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Abstract

Singleatomic ions canbe storedin a Paul trap andbe observedvia resonance

fluorescenceemittedunder laser excitation. Laser cooling servesto reducetheir
temperatureinto themilli -Kelvin range. Laserspectroscopyof a forbiddenoptical

transitionin suchan ion can reacha resolutionof 1015 and offers the possibility

for a frequencystandardwith an uncertaintyof about 10-18.
In this report the indium ion is investigatedas one candidatefor such a fre-

quencystandard. 111+ possessesthe forbidden transition52 1s0 -* 5s5p 3P0 at

236.5 nm wavelength.This transitionbetweentwo levels with electronicangular

momentumJ = 0 is madepossiblethroughthe hyperfineinteractionwith the nu-

clearspin. It's Q value is 1.3. 1015 andthe transitionfrequencyis quite insensitive

to externalperturbations.A technicaladvantageis that it canbeexcitedwith the

fourth harmonicof the Nd:YAG laserline at 946 nm. This way a frequencystable

oscillator for the standardis available.

The indium ion is lasercooled and detectedby exciting the intercombination

line 52 1S0 -* 5s5p 3P1 at 230.6 nm. This transitionhas a natural linewidth of

only 360 kHz, which limits the fluorescenceintensity,but alsoopensa new regime

for lasercooling: the oscillation frequenciesof the ion in the trap are larger than

the linewidth of the transition. This offers the possiblity of cooling the ion into

the quantumregimeof theseoscillations.

An experimentalsetup for the storageof indium ions in a Paul trap and for

laserspectroscopyof the 1S0 -+ 3P1 cooling transitionis reported. Spectroscopic

parametersof this line and the lifetime of the 3P1 level havebeenmeasured(see

below). Sincethestableindium isotopespossessa largenuclearspinof 9/2, optical

pumping betweenthe Zeemansublevelsplays an important role. Pronounced,
narrow zero-field resonancesdue to a Hanle effect of the ground state allow a

precisecompensationof magneticstray fields in the trap.

For theexperimentswith a single ion a miniaturizedradiofrequencytrap of the

Paul-Straubeltype was developed,which consistsmainly of just a ring electrode.

This opentrap structureallows a good observationof the ion while keepinggood

trappingproperties. Single ions could be detectedand cooled to a temperature

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



finds dark periodswheneverthe metastable3P0 level is populated.This happens

with a low rate througha magnetic.dipole decayfrom the 3P1 statewhile the ion

is cooled. Evaluationof the durationof thesedark periodsgives us the radiative

lifetime of the 3P0 level (see below). This value is comparedto the result of a

calculationusing perturbationtheory. With the demonstrationof laser cooling

of a single ion and the detectionof excitation of the 3P0 level, two important

experimentalprerequisitesfor an optical indium frequency standardhave been

realized.

Surveyof measuredspectroscopicdataof the indium ion:

Wavenumbersof the transitions('S0, 9/2) -* (3P1, F)
F = 7/2: 43349.30+ 0.02 cm'
F = 9/2: 43350.36± 0.02 cm'
F 11/2: 43351.62+ 0.02 cin1

Hyperfinestructureconstants:

A(3P1) = 0.232+ 0.003 cm'
B(3P1) = -0.016+ 0.014cin'

Isotopeshift between115J1 and 113J1 for 'S0 -~ 3P1:
- = -0.64+ 0.07 GHz

Radiativelifetimes:
of 3P1: 0.44+0.04 ‚us

of 3P0: 0.14+ 0.02 s.
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Zusammenfassung

EinzelneatomareIonenkönnenin Paul-Fallengespeichertund durchLaseran-
regungüberihre Resonanzfluoreszenznachgewiesenwerden. Mit derLaserkühlung

wird ihre Temperaturdabei bis in den Millikelvin -Bereich reduziert. Laserspek-

troskopiean einem verbotenenoptischenUbergangeines solchenIons kann eine

Auflösung von mehr als 1015 erreichenund besitzt das Potentialfür einen Fre-
quenzstandardmit einer Unsicherheit/v/v im Bereich 10_18,

