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Zusammenfassung

Mit der Einfilhrung des Lasers in die Forschung mit Ionenfallen sind im letzten
Jahrzehnt rasante Entwicklungen erzielt worden. Laserkiihlung an gespeicherten
Ionen erlaubt im Prinzip hochauflésende Spektroskopie im Bereich einer relativen
Auflésung von mehr als 1015, Einzelne gespeicherte Ionen ermoéglichen zum er-
sten Mal die Realisierung von Experimenten an einzelnen atomaren Systemen, die

frither nur als Gedankenexperimente betrachtet werden konnten.

Die Radiofrequenz- oder Paul-Falle wird am meisten verwendet. Dabei wird
ein elektrisches Hochfrequenz-Quadrupolfeld benutzt, um Ionen zu speichern. Die
Amplitude des an die Falle angelegten Hochfrequenzfeldes nimmt linear mit dem
Abstand vom Fallenzentrum zu. Das schnell oszillierende Feld wirkt, iiber eine
Zeit gemittelt, die grofler als die Oszillationsperiode ist, wie ein harmonischer Po-
tentialtopf. In Wechselwirkung mit einem Lichtfeld wird das Ion angeregt. Der
Dopplereffekt fiihrt zu einer geschwindigkeitsabhéngigen Absorptionrate des Ions.
Abhéngig von der Bewegungsrichtung des Ions und von der Frequenz des einge-
strahlten Lichts wird das Ion im Mittel beschleunigt oder gebremst. Somit kann
mit Laserlicht die kinetische Energie gespeicherter Ionen reduziert werden, wenn
die Laserfrequenz unterhalb der Resonanz liegt. Die erreichbaren tiefsten Tempe-
raturen liegen typischerweise im Bereich von 1 mK. Die tiblichen Verbreiterungs-
effekte in der Spektroskopie, wie z.B. der Doppler-Effekt zweiter Ordnung, der
proportional zu v2/ ¢? bzw. zur kinetischen Energie des Ions und stérend fiir die
hochauflésende Spektroskopie ist, werden dadurch weitgehend reduziert. Durch
die Resonanzfluoreszenz ist eine effektive Nachweismethode fiir einzelne gespei-

cherte Ionen gegeben.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde zunachst eine miniaturisierte Paul-Falle um-
gebaut und weiter verbessert. Der Durchmesser der Ringelektrode betragt 600 um.
Es gelang die Speicherung, Laserkiihlung und der Nachweis einzelner Ionen. Die
Experimente wurden mit 24Mg™-Ionen durchgefiihrt. Der I"Jbergang zwischen den
beiden Zustéinden 325, , und 3Py o (A = 280 nm, T' = 27 x 43 MHz) bildet ein
Zweiniveausystem, welches durch die Abwesenheit von optischen Pumpprozessen
besonders gunstig fur die Laserkiihlung und den optischen Nachweis ist. Einzelne

Ionen konnten in dieser Paul-Falle bei einem Restgasdruck von 1 x 10710 mbar



linger als 1 Stunde gespeichert werden. Durch Anderung der Elektrodenform und
Optimierung der Optik wurde es moglich, von einem einzelnen Ion ein Fluores-
zenzsignal von 20 x 103 Photonen/s bei einem Untergrund von 50 Photonen/s zu
beobachten.

Die Bewegungen gespeicherter Ionen in der Paul-Falle bestehen aus einem
langsamen Anteil — der Sékular-Bewegung — und einem schnell mit dem Speicher-
feld oszillierenden Anteil — der Mikrobewegung. Die Mikrobewegung ist héaufig
wichtig fur das Verstandnis der Laserkiihlung in der Paul-Falle, so z.B. bei der
Laserkiihlung von Ionenkristallen. Es wurde anhand eines theoretischen Modells
der Einfluf} der Mikrobewegung untersucht. Bei einer mit dem RF-Feld phasenkor-
relierten Messung konnte erstmals die Temperatur der Sdkularbewegung von der
nicht-thermischen Mikrobewegung getrennt bestimmt werden. Dies ergibt qualita-
tive Ubereinstimmung mit den theoretischen Untersuchungen. Die Ortsverteilung
eines gespeicherten Ions wird mit zunehmender Temperatur breiter. Mit einer
kleinen Lochblende im Nachweiskanal konnte damit die Temperatur von einzelnen

lonen bestimmt werden.

