Wert statt, d.h. es tritt ein Hystereseverhalten auf, das sich aus der Abhiingig-
keit der Laserkithlung und der Radiofrequenzheizung von der in den beiden Phasen
unterschiedlichen Geschwindigkeitsverteilung der Ionen erklirt.

In Ionenwolken, die die beiden Isotope 2¢Mg* und 26 Mg+ enthalten, wird die sym-
pathetische Kiihlung, d.h. die Kiihlung einer nicht direkt vom Laser gekiihlten Ionen-
sorte durch die StéBe mit einer direkt gekiihlten nachgewiesen. Durch die Wahl einer
geeigneten Laserverstimmung kann auch eine Isotopensorte selektiv aus der Falle
geheizt werden, d.h. es kann eine Isotopentrennung durch Strahlungsdruck erzielt
werden.

Auch mit einem einzelnen Ion werden Ubergiinge zwischen zwei Bewegungszustinden
beobachtet. Unter bestimmten Bedingungen schwingt ein einzelnes Ion senkrecht zum
kithlenden Laserstrahl mit hoher Amplitude. Eine Erhohung der Speicherfeldampli-
tude bewirkt, daf3 das Ion punktférmig im Fallenzentrum lokalisiert wird. Es wird ein
theoretisches Modell entwickelt, das diesen Ubergang vom oszillierenden zum lokali-
sierten Ton als Analogie zu einem Phaseniibergang erster Ordnung beschreibt.

Das berichtete Phiinomen der Kristallisation in einer Paul-Falle eroffnet die Méglich-
keit, die Prizision der mit Ionenfallen realisierbaren Frequenznormale zu erhéhen.

Denn es kénnen durch die gleichzeitige Kithlung mehrerer Ionen in den Subkelvinbe-
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reich (/) der bisher limitierende Dopplereffekt zweiter Ordnung stark reduziert und
(if) durch die erhohte Fluoreszenzintensitit das Signal-Rausch-Verhiltnis verbessert
werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurden auch Grundlagen fiir ein optisches
Frequenznormal, das auf der Spektroskopie des Indium-JIons basiert, erarbeitet. Die
Lebensdauer des 3Py-Niveaus dieses Ions betrigt 87 ms, was einer Giite des
1S5 - 3Py - Ubergangs von v/Av = 0,7-101% entspricht. Fur die Kithlung dieses Ions

kann der Ubergang 1S, - 3P, desselben Multipletts verwendet werden.



1. Einleitung

Dem Studium nichtlinearer Systeme wurde jahrhundertelang nicht die gebithrende
Bedeutung beigemessen. Denn das Augenmerk der Wissenschaft war vornehmlich auf
die harmonischen Naturgesetze gerichtet. Es war Henri Poincaré, der die groBe
Bedeutung nichtlinearer Systeme erkanntel. Einen Durchbruch zum Verstindnis der
universellen Gesetzmifigkeiten, auf denen die nichtlineare Dynamik basiert, stellt die
in einer meteorologischen Arbeit von E. Lorenz dargelegte Erkenntnis dar, daB ein
System gekoppelter nichtlinearer Differentialgleichungen zu aperiodischen und irregu-
lairen, d.h. chaotischen Trajektorien im Phasenraum fithren kann, obwohl die
" zugrundeliegenden Krifte deterministischer Natur sind?. Ein wesentliches Kriterium
fiir das Auftreten chaotischen Verhaltens ist die extrem empfindliche Abhingigkeit
der Loésungen von den Anfangsbedingungen, die die Unmdglichkeit exakter Voraus-
sagen zur Folge hat und im »Schmetterlingseffekt" ihren Ausdruck findet: der Fliigel-
schlag eines einzelnen Schmetterlings ist im Stande, das globale langfristige Wetter-
geschehen zu beeinflussen. Die quantitative Beschreibung der universellen Eigen-
schaften chaotischer Systeme ist ein Verdienst von M. Feigenbaums3.

