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Abstract

The 5s5p 3Po—5s? 1Sp-transition of the In™ ion (natural linewidth
Av = 1.1Hz, wavelength A = 236.5nm) represents one of the most promi-
sing candidates for a new frequency standard in the optical domain with a
predicted accuracy of 107!, Storage techniques using Paul traps allow mea-
surements on a single unperturbed atom. A prerequisite of a prospective
optical frequency standard is a laser with an ultranarrow linewidth. Recent
advances in semiconductor pumping of solid-state lasers can lead to lasers
with better frequency stability because of their better inherent frequency
stability.

The aim of this work is to develop a diode-pumped Nd:YAG laser for
ultrahigh resolution spectroscopy on the In* ion. The coincidence of the
fourth harmonic of the Nd:YAG laser transition 4F3/2—419/2 at 946nm with
the Int frequency is used. The *F3/3—*Ig/s-transition constitutes a quasi-
three-level laser system with reabsorption loss. High power GaAlAs pump
lasers can be used. Intracavity frequency doubling with KNbOj; leads to a

compact blue laser source.

Reabsorption loss exhibited by a quasi-three-level laser system can be
saturated by a strong laser field. Thus the laser beam waist in the Nd:YAG
crystal has to be minimized and additional laser loss has to be avoided care-
fully. A standing wave cavity is used to simplify longitudinal pumping. A
Z-shaped cavity provides two optimized foci in the laser crystal and the fre-
quency doubling crystal. The elliptical laser mode inside the Nd:YAG crystal
is used to match the strongly astigmatic pump beam. The beam astigmatism
in the KNbOj3 crystal is compensated. One of the folding mirrors is used as
an output coupler for the two second harmonic waves generated in opposite
directions in the KNbQOj crystal. The dispersion of the air leads to a phase
shift of 3.7°mm™! between the fundamental and the second harmonic wave,
reflected by the end mirror. Destructive interference of the two SHG waves

has to be avoided..

To prevent oscillation on the strong 1064nm-line the laser mirrors are

transparent at this wavelength. The total roundtrip loss at 946nm is 0.032.



The Nd:YAG crystal is placed between two quarter-wave plates to eliminate
spatial hole burning. A single mode output power of 250mW at 946nm or
100mW at 473nm was achieved. With a Fabry-Perot interferometer and
a Mach-Zehnder interferometer as frequency selective elements the tuning
range was A = 945.46(2)nm—946.27(2)nm. The quadrupled In* wavelength
is in the center of the tuning range at 945.904nm. The laser frequency is
quadrupled to the ultraviolet using BBO for the second frequency doubling
inside an external enhancement cavity. The resonance frequency of the ca-
vity is locked to the laser frequency using polarization spectroscopy of the
reflected beam. With 15mW at 473nm the SHG power was 20pW (236.5nm).

The phase modulation scheme is used to lock the laser frequency to
a longitudinal mode of an external Zerodur cavity. A laser linewidth of
év = T30Hz and an Allan variance of o, = 5 x 107! for ¢t > 10ms was achie-
ved. Doppler-free 3°Te, spectroscopy is employed to determine the wave-
length of the laser radiation. The photon lifetime in an ultra high finesse
cavity (F = 71,300) was measured to be 7 = 20.3us. The ultra high finesse
cavity is suspended in a temperature stabilized high vacuum chamber to
isolate from seismic, acoustic, and thermal noise. This cavity will be used
to narrow the laser linewidth to the hertz scale. The unity gain frequency
therefore has to be increased from 40kHz to 100kHz. In summary the laser

constitutes a tunable short wavelength source of high spectral purity.



Zusammenfassung

Der 5s5p 3Po—5s? 1So-Ubergang des einfach ionisierten In* (natiirliche Li-
nienbreite Av = 1,1Hz, Wellenldnge A\ = 236,5nm) gilt als einer der aus-
sichtsreichsten Kandidaten fiir ein neues Frequenznormal im optischen Be-
reich mit einer Genauigkeit von 107!, Die Speichertechnologie mit Paulfallen
ermoglicht Messungen an einem einzelnen ungestorten Atom. Als kurzzeit-
stabilen Oszillator benotigt man einen Laser mit ultraschmaler Linienbreite,
der die atomare Linie abtastet. Die neue und auch technisch interessante
Moglichkeit, Festkorperlaser durch Halbleiterlaser zu pumpen, verspricht, in
neue Bereiche der Frequenzstabilitat vorzudringen: Grundsitzlich besitzen
Festkorperlaser bessere Koharenzeigenschaften als andere Laser.