Wiéhrend des Betriebs der Ionenfalle ist es unvermeidlich, dafl die Oberflache
der Elektroden von dem Atomstrahlofen mit Magnesium bedampft wird. Das Kon-
taktpotential zwischen der Magnesiumschicht und dem Elektrodenmaterial fiihrt
zu nicht-verschwindenden Rest-Mikrobewegungen, auch bei einzelnen gespeicher-
ten und gut gekuhlten Ionen. Dies ist storend fiir die hochauflésende Spektrosko-
pie und phasenempfindliche Messungen mit dem Fluoreszenzlicht. Verschiedene
Moglichkeiten zur Reduzierung dieser Storung wurden untersucht. Mit einem Satz
mit Magnesium beschichteter Elektroden konnte eine fiinffache Verkleinerung der
Amplitude der Rest-Mikrobewegung erreicht werden gegeniiber der Situation mit

unbeschichteten Elektroden aus Edelstahl.



1. Einleitung

Absorbiert ein Atom ein Photon, so wird auch der mechanische Impuls des
Photons auf das Atom tibertragen. Dadurch dndert sich die kinetische Energie des
Atoms. Dieser mechanische Effekt des Lichtes kann zur Manipulation — Kiihlen,
Bremsen und Beschleunigen usw. — von Atomen verwendet werden. In der resonan-
ten Wechselwirkung zwischen Laser und Atom kann leicht eine Photonenstreurate
von 10 MHz erreicht werden. Durch diese schnelle Wechselwirkung kann mit dem
kleinen Impulsiibertrag des Photons eine grole Wirkung erzielt werden. Erst die
Laserkithlung an gespeicherten Ionen hat die Speicherung und den Nachweis von
einzelnen Ionen ermdglicht!. Der Kiihlproze$f selbst bietet interessante Moglich-

keiten zur Untersuchung der Wechselwirkung zwischen Lichtfeld und Atomen.

Die Radiofrequenz-Falle zur Speicherung von Ionen wurde in den spaten fiinf-
ziger Jahren in der Arbeitsgruppe um W. Paul entwickelt?. Dabei verwendet
man Elektroden, deren Oberflichen rotationssymmetrische Hyperboloide bilden.
Durch Spannungen an den Elektroden wird in der Falle ein Quadrupolfeld erzeugt,
welches ein sattelformiges Potential besitzt. Das Sattelpotential wird mit Radiofre-
quenz umgepolt; gemittelt tiber eine Zeitperiode lang gegeniiber der Schwingungs-
dauer des Hochfrequenzfeldes wirkt es dann auf das Ion wie ein Potentialtopf. Mit
geeignet gewahlten Frequenzen und RF-Amplituden ist stabile Speicherung von
Ionen moglich. Wegen seiner Massenselektivitat findet dieses Prinzip auch in der
Massenspektroskopie Anwendung. In der Tat ist die Paul-Falle eine Modifikation
des Quadrupol-Massenfilters.

Mitte der siebziger Jahre wurde von Wineland und Dehmelt die Laserkiihlung
an lonen vorgeschlagen, die in einer Ionenfalle gespeichert sind®. Zur gleichen Zeit
wurde von Hénsch und Schawlow die Laserkiihlung freier Atome diskutiert?. Die
theoretische Grenze fiir die erreichbare tiefste Temperatur liegt typischerweise im
mK-Bereich. Mit der Laserkihlung ist es auch schon moglich, ein einzelnes Ion
soweit zu kihlen, dafl es sich 95% der Zeit im Grundzustand des harmonischen
Potentialtopfes befindet®. Damit bietet die Ionenfalle einen Zugang zur Spektro-

skopie mit extrem hoher Auflosung. Ein einzelnes gespeichertes und gut gekiihltes



Ion befindet sich im Minimum des Potentialtopfes, wo das Speicherfeld weitgehend
verschwindet. Die Zustande des Atoms sind annahernd frei von aufleren Storun-
gen. Verschiedene Verbreiterungseffekte verschwinden oder werden weitgehend
reduziert. Ist die Bewegungsamplitude des Ions kleiner als die Wellenlange des
Ubergangs, verschwindet die Doppler-Verbreiterung erster Ordnung. Das ist der
sogenannte Lamb-Dicke-Bereich®. Bei 1 mK hat ein Ion der Masse 100 amu eine re-
lative Dopplerverbreiterung zweiter Ordnung von 10718, Die Druckverbreiterung
verschwindet bei einzelnen gespeicherten Ionen im Ultrahochvakuum (typischer-
weise 10710 mbar). Mit einer Speicherzeit von iiber 1 Stunde bis zu Tagen ist die
Beobachtungszeit praktisch unbegrenzt. Die aus der Unscharferelation zwischen
Energie und Zeit hervorgehende Linienverbreiterung fallt somit weg. Dadurch
wird die spektroskopische Auflésung durch die natiirliche Linienbreite bestimmt,

welche sehr schmal sein kann.