Bei dem in dieser Arbeit behandelten System - in einer Paul-Falle gespeicherte Ionen
- wird die Nichtlinearitit der Bewegungsgleichungen von der Coulomb-Wechsel-
wirkung der Ionen untereinander hervorgerufen. Es ist ein interessantes Beispiel
dafiir, dal nur wenige Freiheitsgrade ausreichen, um eine chaotische Bewegung zu
erzeugen. Im Fall von nur zwei Ionen geniigen dafiir bereits die drei Freiheitsgréde
der Relativbewegung. Dieser Umstand fithrt dazu, daB3 die qualitativen Eigenschaften
des chaotischen Bewegungszustandes, des sogenannten Wolkenzustandes, unabhingig
von der Teilchenzahl sind. Befinden sich die Ionen im geordneten, kristallinen
Zustand, ist ihre kinetische Energie weitgehend beseitigt, und ihre Bewegung ist
reguldr und periodisch.

Die kinetische Energie der Ionen spielt die Rolle des Kontrollparameters, der den
Ubergang von einer geordneten zu einer chaotischen Bewegung bestimmt. Damit
stehen Chaos-Ordnungs-Ubergdnge in einer Analogie zu Phaseniibergéingen, die durch
die Variation eines Ordnungsparameters induziert werden. Auf den Wolke-Kristall-
Ubergang der gespeicherten Ionen sind beide Begriffe anwendbar.

Ein wichtiges Merkmal des Wolkenzustandes ist sein fiir eine chaotische Bewegung
typisches kontinuierliches Frequenzspektrum, das auf die aperiodische Bewegung der

Ionen zuriickzufiihren ist und die Ionen in die Lage versetzt, die Frequenz des
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Speicherfeldes zu absorbieren. Dieser Effekt wird Radiofrequenzheizung genannt. Der
Heizmechanismus wirkt nicht auf den kristallinen Zustand, da dieser ein diskretes
Frequenzspektrum besitzt. Die Energie der Ionen wird durch das Gleichgewicht
zwischen der Radiofrequenzheizung und der Kiihlleistung, die der Laser durch den
Strahlungsdruck bewirkt, bestimmt. Der Chaos-Ordnungs-Ubergang kann folglich
durch die Anderung der Laserkiihlleistung oder der Speicherfeldamplitude, die die
Stirke der RF-Heizung beeinflufit, veranlaflit werden.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, die Uberginge zwischen dem Wolkenzustand und dem
kristallinen Zustand zu untersuchen. Im nichsten Kapitel werden analoge, in der
Plasmaphysik auftretende Phaseniibergiinge diskutiert. Es folgen die Abschnitte {iber
die Bewegungsgleichungen der Ionen in der Paul-Falle und den expérimehte!len
Aufbau der Falle und des Lasersystems. Im darauffolgenden Kapitel wird das Prinzip
der Laserkiithlung erliutert. Dabei wird insbesondere der Einflufl des Speicherfeldes
auf das Kiihlverhalten beriicksichtigt. AnschlieBend werden die Phaseniiberginge an
Hand der optischen Anregungsspektren und der riumlichen Fluoreszenzverteilung
untersucht. Es wird der EinfluB der die Laserkiithlung und die Radiofrequenzheizung
bestimmenden Parameter auf die Phaseniiberginge studiert. Nach dem Kapitel iiber
die Bewegungszustinde eines einzelnen Ions wird im Ausblick eine alternative
Elektrodenkonfiguration besprochen, in der durch neue Methoden der Laserkithlung

tiefere Temperaturen erreicht werden kénnen.
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2. Wigner-Kristallisation und Phaseniibergiinge eines Plasmas