In der vorliegendenArbeit wird das Indium-Ion als ein Kandidat für einen

solchen optischen Frequenzstandarduntersucht. 111+ besitzt den verbotenen
Ubergang52 1S0 - 5.sSp3P0 bei der Wellenlänge236,5 nm. Dieser Ubergang

zwischenzwei Niveausmit Elektronen-DrehimpulsJ 0 wird von der Hyperfein-

wechselwirkungmit dem Kernspinermöglicht. Er weist eine Güte von 1,3 1015
aufund ist in seinerFrequenzweitgehendunabhängigvon äußerenEinflüssen.Ein

technischerVorteil liegt darin, daßer mit der4. Harmonischender Nd:YAG Laser-

linie bei 946 nm angeregtwerdenkann, und somit ein frequenzstabilerOszillator
gut realisierbarist.

DasIndium-Ion wird gekühltundnachgewiesendurchAnregungder Interkom-

binationslinie52 1S0 - 5s5p 3P1 bei 230,6 nm. Dieser Ubergangbesitzt eine

natürliche Linienbreite von nur 360 kHz. Dies begrenzt einerseitsdie Fluo-

reszenzintensität,eröffnet andererseitsabereinenneuenParanieterbereichfür die

Laserkühlung: die Oszillationsfrequenzendes Ions in der Falle liegen über der

Linienbreite des Ubergangs. Damit bestehtdie Möglichkeit, das Ion bis in den

QuantenbereichdieserOszillationenzu kühlen.

Im Rahmender Arbeit wurde eine Apparaturzur Speicherungvon Indium-

Ionen in einer Paul-Falle und für die Laserspektroskopiedes 'S0 -*

Kühlübergangsaufgebaut. Die spektroskopischenKonstantendiesesUbergangs

und die Lebensdauerdes 3P1-Niveauswurdengemessen(s.u.). Da die stabilen

Indium-Isotope einen großen Kernspin I 9/2 besitzen, spielt das optische

Pumpenzwischenden Zeeman-Unterniveausbei der Laseranregungeine wichtige

Rolle. AusgeprägteHanle-Resonanzendes Grundzustandsermöglichenhierbei

eine präziseKontrolle des Magnetfeldsin der Falle.

Für die Experimentemit einzelnenIonen wurdeeineminiiaturisierteRadiofre-



quenzfallevom Paul-StraubelTyp entwickelt, die im wesentlichennur aus einer

Ringelektrodebesteht. Diese Anordnungist räumlich sehr offen und ermöglicht

eine gute Beobachtungdes Ions bei dennochguten Speichereigenschaften.Es

konnteneinzelneIonen nachgewiesenund auf eine Temperaturvon etwa 100 mK
gekühlt werden. Beobachtetman die FluoreszenzeineseinzelnenIndium-Ions, so

findet man darin Dunkeiphasen,wenn das metastabile3P0-Niveau besetztwird.

Mit einergeringenRategeschiehtdiesbei der Kühlung desIons durcheinenmag-

netischenDipolzerfall vorn 3P1-Niveau aus. Die Auswertungder Dauer dieser

Dunkeiphasenermöglicht eine Bestimmung der Lebensdauerdes 3P0-Niveaus

(s.u.). Diesewird mit dem Ergebniseiner störungstheoretischenBerechnungver-

glichen. Mit der LaserkühlungeineseinzelnenIons und dem Nachweisder Beset-

zung des 3P0-Niveauskonntenzwei wesentlicheexperimentelleVoraussetzungen

für die RealisierungeinesIndium-Frequenzstandardsgeschaffenwerden.

Ubersichtüber die gemessenenspektroskopischenDaten des Indium-Ions:

Wellenzahlender Übergänge(1S0, 9/2) - (3P1, F)
F = 7/2: 43349,30+0,02cm'
F = 9/2: 43350,36+ 0,02 cin1
F= 11/2: 43351,62+0,02cm'

Hyperfeinstrukturkonstanten:

A(3P1) = 0,232+0,003cm1
B(3P1) = -0,016+0,014cm'

Isotopieverschiebungzwischenhl5ln+ und 113In bei 'S0 - 3P1:
V115 v113 = -0,64+0,07GHz

Lebensdauern:
von 3P1: 0,44+0,04is
von 3P0: 0,14+0,02s.
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1. Einleitung

