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Abstract

Single atomic ions can be stored in a Paul trap and be observed via resonance
fluorescence emitted under laser excitation. Laser cooling serves to reduce their
temperature into the milli-Kelvin range. Laser spectroscopy of a forbidden optical
transition in such an ion can reach a resolution of 101° and offers the possibility

for a frequency standard with an uncertainty of about 10~18.

In this report the indium ion is investigated as one candidate for such a fre-
quency standard. Int possesses the forbidden transition 552 1Sy — 5s5p 3Py at
236.5 nm wavelength. This transition between two levels with electronic angular
momentum J = 0 is made possible through the hyperfine interaction with the nu-
clear spin. It’s Q value is 1.3-10!% and the transition frequency is quite insensitive
to external perturbations. A technical advantage is that it can be excited with the
fourth harmonic of the Nd:YAG laser line at 946 nm. This way a frequency stable

oscillator for the standard is available.

The indium ion is laser cooled and detected by exciting the intercombination
line 5s2 130 — 5s5p 3P| at 230.6 nm. This transition has a natural linewidth of
only 360 kHz, which limits the fluorescence intensity, but also opens a new regime
for laser cooling: the oscillation frequencies of the ion in the trap are larger than
the linewidth of the transition. This offers the possiblity of cooling the ion into

the quantum regime of these oscillations.

An experimental setup for the storage of indium ions in a Paul trap and for
laser spectroscopy of the 1SO — 3P1 cooling transition is reported. Spectroscopic
parameters of this line and the lifetime of the 3P| level have been measured (see
below). Since the stable indium isotopes possess a large nuclear spin of 9/2, optical
pumping between the Zeeman sublevels plays an important role. Pronounced,
narrow zero-field resonances due to a Hanle effect of the ground state allow a

precise compensation of magnetic stray fields in the trap.

For the experiments with a single ion a miniaturized radiofrequency trap of the
Paul-Straubel type was developed, which consists mainly of just a ring electrode.
This open trap structure allows a good observation of the ion while keeping good
- trapping properties. Single ions could be detected and cooled to a temperature

of about 100 mK. If the fluorescence of a single indium ion is time resolved, one



finds dark periods whenever the metastable 3P0 level is populated. This happens
with a low rate through a magnetic dipole decay from the 3P, state while the ion
is cooled. Evaluation of the duration of these dark periods gives us the radiative
lifetime of the 3P level (see below). This value is compared to the result of a
calculation using perturbation theory. With the demonstration of laser cooling
of a single ion and the detection of excitation of the 3Py level, two important
experimental prerequisites for an optical indium frequency standard have been

realized.

Survey of measured spectroscopic data of the indium ion:

Wavenumbers of the transitions (1Sy, 9/2) — (°Py, F)
F=7/2  43349.30 4+ 0.02 cm™!
F=9/2:  43350.36 £0.02 cm™!
F=11/2: 43351.6240.02 cm™!

Hyperfine structure constants:
A(Py) = 0.23240.003 cm™!
B(3P) = —0.016 + 0.014 cm ™!

Isotope shift between 15Int and 113Int for 1Sy — 3Py
viis — vz = —0.64 £ 0.07 GHz

Radiative lifetimes:
of 3P1: 0.44 £ 0.04 ps
of 3Py: 0.14 4 0.02 s.
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Zusammenfassung

Einzelne atomare Ionen konnen in Paul-Fallen gespeichert und durch Laseran-
regung uber ihre Resonanzfluoreszenz nachgewiesen werden. Mit der Laserkiihlung
wird ihre Temperatur dabei bis in den Millikelvin-Bereich reduziert. Laserspek-
troskopie an einem verbotenen optischen Ubergang eines solchen Ions kann eine

015

Auflésung von mehr als 1 erreichen und besitzt das Potential fur einen Fre-

quenzstandard mit einer Unsicherheit Av /v im Bereich 10-18,

In der vorliegenden Arbeit wird das Indium-Ion als ein Kandidat fiir einen
solchen optischen Frequenzstandard untersucht. Int besitzt den verbotenen
Ubergang 5s% 1S, — 5s5p 3Py bei der Wellenlange 236,5 nm. Dieser Ubergang
zwischen zwei Niveaus mit Elektronen-Drehimpuls J = 0 wird von der Hyperfein-
wechselwirkung mit dem Kernspin ermoglicht. Er weist eine Giite von 1,3 - 1G5
auf und ist in seiner Frequenz weitgehend unabhéngig von dufferen Einflussen. Ein
technischer Vorteil liegt darin, dafl er mit der 4. Harmonischen der Nd:YAG Laser-
linie bei 946 nm angeregt werden kann, und somit ein frequenzstabiler Oszillator

gut realisierbar ist.