Man mag geneigt sein, neben der gasfdrmigen, fliissigen und festen Phase der Materie
den Plasmazustand, in dem sich der iiberwiegende Teil des stofflichen Universums
befindet, als vierten Aggregatszustand anzusehen. Diese Sichtweise wird von dem
Umstand in Frage gestellt, da auch in einem Plasma Phaseniibergiinge zwischen
einem ungeordneten, meist als fliissig bezeichneten und einem kristallisierten Zustand
stattfinden kénnen. Eine solche Kondensation geladener Teilchen wird erwartet, wenn
der Plasma-Parameter T';

Lo g%
drme, dkg T

hohe Werte annimmt (e: Elemeéntarladung, d: mittlerer Teilchenabstand, kg: Boltz-

Ip

(2.1)

mann-Konstante, T: Temperatur), d.h. wenn die thermische Energie der Teilchen
wesentlich kleiner als ihre potentielle (Coulomb-). Energie ist. Fiir den Fall Feray |
bezeichnet man das Plasma als stark gekoppeltt. Die Anordnung der Teilchen wird
dann durch das dufere Potential bestimmt.

Die ersten Betrachtungen zu diesem Thema stellte J.J. Thomson bereits im Jahre 1904
im Zusammenhang mit seinem Atommodell ans." Dabei nahm er an, da3 die Atome
aus punktférmigen Elektronen bestehen, die in eine homogen und positiv geladene
Kugel eingebettet sind. Innerhalb dieser sphiirischen Ladungsverteilung erfahren die
Elektronen ein anziehendes, harmonisches Potential. Ein solches System nennt man ein
einkomponentiges Plasma. Zusammen mit der abstoBenden Coulomb-Kraft zwischen
den Elektronen ergeben sich stabile Gleichgewichtskonfigurationen, die von
J.J. Thomson in zwei Dimensionen fiir bis zu 100 Teilchen berechnet wurden. Obwohl
dieses Atommodell die Natur nicht richtig beschreibt, wie es ja die Rutherfordschen
Experimente wenige Jahre spiter zeigten, ist es interessant zu sehen, daB es die
Bildung von Schalenstrukturen vorhersagt und deshalb zu seiner Zeit eine mdgliche
Erklirung des Periodensystems darstellte.

Der heutige Begriff des Plasmas wurde von Debye und Hiickel (1923) geprigt, in
deren Arbeit iiber Elektrolytldsungen® erstmals der Plasmaparameter T, diskutiert
wird. Die erste Beschreibung eines quantenmechanischen Systems stammt von Wigner
(1938), dessen Rechnungen eine Kristallisation des Elektronengases in Metallen bei
geniigend kleiner Dichte voraussagen?. Die positiven Ionenriimpfe koénnen dabei als
kontinuierliche Hintergrundsladung angenihert werden, wenn die Ausdehnung der
Wellenfunktion der Elektronen gréfer als der Gitterabstand ist. In jiingster Zeit wird

von Experimenten berichtet, die auf eine solche Wigner-Kristallisation in einem Fest-
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kérper hinweisen8. Auch in der Astrophysik treten stark gekoppelte Plasmen auf®,
z.B. im Inneren des Planeten Jupiter (I‘p ~ 50) und in Neutronensternen (T, =~ 870).
Phaseniiberginge eines einkomponentigen Plasmas zu einem kubisch raumzentrierten
Gitter wurden von Brush, Sahlin und Teller (1966) in einer dreidimensionalen Monte-
Carlo-Rechnung behandelt1?. Oberhalb eines kritischen Wertes Iy ;, des Plasma-Para-
meters zeigt die Theorie einen Ubergang von der «fliissigen" in die kristalline Phase,
der von einer endlichen Schmelzwirme und einer Volumeninderung (AV/V = 0,03%)
begleitet ist und dadurch als Phaseniibergang erster Ordnung charakterisiert wird.
Hier ist es bemerkenswert, daf3 in den zitierten Rechnungen die Teilchenzahlen N
stets kleiner als 500 waren. Phaseniibergiinge erster Ordnung koénnen also auch in
endlichen Systemen stattfinden (und nicht nur im thermodynamischen Limes N — oo).
Der theoretische Wert fiir den Ubergangspunkt wird mit T, ; = 178 + 1 angegeben!!.
In Experimenten von Grimes und Adams (1979) an einer Monolage von Elektronen,
die auf der Oberfliche von flissigem Helium gebunden sind, wurde bei einer
Temperatur von etwa 0,5 K durch Variation der Teilchendichte ein Phaseniibergang
zu einem Dreiecksgitter induziert!2, Bei den erreichten Flichendichten von einigen
108 /cm? werden die Elektronen in guter Néherung als klassische Punktladungen be-
schrieben. In diesem zweidimensionalen System liegt der Ubergangspunkt Ty ; - in
Ubereinstimmung mit der Theorie - bei etwa 137, also niedriger als im drei-
~ dimensionalen Fall13.

