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Kapitel 1

Einleitung und Motivation

Seit 1859 Bunsen und Kirchhoff die Spektralanalyse entwickelten, spielt diese
Technik eine entscheidende Rolle in den Naturwissenschaften. Mit ihr konn-
te Kirchhoff zum Beispiel die Fraunhofer’schen Linien im Sonnenspektrum
als Absorptionslinien verschiedener Elemente erkldren. Inzwischen kommt
die Spektralanalyse oder Spektroskopie in einem breiten Anwendungsbereich
zum FKinsatz, wobei ein breiter Spektralbereich dafiir ausgenutzt wird. Die
Astronomie zum Beispiel verwendet optische und Radio-Spektrometer in Te-
leskopen genauso wie Satelliten-gestiitzte Rontgen-Spektrometer um Sterne
zu charakterisieren bzw. Parameter wie deren Temperatur oder Zusammen-
setzung zu bestimmen.

In den 60er-Jahren fiihrte die Entwicklung des Lasers durch Schawlow und
Townes zu neuen experimentellen Méglichkeiten und eroffnete mit der Laser-
spektroskopie ein neues Mafl an Prézision und Empfindlichkeit. Verschiedene
Techniken zur Reduktion der Linienbreite der Laser und spektroskopische
Modulationstechniken erméglichten weitere Verbesserungen des Auflosungs-
vermogens und der Nachweisempfindlichkeit.

Eng mit den Fortschritten der Spektroskopie verkniipft, entwickelte sich
im 20. Jahrhundert die Quantenmechanik. Besonders die damals unverstande-
nen Eigenschaften des Lichts, wie zum Beispiel die Ultraviolett-Katastrophe
in der Schwarzkorperstrahlung oder der Photoeffekt bei Bestrahlung einer
metallischen Oberflache, gaben den Anstofl bzw. fithrten auf die Theorie der
Quanten. Seit der Einfiihrung des Lasers entwickelte sich ein neuer Zweig
dieses Gebietes, namlich die Quantenoptik, welche die Wechselwirkung zwi-
schen Licht und Materie untersucht. Mit der Entwicklung von Teilchenfallen
wurde es moglich, einzelne Atome zu fangen und von Stérungen der Um-
gebung zu isolieren. Somit konnten viele quantenmechanische Vorhersagen
oder physikalische Fundamentalkonstanten mittels spektroskopischer Prézi-
sionsmessungen iiberpriift werden.
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Die Prézision dieser Fallenexperimente konnte soweit gesteigert werden,
dass es moglich wurde, grundlegende Konzepte der Quanteninformationsver-
arbeitung experimentell demonstrieren zu kénnen. Ziel dieses Forschungsge-
biets ist die Realisierung eines Computers, der die Vorteile der Quantenlogik
gegeniiber der klassischen Logik niitzt. Tréger der Information sind Zwei-
Zustands-Systeme (sogenannte Quantenbits), welche nicht nur klassische Bits
beinhalten, sondern auch alle Uberlagerungen der beiden Zusténde |0) und
|1). Fiir bestimmte Problemstellungen, wie zum Beispiel der Faktorisierung
grosser Zahlen, wurden effiziente Algorithmen (z.B. Shor’s-Algorithmus) ge-
funden, die dem Quantencomputer riesige Vorteile gegeniiber klassischen
Computern vorhersagen.

An den Grundlagen eines solchen Computers wird in den lonenfallen-
experimenten unseres Labors geforscht. Dazu werden einige wenige Kalzium-
Ionen in einer elektrischen Falle (Paul-Falle) gespeichert und gekiihlt. Das
Potential ist so geformt, dass sich eine lineare Kette von Ionen bildet, wobei
die einzelne Tonen mit einem Laser gezielt manipuliert werden kénnen. Man
benutzt dann den Grundzustand und einen metastabilen Zustand jedes Ions
um die Quantenbits zu speichern. Fiir die Durchfithrung quantenlogischer
Gatteroperationen werden die Ionen iiber eine gemeinsame Bewegungsmode
im Fallenpotential miteinander gekoppelt.

In einem neuen Experiment soll das Quantenbit in zwei Grundzustédnden
(zwei Hyperfeinstruktur-Niveaus) der Ionen gespeichert werden, welche nicht
(bzw. nur sehr wenig) durch Magnetfeldfluktuationen gestort werden kénnen.
Dies ist nur mit einem Kalziumisotop moglich, denn das einzige stabile Iso-
top mit Hyperfeinaufspaltung ist “*C'a, welches im natiirlichen Kalzium nur
zu sehr geringem Anteil enthalten ist. Dies erschwert das Laden von lonen
in die Falle, welches durch Photoionisation von Kalziumatomen aus einem
Atomstrahl erreicht wird. Im neuen Experiment muss also isotopenselektiv
geladen werden konnen, was hohere Anforderungen an die Photoionisations-
laser stellt.

In der vorliegenden Arbeit wurde der Kalzium-Ubergang vom Grundzu-
stand in einen angeregten Zustand spektroskopisch untersucht und einer der
Photoionisationslaser auf diese Kalzium-Resonanz stabilisiert.

Dazu wird im Kapitel 2 zuerst allgemein auf das Element Kalzium einge-
gangen und danach werden die Spektren von Kalzium in neutraler und ioni-
sierter Form diskutiert. In Kapitel 3 werden die Grundlagen von Ionenfallen
angeschnitten, das Prinzip der Photoionisation erldutert und das verwendete
Lasersystem vorgestellt.

Anschliefend wird in Kapitel 4 die Konstruktion und Realisierung einer
Dampfzelle fiir Kalzium-Dampf beschrieben. Mithilfe dieser wurde der Kal-



ziumiibergang spektroskopisch untersucht. Dabei wurden auch verschiedene
Doppler-freie Techniken verwendet, welche alle auf der Sittigung des Uber-
gangs basieren (Sdttigungsspektroskopie). In Kombination mit Modulations-
techniken wurden Signale erzeugt, welche sich als Fehlersignal zur Stabilisie-
rung des Photoionisations-Lasers eignen. Dies wird in Kapitel 5 gemeinsam
mit der Realisierung der Regelung der Laserfrequenz auf die atomare Reso-
nanzfrequenz beschrieben.

Zum Abschlul werden in Kapitel 6 die Ergebnisse kurz zusammengefaflt.



Kapitel 2

Eigenschaften von Kalzium

2.1 Allgemeine physikalische und chemische
Eigenschaften

Kalzium ist ein metallisches Element, das in der Natur nur in Verbindung
mit anderen Elementen auftritt. Am héufigsten tritt Kalzium als Kalkstein
CaCO3 oder Gips CaSO,-2H50 in der Erdkruste auf. Kalzium tritt ebenfalls
als Bestandteil organischer Substanzen wie Laubblatter, Knochen, Zahnen
und Muscheln auf. Andere natiirlich vorkommende Verbindungen sind Kal-
ziumnitrat Ca(NOj),, -Chlorid CaCly, -Fluorid CaF;y und -Carbid CaCs.

Das pure metallische Kalzium wird durch Elektrolyse aus Kalziumfluo-
rid gewonnen. Es glanzt silber-metallisch und an der Luft bildet sich eine
weile Nitrid- bzw. Oxidschicht. Der Schmelzpunkt liegt bei ca. 842°C, der
Siedepunkt bei 1484°C [1].

Kalzium hat eine Kernladungszahl von 20, ist in der 2. Hauptgruppe der
Elemente zu finden und gehort daher zu den Erd-Alkalis. Die Konfiguration
im Grundzustand wird durch 15*25*2p°®35%3p%4s? (bzw. [Ar]4s?) beschrieben.

Das Isotop mit der Massenzahl 40 ist mit knapp 96.9% das héaufigste
Kalzium-Isotop. Fiinf der sechs stabilen Isotope haben gerade Nukleonen-
zahlen P und N und besitzen daher keinen Kernspin. 43Ca ist das einzige
stabile Isotop mit Kernspin. Alle stabilen und radioaktiven Isotope sind in
Tabelle 2.1 aufgelistet.
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Isotop | Masse (u) | Vorkommen (%) Zerfall Kernspin (h)
BCa | 35.005 3% (t12 = 0.05s)

36Ca 35.993 87 (0.1s)

5Ca | 36.986 B+ (0.173s) 3/2
BCa | 37.976 B+ (0.44s) 0
¥Ca | 38.971 3+ (0.861s) 3/2
10Ca 39.963 96.941(18) 0
1Ca | 40.962 EC (1.02 10%) 7/2
205 | 41.959 0.647(9) 0
BOa | 42.959 0.135(6) 7/2
HCa 43.956 2.086(12) 0
BCa | 44.956 5= (162.7d) 7/2
6Ca | 45.954 0.004(3) 0
Ca | 46.955 5~ (4.5364) 7/2
BCa | 47.953 0.187(4) 0
9Ca | 48.956 3~ (8.72m) 3/2
0 Ca 49.958 B~ (14.8) 0
51Ca | 50.962 5~ (10.5) 3/2
2Ca | 51.965 3~ (4.65)

BCa | 52.970 3= (0.09s)

Tabelle 2.1: Stabile und radioaktive Isotope von Kalzium [1]

2.2 Energieniveaus und Ubergiinge

2.2.1 Neutrales Kalzium %°Ca

Wie bereits erwdhnt, gehort Kalzium zur Gruppe der Erd-Alkalis und verhéalt
sich demnach Helium-ahnlich. Das Termschema (Grotrian-Diagramm) be-
steht aus zwei Teilen, dem Singulett- und dem Triplett-Teil. Dies resultiert
aus den zwei Einstellmoglichkeiten der beiden Elektronen-Spins in der dufler-
ten bzw. den nicht abschlossenen Schalen. Der Grundzustand des neutralen
Kalziums liegt im Singulett (Gesamtspin S = 0) und ist [Ar](4s)?, wobei die
beiden Spins aufgrund des Pauli-Prinzips antiparallel zueinander sein miissen
und sich somit der Gesamtspin S = 0 ergibt. Die Ionisationsenergie aus dem
Grundzustand liegt bei 6.11eV.