Das Indium-Ion wird gekiihlt und nachgewiesen durch Anregung der Interkom-
binationslinie 552 1Sy — 5s5p 3P; bei 230,6 nm. Dieser Ubergang besitzt eine
natirliche Linienbreite von nur 360 kHz. Dies begrenzt einerseits die Fluo-
reszenzintensitat, eroffnet andererseits aber einen neuen Parameterbereich fur die
Laserkuhlung: die Oszillationsfrequenzen des lons in der Falle liegen tuber der
Linienbreite des ﬂ'bergangs. Damit besteht die Moglichkeit, das Ion bis in den

Quantenbereich dieser Oszillationen zu kiihlen.

Im Rahmen der Arbeit wurde eine Apparatur zur Speicherung von Indium-
Ionen in einer Paul-Falle und fiir die Laserspektroskopie des 1S, — 3py
Kuhlibergangs aufgebaut. Die spektroskopischen Konstanten dieses ["Jbergangs
und die Lebensdauer des 3P{-Niveaus wurden gemessen (s.u.). Da die stabilen
Indium-Isotope einen grofen Kernspin I = 9/2 besitzen, spielt das optische
Pumpen zwischen den Zeeman-Unterniveaus bei der Laseranregung eine wichtige
Rolle. Ausgepragte Hanle-Resonanzen des Grundzustands ermoglichen hierbei

eine prazise Kontrolle des Magnetfelds in der Falle.

Fur die Experimente mit einzelnen Ionen wurde eine miniaturisierte Radiofre-



quenzfalle vom Paul-Straubel Typ entwickelt, die im wesentlichen nur aus einer
Ringelektrode besteht. Diese Anordnung ist raumlich sehr offen und ermoglicht
eine gute Beobachtung des Ions bei dennoch guten Speichereigenschaften. Es
konnten einzelne Ionen nachgewiesen und auf eine Temperatur von etwa 100 mK
gekiihlt werden. Beobachtet man die Fluoreszenz eines einzelnen Indium-Ions, so
findet man darin Dunkelphasen, wenn das metastabile 3P(-Niveau besetzt wird.
Mit einer geringen Rate geschieht dies bei der Kithlung des Ions durch einen mag-
netischen Dipolzerfall vom 3P{-Niveau aus. Die Auswertung der Dauer dieser
Dunkelphasen ermoglicht eine Bestimmung der Lebensdauer des 3Pg-Niveaus
(s.u.). Diese wird mit dem Ergebnis einer storungstheoretischen Berechnung ver-
glichen. Mit der Laserkiihlung eines einzelnen Ions und dem Nachweis der Beset-
zung des 3P0—Niveaus konnten zweil wesentliche experimentelle Voraussetzungen

fir die Realisierung eines Indium-Frequenzstandards geschaffen werden.

Ubersicht iiber die gemessenen spektroskopischen Daten des Indium-Ions:

Wellenzahlen der Uberginge (1Sg, 9/2) — (°Py, F)

F=7/2:  43349,30 40,02 cm™!

F=9/2:  43350,36 40,02 cm™!

F=11/2: 43351,62+0,02 cm™!
Hyperfeinstrukturkonstanten:

A(®Py) = 0,232+ 0,003 cm™!

B(3P1) = —0,016 + 0,014 cm ™!
Isotopieverschiebung zwischen 11°InT und 1'3Int bei 1Sy — 3P;:

v115 — vz = —0,64 £ 0,07 GHz

Lebensdauern:
von 3P1: 0,44+ 0,04 ps
von 3Pp: 0,144 0,02 s.



1. Einleitung

Die grundlegenden Ideen, von denen die vorliegende Arbeit motiviert wurde,

sind von H. Dehmelt in den Jahren 1973-1975 verdffentlicht worden:

- Die Speicherung eines einzelnen atomaren Ions in einer Paul-Falle und die
Verwendung eines verbotenen optischen I"Jbergangs dieses Ions zur Realisie-
rung eines Frequenzstandards hochster Genauigkeit. Als konkretes Beispiel
wird die 6s2 1Sy — 6s6p 3P( Linie des Thallium-Ions betrachtet.!

- Der Nachweis der Anregung des metastabilen 3P(-Niveaus als Dunkelphase
in der Fluoreszenz eines gleichzeitig angeregten schnellen Dipoliibergangs
(z.B. 1Sy — Py oder 1Sy — 3P; beim Thallium).2

- Die Kiihlung des Ions durch Laseranregung des schnellen Ubergangs auf

einem unterhalb der Resonanz liegenden Seitenband (zusammen mit D.
Wineland).3

Eine ausfiihrlichere Zusammenstellung dieser Vorschlige und ein Uberblick iiber

die ersten Experimente findet sich in Ref. 4.