Das harmonisch bindende Potential, das in der Theorie des einkom@nentigen Plasmas
von einer kontinuierlichen Hintergrundsladung hervorgerufen wird, kann auch von
einem externen Speicherfeld erzeugt werden. Der dreidimensionale harmonische
EinschluB3 in einer Falle stellt also die gleiche Situation dar, die im Thomsonschen
Atommodell gegeben ist. Die ersten Untersuchungen wurden in den funfziger Jahren
an geladenen makroskopischen Aluminiumteilchen durchgefiihrt. Durch die Kiihlung
mit einem Hintergrundgas konnten kristalline Strukturen von einigen Hundert
Partikeln erzeugt werdenl4. Die Methode der Laserkiithlung durch Strahlungsdruck
erlaubt es, die Temperatur atomarer Ionen in der Falle bis in den Millikelvinbereich
zu erniedrigen, und er6ffnet dadurch die Mdoglichkeit, Werte des Plasmaparameters
von I'; > 10000 zu erreichen!®. In der Pau/-Falle 148t sich durch die entsprechende
Wahl der angelegten Spannungen ein prolates, isotropes oder oblates dreidimensionales
Fallenpotential einstellen. Im prolaten Fall bilden wenige Ionen die ebenen Kon-
figurationenl®-22, die bereits von Thomson berechnet wurden. Die meisten Rech-

nungen von Gleichgewichtsanordnungen beziehen sich auf das isotrope Potential?324,
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aber auch die prolaten und oblaten Fille werden in der Literatur behandelt?®. Auch in
der Penning-Falle werden kristalline Strukturen lasergekiihlter Ionen beobachtet26,
Hier bewirkt das einschlieBende Magnetfeld die Ausbildung von zylindrischen
Strukturen.

Die Idee, einen hochenergetischen Teilchenstrahl in einem Speicherring zu kristal-
lisieren, geht auf Kienle und Schiffer (1984) zuriick??. Die theoretischen Rechnungen
sagen die Bildung von periodischen Gitterstrukturen, die - in Abhingigkeit von der
Ionendichte - aus einer Kette bzw. aus konzentrischen, zylindrischen Schalenstruktu-
ren bestehen, voraus?®29, Die Vorteile eines derart abgekiihlten Teilchenstrahls liegen
in der hohen Luminositit, die fiir Experimente, denen kleine Streu- oder Reaktions-
querschnitte zugrundeliegen, wichtig ist; auch kann die scharfe Geschwindigkeitsver-
teilung bei Prizisionsexperimenten, z.B. zum Test der Speziellen Relativititstheorie,
von Vorteil sein®0. Experimentelle Anstrengungen zur Erzeugung kondensierter Teil-

chenstrahlen werden zur Zeit in einigen Laboratorien durchgefiihrt29.
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3. Die Speicherung in der Paul-Falle