Stellen sich die beiden Elektronenspins parallel zueinander ein, so ergibt
sich das Triplett-Termschema in der rechten Spalte von Abbildung 2.1. Die
Niveaus mit Bahndrehimpulsquantenzahl L > 0 spalten in drei Linien auf,
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Singulett Triplett
I

Abbildung 2.1: Niederliegende Niveaus und Ubergénge in neutralen “°Ca [2]

welche den Einstellmoglichkeiten des Gesamtspins J = L 4 S entsprechen.
Der tiefstliegende Zustand im Triplett ist [Ar](4s)!(4p)’ mit einer Energie
von 4.22eV unter dem Energienullpunkt am Kontinuum. Dieser Zustand
zerfallt iiber einen Interkombinationsiibergang in den (Singulett-) Grund-
zustand mit einer mittleren Lebensdauer von 0.48ms (entspricht Linienbreite
' = 0.33kHz) bei einer Wellenléinge! von 657nm.

Einige fiir atom- und quantenoptische Anwendungen (“z.B. ultrakalte Kal-
zium-Atome in magneto-optischen Fallen [3]) wichtige Uberginge und Le-
bensdauern sind in Abbildung 2.1 angegeben.

In der vorliegenden Arbeit wird der Ubergang vom Grundzustand 4'S,
in den angeregten Zustand 4'P; genauer untersucht. Wie in Kapitel 3.2
genauer diskutiert wird, ist dieser Ubergang besonders interessant fiir die
Photoionisation von Kalzium. Die dazugehorige Wellenlénge liegt im blauen
Spektralbereich bei 422.673nm, was einer Photonen-Energie von 2.39eV ent-
spricht. Er besitzt eine Linienbreite von 34.7MHz und eine Lebensdauer des
angeregten Zustands von 4.6ns [2].
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3 Dse
3 D3/2

Abbildung 2.2: Energie-Niveaus im ionisierten Kalzium [4]

2.2.2 Einfach-ionisiertes Kalzium *°Cat

Liegt das Kalzium in ionisiertem Zustand vor, so verhélt es sich spektro-
skopisch wie ein neutrales Alkali-Atom. Es kann daher beschrieben werden
als wasserstoffihnliches System, dessen Kernladung ¢ = 20e durch die inne-
ren Schalen abgeschirmt wird und dessen Potential durch ein effektives Po-
tential angendhert werden kann. Das verbleibende Valenzelektron hélt sich
in diesem effektiven Potential [5] auf, das sich in Kernndhe dem Potenti-

al Voo = igzz% anndhert und in grofferem Abstand dem Coloumbpotential

Vo = 21 gleicht.
In Abbildung 2.2 sind alle wichtigen Niveaus in einfach ionisiertem Kalzi-
um dargestellt, welche in aktuellen Experimenten zur Quanteninformations-

verarbeitung in unserer Arbeitsgruppe [6,7] verwendet werden.

Der Grundzustand ist 42S;2 und liegt 11.9¢V unter dem Energienull-
punkt am Kontinuum. Die néchsthoheren Zustdnde sind die metastabilen
D-Zusténde 32Ds/5 und 32Dy 5, welche nur iiber einen Quadrupoliibergang
in den Grundzustand zerfallen kénnen und dadurch Lebensdauern von un-
gefdhr einer Sekunde besitzen. In Abschnitt 3.1 wird néher auf die Bedeutung
der Zustdnde aus Abbildung 2.2 fiir quantenoptische Experimente eingegan-
gen.

! Alle angegebenen Wellenléingen entsprechen den Wellenlingen an Luft.
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2.2.3 Isotopieverschiebung

Wie schon erwéhnt, gibt es mehrere stabile Kalzium-Isotope, deren Spek-
tren sich auf den ersten Blick zwar gleichen, bei genauerer Auflésung je-
doch Unterschiede zeigen. Die Anderung der Kernmasse hat dabei mehrere
Effekte auf die Elektronenverteilung in der Hiille. Zum einen wird durch
zusétzliche Neutronen im Kern die Ladungsverteilung der Protonen im Kern
verindert, was zu einem leicht verdnderten elektrischen Potential fiithrt. Eine
verdanderte Masse des Kerns verdndert auch die Mitbewegung des Kerns bei
der Bewegung der Elektronen um den Kern. Auflerdem haben verschiedene
Proton-Neutron Konfigurationen einen unterschiedlichen (Gesamt-)Kernspin
zur Folge, was sich in Form einer zusétzlichen Hyperfeinstrukturaufspaltung
der Energieniveaus niederschlagen kann.

Die Isotopieverschiebung, welche die Verschiebung der Resonanzfrequenz
verschiedener neutraler Kalzium-Isotope angibt, wurde in der Diplomarbeit
von Daniel Rotter [8] berechnet und mittels laserinduzierter Fluoreszenz-
Spektroskopie an einem Kalzium-Atom-Strahl gemessen. Diese Frequenzver-
schiebung setzt sich im Wesentlichen aus drei Teilen zusammen [2]:

oV = 0Uunms + OVsys + Oy s (2.1)

Die Verschiebung aufgrund der unterschiedlichen Masse (,,Normal Mass
Shift”) des Kerns ist im Kalzium, wie bei allen leichteren Atomen, domi-
nant (z.B.: zwischen Wasserstoff H und Deuterium 2H ergibt sich dvyyg &~
200GHz), und berechnet sich aus

My — M,
My M,

wobei 1y der Zentralfrequenz des Ubergangs, M; den Kernmassen der Isotope
und m, der Elektronenmasse, entspricht. Der zweite Term aus Gleichung (2.1)
(,,Specific Mass Shift”) beschreibt die verédnderte Wechselwirkung zwischen
Elektronen- und Kernimpuls und kann fiir diese Resonanz in Kalzium laut [9]
als Korrektur

5VNMS = Vg Me (22)

5VNMS

= —0.069 2.3
dVsms ( )

angendhert werden. Weiters kann der Volumeneffekt vy g (,,Volume Shift”)
vernachlissigt werden, denn die Verdnderung des Coulombfelds durch die
verdanderte Ladungsverteilung der Protonen ist nur bei Kernen mit grosser
Kernladungszahl bedeutend.

In Tabelle 2.2 sind die theoretischen Verschiebungen und die von verschie-
denen Gruppen gemessenen Werte angegeben [8,10,11]. In Abbildung 2.3 ist
das natiirliche Vorkommen der Isotope gegen die gemessenen Verschiebungen
(aus [11]) aufgetragen.
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Isotop | Theorie | Messung [8] | Messung [10] | Messung [11]?
20, | 428(28) | 406(20) 391.1(8) 303.5
BCa | 628(30) | 600(40) 611.0(10) | 629.8 (F=7/2)
556.5 (F=9/2)
679.9 (F=5/2)
U0y | 818(41) | 760(50) 770.8(8) 773.8
BCa | 1500(75) | 1600(100) | 1510.7(8) 1513

Tabelle 2.2: Verschiedene berechnete und gemessene Isotopie-Verschiebungen
der stabilen Kalzium-Isotope beziiglich Kalzium-40 (in MHz)

3 ;
Ca-40,
96.9%
25}
Ca-44,
2.09%
3 5
- 2r L Schwerpunkt
[0}
=
=
I
5 1.5
>
1]
[}
<
L
5 1 Ca-42,
k< 0.647%
[
031 Ca-43 Ca-48, -
0.135% Ca-46, 0.187%
(P 0.004% (F
0 L ! | | Q )
22.4 394 630 774 1160 1513

Frequenzverschiebung (MHz)

Abbildung 2.3: Frequenzverschiebung der verschiedenen Isotope beziiglich
Kalzium-40 (aus [11])
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5/2
40 MHz

4'p —_ j— 7/2

77 MHz
9/2

422.673nm

4'S, 7/2

Abbildung 2.4: Hyperfeinaufspaltung der Linie in neutralem #3Ca

2.2.4 Hyperfeinstruktur von *Ca

Kalzium-40 besitzt, weil es ein Element mit geraden Nukleonenzahlen P und
N ist, keinen Kernspin. Das einzige stabile Kalzium-Isotop mit Kernspin
ist ¥3Ca und hat den Kernspin I = 7/2. Aufgrund der Kopplung der Elek-
tronenspins mit dem Kernspin ergeben sich zusétzliche Aufspaltungen im
Spektrum (Hyperfeinaufspaltung). Fiir den Ubergang bei 423nm hat dies die
Konsequenz, dass die Linie im “*Ca in drei Komponenten aufspaltet. Da der
Grundzustand 4'Sj keinen Bahndrehimpuls hat (L = 0) und der Elektronen-
spin im Singulett S = 0 ist, gibt es keine Aufspaltung des Grundzustands.
Der angeregte Zustand 4! P; hat die Quantenzahlen S = 0 und L = 1 was ei-
nem Gesamtspin der Hiille von J = 1 entspricht. Koppelt er an den Kernspin
I =7/2 so ergibt dies drei verschiedene Einstellmoglichkeiten bzw. Gesamt-
spins ' = 5/2,7/2 und 9/2. Basierend auf den Messungen aus [10] wurde
in [8] die Aufspaltung bzw. die Verschiebung zu

AE5/2 = 63.2 MHz

AE7/2 = 21.9 MHz
AEQ/Q = —54.9 MHz

berechnet, was zu einem Termschema von Abbildung 2.4 fiihrt.

In Abbildung 2.5 sind alle wichtigen Energieniveaus und Ubergénge im
ionisierten *3Ca eingezeichnet, die fiir zukiinftige Experimente in unserer Ar-
beitsgruppe verwendet werden. Man erkennt die Aufspaltung der Niveaus aus
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Raman 395nm

1794.4

. -1395.6 !L 4 281/2

Abbildung 2.5: Hyperfeinstruktur in ionisiertem *3Ca mit den (in zukiinftigen
Experimenten) beteiligten Energieniveaus und Ubergéngen (Energieabstinde
in MHz)

Abbildung 2.2 in viele Unterzustéinde, die durch die unterschiedliche Kopp-
lung der Gesamt-Spins J der Elektronen-Hiille (Bahndrehimpuls L und Elek-
tronenspin S) mit dem Kernspin I = 7/2 zustande kommen. Zum Beispiel
spaltet der Grundzustand 425, /2 in zwei Zusténde auf, da der Elektronenspin
S = 1/2 zwei Einstellmoglichkeiten (kein Bahndrehimpuls fiir S-Zusténde)
relativ zum Feld des Kernspins hat. Fiir die beiden Niveaus ergeben sich
die Gesamtspins F' = 7/2 4+ 1/2 = 4 bzw. 7/2 — 1/2 = 3. Die Grole der
Aufspaltung 148t sich nach

_ g Byj[F(F+1)—I(I+1)—J(J+1)]

AFE
HFS T+ 1)

(2.4)

berechnen [5]. g; bezeichnet dabei den Kern-Landé-Faktor, px das Kern-
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magneton und Bj; das, durch die Elektronenhiille erzeugte, Magnetfeld am
Kern. Im Allgemeinen kénnen der g-Faktor und B nicht analytisch berechnet
werden und miissen entweder angendhert oder durch Messungen bestimmt
werden. Fiir den Grundzustand ergibt sich die Hyperfeinstrukturaufspaltung
zu Avgrs = 3.19GHz [12].