Mit einzelnen gespeicherten Ionen ist es moglich geworden, das Verhalten von
einzelnen atomaren Systemen zu beobachten, welches in den herkommlichen Mes-
sungen an einer groflen Anzahl von Atomen durch Ensemblemittelung nicht be-
obachtbar ist. In einem Mehrniveausystem stellt sich die Frage, ob es sich un-
ter Laseranregungen in einer kohérenten Uberlagerung der Niveaus befindet oder
Quantenspriinge zwischen den Niveaus ausfiihrt. Experimente an einzelnen Ionen
lieferten schlieBlich einen festen Beweis fiir den Quantensprung”®9. Das nicht-
klassische Verhalten des Fluoreszenzlichts eines einzelnen atomaren Teilchens —
Antibunching und Sub-Poisson-Statistik — konnte auch an einzelnen Ionen gemes-

sen werdenl01l,

Werden mehrere Ionen in der Paul-Falle gespeichert, so sind ihre Bewegun-
gen wegen der Coulomb-Wechselwirkung stark korreliert. Die Nichtlinearitat der
Wechselwirkung fihrt dazu, da die Ionen Energie aus dem RF-Feld gewinnen,
und somit geheizt werden. Bei Laserkiihlung konnen sich zwel unterschiedliche
stabile Zustande bilden. In dem einen ist die Laserkiihlung genligend, um die Io-
nen auf einer niedrigen Temperatur zu halten. Die Ionen bilden eine geordnete
Struktur, einen Ionenkristall!213:14 Die relativen Abstande der Ionen sind kon-
stant. In dem anderen Fall ist die Laserkiihlung schwach, die Ionen bewegen sich
ungeordnet mit groflen Amplituden. Sie befinden sich in einem ungeordneten Zu-

stand. Die Laserkiihlleistung héangt empfindlich vom Bewegungszustand der Ionen



ab. Der ﬁbergang zwischen den beiden Zusténden erfahrt dadurch eine positive

Ruckkopplung. Der Proze$ ist entsprechend schnell.

Beim Ionenkristall sitzen die Ionen nicht mehr im Sattelpunkt des Potentials,
wo das RF-Feld verschwindet. Sie folgen dem RF-Feld mit schnellen Oszillationen
- den sog. Mikrobewegungen. Die Mikrobewegung ist nicht thermisch. Das da-
durch modulierte Absorptionspektrum des Ions beeinfluBt die Laserkiihlung!®:16:17.
Es entstehen Bereiche lokaler Kiihlung und Heizung. Lokale Heizung fiihrt dazu,
daf} die erreichbare Endtemperatur relativ hoch ist. Die Bewegungsamplituden der
Tonen werden grofler mit steigender Temperatur; die Nichtlinearitat der Coulomb-
Wechselwirkung fithrt dann zu stérkerer Heizung. Dadurch sind Ionenkristalle
in der Paul-Falle nur bis zu einer bestimmten Grofie moglich. Ein einzelnes ge-
speichertes Ion, das von einer konstanten Kraft vom Fallenzentrum weggeschoben
wird, hat eine nicht verschwindende Rest-Mikrobewegung. Damit kann der Einfluf

der Mikrobewegung auf die Laserkiihlung — gut getrennt von anderen Wechselwir-

kungen — untersucht werden.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollte eine sehr kleine Paul-Falle zur Spei-
cherung von einzelnen Ionen umgebaut und verbessert werden. Der Durchmes-
ser der Ringelektrode betrégt nur 600 gm. Der Laserstrahl kann in der kleinen
Falle mit gentigender Intensitat das Speichervolumen tiberdecken. Zudem konnen
mit der kleinen Paul-Falle hohere Schwingungsfrequenzen fiir den Potentialtopf
crreicht werden, dadurch wird der Schwingungsgrundzustand leichiter erreichbar.
Die Laserkihlung unter dem Einflu8 der Mikrobewegung wurde theoretisch und
experimentell untersucht; dabel wurde besonders die erreichbare Temperatur be-
trachtet.

Zunachst wird die Theorie der Ionenspeicherung in der Paul-Falle behandelt.
Es folgt eine Darstellung der Laserkiihlung, wobei numerische Ergebnisse zur La-
serkihlung unter dem Einflul der Mikrobewegung prasentiert werden. In Kapitel 4
wird der experimentelle Aufbau beschrieben. Die Ergebnisse der Messungen wer-
den in Kapitel 5 vorgestellt. In Kapitel 6 wird die Moglichkeit diskutiert, mit
einem Heterodynverfahren das Spektrum der Resonanzfluoreszenz gespeicherter

Ionen zu messen.