Der dreidimensionalen Speicherung geladener Teilchen in Fallen kommt auf dem
Gebiet der Prizisionsmessungen eine grofe Bedeutung zu. Denn die Fallen bieten die
Moglichkeit, einzelne Teilchen von ihrer Umgebung weitgehend zu isolieren und
praktisch unbegrenzt lange einzuschliefen. Die genaueste Messung des anomalen
magnetischen Moments des Elektrons wurde an einem einzelnen in einer Penning-
Falle gespeicherten Teilchen durchgefithrt und liefert entscheidende Daten zum Test
der Quantenelektrodynamik3!. Auch fiir atomphysikalische Messungen der Hyperfein-
strukturaufspaltung und der Lebensdauer metastabiler Zustidnde sind Ionenfallen ideal
geeignet32, Weiterhin ist es mdglich, rein quantenmechanische Effekte wie das « Anti-
Bunching" in der Photonenstatistik der Resonanzfluoreszenz3® oder die Quanten-
spriinge eines Ions zwischen zwei Energieniveaus34-3¢ zu beobachten.

Mit Hilfe rein elektrostatischer Felder kann kein dreidimensionales Potentialminimum
erzeugt werden, da die Poisson-Gleichung dies verbietet. Es gibt zwei Wege, dieses
Problem zu umgehen. Durch ein magnetisches Feld konnen die Teilchen auf
Zyklotronbahnen gezwungen werden. Der EinschluBl in der dritten Dimension erfolgt
dann mit einem elektrostatischen Feld (Penning-Falle®”). Ein anderes EinschlufB3-
prinzip wird in den Speicherringen und der Paul-Falle angewandt: inhomogene
Wechselfelder iiben auf die Teilchen Krifte aus, die durch ein dynamisches Potential
- das sogenannte Pseudopotential - beschrieben werden kénnen®®-40, Wihlt man
elektrische Felder mit einer 2"-Pol-Charakteristik, so erhdlt man ein dynamisches
rn -Potential. Ein oszillierendes elektrisches Quadrupolfeld erzeugt also einen harmo-

nischen Potentialverlauf.
3.1. Die homogenen Bewegungsgleichungen

Das Speicherfeld der Paul-Falle ist ein dreidimensionales elektrisches Quadrupolfeld,
das von drei Elektroden erzeugt wird: der Ringelektrode und den beiden Endkappen
(s. Fig. 3.1). Die Elektroden besitzen eine rotationssymmetrische, hyperbolische Geo-
metrie, die durch die Gleichungen
r2 - 222 =+ 12 (Ring) bzw.
(3.1)
r2 - 222 = - ry? (Endkappen)

beschrieben wird (ry: Innenradius des Rings). Die (gemeinsamen) Asymptotenkegel
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der Ringelektrode und der Endkappen gehorchen der Gleichung;

z 1

r 2

~

Fig.3.1: Schematische Darstellung der Falle

Die Spannung ¢,(t), die zwischen den Ring einerseits und die Endkappen andererseits
angelegt wird, setzt sich aus einem Gleich- und einem Wechselspannungsanteil

(Frequenz w,;) zusammen

$o(t) = Ug + Vgcosw,t (3.2)

und erzeugt zwischen den Elektroden den Potentialverlauf
2_5,2
#r,z,t) = qp&o(t)[r2 2: ] , 2=x2 4 y2 (3.3)
To

Die Bewegungsgleichungen eines einzelnen Teilchens (Ladungs-Masseverhaltnis e/m)
in diesem Potential sind analytisch 16sbar und werden durch die Mathieusche Dif-
ferentialgleichung beschrieben4l. Fithrt man die dimensionslose Zeit 7

'rswrré

(r=m entspricht einer Periode 2m/w,) und die dimensionslose Gleich- bzw. Wechsel-
spannungsamplitude a bzw. q

4eUy
A
mw“Tg
(3.4)
2eV,

mw,g%ry?

ein, so 1aBt sich die Mathieusche Differentialgleichung in der Gestalt
















































































































































































































