Anmerkung: Die Richtung der Verschiebung der einzelnen Hyperfein-
niveaus in den Abbildungen 2.4 und 2.5 ergibt sich aus dem negativen ma-
gnetischen Kernmoment von #3Ca.



Kapitel 3

Grundlagen zur
Photoionisation in Ionenfallen

3.1 Kalziumionen in Paul-Fallen

Eine Moglichkeit, Quanteninformation in Form von Quanten-Bits zu spei-
chern, zu manipulieren und quantenlogische Operationen auf einem oder
mehreren Qubits durchfithren zu kénnen, bietet die Ionenfallen-Technik. To-
nen konnen so iiber lange Zeitrdume gespeichert und fast komplett gegeniiber
Storungen von auflen isoliert werden. Dies wird erreicht durch Fangen von
Ionen in einer linearen Paul-Falle im Ultra-Hoch-Vakuum (UHV), was sicher-
stellt, dass Stofle mit Hintergrundgasen vernachlissigt werden kénnen. Im
folgenden soll ein Uberblick iiber die Ionenfallentechnologie in unserem La-
bor gegeben werden ohne dabei auf Details einzugehen, welche zum Beispiel
in den Dissertationen zu Experimenten mit der linearen *°Ca-Falle gefunden
werden konnen [13,14].

3.1.1 Die Lineare Paul-Falle

Lineare Ionenfallen basieren grundsitzlich auf Wolfgang Paul’s Idee eines
Massenfilters, welches aus einem zweidimensionalen Quadrupolpotential der

Form
22 —
S, (r)=U 3.1
r)=U"5, (31)

besteht. Fiir einen radialen Einschluss geladener Teilchen muss dieses Poten-
tial mit einer geeigneten Frequenz moduliert (bzw. rotiert) werden.

O(r,t) = Dy(r) cos(§2t) (3.2)

17
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Abbildung 3.1: Lineare Ionenfalle mit CCD-Bild der Fluoreszenz von drei
Ionen (aus [15])

Zusétzlich zu diesem radialen Einschluss muss, mittels zweier Endkappen, an
die eine Gleichspannung gelegt wird, ein axialer Einschluss erzeugt werden. In
Abbildung 3.1 ist die aktuelle lineare Paul-Falle abgebildet, wie sie momentan
in unseren Experimenten verwendet wird.

Durch Anlegen der Spannung U; = U cos {2t an ein Paar gegeniiberlie-
gender Klingen und das Erden des zweiten Elektrodenpaares, kann der ra-
diale Einschluss nach Gleichung (3.2) erzeugt werden. An die Endkappen
wird die Gleichspannung fiir den axialen Einschluss angelegt. Aufgrund der
nicht-idealen Geometrie der Fallenelektroden, welche notwendig ist um ma-
ximalen optischen Zugang zu haben, kann das Potential nur im Fallenzen-
trum als ideales Quadrupolfeld angendhert werden. Die Bewegungsgleichun-
gen F' = —e V& = M7 fiir ein einzelnes Ion im Zentrum der Falle ergeben
sich zu Mathieu-Gleichungen der Form

—d2$—|-(b—2 (21)x=0 (3.3)
T3 q cos(27)) x = :
d*y

— 4+ (b+2q cos(27)) y =0 (3.4)

dr?
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d?z
T t2z2=0 (3.5)
mit den Parametern 7 = %Qt, q= 1\42:2%2’ b= f;jg;;;’ Q) bezeichnet die Radio-
0

frequenz mit der Amplitude U und U,,, die Spannung an den Endkappen. Die
Masse des Ions ist M und die Parameter a bzw. L spielen als geometrische
Faktoren der Falle eine Rolle.

Aus dem statischen Feld in axialer Richtung, welches im Fallenzentrum
als harmonisches Potential beschrieben werden kann, folgt die harmonische

Bewegung in z-Richtung
b eal,
_ —Q _ cap ‘
w2 \/; 2mL? (36)

Aus den Bewegungsgleichungen folgt, dass die radiale Bewegung aus zwei
Komponenten besteht [16]. Die Sikularbewegung um das Fallenzentrum
und die, mit der Radiofrequenz €2 getriebene Mikrobewegung um die Bahn
der Sékularbewegung. Fiir kleine Parameter b, ¢ < 1 kann die Sédkularbewe-
gung als harmonisch angenéhert werden, was dazu fiihrt, dass das Potential
als harmonisches Quasi-Potential beschrieben werden kann und sich die Ra-
dialbewegung zu

Q /1
Wp =wp =wy = §q2—b (3.7)

ergibt.
Fiir den Betrieb der Falle ergeben sich aus obigen Uberlegungen folgende
typische Fallenparameter:

e Antriebsfrequenz €2 ~ 23MHz

e Radiofrequenzleistung P ~ 3W

e Endkappenspannung U, ~ 1000V

e Elektrodenabstidnde: 2rp = lmm (Klingen), L = 6mm (Endkappen)
Der Vorgang des Ladens der Falle mit Ionen wird in einem separaten

Kapitel 3.2 beschrieben.

3.1.2 Kontrolle des Quantenzustandes des Ions

Fiir die Durchfithrung kohérenter Operationen auf Qubits ist es notwendig,
dass langlebige Quantenzustéinde als Qubits verwendet werden. Im Falle von
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Kalzium eignen sich die metastabilen Zusténde 2Ds/5 und 2Dy, welche nur
iiber einen Quadrupoliibergang in den Grundzustand zerfallen konnen, was
zu den Lebensdauern von ca. 1s [17,18] fiihrt. Im neuen **Ca-Experiment wer-
den die zwei Hyperfeinniveaus des Grundzustandes (siche Abbildung 2.5) als
Qubit-Zustinde verwendet, was zu noch ldngeren Lebensdauern der Qubits
fithrt. Ein entscheidender Punkt, der fiir Kalzium spricht, sind die Wel-
lenléinge der beteiligten Ubergéinge, welche alle mit kommerziell erhiltlichen
Lasern erreichbar sind.

Die grofiten Anforderungen werden an den Laser bei 729nm (bzw. 732nm)
gestellt, welcher die Qubits prapariert und manipuliert. Seine Linienbreite
ist entscheidend fiir die Kohérenzzeit und liegt bei dem, in unserem Expe-
riment verwendeten, Titan-Saphir-Laser im Bereich von 100Hz, was durch
Frequenzstabilisierung auf einen optischen Resonator mittels Pound-Drever-
Hall-Technik [19] erreicht wird. Dies fithrt zu einer Kohérenzzeit von un-
gefahr zwei Millisekunden, in denen kohédrente Operationen, Gatter, usw.
durchgefiihrt werden konnen.

Die sogenannte ,,electron shelving”-Technik [20], bei welcher die Resonanz-
Fluoreszenz am Ubergang S1/2 — P12 gemessen wird, wird benutzt um das
Qubit auszulesen. Dazu wird ein resonanter Detektionslaser (frequenzverdop-
pelter Titan-Saphir-Laser) bei 397nm eingestrahlt, der Ionen vom Grundzu-
stand in den P-Zustand anregt. Dieses Niveau zerféllt innerhalb weniger Na-
nosekunden und die dabei entstehende Fluoreszenz wird gemessen. Ist das
Ion in einem metastabilen D-Zustand so sendet es keine Fluoreszenz aus,
da der P-Zustand nicht bevolkert wird. Es muss aber gleichzeitig verhindert
werden, dass das P-Niveau nicht in den metastabilen D3 /,-Zustand zerfllt,
da es dann auch keine Fluoreszenz mehr géabe. Dies wird durch den Riick-
pumplaser bei 866nm erreicht, welcher in unserem Labor, ein stabilisierter
Diodenlaser ist. Die Nachweisempfindlichkeit des ,,electron shelving” liegt bei
iiber 99%.

Mittels eines rotverstimmten Lasers bei 397nm, der von mehreren Seiten
eingestrahlt wird, werden die Ionen Doppler-gekiihlt [21].

Um auch die Vibrationsmoden des Fallenpotentials beniitzen zu kénnen,
werden die Ionen anschlieBend mittels des Lasers bei 729nm via Seiten-
bandkiihlung in den Grundzustand des harmonischen Fallenpotentials ge-
bracht. Die Effizienz der Seitenbandkiihlung muss durch zusitzliches Ein-
strahlen eines Diodenlasers bei 854nm erhoht werden. Der 729er Laser wird
dafiir um die Fallenfrequenz rotverstimmt, und die Ionen werden mittels
eines m-Pulses vom Zustand |S,n) in den elektronisch angeregten Zustand
|D,n — 1), mit der um eins kleineren Bewegungsmode, gebracht. Von dort
wird, mittels des 854er Lasers, die Population in den P3/p-Zustand gepumpt,
von wo er in den Grundzustand |S,n — 1) zerfillt. Dies wird solange gemacht
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bis man auch den Grundzustand der Bewegung |5, 0) erreicht hat [22].

Unterschiede im **Ca-Experiment Der gréfite Unterschied und Vor-
teil des Isotops 43 ist die Moglichkeit, das Quantenbit in zwei Grundzusténden
zu speichern, den Hyperfeinniveaus F' = 3 und F' = 4 des Grundzustandes
428, /2, wodurch die Lebensdauer bzw. die Kohérenzzeit des Qubits bedeu-
tend verldngert werden kann. Der Frequenzabstand der beiden Niveaus liegt
im Radiofrequenzbereich bei 3.19GHz. Im zukiinftigen Experiment wird mit-
tels eines stark blauverstimmten Raman-Lasers iiber ein , Hilfsniveau” nahe
42 P, 5 das Quantenbit priapariert und manipuliert [12]. Insbesondere werden
die Unterzustinde mit der magnetischen Quantenzahl m = 0 benutzt, da
diese nicht (bzw. nur schwach (quadratischer Zeeman-Effekt)) von dufleren
Magnetfeldern abhéngen, und somit nicht empfindlich gegeniiber Magnet-
feldfluktuationen sind.
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3.2 Prinzip der Photoionisation

Das Laden der Falle wird durch Ionisation von Atomen aus einem Atomstrahl
erzielt. Dieser wird durch einen Kalzium-Ofen erzeugt, der im wesentlichen
aus einem Stahlrohrchen, einem Stahldraht und einem Tantalfihnchen be-
steht. Im Rohrchen ist Kalzium-Granulat, welches bei Erhitzung Kalzium-
dampf bildet. Dieser wird mittels der Geometrie der Rohrchens und einer
Blende zu einem Atomstrahl fokussiert und auf das Fallenzentrum gerich-
tet. Das Aufheizen erfolgt durch Anlegen einer Spannung zwischen Rohrchen
und Draht, welche iiber das Tantalfihnchen verbunden sind. Der Strom (in
der GroBenordnung von einigen Ampere) heizt das gefiillte Stahlrohrchen auf
300-500°C und produziert den Atomstrahl. Im Fallenzentrum wird dieser mit
den Photoionisationslasern gekreuzt und es werden Ionen erzeugt.