Die grundlegendenIdeen, von denendie vorliegendeArbeit motiviert wurde,
sind von H. Dehmelt in den Jahren1973-1975veröffentlicht worden:

- Die Speicherungeines einzelnenatomarenIons in einer Paul-Falle und die
VerwendungeinesverbotenenoptischenUbergangsdiesesIons zur Realisie-
rung einesFrequenzstandardshöchsterGenauigkeit. Als konkretesBeispiel
wird die 6s2 'S0 - 6s6p3P0 Linie des Thallium-Ions betrachtet.1

- Der Nachweisder Anregungdesmetastabilen3P0-Niveausals Dunkelphase
in der Fluoreszenzeines gleichzeitig angeregtenschnellenDipolübergangs

(z.B. 1S0 -* 'Pl oder 150 - 3P1 beim Thallium).2
- Die Kühlung des Ions durch Laseranregungdes schnellenÜbergangsauf

einem unterhalb der ResonanzliegendenSeitenband(zusammenmit D.
Wineland).3

Eine ausführlichereZusammenstellungdieserVorschlägeund ein Überblick über
die erstenExperimentefindet sich in Ref. 4.

Die Speicherungvon Ionen in einem mit Radiofrequenzoszillierenden,elek-
trischenQuadrupolfeldwurde 1958 erstmalsin der Gruppevon W. Paul demon-

striert.5 Danebengab es Experimentemit makroskopischengeladenenTeilchen,
die, aufgrundder um GrößenordnungenkleinerenspezifischenLadung, bei Fre-
quenzenvon etwa50 Hz in einemQuadrupolfeldgehaltenwerdenkönnen.6'7Neben
derMassenspektroskopie8wurdedie Paul-Fallezunächsthauptsächlichfür Experi-

mente an Mikrowellenübergängeneingesetzt.9Der Bereich der optischenSpek-
troskopiewurde danndurch den EinsatzdurchstimmbarerFarbstofflaserzur An-
regungder gespeichertenIonenerschlossen.Hierbei konntenam Barium-Ion zwei
wichtige AspektederobenzitiertenVorschlägerealisiertwerden: die Laserkühlung
und der optischeNachweiseineseinzelnenIons in der Falle.10'11Es ist damit nun

möglich, an einemeinzelnenisolierten Atom einem der einfachstendenkbaren
physikalischenSysteme- Messungenvorzunehmen;aus Gedankenexperimenten
zur QuantenmechanikwerdenLaborexperimente.

Ein Beispiel hierfür ist die Beobachtungvon Quantensprüngen(s. Abb. 1):
Die Laseranregungeines starkenoptischenUbergangseines Ions ergibt ein gut

nachweisbaresFluoreszenzsignal.Besitzt das Ion aucheinenschwachenUbergang



zu einem metastabilenZustand,so äußertsich jede AnregungdiesesNiveaus in

einemErlöschender Fluoreszenzund sein Zerfall in einemWiederaufleuchtendes

Ions. Das entstehendediskontinuierlicheFluoreszenzsignalmit Dunkeiphasenist

ein typischerEin-Teilchen-Effekt; bei der Beobachtungvieler Atome mit unkor-

relierter Absorption und Emission addierensich die individuellen Beiträge zu

einer zeitlich konstantenmittleren Intensität. Dieser Mechanismus- das soge-

nannteelectron shelving- wurde von Dehmelt als Quantenverstärkungfür die

Spektroskopiean dem schwachenUbergangvorgeschlagen:2Die Absorptioneines

Photonsunterbindetdie nachfolgendeStreuungvon 106 Photonen.Von Cook

und Kimble wurde daraufhingewiesen,daßes sich hier um eine Möglichkeit zur

Beobachtungvon QuantensprüngenaufdemverbotenenUberganghandelt.'2Eine

Reihe theoretischerArbeiten bestätigtedas Auftreten der Dunkelphasenin der

Fluoreszenz,wie es vom beschriebenenintuitiven Bild vorhergesagtwird.'3 Wenig

späterwurdendie erstenexperimentellenBeobachtungendesEffekts mit einzelnen

Barium- und Quecksilber-Ionen veröffentlicht.1415'16
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Bild 1: a) Niveau-Schemazur Beobachtungvon Quantenspriingenan einem

einzelnenIon. b) Zeitlicher Verlaufder Fluoreszenzintensiiut.