Die Speicherung von Ionen in einem mit Radiofrequenz oszillierenden, elek-
trischen Quadrupolfeld wurde 1958 erstmals in der Gruppe von W. Paul demon-
striert.? Daneben gab es Experimente mit makroskopischen geladenen Teilchen,
die, aufgrund der um GréBenordnungen kleineren spezifischen Ladung, bei Fre-
quenzen von etwa 50 Hz in einem Quadrupolfeld gehalten werden konnen.%7 Neben
der Massenspektroskopied wurde die Paul-Falle zunichst hauptsachlich fir Experi-
mente an Mikrowelleniibergéngen eingesetzt.” Der Bereich der optischen Spek-
troskopie wurde dann durch den Einsatz durchstimmbarer Farbstofflaser zur An-
regung der gespeicherten lonen erschlossen. Hierbei konnten am Barium-Ion zwei
wichtige Aspekte der oben zitierten Vorschlage realisiert werden: die Laserkiihlung
und der optische Nachweis eines einzelnen Ions in der Falle.!9!! Es ist damit nun
moglich, an einem einzelnen isolierten Atom - einem der einfachsten denkbaren
physikalischen Systeme — Messungen vorzunehmen; aus Gedankenexperimenten
zur Quantenmechanik werden Laborexperimente.

Ein Beispiel hierfiir ist die Beobachtung von Quantenspriingen (s. Abb. 1):
Die Laseranregung eines starken optischen ["Iberga,ngs eines Ions ergibt ein gut

nachweisbares Fluoreszenzsignal. Besitzt das Ion auch einen schwachen I"Jbergang



zu einem metastabilen Zustand, so auflert sich jede Anregung dieses Niveaus in
einem Erloschen der Fluoreszenz und sein Zerfall in einem Wiederaufleuchten des
Ions. Das entstehende diskontinuierliche Fluoreszenzsignal mit Dunkelphasen ist
ein typischer Ein-Teilchen-Effekt; bei der Beobachtung vieler Atome mit unkor-
relierter Absorption und Emission addieren sich die individuellen Beitrage zu
einer zeitlich konstanten mittleren Intensitdt. Dieser Mechanismus — das soge-
nannte electron shelving — wurde von Dehmelt als Quantenverstarkung fir die
Spektroskopie an dem schwachen [“Jbergang vorgeschla,gen:2 Die Absorption eines
Photons unterbindet die nachfolgende Streuung von & 106 Photonen. Von Cook
und Kimble wurde darauf hingewiesen, daf} es sich hier um eine Moglichkeit zur
Beobachtung von Quantenspriingen auf dem verbotenen Ubergang handelt.!? Eine
Reihe theoretischer Arbeiten bestatigte das Auftreten der Dunkelphasen in der
Fluoreszenz, wie es vom beschriebenen intuitiven Bild vorhergesagt wird.!3 Wenig
spater wurden die ersten experimentellen Beobachtungen des Effekts mit einzelnen

Barium- und Quecksilber-Ionen verdffentlicht. 141916

a) b)

stark
schwach

Fluoreszenz-Int.
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Zeit

Bild 1: a) Niveau-Schema zur Beobachtung von Quantenspringen an einem

einzelnen Ton. b) Zeitlicher Verlauf der Fluoreszenzintensitat.

Mit diesen beiden Ionen wurde auch bereits hochauflosende optische Spek-
troskopie unter Ausnutzung des electron shelving durchgef{ihrt.”’l&19 Hierbei
wird ein einzelnes Ion zunéchst durch Anregung des starken Ubergangs gekiihlt
und dann der Kiihllaser abgeschaltet, um Lichtverschiebungen des schmalen
Ubergangs zu vermeiden. Anschliefend wird das Ion fiir eine bestimmte Zeit
mit dem Uhrenlaser bestrahlt. Nach Wiedereinschalten des Kiihllasers kann man
dann feststellen, ob das Ion dunkel bleibt, d.h. eine Anregung des metastabilen

Niveaus stattgefunden hat, oder ob es wieder fluoresziert und somit kein Ubergang



geschehen ist. Man gewinnt so in jedem MeBzyklus eine binare Information
und mufl daher mehrere Messungen bei fester Frequenz des Uhrenlasers machen.
Tragt man die so bestimmte ["Jbergangswahrscheinlichkeit als Funktion der Laser-
frequenz auf, so erhélt man das Anregungsspektrum des schwachen Ubergangs.
Beim Quecksilber-Ion wurde auf diese Weise von der Gruppe am amerikanischen