Friither wurde die Ionisation mittels Elektronenstéfien gemacht, was aber
einige Nachteil mit sich bringt, weshalb die Methode durch die Photoionisation
abgelost wurde. Folgende Probleme traten bei Elektronenstoffionisation auf:

e Der Elektronenstrahl kann, genauso wie der Atomstrahl, nicht ideal
kollimiert werden. Das hat zur Folge, dass sich Elektronen auf Tei-
len der Falle (Keramikhalterung) niederschlagen und das Fallenpoten-
tial verdndern. Dies muss durch Kompensationsfelder korrigiert wer-
den, welche jedes Mal nach dem Laden angepafit werden mufiten, da
die zusétzlichen Streufelder sich &ndern koénnen. Die Verwendung von
Photoionisation verhindert diese Anlagerungen von Ladungen, da kein
Elektronenstrahl benotigt wird.

e Genauso wie Elektronen koénnen sich auch Ca-Atome anlagern, was
auch bei Verwendung der Photoionisation nicht komplett verhindert
werden kann. Da die Laderate bei Photoionisation ungefahr vier bis
fiinf Groflenordnungen hoher ist als bei Elektronenstofiionisation, kann
der Atomstrahl jedoch um diesen Faktor reduziert werden.

e Ein Elektronenstrahl hat immer eine breite Geschwindigkeits- bzw.
Energieverteilung. Im Gegensatz dazu hat ein Laser eine sehr schmal-
bandige Anregung und kann so gezielt verschiedene Isotope von Kalzi-
um anregen und ionisieren.

Ein Vergleich bzw. eine quantitative Analyse dieser Ladeeffizienzen und La-
deraten sind in der Arbeit von Daniel Rotter [8] zu finden.

Das Prinzip der Photoionisation Eine direkte Photoionisation vom
Grundzustand ins Kontinuum wiirde eine Wellenlénge von weniger als 202nm
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benotigen. Solche UV-Wellenlédngen sind nur mit aufwendigen Lasers zu er-
reichen und eine direkte Ionisation hat zudem den Nachteil, dass sie nicht iso-
topenselektiv ist, da ins Kontinuum angeregt wird. Eine andere Mdoglichkeit
ist die Verwendung eines Laser bei 272nm, wobei die lonisation in mehreren
Schritten gemacht wird [23]:

e Anregung 4s'Sy — 5p' Py (272nm) (siehe Abbildung 2.1)
e Zerfall 5p' P, — 3d' Dy (672nm)

e Tonisation 3d! D,—Kontinuum (272nm).

Auch in unserem Experiment wird die Photoionisation in mehreren Stufen
gemacht, wobei allerdings keine Farbstofflaser im ultravioletten Spektralbe-
reich verwendet werden [24].

e Der erste Schritt ist die Anregung vom Grundzustand 4s'Sj in das Ni-
veau 5p' Py (siehe Abbildung 2.1). Dieser Ubergang hat eine Linienbrei-
te von 34.7MHz, was mit einer Lebensdauer von 4.6ns korrespondiert.
Da die Isotopieverschiebungen nach Abschnitt 2.2.3 grofler als diese
Linienbreite ist, kann durch Anpassung der Laserfrequenz auf einen
Ubergang eines anderen Kalziumisotops, dieses bevorzugt geladen wer-
den kann, was im folgenden Abschnitt genauer betrachtet wird.

e Danach erfolgt die Anregung mit einem Laser bei ungefahr 389nm.
Dieser Schritt bringt das Elektron vom 5!P;-Zustand ins Kontinuum
und vollendet somit die Ionisation.

3.2.1 Photoionisation von *3Ca

Mittels eines schmalbandigen Lasers konnen verschiedene Isotope von Kal-
zium geladen werden. Die Frequenz des Lasers wird dabei um die bekannte
Isotopieverschiebung des Isotops von der “°Ca-Resonanz verstimmt. Im Fall
von *3Ca sind dies ca. 615MHz. Im einfachsten Modell wird jedem Isotop
eine Lorentzkurve zugeordnet, dessen Amplitude der Hiaufigkeit des Isotops
entspricht. Die einzelnen Resonanzen werden dann gemé&fl ihrer Verschie-
bung zueinander iiberlagert!. In Abbildung 3.2 (links) ist die so berechnete
Absorptionskurve, unter Annahme dass die natiirliche Linienbreite aufgelost
werden kann, dargestellt. Die Hyperfeinstruktur des **Ca-Ubergangs wurde
in Abbildung 3.2 vernachlissigt?.

Tsotopieverschiebungen aus [10] und natiirliche Isotopenverteilung aus [1]

2Dies konnte experimentell durch optisches Pumpen mit o*- bzw. 0 ~-Strahlen in einen
speziellen Hyperfeinzustand erreicht werden, wodurch nur einer der drei Ubergiinge getrie-
ben wiirde.
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Man erkennt, dass selbst wenn die **Ca-Resonanz exakt getroffen wird,
immer noch ein nicht unwesentlicher Anteil an 4°Ca angeregt, bzw. ionisiert
wird. Das Verhéltnis von *3Ca zu *°Ca ist im Idealfall also 1.7 : 1.

Im Experiment wird ein Atomstrahl verwendet, der senkrecht zum Photo-
ionisationslaser gerichtet ist. Die Divergenz dieses Strahl bringt eine Verbrei-
terung der Linie aufgrund der Geschwindigkeitskomponente in Richtung des
Lasers, was eine Dopplerverbreiterung zur Folge hat3. In diesem Fall ver-
schlechtert sich die Ladeeffizienz von **Ca, wie in Abbildung 3.2 (rechts) ge-
zeigt ist. Das Verhiltnis dndert sich bei einer realistischen Linienbreite* von
80MHz zu 1 : 1.9 und es wird somit wesentlich mehr “°Ca als **Ca ionisiert.
Genauere numerische Simulationen zur Isotopenselektivitét [25] unterschei-
den sich nur geringfiigig von den Werten dieses einfachen Modells.

Die Lade-Effizienz von **Ca wird in unserem Experiment durch Verwen-
dung von mit **Ca angereichertem Kalzium verbessert. Das Isotopenverhiilt-
nis entspricht nicht mehr dem natiirlichen, sondern die Zusammensetzung
ergibt sich zu 81.1% #3Ca, 12.8% %°Ca und 5.4% %*Ca. Abbildung 3.3 zeigt
die Verhéltnisse im angereicherten Kalzium, woraus sich ergibt, dass selbst
bei einer Linienbreite von I' = 8OMHz “*Ca noch 255 mal wahrscheinlicher
geladen wird als das zweithdufigste Isotop **Ca.

In diesem Experiment sind zwei Kalziumofen zur Erzeugung von Atom-
strahlen auf das Fallenzentrum gerichtet, von denen einer mit angereicher-
tem, der andere mit ,,normalem” metallischen Kalzium gefiillt ist. Dies stellt
sicher, dass sowohl %°Ca als auch #3Ca effizient und deterministisch geladen
werden kann.

3Bei nicht idealer Justage (Winkel zwischen Atomstrahl und Laser # 90°) kann auch
eine Verschiebung der Resonanzfrequenzen aufgrund des Dopplereffekts zustande kommen
(Tonisation von bewegten Atome).

4Durch die inhomogene Verbreiterung aufgrund des Dopplereffekts ergiiben sich Voigt-
Profile. Der Einfachheit halber wurde aber mit Lorentzkurven gerechnet.
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3.3 Diodenlasersystem zur Photoionisation

Im folgenden Abschnitt soll das bestehende Lasersystem vorgestellt werden,
und die wichtigsten Einstellungsmoglichkeiten erklaren, die fiir die Experi-
mente in den folgenden Kapiteln gebraucht werden.

3.3.1 Blaue Laserdioden

Der Wellenléngenbereich im Blauen bzw. im nahen Ultraviolett war bis vor
kurzer Zeit nur mit aufwendigen Lasersystemen (Farbstofflaser (z.B. Stilbe-
ne), Halbleiterlaser z.B.: Zn;_,Cd,S, SiC) oder frequenzverdoppelten La-
sern (z.B.: Titan:Saphir-Festkorperlaser, Diodenlaser) erreichbar. Erst in den
letzten 15 Jahren wurde intensive Forschung und Entwicklung im Bereich
blauer Laserdioden unternommen. Dies geschah nicht zuletzt aufgrund der
steigenden Nachfrage nach grofleren optischen Speichermedien. Eine Vervier-
fachung der Informationsdichte auf einer CD (Compact Disc) bzw. einer DVD
(Digital Versatile Disc) konnte allein durch Benutzung von blauem Licht
anstelle der iiblichen roten Laserdioden gewonnen werden. Laut Rayleigh-
Kriterium

A
Sinth = —

d

konnen kiirzere Wellenldngen A stérker fokussiert werden, da Beugung erst
bei viel kleineren Skalen d eine limitierende Rolle spielt. In Standard DVD-
ROM-Laufwerken werden ,,rote” Diodenlaser mit A = 650nm bzw. 635nm
verwendet, welche Datenpits mit einem Spurabstand von 0.74um auf dem
Datentréger lesen konnen [26]. Bei den neuen ,,Blu-ray”-Laufwerken werden
,,blau-violette” Laserdioden bei A = 405nm verwendet [27,28]. Dies fiihrt zu-
sammen mit anderen technologischen Verbesserungen (z.B. Linsen mit grofie-
rer numerischer Apertur, etc.) zu einer Speicherkapazitit von 27GB pro Da-
tentrager und Layer, wobei der Spurabstand auf 0.32um reduziert werden
konnte.