Ziel dieser Arbeit ist es, einen Dioden-gepumpten Nd:YAG-Laser als kurz-
zeitstabilen Oszillator zu entwickeln. Es wird die zuféllige Koinzidenz der
vierfachen Frequenz des Nd:YAG Laseriibergangs *F3/,—*lg/; bei 946nm und
der Indiumfrequenz ausgenutzt. Der 4F3/2—419/2—Ubergang bildet ein Quasi-
Dreiniveau-Lasersystem. Durch den Einsatz leistungsstarker GaAlAs-Laser
als Pumpsystem und resonatorinterner Frequenzverdopplung mit KNbO;
entsteht eine kompakte blaue kohirente Strahlungsquelle.

In einem Quasi-Dreiniveau-Lasersystem kann eine hohe Laserfeldstarke
die Reabsorptionsverluste im Lasermedium séittigen. Deshalb mufl die La-
serstrahltaille im Nd:YAG Kristall minimiert werden und die Laserverluste
miissen gering gehalten werden. Es wird ein Stehwellenresonator verwendet,
der einen guten Zugang der Pumpstrahlung zum Laserkristall sicherstellt.
Die zwei Foci fiir Nd:YAG und KNbOj3 Kristall werden in einem Z-férmigen
Vierspiegel-Resonator erzeugt. Zur Maximierung des Laserfeldes im Nd:YAG
Kristall wird der Astigmatismus der Lasermode fiir eine bessere Einkopplung
der stark astigmatischen Pumpstrahlung ausgenutzt. Der Astigmatismus in
der KNbOj3 Taille ist kompensiert. Durch den gefalteten Aufbau kann die
zweite harmonische Strahlung, die in beiden Strahlrichtungen entsteht, an ei-
nem Spiegel ausgekoppelt werden. Die Dispersion der Luft bewirkt dabei eine
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Phasenverschiebung von 3,7°mm™" zwischen Fundamentalwelle und zweiter



Harmonischer, die bei Phasenanpassung eine Erhéhung der SHG Leistung
bewirkt.

Durch Laserspiegel mit Filterfunktion wird das Anschwingen der starken
1064nm Laserlinie verhindert. Die Gesamtverluste bei 946nm betragen 0,032
pro Umlauf. Eine Anordnung mit verdrehter Polarisation fithrt zu Einmo-
denbetrieb. Die Ausgangsleistung des Lasers betragt 250mW im IR oder
100mW im blauen Spektralbereich bei Raumtemperatur. Dies ermdglicht
den Einbau eines Fabry-Perot- und eines Mach-Zehnder-Interferometers
als Modenselektor. Es kann stimulierte Emission im Wellenlangenbereich
A = 945,46(2)nm—946, 27(2)nm erzeugt werden. Die vierfache Wellenlinge
der Indiumlinie liegt dabei anndahernd im Zentrum des Abstimmbereichs:
A =945,904nm. Die zweite Frequenzverdopplung erfolgt in einem externen
Resonator mit BBO. Die optische Lange des Verdopplerresonators folgt durch
Anwendung der Polarisationsmethode der Laserfrequenz. Bei einer Laseraus-
gangsleistung von 15mW (473nm) betragt die UV Leistung 20uW (236,5nm).