2. Speicherung in einer Paul-Falle

Spektroskopie an Atomen hat wesentliche Beitrage zur Entwicklung der Quan-
tenmechanik geliefert. Die klassischen Methoden haben immer eine makroskopisch
grofle Anzahl von Atomen als Objekt, es treten hierbei verschiedene Verbreite-
rungseffekte auf, die durch Wechselwirkung der Atome untereinander und mit der
Umgebung verursacht werden. Einzelne Atome im Vakuum, fiir lange Zeit, und
frei von Storungen der Umgebung beobachten zu konnen, bietet neue Moglich-
keiten fiir Prézisionsmessungen. Das Verhalten einzelner quantenmechanischer
Systeme, die in manchen Gedankenexperimenten postuliert werden, kann daran
studiert werden. Statt der Beobachtung eines Ensembles von gleichen Atomen
konnen hiermit wirklich einzelne Ereignisse beobachtet werden, wie im Fall von

Quantenspriingen7’8’9.

Wegen der Wechselwirkung geladener Teilchen mit einem elektromagnetischen
Feld ist es glinstiger, Ionen anstatt neutraler Atome fiir diese Experimente zu
verwenden, obwohl in den letzten Jahren auch Anordnungen entwicklet worden

sind, die es erlauben, neutrale Atome zu speichern!819,20,

Die Laplace-Gleichung zeigt, dafl es im freien Raum kein Potentialminimum fir
das elektrische Feld geben kann. Beim elektrischen Quadrupolfeld ist das Sattel-
potential fiir geladene Teilchen z.B. in einer Richtung bindend und in den anderen
Richtungen abstoflend. In der Penning-Falle wird ein Magnetfeld angelegt, um das
Teilchen auch in dieser Richtung durch die Lorentz-Kraft zu binden?!. Die typische
Feldstarke betragt 1 Tesla. Darin besteht auch die Schwache der Penning-Falle fiir
die hochauflésende Spektroskopie, denn das Magnetfeld beeinfluflt die Niveaus der
Atome, was eine zusatzliche Storung bringt. Fir Hyperfein—ﬁbergéi.nge kann die
Magnetfeldstarke so gewahlt werden, dal die erste Ableitung der Feldabhangig-
keit verschwindet. Damit wird die Ubergangsfrequenz in guter Niherung nicht
von Feldfluktuationen beeinfluBt, die typischerweise im Bereich von 10~8 liegen.
Im optischen Bereich ist diese Methode aber kaum praktikabel. Zusatzlich ist es
schwierig, gekiihlte Ionen gut zu lokalisieren?2. Da die Lorentzkraft bei niedriger

Geschwindigkeit kleiner wird, nimmt die entsprechende Bahn einen grofien Radius



ein. Gute Lokalisierung der Teilchen ist jedoch wichtig fur die hochauflésende

Spektroskopie.

Eine andere Methode, Ionen zu speichern, ist die sogenannte Paul-Falle. Bei
der Paul-Falle wird das Sattelpotential periodisch umgepolt, so daf3 ein Pseudo-
Potentialtopf fir das Ion entsteht. Das Potentialminimum liegt im Sattelpunkt
des Feldes. Wenn das Ion in diesem Punkt bleibt, ist es frei von Stérungen durch
das Feld. So stellt das einzelne gespeicherte Ion ein ungestortes natiirliches System

fur die hochauflésende Spektroskopie dar.

2.1. PAUL-FALLE

Das einfachste Feld fiir die lonenspeicherung ist ein rotations- und spiegelsym-
metrisches Quadrupolfeld. Die Elektroden der Paul-Falle haben die Form eines
rotationssymmetrischen Hyperboloids (Bild 2.1),

2 2
- =41 (2.1)
0 20
mit % =22+y? und r‘(?) = 228, welches eine Aquipotentialﬂéiche des Quadrupol-

. feldes bildet?, Die Gleichung mit +1 auf der rechten Seite liefert die Form eines
einschaligen Rotationshyperboloids — die Ringelektrode, und die andere liefert die

Form eines zweischaligen Rotationshyperboloids — die zwei Endkappenelektroden.

Zwischen den Endkappenelektroden und der Ringelektrode wird eine Spannung

U angelegt. Das Potential im Innern der Falle ist dann gegeben durch

U P
5~ [r? — 227, (2:2)
T'O =+ 220

Zu der Wechselspannung kann auch eine Gleichspannung angelegt werden
U = Uy — Vpcos . (2.20)

So ergibt sich fiir ein einfach geladenes Teilchen der Masse m die Bewegungsglei-

chung
@ (° (Ug — Vy cos Q) i
e(Up — Vpcos it
mgt‘g' g|1=- R2 y (2.3)
2 -2z

mit R? = (r% + 2z8)/2.



















































































































































































































