Die herkémmlichen Laserdioden basieren zumeist auf GaAlAs (Gallium-
Aluminium-Arsenid), was sich aber aufgrund des zu kleinen Energieabstands
der Bénder nicht zur Emission von blauem Licht eignet. Erst 1995 wurden
von Nichia® die ersten blauen Laserdioden auf Basis von GaN (Gallium-
Nitrid) entwickelt. Entscheidene Vorteile von GaN gegeniiber anderen Halb-
leitern (z.B. SiC, ZnSe) sind der direkte Ubergang in der Bandstruktur, die
Moglichkeit der Kristallzucht auf Saphir-Substrat (mit Ubergangsschichten
zur Anpassung der verschiedenen Gitterkonstanten zwischen GaN und Sa-

5Nichia Chemical Industries Ltd., JAPAN
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phir) und spezielle Methoden der Kristallzucht (TF-MOCVD®) bzw. Dotie-
rung. Inzwischen sind schon Laserdioden bei vielen Wellenléngen im blauen
bzw. nahen ultravioletten Bereich kommerziell erhéltlich, welche auch den
industriellen Mafstdben beziiglich Haltbarkeit und Leistung gerecht werden.

Zwei dieser GaN-Laserdioden wurden fiir diese Arbeit verwendet. Die ei-
ne mit einer Ausgangsleistung (freilaufend) von bis zu ca. 30mW und einer
Wellenldnge von 422.3nm@25°C, die andere bei ungefahr 375nm mit bis zu
10mW. Beide sind in ein Diodenlasersystem von Toptica Photonics” einge-
baut, auf welches im néchsten Abschnitt eingegangen werden soll.

3.3.2 Toptica Diodenlasersystem DL100

Toptica bietet eine modulares 19”-Diodenlasersystem mit der Bezeichnung
DL100 an, welches in unserem Fall aus zwei Lasercontrollern (Current Con-
trol DCC110), zwei Temperaturcontrollern (DTC110) und einem zusétzlichen
Hochspannungsverstéarker (SC110) fir die Kontrolle des Riickkoppelgitters
besteht. Das gesamte System verfiigt iiber ein gemeinsames Display an dem
alle gewiinschten Einstellungen angezeigt werden. Eine Platine, die die einzel-
nen Module verbindet, sendet Informationen an die zentrale Einheit, sorgt fiir
die Spannungsversorgung und ermoglicht die Kommunikation untereinander
(z.B. ,,Feed Forward”® (siehe 3.3.2 SC110)). Im Folgenden werden einige Ei-
genschaften bzw. Moglichkeiten der einzelnen Komponenten erldutert, welche
fiir die Benutzung und Stabilisierung auf ein spektroskopisches Fehlersignal
wichtig sind.

Diode Current Control 110: Die Lasercontroller liefern den stabilisier-
ten Strom fiir die Laserdioden. Der Strom kann dabei iiber ein Potentiometer
(,,current/power”) eingestellt werden. Die verwendete Diode bei 423nm wird
typischerweise mit ca. 46mA? betrieben. Uber einen BNC-Eingang (,,mod.
inp.”) ist es moglich, den Strom mit bis zu 15kHz zu modulieren. Die Emp-
findlichkeit des Eingangs ist 1V fiir eine Modulation von 10mA. In unserer
Anwendung, der Spektroskopie (siehe Kapitel 4.3.4) bzw. der Erzeugung des
Fehlersignals (siehe Kapitel 5.1.2)), wird mit 4 — 12mV also 0.04 — 0.12mA
und 15kHz moduliert.

5Two-Flow Metalorganic Chemical Vapor Deposition System for GaN-Growth

"Toptica Photonics AG, DEUTSCHLAND

8Synchrone Variation des Diodenstroms bei Verdrehen des Gitters, was Modenspriinge
unterdriickt.

9Maximalstrom ist auf 50mA eingestellt
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Diode Temperature Control 110: Fiir spektroskopische Anwendungen
reicht ein stabiler Diodenstrom nicht aus, um die Wellenlédnge konstant zu
halten. Aus diesem Grund wird iiber ein Peltier-Element die Temperatur der
Laserdioden bzw. der Halterung konstant gehalten und kontrolliert. Typi-
scherweise werden diese Dioden bei 20°C bis 25°C betrieben, was wiederum
iiber ein Potentiometer (,,temperature”) eingestellt werden kann. Da die Wel-
lenléngen der Laserdioden stark temperaturabhéngig sind, ist die Verdnde-
rung der Temperatur eine Moglichkeit der groben Wellenldngeneinstellung.
Dies ist auch die einzige Anwendung dieses Moduls, denn wenn die Tempera-
tur (in Kombination mit dem Strom) einmal eingestellt ist, sollte sich diese
Einstellung nicht mehr &ndern. Einzig zum Unterbinden von Modenspriingen
innerhalb des interessanten Bereichs um die Absorption von Kalzium wird
eine Verdnderung manchmal notwendig.

Scan Control 110: Das Modul SC110 ist im wesentlichen ein Hochspan-
nungsverstiarker (0 — 150V) mit integriertem Frequenzgenerator. Die Hoch-
spannung wird an den Gitterpiezo im Laserkopf gelegt und kontrolliert den
Winkel des Gitters zur Laserdiode und somit die riickgekoppelte Wellenlénge
(sieche Abschnitt 3.3.3). Intern ist der Verstérker so gebaut, dass mehrere Nie-
derspannungssignale (Offset, Scan, Extern) addiert werden und anschlies-
send gemeinsam 30-fach verstirkt werden. Die Spannung kann am Offset-
Potentiometer (,,offset adjust”) manuell eingestellt werden. Uber ein zusétz-
liches Modul, dem DCB100 (Computer Analog Interface), kann zu dieser
Hochspannung iiber einen Rechner eine externe Spannung addiert werden.
Zur Offset-Spannung wird auch die Dreieckspannung des Frequenzgenerators
addiert, dessen Frequenz iiber den Drehschalter (,,range freq.” 0.3Hz—10kHz)
und die Schraube (,,freq.”) und dessen Amplitude tiber das Potentiometer
(,,amplitude”) gesteuert wird. Die Feed-Forward-Funktion, die den Dioden-
strom synchron zur angelegten Spannung variiert, kann iiber die Schraube
(,,feed forward”) optimiert werden.

Das Zusammenspiel dieser Komponenten und die robuste Halterung der
Laserdiode erleichtern die Handhabung im Vergleich zu anderen Lasersyste-
men. Denn wenn Temperatur und Diodenstrom optimal eingestellt sind, 1duft
der Laser nach einer kurzen ,,Einschalt-” bzw. ,,Aufwarmphase” meist direkt
wieder auf der richtigen Wellenléange bzw. richtigen Mode. Dies ist in anderen
Laserkonstruktionen oft ein Problem, da zum Teil nach jeder Inbetriebnah-
me die Riickkoppelung am Gitter optimiert und der Laser iiber Strom- und
Temperatursteuerung auf Resonanz gebracht werden muss.

Ein Bild des DC100-Racks ist im Anhang B zu finden (Abbildung B.1).
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3.3.3 Optische Riickkopplung zur Wellenlingenselek-
tion

Laserdiode  Kollimator \

Gitter

Piezo

Abbildung 3.4: Gitterriickkopplung nach Littrow

Aufgrund der Anforderungen fiir 2-Stufen-Photoionisation geniigt es nicht
den Laser bei 423nm freilaufend zu betreiben. Der verwendete Diodenlaser
ist darum in Littrow-Konfiguration (sieche Abbildung 3.4) aufgebaut, was
die typische Linienbreite von Diodenlasern von bis zu 100MHz stark verrin-
gert und ein modensprungfreies Verstimmen der Laserfrequenz erméglicht.
Dabei wird ein Teil des emittierten Lichts in die Laserdiode zuriickreflektiert
(Extended Cavity Design [29], [30]), was die Dynamik des Lasers deutlich
beeinflufit. Im Littrow-Aufbau wird die erste Beugungsordnung eines Gitters
in sich zuriickreflektiert (ca. 15-40% der Leistung), was die Kontrolle der
riickgekoppelten Wellenlénge nach

A = 2d sin 8 (3.8)

iiber den Gitterwinkel ermoglicht. Der Winkel g bezeichnet dabei dem Aus-
fallswinkel der ersten Beugungsordnung (entspricht bei Littrow dem Ein-
fallswinkel) beziiglich der Gitternormalen und d = 0.333 - 10~%m ist die Git-
terkonstante!?. Die Nettoverstirkung in der Diode wird dadurch vergréfiert,
was zu einer Bevorzugung dieser Wellenldnge fiithrt und den Laser auf diese
Wellenlédnge ,,zwingt”.

0Gitterfurchen laut Hersteller: é = 3000Linien/mm
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Abbildung 3.5: Reflektierte Intensitéit bei verschiedener Anzahl von beleuch-
teten Gitterfurchen N in Abhéngigkeit der Phasendifferenz ¢

Hinzu kommt, dass viele Gitterfurchen beleuchtet werden, und das Linien-
profil sich aus der Uberlagerung, der von den einzelnen Furchen reflektierten
Wellen, ergibt. Es ergibt sich nach [31] eine sehr schmalbandige Riickreflexion
zu (siche Abbildung 3.5):

sin?(N¢/2)
sin?(¢/2)

N entspricht dabei der Anzahl der beleuchteten Gitterlinien und ¢ dem Pha-
senunterschied der einzelnen Teilwellen. Im Idealfall fiir sehr kleine Gitter-
konstanten und vielen beleuchteten Furchen (typischerweise N = 10* — 10°)
ist man begrenzt durch die Beugung A = A/Nd an einer Apertur der Grofle
des Gitters Nd.

Das schmale Dispersionsprofil des Gitters ermoglicht somit die Selekti-
on der Wellenldnge durch Verdrehen des Gitters (sieche Abbildung 3.6), ver-
hindert Modenspriinge durch den gréfleren freien Spektralbereich vpgr =
¢/(2Legtendea) und reduziert die Emissions-Linienbreite typischerweise um den
Faktor 100-1000.

Bei 422.673nm ergibt sich aus Gleichung (3.8) ein Gitterwinkel von g =
22.59°. Durch die Riickkopplung wird der Schwellenstrom der Diode von

Loy (3.9)
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Abbildung 3.6: Modensprungfreie Frequenz-Verstimmung durch Variation
der Spannung des Gitterpiezos. Die vier Mefipunkte (blaue Punkte) entspre-
chen den Spannungswerten, deren Abstand jeweils genau 1.5GHz ist (Kali-
briert durch die Moden eines externen Resonators.)