Die Laserfrequenz wird mit dem Phasenmodulationsverfahren auf eine
Mode eines Zerodurresonators stabilisiert. Die Laserlinienbreite betragt
6v =0,73kHz und die Allan-Varianz sinkt fiir Zeiten ¢ > 10ms auf
o, =5-107". Mittels Sattigungsspektroskopie konnten dopplerfreie Spek-
tren von '3°Te, aufgenommen werden. Ein Zerodurresonator ultrahoher Fi-
nesse (F = 71300) wurde untersucht. Die Photonenlebensdauer in diesem
Resonator betragt 7 = 20,3us. Der zur Isolierung seismischer, akustischer
und thermischer Stérungen im Hochvakuum aufgehdngte Resonator soll als
hochstabiler Referenzresonator eingesetzt werden, um die Laserlinienbreite
weiter einzuengen bis in den Hertz-Bereich. Dafir ist eine Erhohung der
Transitfrequenz der Frequenzregelung von 40kHz auf 100kHz nétig. Insge-
samt stellt der Laser eine kurzwellige abstimmbare Strahlungsquelle hoher

spektraler Reinheit dar.
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Kapitel 1

Einleitung:

Indium-Frequenznormal

Es gibt ein prinzipielles metrologisches Interesse an einer immer genaueren
Darstellung der Basiseinheiten. Einem Frequenz- oder Zeitnormal kommt
dabei eine besonders wichtige Rolle zu, da sich davon die SI-Basiseinheit
»Meter” iiber die Festlegung der Lichtgeschwindigkeit ableitet und ein Fre-
quenznormal tiber Josephson- und Quanten-Hall-Effekt mit der Basiseinheit
»Ampere® verkniipft ist. Das zur Zeit verwendete Frequenznormal beruht auf
der Messung der Grundzustands-Hyperfeinaufspaltung eines Cs-Atomstrahls
mit der Methode der getrennten oszillierenden Felder [1]. Mit der genaue-
sten Atomuhr (CS2 bei der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt) wird

fiir lange Mittelungszeiten eine Allan-Varianz von 107! erreicht [2, 3, 4].

Genauere Frequenzstandards erlauben fiir viele fundamentale Fragestel-
lungen eine Messung mit hoherer Prazision. Beispiele sind Tests der allgemei-
nen Relativitatstheorie (Messungen einer Anisotropie des Raumes), Gravita-
tionswellendetektoren, deren Spiegelabstinde interferometrisch konstant ge-
halten werden und Messungen der Gravitationsrotverschiebung (~ 1071¢m™!
an der Erdoberfliche). Genaue Uhren werden ferner benétigt fiir die Syn-
chronisation von Radiointerferometern grofier Basislinge oder die Untersu-

chung der tektonischen Plattenverschiebung. Auch eine Reihe praktischer
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Fragestellungen profitiert von besseren Frequenzstandards, wie die interkon-
tinentale Dateniibertragung und die Navigation.

Ein neues Frequenznormal auf der Basis eines einzelnen in einer Paul-Falle
gespeicherten lons ist vorgeschlagen worden [5]. Dieser Fallentyp ermoglicht
einen raumlich dreidimensionalen Einschlufl geladener Teilchen in einem elek-
trodynamischen Potential [6, 7]. Da es sich um ein hochgradig ungestortes
Atom handelt, werden Genauigkeiten von 107'® vorhergesagt [5]. Die ho-
hen Genauigkeiten setzen eine Reihe von Merkmalen voraus, wie sie in der

Paul-Fallen-Anordnung realisiert sind:

e Unbegrenzte Wechselwirkungszeit

Feldfreie Speicherung eines Einzelions

uK Temperaturen durch Laserkiihlung

Das Atom befindet sich im Lamb-Dicke-Regime

Ultrahochvakuum (keine StoBverbreiterung)
e Nachweiseffizienz 1 durch Quantenverstarkung.

Fir die Erfindung der lonenfalle erhielt Paul 1989 den Nobelpreis. Damals
wurde auch Ramsey fiir seine Methode der getrennten oszillierenden Felder
und die Arbeiten am Wasserstoffmaser und Dehmelt fiir Arbeiten mit der
Ionenfalle ausgezeichnet.