Mit diesenbeiden Ionen wurde auch bereits hochauflösendeoptischeSpek-

troskopie unter Ausnutzungdes electron shelving durchgeführt.17'18'19Hierbei

wird ein einzelnesIon zunächstdurch Anregungdes starkenUbergangsgekühlt

und dann der Kühliaser abgeschaltet,um Lichtverschiebungendes schmalen

Ubergangszu vermeiden. Anschließendwird das Ion für eine bestimmteZeit

mit dem Uhrenlaserbestrahlt.Nach Wiedereinschaltendes Kühllaserskann man

dann feststellen,ob das Ion dunkel bleibt, d.h. eine Anregungdes metastabilen

Niveausstattgefundenhat, oderob es wiederfluoresziertundsomit kein Ubergang
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geschehenist. Man gewinnt so in jedem Meßzyklus eine binäre Information
und muß dahermehrereMessungenbei fester Frequenzdes Uhrenlasersmachen.
Trägt mandie so bestimmteUbergangswahrscheinlichkeitals Funktionder Laser-
frequenzauf, so erhält man das Anregungsspektrumdes schwachenUbergangs.
Beim Quecksilber-Ion wurdeauf dieseWeisevon der Gruppeam amerikanischen
Standard-Institut NIST bereitseineAuflösungvon etwa 1013 erreicht.18

Die Laserkühlungder gespeichertenIonen3 ermöglicht dabei mit Tempera-

turenim Millikelvin -Bereichpraktischdie EliminierungderDoppler-Verbreiterung
und der relativistischenDoppler-Verschiebung. Das fundamentaleZiel niedrig-
ster kinetischerEnergieund bestmöglicherLokalisierung liegt im Erreichendes
quantenmechanischenGrundzustandsder Oszillationendes Ions in der Falle. Dies
konntefür ein einzelnesQuecksilber-Ion bereitsweitgehenddemonstriertwerden.20

EinenaktuellenÜberblicküberdasGebietderSpektroskopiemit gespeicherten
Ionen gibt Ref. 21. Die praktischeMotivation für diese Experimenteliegt in
der SuchenacheinemverbessertenFrequenzstandard,denndaseinzelnegekühlte
Ion bietet die Möglichkeit, verboteneoptischeUbergängeweitgehendfrei von Li-
nienverbreiterungenoder Verschiebungenzu beobachten.Mit einer angestrebten
Unsicherheitvon nur noch 1018 wäre ein solcher Standardden bestenheuti-
gen Cäsium-Uhren22um drei Größenordnungenüberlegen. DiesesPotentialhat
mittlerweile weltweit praktischalle physikalischenStandard-Institute veranlaßt,
Experimentemit lonenfallen aufzubauen. Grundlageder höherenGenauigkeit
ist die gegenübereinem Mikrowellenstandardum fünf Größenordnungenhöhere
Frequenz des optischen Ubergangs, die in einer vorgegebenenMeßzeit eine
entsprechendhöhere Liniengüte v/Av mit sich bringt. Die Linienbreite des
Cäsium-Standardsist durch die Flugzeit der Atome durch die Apparatur be-
stimmt. Die Fortschrittebei der Laserkühlungund SpeicherungneutraleiAtome
ermöglichen hier Verbesserungen‚23 in der Kontrollierbarkeit aller systeinati-

schenEffekte bleibt jedoch das einfachsteSystem - ein einzelnesruhendesIou
- überlegen.

Vor der Realisierungeines optischenFrequenzstandardsstehennoch große
technischeHerausforderungenbei der BereitstellungschmalbandigerLaseroszilla-
toren24mit Linienbreitenunter 1 Hz und der präzisenMessung,d.h. dein Zählen,
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optischerFrequenzen25. Dafür kann ein solcher Standardallerdings auch zen-