It = 50mA™ auf Iy, = 41mA gesenkt und die Leistung bei 422, 7Tnm bei
maximalem Strom [j e, = 50mA und 25°C wird laut Hersteller auf 18mW
beziffert. Die Wellenlénge 148t sich {iber knapp 10GHz modensprungfrei ver-
stimmen, wenn auch die Feedforward-Funktion benutzt wird. Eine Verstim-
mung von 10GHz wird durch Verdnderung des Gitterwinkels um Ag = 1.15"
erreicht, was einer Spannungsénderung am Piezo von AU = 15.7V entspricht.
Der grofite Nachteil des Littrow-Aufbaus ist, dass der Abstrahlwinkel sich
andert, wenn das Gitter verdreht wird. Die Richtung des Ausgangsstrahls
ist also abhéngig von der Wellenldnge, was aber in dieser Anwendung kein
Problem darstellt, da immer mit A\ = 422.673nm gearbeitet wird, bzw. bei
Frequenzscans (Spektroskopie) die Amplitude nur so gering ist, dass diese
Richtungsinderung keine beeintrichtigende Auswirkungen hat'2.

Hndizes: fr...free running (freilaufend), th...threshold (Schwelle), fb...feedback (Riick-

kopplung)
12Dje Strahlabweichung auf einer Linge von 10m ergibt sich bei einem typischen Scan
itber 10GHz zu Az < 0.1lmm.



Kapitel 4

Spektroskopie an Kalzium

4.1 Dampfzelle fiir Kalziumspektroskopie

Als Grundvoraussetzung fiir die Stabilisierung eines Lasers auf eine atomare
Referenz ist es zuallererst erforderlich, ein spektroskopisches Signal zu be-
obachten, das die atomare Ubergangsfrequenz (Referenz) moglichst genau
detektiert. Im Folgenden werden die experimentelle Realisierung einer Ab-
sorptionszelle dokumentiert und verschiedene Arten der Spektroskopie am
Kalzium-Ubergang 4s 'Sy, — 4p 'P; beschrieben. Insbesondere wird dabei
auf Doppler-freie Methoden eingegangen, die sich auch zur Erzeugung eines
Fehlersignals zur Stabilisierung des Lasers eignen.

4.1.1 Anforderungen und Schwierigkeiten

Abschitzung der bendétigten Temperatur Der Absorptionskoef-
fizient auf Resonanz l&Bt sich klassisch aus der Streuung an einem Oszil-
lator [32] zu

33 14 2
oo = o(wp) = o = 8.53-10"" m (4.1)
abschétzen (Ao = 423nm). Dies gilt nur fiir ruhende Atome, weshalb man
den Querschnitt fiir heifie Gase (Dopplerverbreiterung, siehe Abschnitt 4.2)
mittels eines Korrekturfaktors annahern muss. Dieser bestimmt sich aus dem
Verhiltnis von natiirlicher zu Doppler-verbreiterter Linienbreite Av,,,; bzw.
Avgep und es ergibt sich

AVnozt

=1.24-107% m? 4.2
Aydop o ( )

g =20g-

Anmerkung: Die Dopplerbreite hiangt wiederum von der Temperatur ab wel-
che mit Hilfe dieser Rechnung ja bestimmt werden soll. Darum wurde eine

32
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Abbildung 4.1: Dampfdruckkurve von Kalzium

Temperatur (300°C) abgeschétzt, wie sie sich in vergleichbaren Experimen-
ten' ergab und daraus die GréBenordnung der Dopplerbreite zu Avg,, =~
2.4GHz ermittelt.

Um verldflliche Messungen machen zu kénnen, muss die transmittierte
Leistung I; durch Absorption in der Zelle deutlich meflbar abgeschwicht
werden. Fiir diese Rechnung wurde das Verhéltnis von transmittierter zu
einfallender Leistung auf f—é = % angesetzt. Nach dem linearen Absorptions-
gesetz (Lambert-Beer’s Gesetz) gilt

I =1Iye ™ (4.3)

Daraus ergibt sich die benétigte Teilchendichte, um die gewiinschte Absorp-
tion zu erreichen, zu ungefahr

n 1016 m—3

(Absorptionsweg z = 10cm). Unter der Annahme, dafi das ideale Gasgesetz
anwendbar ist, gilt

= nkpT (4.4)

1Ssttigungsspektroskopie zur Laserstabilisierung im Lithium-Experiment der Arbeits-
gruppe von Prof. R. Grimm, Universitdt Innsbruck
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Mit der Dampfdruckkurve (aus [1])
log(p) = 15.133 — 9517 - T~' — 1.403 - log T (4.5)

von Kalzium (siehe Abbildung 4.1, [1,33]) kann nun aus der Teilchendichte n
der benétigte Dampfdruck bzw. die Temperatur berechnet werden. Bei einem
Absorptionsweg von z = 10cm ergeben sich folgende Werte:

p~ 107 Pa

bei einer Temperatur von
T =~ 340 °C

Schwierigkeiten ergeben sich unter anderem aus dem chemischen Verhal-
ten von Kalzium: Kalzium oxidiert an Luft zu CaO und CaN, auflerdem
verhélt es sich als Getter fiir andere Bestandteile der Luft und es schligt
sich auf Oberflachen nieder. Dies ist besonders storend wenn dabei optische
Fenster bedampft werden, wobei diese mit der Zeit zu metallischen Spiegeln
werden. Dies muss bei der Spektroskopie-Zelle natiirlich verhindert werden.
Eine interessante Variante, dies zu umgehen, wurde von Huang et al. [34]
an der National University Chiao Tung in Taiwan entwickelt. Sie nutzen so
bedampfte Flachen als metallische Spiegel zur optischen Strahlfithrung.

Es ergeben sich also folgende Anforderungen:

e Das Kalzium muss auf mindestens 350-450°C geheizt werden kénnen
um einen ausreichenden Dampfdruck (107 — 1075Pa) zu erzielen.

e Bei den erwarteten optischen Dichten sollten mindestens 10-20 Zenti-
meter Absorptionsweg zu Verfiigung stehen.

e Die Fenster miissen vor Bedampfen der Spiegel geschiitzt werden

e Um Verunreinigungen, Stof3- bzw. Druckverbreiterung und die Oxidati-
on des Kalziums zu verhindern, muss die Zelle evakuiert werden, darum
muss ein Ventil vorhanden sein.

4.1.2 Konstruktion der Kalziumdampfzelle

Das Grundprinzip der Dampfzelle ist in Abbildung 4.2 dargestellt. Ein Stahl-
roht (Tipnen = 8mm) ist mit einem Heizleiter? umwickelt, an dessen Enden

2Thermocoax SEI20/200, siche auch Anhang A.1



4.1. DAMPFZELLE FUR KALZIUMSPEKTROSKOPIE 35

Abbildung 4.2: Dampfzelle mit Heizleiter

Vakuumflanschen geschweifit sind. Darauf sind Standard-CF16-Fenster mon-
tiert. Die Lange des Rohres von ca. 50cm stellt sicher, dafl Kalziumdampf, der
nur im zentralen (geheizten) Bereich entsteht, sich auf der Innenseite des kal-
ten Bereichs® des Rohres niederschliigt und nicht auf den Fenstern. Der Innen-
raum wird mit einer Vakuumpumpe auf einen Druck von ca. 10 *mbar?* eva-
kuiert, um St68e der Atome zu minimieren (Druckverbreiterung). Als Tempe-
ratursensoren sind Thermoelemente® auf dem Heizleiter befestigt, wobei die
gemessene Temperatur nur mit der Innenraumtemperatur iibereinstimmt,
wenn sich der Heizleiter und der zentrale Bereich des Stahlrohres im ther-
mischen Gleichgewicht befinden. Der geheizte Bereich der Apparatur ist mit
Glasfasermatten isoliert und in einem Aluminium-Gehéuse verpackt (siehe
Abbildung A.2 in Anhang A.1). Dieses dient nicht nur als Hitzeabschirmung,
sondern minimiert auch die Geruchsbelastung durch Dampfe, die durch das
Heizen von Verunreinigungen in der Isolierung entstehen. Detailliertere Kon-
struktionspldne und alle Informationen zu den verwendeten Komponenten
sind im Anhang A.1 zu finden.

4.1.3 Temperaturstabilitit und Heizvorgang

Zum Heizen wird, wie erwdhnt, ein Heizleiter verwendet. Dieser hat einen
Widerstand von Rasec = 6.73€2, welcher sich mit zunehmender Temperatur
vergroflert. Bei 400°C hat sich der Widerstand um AR = 0.292 auf Rygpec =
6.94Q gedndert (Abbildung 4.3). Die Temperatur schwankt bei konstanter
Heizleistung nur sehr wenig, Abbildung 4.4 zeigt eine Langzeitmessung aus
der die Standardabweichung

3Die duBeren 15cm des Stahlrohr haben Raumtemperatur
4gemessen am Ventil
5Typ L, siehe auch Anhang A.1
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Abbildung 4.3: Typisches Aufheizverhalten (die Thermospannungen liegen
im Bereich 0 - 25mV, was zu dem sehr verrauschten Signal fiihrt)
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Abbildung 4.4: Temperaturstabilitit der Dampfzelle (ohne Aluminium-
gehause)
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N
1 _ . _
ORMS = \| ;:1 (T; —T)? =2.71°C = 0.59%T (4.6)
berechnet wurde.

4.1.4 Absorptionsmessungen auf Resonanz

In Abbildung 4.5 ist die Transmission eines resonanten Lasers (423.673nm)
durch die Zelle bei verschiedenen Temperaturen aufgetragen. Man erkennt,
daf} oberhalb von circa 450°C praktisch die gesamte Laserleistung absorbiert
wird. Unterhalb von 350°C hingegen ist zu wenig Dampf in der Zelle, um
die Leistung wesentlich abzuschwéchen. In der kleinen Grafik in Abbildung
4.5 ist der Heizstrom aufgetragen, der benotigt wurde, um im thermischen
Gleichgewicht die jeweilige Temperatur zu erreichen.

Es muss erwihnt werden, daf§ sich diese Absorptionskurve in verschiede-
nen Messungen unterschiedlich préasentiert hat. Der Wendepunkt der Kurve
(in Abbildung 4.5 bei etwa 405°C) hat sich bei spéteren Messungen nach
einer Neubefiillung mit Kalzium auf ca. 350°C verschoben (vergleiche z.B.
Abbildung 4.7)! Dies ist hauptséchlich darauf zuriickzufiihren, daf in dieser
Messung (Abbildung 4.5) die Vakuumpumpe eingeschaltet war, und sténdig
Kalzium-Dampf absaugte. Dadurch mufite mehr Dampf erzeugt, also stéarker
geheizt, werden. Kleinere Verschiebungen dieses Wendepunkts (10 bis 15°C)
konnen auch daraus resultieren, dafl die Innenraumtemperatur (Temperatur
der Dampfes) nur im thermischen Gleichgewichts mit der gemessenen Tem-
peratur iibereinstimmt. Die Temperaturmessungen finden nédmlich direkt an
den Heizleitern statt und erst nach einer Thermalisierung stimmt diese mit
der Temperatur der Innenseite des Stahlrohres iiberein (£5°C). Ebenfalls
kann die Menge bzw. die Position des Kalziums in der Zelle entscheidend fiir
die Dichte des Dampfes sein.