Standard-Institut NIST bereits eine Auflésung von etwa 10!% erreicht.!8

Die Laserkiihlung der gespeicherten Ionen3 ermdglicht dabei mit Tempera-
turen im Millikelvin-Bereich praktisch die Eliminierung der Doppler-Verbreiterung
und der relativistischen Doppler-Verschiebung. Das fundamentale Ziel niedrig-
ster kinetischer Energie und bestmoglicher Lokalisierung liegt im Erreichen des
quantenmechanischen Grundzustands der Oszillationen des Ions in der Falle. Dies

konnte fiir ein einzelnes Quecksilber-Ion bereits weitgehend demonstriert werden.20

Einen aktuellen Uberblick iiber das Gebiet der Spektroskopie mit gespeicherten
Ionen gibt Ref. 21. Die praktische Motivation fiir diese Experimente liegt in
der Suche nach einem verbesserten Frequenzstandard, denn das einzelne gekiihlte
Ion bietet die Moglichkeit, verbotene optische Ubergéinge weitgehend frei von Li-
nienverbreiterungen oder Verschiebungen zu beobachten. Mit einer angestrebten
Unsicherheit von nur noch 10718 wire ein solcher Standard den besten heuti-
gen Casium-Uhren?2 um drei Groflenordnungen tiberlegen. Dieses Potential hat
mittlerweile weltweit praktisch alle physikalischen Standard-Institute veranlaft,
Experimente mit Ionenfallen aufzubauen. Grundlage der hoheren Genauigkeit
ist die gegeniiber einem Mikrowellenstandard um fiinf Groflenordnungen hohere
Frequenz des optischen Ubergangs, die in einer vorgegebenen Mefzeit eine
entsprechend hohere Linienglite v/Av mit sich bringt. Die Linienbreite des
Casium-Standards ist durch die Flugzeit der Atome durch die Apparatur be-
stimmt. Die Fortschritte bei der Laserkiihlung und Speicherung neutraler Atome

23 in der Kontrollierbarkeit aller systemati-

ermoglichen hier Verbesserungen,
schen Effekte bleibt jedoch das einfachste System - ein einzelnes ruhendes Ion

— uberlegen.

Vor der Realisierung eines optischen Frequenzstandards stehen noch grofie

technische Herausforderungen bei der Bereitstellung schmalbandiger Laseroszilla-

2

toren®* mit Linienbreiten unter 1 Hz und der prazisen Messung, d.h. dem Zahlen,



optischer Frequenzen%. Dafiir kann ein solcher Standard allerdings auch zen-

trale Bedeutung fiir die Metrologie erlangen: Da die Lichtgeschwindigkeit auf den
Wert ¢ = 299792458 m/s festgelegt ist, konnte die Wellenlédnge eines optischen
Frequenzstandards gleichzeitig als Langennormal verwendet werden. Findet man
dhnlich prazise und konsistente Festlegungen fiir die Josephson- und die Klitzing-
Konstante, so konnte man auch die SI Einheiten Volt, Ampere und Kilogramm
an die Definition der Zeiteinheit anschlieBen.25 Der Bedarf nach noch genaueren
atomaren Frequenznormalen in der physikalischen Forschung wird am treffendsten
vielleicht daran deutlich, da, nachdem man 1967 die Darstellung der Zeiteinheit
vom Erdumlauf um die Sonne trennte,26 heute mit dem Millisekunden-Pulsar PSR
1937421 wieder ein astronomisches Objekt die stabilste beobachtete Periodizitat

aufweist. 27

Die vorliegende Arbeit berichtet iber Experimente zur Laserspektroskopie an
gespeicherten Indium-Ionen. Es handelt sich um die ersten Schritte bei der Un-
tersuchung der Realisierbarkeit eines optischen Indium-Frequenzstandards. In-
dium ist in der 3. Hauptgruppe des periodischen Systems das nach dem oben
erwahnten Thallium zweitschwerste Element und unterscheidet sich in einer Reihe
von Aspekten von den bisher in anderen Laboratorien untersuchten Ionen. So
soll der Frequenzstandard auf einem Hyperfeinstruktur-induzierten I"Jbergang ZWi-
schen zwei Niveaus mit verschwindendem Elektronen-Drehimpuls basieren. Dieser
Effekt ist bisher nur an sehr wenigen Systemen beobachtet worden und wird in
Kap. 3 ausfiihrlicher behandelt. Da fir die Kiihlung des Indium-Ions eine relativ
schwache Interkombinationslinie verwendet wird, befindet sich das Experiment in
einem neuen Parameterbereich fiir die Laserkiihlung gespeicherter Teilchen. Die
theoretischen Grundlagen der Speicherung und Laserkiihlung von Ionen werden
im folgenden Kapitel dargelegt. Der experimentelle Aufbau wird in Kapitel 4
beschrieben. Kapitel 5 enthélt die Experimente mit Puffergas-gekiihlten grofieren

Wolken von Indium-Ionen, Kapitel 6 die mit einem einzelnen lasergekiihlten Ion.



















































































































































































































