trale Bedeutungfür die Metrologieerlangen:Da die Lichtgeschwindigkeitauf den

Wert c = 299792458 rn/s festgelegtist, könnte die Wellenlängeeines optischen

Frequenzstandardsgleichzeitigals Längennormalverwendetwerden. Findet man

ähnlichpräziseund konsistenteFestlegungenfür die Josephson-und die Klitzing -

Konstante,so könnteman auch die SI EinheitenVolt, Ampere und Kilogramm

an die Definition der Zeiteinheit anschließen.25Der Bedarfnachnoch genaueren

atomarenFrequenznormalenin der physikalischenForschungwird am treffendsten

vielleicht darandeutlich, daß,nachdemman 1967 die Darstellungder Zeiteinheit

vom Erdumlaufum die Sonnetrennte,26heutemit demMillisekunden-PulsarPSR

1937+21wieder ein astronomischesObjekt die stabilstebeobachtetePeriodizität

aufweist.27
Die vorliegendeArbeit berichtetüberExperimentezur Laserspektroskopiean

gespeichertenIndium-lonen. Es handeltsich um die erstenSchritte bei der Un-

tersuchungder Realisierbarkeiteines optischenIndium-Frequenzstandards.In-

dium ist in der 3. Hauptgruppedes periodischenSystemsdas nach dem oben

erwähntenThallium zweitschwersteElementundunterscheidetsich in einerReihe

von Aspektenvon den bisher in anderenLaboratorienuntersuchtenIonen. So

soll der FrequenzstandardaufeinemHyperfeinstruktur-induziertenUbergangzwi-

schenzwei Niveausmit verschwindendemElektronen-Drehimpulsbasieren.Dieser

Effekt ist bishernur an sehr wenigen Systemenbeobachtetworden und wird in

Kap. 3 ausführlicherbehandelt.Da für die Kühlung des Indium-Ions eine relativ

schwacheInterkombinationslinieverwendetwird, befindetsich das Experimentin

einemneuenParameterbereichfür die LaserkühlunggespeicherterTeilchen. Die

theoretischenGrundlagender Speicherungund Laserkühlungvon Ionen werden

im folgenden Kapitel dargelegt. Der experimentelleAufbau wird in Kapitel 4

beschrieben.Kapitel 5 enthältdie Experimentemit Puffergas-gekiihltengrößeren

Wolken von Indium-lonen,Kapitel 6 die mit einemeinzelnenlasergekühltenTori.
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2. Speicheruiig und Kühlung von Ionen

In diesemKapitel sollen die für das Verständnisder Experimentebenötigten
Ergebnisseder Theorie zur Speicherungvon Ionen in der Paul-Falle und zur

LaserkühlunggespeicherterTeilchenzusammengestelltwerden.

2.1. THEORIE DER PAUL -FALLE

Will man ein geladenesTeilchen in einemelektrischenFeld im Vakuum fest-
halten,und soll die Bewegungharmonischsein, so muß man auf ein Quadrupol-

potentialder Form

(r,z)=
r2 -2z2 r2=x2+y2 (2.1)

2r

zurückgreifen. Diesesist jedoch nicht in allen drei Raumrichtungenstabil; ist U
positiv, so wirkt es auf ein positiv geladenesTeilchen in radialer (r-) Richtung
bindend,in axialer (z-) Richtungjedoch abstoßend.DreidimensionaleStabilität
kannmannun dadurcherreichen,daßman U zeitabhängigmacht:

U = V0 + Uo cos^ut (2.2)

und so in jederRichtungein abwechselndanziehendesund abstoßendesPotential
erhält (für U0 > V0). Bei richtigerWahl der ParameterU0, Vo und 1 kannmanso
eine stabileSpeicherungerreichen.DiesesPrinzip bildet die Grundlageder Paul-

oder Radiofrequenz-Falle.5
DasPotential(2.1) wird erzeugtdurchdie Aquipotentialflächenr2 -2z2= +r.

Das positive Vorzeichenergibt eineneinschaligenRotationshyperboloid,gebildet
von einer Ringelektrodemit Innenradiusr0, und das negativeVorzeicheneinen
zweischaligenRotationshyperboloid,gebildet von zwei Endkappenmit dem Ab-
stand 2z0 = V'ro. Ein Schnitt durch die Elektrodenanordnungist in Bild 2

gezeigt.

Die Bewegungsgleichungeines Ions der Ladung e und Massem im Potential
(2.1) lautet in x-Richtung

m + e(Vo+Uo cosQt) -. =0 (2.3)
r0

7
































































































































