Wie in Abschnitt 4.1.3 gezeigt wurde schwankt die Temperatur leicht, was
wiederum zu einer Schwankung in der transmittierten Leistung fiithrt. Ange-
nommen man stellt die Temperatur auf die maximale Steigung (—18.9mV /°C)
in Abbildung 4.5, und die Temperatur &ndert sich um 5°C so ergibt dies eine
um 7% verdnderte Transmission.

4.1.5 Betrieb, Handhabung und Wartung

Befﬁllung mit Kalzium Zum Befiillen der Zelle mit Kalzium wird der
Druck durch Offnen des Ventils dem Auflendruck angeglichen und das besser
zugéngliche Vakuumfenster abgeschraubt. Ein wenig metallisches Kalzium
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Abbildung 4.5: Temperaturabhéngigkeit der Transmission

(ca. bg), in Form von Granulat®, wird mit einem Messer in noch kleinere
Stiicke zerteilt, um die Oberfliche weiter zu vergroflern. Es muss darauf ge-
achtet werden, dafl die Oberfldche des Kalziums metallisch gldnzt und keine
weile Oxidationsschicht aufweist, was nach einigen Stunden an Luft der Fall
ist (siehe Kapitel 2.1). Das Kalzium wird dann mit einer speziellen Schau-
fel in die Mitte der Rohre gebracht (Markierung an der Schaufel beachten!).
Anschliefend wird das Fenster wieder mit einem neuen Kupferdichtungsring
verschraubt und die Luft abgepumpt (mindestens 1 Stunde, Enddruck ca.
1073mbar). Danach wird die Heizung eingeschaltet und die Zelle bei lau-
fender Pumpe auf 450°C bis 500°C erhitzt. So soll verhindert werden, dafl
Kalzium chemische Verbindungen mit Elementen aus der Luft, oder anderen
Verunreinigungen, eingeht.

Betrieb Bei Beginn einer Messung wird zuerst der Heizstrom auf ca.
I = 3 — 3.5A gestellt. Wihrend des Aufheizens der Zelle kann der Laser
grob auf die Wellenlénge von A = 422.673nm gebracht werden (siche Kapitel
3.3). Dies wird mit einem Michelson-Lambdameter iiberpriift, wobei auch
darauf geachtet werden muss, dafi der Laser nur auf eine Mode lauft (,,sin-

6Calcium Granules -16 Mesh (99.6%), Hersteller: Alfa Aesar, Johnson Matthey GmbH
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gle mode”-Betrieb), was ebenfalls am Schwebungssignal der Photodiode des
Lambdameters erkennbar ist.

Wenn der Heizleiter konstant auf 350°C geheizt wird, kann es einige Minu-
ten dauern bis auch die Innenseite des Stahlrohres 350°C hat. Der Autheiz-
vorgang kann beschleunigt werden, wenn zuerst auf hohere Temperaturen
(z.B. 400°C - 450°C) geheizt wird und dann auf die gewiinschte Betriebs-
temperatur (ca. 350°C @ 2.4A) abzukiihlen wird. Das hat den Vorteil, da8
diese verzogerte Warmeleitung nicht so stark zur Geltung kommt. Der ganze
Autheizvorgang dauert ungefahr 15 - 20 Minuten.

Wenn nun der Laser durch die Zelle leuchtet, sollte schon eine eindeutige
Abschwéchung der Leistung erkennbar sein. Durch periodisches Durchstim-
men der Laserfrequenz (Dreieckspannung am Gitterpiezo (siehe Kapitel 3.3))
sollte auf einer Photodiode schon ein Absorptionssignal (siehe Kapitel 4.2.1)
erkennbar sein. Nun kann durch Variation der Gitterspannung und Verstellen
des Diodenstroms die Laserfrequenz genau auf das Absorptionsmaxiumum
eingestellt werden und moglichen Modenspriingen entgegengewirkt werden.

Regelmifliges Abpumpen Die Zelle wurde so konzipiert, dafl nicht
stdndig eine Vakuumpumpe angeschlossen sein muss. Die geringen Leckraten
der verwendeten Komponenten (z.B. Leckrate des Ventils: 10™?mbar 1/s) stel-
len sicher, dafl einige Wochen ohne Abpumpen gearbeitet werden kann. Die
Erfahrung zeigte, dafl nach 6 - 8 Wochen der Druck in der Zelle die Spektro-
skopie beeintréachtigt. Dies duflert sich zum Beispiel dadurch, dafl das trans-
mittierte resonante Licht auch bei zu hohen Temperaturen (> 450°C) nicht
komplett absorbiert wird.” Grund dafiir ist vermutlich die hohe Reaktivitéit
von Kalzium mit Molekiilen aus der Luft (Sauerstoff, Wasser, Stickstoff).
Die Reaktivitdt mit der eingedrungenen Luft wird zusétzlich durch die ho-
hen Temperaturen verstarkt.

Im Durchschnitt hielt eine Fiillung Kalzium fiir ungefihr zwei Monate,
wobei davon ausgegangen wird, dafl diese Zeit verldngert werden kann. Dies
sollte moglich sein, wenn sichergestellt ist, dal ausreichend Kalzium in der
Zelle ist, dafl von Zeit zu Zeit abgepumpt wird und dafl die Zelle regelméfig
in Verwendung ist und somit auch aufgeheizt wird.

) "Dies konnte auch durch absichtliches Verschlechtern des Vakuums (durch teilweises
Offnen des Ventils) simuliert werden.
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4.2 Doppler-begrenzte Spektroskopie

Die natiirliche Linienbreite einer atomaren Resonanz kann nur durch Um-
gehen einiger Verbreiterungsmechanismen beobachtet werden. Es sind dies
StoB- bzw. Druck-, Séttigungs- und Dopplerverbreiterung. In dieser Spek-
troskopiezelle kann Stofiverbreiterung vernachléssigt werden, da die mittlere
Zeit zwischen Stofen 19 ~ 0.5—1us [35] viel groBer ist als die mittlere Lebens-
dauer des angeregten Zustands 7 = 4.6ns. Die Sattigungsverbreiterung hingt
von der verwendeten Laserintensitdt ab und wird in Kapitel 4.3.1 genauer
diskutiert. Die Dopplerverbreiterung ist aufgrund der hohen Temperaturen
des Dampfes bzw. Gases der dominierende Effekt, und wird im Folgenden
diskutiert. Allerdings kann diese Verbreiterung mit geeigneten spektroskopi-
schen Tricks umgangen werden (siche Kapitel 4.3).

4.2.1 Absorptionsspektroskopie

Nach dem Dopplerprinzip ist die Resonanzfrequenz wy eines bewegten Atoms
(Geschwindigkeit v) im ruhenden Beobachtungssystem in der Frequenz

w=uwy (1l tv/c) (4.7)

verschoben. Die Anzahl der Atome mit einer Geschwindigkeitskomponente
in Richtung des einfallenden Lichts, die im Intervall [v,v + dv] liegt, ergibt
sich aus der Boltzmann-Verteilung zu

2 2
myo mov
=N — d 4.
n<v) (27T]€BT> exp < QkBT) v ( 8)
Die Grofle kp ist die Boltzmann-Konstante, T' die absolute Temperatur, mq

die Atommasse und N die Gesamtzahl der Atome. Da mit der Geschwindig-
keit eine Frequenzverschiebung einhergeht erhilt man fiir die Absorption [5]

2 N2
I(w) — Iy = const - exp (—mo(;kf:;? WQW) ) (4.9)
0

Dies beschreibt eine Gausskurve mit der Breite (FWHM ... volle Breite bei
halbem Maximum) von

kgT

AWFWHM = 20}0 V2In2
Mc?

(4.10)

Diese Breite bzw. Form der Kurve ergibt sich nur, wenn die Dopplerver-
breiterung viel gréfer ist als alle anderen Linienverbreiterungen. In unserem
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Abbildung 4.6: Vorgangsweise beim Fitten, (a) zeigt die Signale, wie sie di-
rekt am Oszilloskop aufgenommen wurden (HV, Transmission, Resonator-
Moden), (b) Polynomieller Fit der Frequenzachse mittels 7'E M, o-Moden
des Resonators, (c) Fit des Transmissionssignals mit linearer Intensitéts-
abhéngigkeit und (d) Gauss-Fit der Absorption nach Abzug der Intensitéts-
abhéngigkeit; T' = 359°C

Fall ist dies gewdhrleistet, denn die homogene Linienbreite liegt im Bereich
von 35 — 60MHz, wohingegen die Dopplerbreite einige Gigahertz betragt.
Im allgemeinen ergibt sich eine Faltung aus homogenen und inhomogenen
Verbreiterungen, was auf ein Voigt-Profil fithren wiirde.

Aus Gleichung (4.10) ergibt sich bei einer Temperatur von 7" = 360°C
eine Dopplerbreite von

AV360°C = 2.03 GHz (411)

Zur experimentellen Aufnahme der Spektren wurde die Transmission des
Lasers durch die Dampfzelle mit einer Photodiode gemessen. Die Frequenz
wurde durch Anlegen einer Dreieckspannung am Gitter (Gitterriickkopplung
nach Littrow, siehe Kapitel 3.3.3) durchgestimmt. Zur Kalibrierung der Fre-
quenzachse wurde die Transmission durch einen Resonator mit freiem Spek-
tralbereich vpgr = 1.5GHz gemessen. Abbildung 4.6 soll anhand einer Mes-
sung bei T = 359°C erklaren, wie das gemessene Signal weiterverarbeitet
wurde, um eine Gauss-Kurve an das Absorptionssignal zu fitten. Links oben
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sind die rohen Daten dargestellt, wie sie am Oszilloskop dargestellt und ge-
speichert wurden. Man erkennt eine Dreieckspannung, welche der Piezospan-
nung entspricht und als Trigger diente bzw. die Umkehrpunkte der Piezobe-
wegung kennzeichnet. Im selben Diagramm ist das Absorptionssignal zu er-
kennen, welches sich aus linearer frequenzabhénigiger Intensitdtsschwankung
des Lasers und der Doppler-verbreiterten Absorption zusammensetzt. Das
Transmissionssignal durch den Resonator zeigt vier Grundmoden pro Flan-
ke der Frequenzverstimmung. Diese haben den Abstand 1.5GHz und werden
in der rechten oberen Abbildung dazu verwendet die Datenwerte (Kanile)
in Frequenzen umzurechnen. Dies geschieht mittels eines polynomiellen Fits
zweiter Ordnung®. Im linken unteren Bild ist das Transmissionssignal durch
die Dampfzelle dargestellt und gefittet. Dieser Fit wurde dazu verwendet, die
lineare Intensitédtsabhéngigkeit zu bestimmen und herauszurechnen. Im rech-
ten unteren Bild ist dann dieser lineare Hintergrund abgezogen, das Signal
invertiert und verschoben. Anschlieflend wurde eine Gaussfunktion gefittet
und zur Kontrolle mit den Parametern aus dem Fit des linken unteren Bildes
verglichen.