Die realisierbare Allan-Varianz als Maf} fir die Genauigkeit von Frequenz-

normalen kann fir atomare Oszillatoren abgeschitzt werden:

ay(T) ~ (Q-%)—l. (1.1)

Sie ist umgekehrt proportional zur Oszillatorgiite ¢ = v/Av und zum
Signal/Rauschen-Verhaltnis der Messung [8]. Da die Linienbreite Av aus
meBtechnischen Griinden nicht beliebig verringert werden kann, ist es sinn-
voll, vom RF-Frequenzbereich in den optischen Frequenzbereich iiberzuge-

hen.
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Abbildung 1.1: Vereinfachtes Energieniveauschema von Int.

Um einen aktiven Frequenzstandard zu erhalten, muf ein kurzzeitstabi-
ler Laser den , Uhreniibergang® abtasten. Da mit einem Einzelion gearbeitet
wird und die Lebensdauern im Bereich von Sekunden liegen, kann die Anre-
gung nicht direkt nachgewiesen werden. Das Erléschen der Resonanzfluores-
zenz auf dem schnellen Ubergang und das anschlieBende Wiedererscheinen
sind jedoch ein Indikator dafiir, dal Quantenspriinge zwischen dem Grund-
zustand und dem metastabilen Zustand stattgefunden haben (,electron shel-
ving“) [5, 9]. Die ersten Quantenspriinge konnten 1986 beobachtet werden
an einzelnen Ba*- und Hg*-lonen [10]. Ein wesentlicher Bestandteil des Ex-
periments stellt die Laserkithlung dar [11, 5]. Es ist moglich, das lon in
das unterste quantenmechanische Niveau des harmonischen Oszillators des

Fallenpseudopotentials zu kiihlen [12].

Es werden zur Zeit eine Reihe von lonen auf ihre Eignung als Frequenz-
standard im optischen Bereich hin untersucht. Es handelt sich um lonen der
Gruppe IITA und einige andere lonen. Allen Termschemata ist gemeinsam,
dafB sich ein Dreiniveausystem préaparieren 1afit dergestalt, dal ein schma-
ler Uhreniibergang und ein damit konkurrierender starkerer , Kithliibergang*
vorliegt: Ba* [13], Hgt [14], Int, Srt [15], TI* [5] und Yb* [16]. Einer der
vielversprechendsten Kandidaten fiir ein Uhrenion ist Int. In Abb.1.1 ist

das V-formige Termschema von In* dargestellt. Indium weist eine Reihe von
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Abbildung 1.2: Quantenspriinge eines einzelnen In*-lons.

Vorziigen auf: Die mittlere Masse (115u) fithrt zu einem geringeren Doppler-
effekt und einer geringeren Empfindlichkeit gegeniiber Stéflen. Der schmale
3P, —18,-Ubergang (Av = 360kHz) erméglicht Laserkiihlung bis zur Seiten-
bandgrenze

Tin = hw,/[kpIn (1 + w2 /4?)] = 20pK, (1.2)

wobei w, = 27 -1MHz die Sikularfrequenz bezeichnet (Vibrationsfrequenz im
Pseudopotential) und 4y = 2rAv [17]. Die geringe Linienbreite des Kiihliiber-
gangs erschwert allerdings die Kithlung und den Nachweis der Quanten-
spriinge (7(3Po)/7(3P;) = 3:10°). Der Uhreniibergang ist als J = 0 — J = 0-
Ubergang relativ unempfindlich gegeniiber duferen Feldern. In* besitzt ein
einfaches Termschema: Da kein optisches Pumpen in Dunkelzustiande ein-
tritt, werden lediglich zwei Laser benétigt. Die Wellenldngen liegen dabei
in einem Bereich, der in jiingster Zeit fiir abstimmbare frequenzverdoppelte
blaue Laser zuganglich ist.

Einige Arbeiten am Max-Planck-Institut fir Quantenoptik in Garching
sind im Zusammenhang mit dem Indiumexperiment zu nennen: Arbeiten zu
Speicherung [18] und Laserkiihlung [19] wurden durchgefiihrt. In einer opti-
mierten Paul-Straubel-Falle wurde ein einzelnes Int-Ion in den mK-Bereich
gekiihlt [20]. Die Paul-Straubel-Falle ist eine Variante der Paul-Falle, bei der
die Endkappen fehlen [21, 22]. Eine Miniaturisierung dieser Fallenanordnung
















































































































































































































