Diese oder eine dhnliche Vorgangsweise wurde bei fast allen folgenden
Messungen angewendet, um aus den gemessenen Daten aussagekréftige Werte
zu erhalten.

Aus obigem Fit ergibt sich bei einer Temperatur von 359°C eine Breite
der Gausskurve von

AV35900 =2.21+0.1 GHz

was ziemlich gut mit dem theoretischen Wert {ibereinstimmt (siehe Gleichung
(4.11)).

In Abbildung 4.7 wurde die Temperatur in Schritten iiber den interes-
santen Bereich gestimmt. Aus den gefitteten Kurven wurden die Doppler-
breiten berechnet und in Abbildung 4.8 gegen die Temperatur aufgetragen.
Es ergibt sich, wie erwartet, ein linearer Zusammenhang. Die gemessenen
Dopplerbreiten unterscheiden sich jedoch leicht von den (nach Gleichung
(4.10)) berechneten Werten. Die Abweichung ist wahrscheinlich auf einen
systematischen Fehler der Temperaturmessung (Unsicherheit ca. £5°C) und
auf geringe Abweichungen der Absorptionsprofile von idealen Gauss-Kurven
zuriickzufiihren.

8Ts besteht eine geringe Abweichung vom linearen Zusammenhang zwischen Piezospan-
nung und Laserfrequenz
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Abbildung 4.7: Absorption als Funktion von Temperatur und Verstimmung
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Abbildung 4.8: Temperaturabhingigkeit der Dopplerbreite
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4.2.2 Optogalvanische Spektroskopie mittels einer Hohl-
kathode

Bei der bestehenden linearen Falle fiir Kalzium-40-Ionen wird der Photoioni-
sationslaser, wie schon erwihnt, mittels optogalvanischer Spektroskopie auf
den atomaren Ubergang 'S, —' P, gestimmt. Hierzu wird der Laser mit-
tels eines Zerhackers (Chopper) amplitudenmoduliert und trifft dann auf
eine Hohlkathode, in der eine Gasentladung brennt. Wenn nun der Laser auf
Resonanz ist und daher Atome in dieser Kalzium-Hohlkathode anregt, so
entstehen leichter Ca-lonen, welche zu einem Anstieg des Stroms durch die
Entladung fithren. Durch die periodische Unterbrechung kann das verrauschte
Signal mittels phasenempfindlicher Messung an einem Lock-In-Verstérker de-
tektiert werden. Durch den Aufbau der Hohlkathode, ist man auf ein Doppler-
begrenztes Signal beschriankt, welches durch die hohen Temperaturen der
Gasentladung sehr breit (v ~ 2.8GHz, [8]) ist. Der Laser wird also manuell
durch Verdrehen des Gitters auf das Maximum des Lock-In-Signals gestimmt.
Es ergeben sich also folgende Schwierigkeiten:

e Da das Signal Doppler-verbreitert ist, gestaltet sich die Suche nach dem
Maximum nicht immer als einfach.

e Der Laser ist nicht stabilisiert, dafl heifit er driftet mit der Zeit vom Ma-
ximum des Hohlkathoden-Signals und muss bei einem spéteren Nachla-
den von Ionen zuerst wieder hiandisch auf die richtige Frequenz gebracht
werden.

e Beim Vergleich mit Doppler-freien Methoden wurde festgestellt, dafl
die atomare Resonanz nicht immer exakt am Maximum des Doppler-
verbreiterten Profils zu finden ist.

e Beim **Ca-Experiment ist es wichtig, die atomare Resonanz der **Ca-
Atome zu treffen, um nicht stattdessen 4°Ca zu ionisieren. Der Fre-
quenzunterschied liegt bei etwa 600 MHz, also innerhalb der Doppler-
verbreiterten Absorptionskurve des Kalziumstrahls aus dem Ofen in
der Tonen-Falle (Ofentemperatur 7' > 300°C).

Genauere Studien der Hohlkathoden-Spektroskopie im 4°Ca-Experiment
unserer Arbeitsgruppe sind in der Diplomarbeit von Daniel Rotter zu finden

8].
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4.3 Doppler-freie Sittigungs-Spektroskopie

Dieser breite Doppleruntergrund kann durch spezielle Methoden der Spek-
troskopie umgangen werden. Die bekannteste und einfachste Methode ist
die Sattigungsspektroskopie, auf welche in diesem Abschnitt genauer einge-
gangen wird. Andere Doppler-freie Methoden [31] sind zum Beispiel Mehr-
photonen- oder Polarisationsspektroskopie .

4.3.1 Sittigung atomarer Uberginge

Die Sittigungsspektroskopie basiert auf der Sittigung eines atomaren Uber-
gangs. Sie ermdglicht eine Doppler-freie Detektion der Resonanz durch spek-
tral selektive Séttigung (,,hole burning”). Bevor die experimentelle Realisie-
rung der Spektroskopie und deren Ergebnisse im Detail diskutiert werden,
sollen die Auswirkungen von intensiven Lichtfeldern auf die Linienform bzw.
das Absorptionsprofil berechnet werden.

Homogene Verbreiterung Befindet sich ein Atom in einem resonanten
Lichtfeld, so kann dessen Absorptionsrate (Rabifrequenz 2) vergleichbar mit
der natiirlichen Zerfallsrate Ay, = 21" werden, und es kommt zu einer effek-
tiven Verkiirzung der Lebensdauer A7 des oberen Zustandes durch induzierte
Emission von Photonen, was laut Heisenberg AtAE < %‘ zu einer Verbreite-
rung in der Energie AE bzw. AL fithrt. Die Kopplung des Lichtfelds wird
durch die Rabifrequenz 5
KL
Q= . (4.12)
beschrieben, wobei p dem Dipolelement des Ubergangs entspricht und die
Feldstéarke Ey sich aus
[ = ceoE} (4.13)

ergibt. Das Dipolmoment liBt sich aus der Ubergangsrate bzw. der Lebens-
dauer des Zustandes bestimmen [35]:

1 prwd
Ay = == P 4.14
T T 3meghdd (4.14)
3meohc
p= 0~ 942107 Asm (4.15)
Tu)O

Aus der Literatur [2] ist die Lebensdauer des Ubergangs 7 = 4.6ns (I' =
34.7MHz) bekannt. Wenn der Séttigungsparameter .S, der das Verhéltnis der
Wechselwirkung des Lichtes mit dem Atom und der spontanen Zerfallsrate
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Abbildung 4.9: Sittigung eines homogen verbreiterten Ubergangs

bzw. der Linienbreite I' beschreibt, den Wert 1 annimmt, spricht man von
Sattigung bzw. von der Sattigungsintensitit [,

QQ
212hel
Lot = % — 604.8 W/m® = 60.5 mW /cm’ (4.17)

Es 1afit sich zeigen [31], daB sich die Linienbreite wie folgt veréndert (siehe
Abbildung 4.9)

Tyt =ToV1+ S (4.18)

Bei S = 1 ergibt sich fiir den Ubergang bereits eine Linienbreite von I'y,; =
49MHz (vgl. Ty = 34.7MHz [2]). Im spektroskopischen Experiment bedeu-
tet das, dafl das man sehr vorsichtig mit der Laserleistung umgehen muss,
da man diese Sattigungsintensitét leicht erreichen kann. Eine experimentelle
Untersuchung der Intensitdtsabhéngigkeit der Verbreiterung wird in Kapitel
4.3.3 gezeigt.

Sidttigung inhomogen verbreiterter Absorptionsiiberginge [31] In
Gasen mit Maxwell’scher Geschwindigkeitsverteilung erscheint die Lichtfre-
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quenz im System des bewegten Atoms Doppler-verschoben
W=w—uk (4.19)

wobei E = Fjcos(wt — kz) ist. Der optische Absorptionsquerschnitt fiir den
Ubergang |i) — |k) ist dann

(v/2)?
(w — v,k — WO)Z i (7/2)2 (4.20)

Fiir eine breite Geschwindigkeitsverteilung ergibt sich eine Doppler-verbreiterte
Absorptionskurve mit der Form eines Voigt-Profils (=Faltung aus Gauss- und
Lorentzkurve).

Aus Uberlegungen zur Absorption und Emission kann iiber eine lingere Rech-
nung die geséttigte Besetzungsdifferenz angeschrieben werden

oir(w, v,) o

AN (w,v,) = Nij(w,v,) — Ng(w,v,) =
So(v/2)?
AN°(v,) (1 - 4.21
) (1 o T 20
Man erkennt, dafl eine Geschwindigkeitsklasse geséttigt wird und in der Be-

setzungsdifferenz ein sogenanntes Bennet-Loch erzeugt wird. Wenn nun der
Absorptionskoeffizient nach

a(w) = /ANO(UZ> o(w,v,)dv, (4.22)

berechnet wird, ergibt sich trotz Sattigung fiir a(w) wieder ein Voigt-Profil,
das fiir grosse Dopplerbreiten im Vergleich zur homogenen Linienbreite dwp >>
v zu einer Gauss-Kurve der Form

a’(wg) -~ eoen
= —= 0-60wp 4.23
aw) = 2L (129

fithrt. Das heif3t, dafl sich das Bennet-Loch nicht auf das Absorptionssignal
auswirkt, und daher auf diese Art nicht nachgewiesen werden kann.

Man kann dieses Bennet-Loch allerdings mit Hilfe eines zweiten Lasers
nachweisen. Dazu wird ein intensiver Pumplaser auf einer Frequenz w’ ein-
gestrahlt, der ein Bennet-Loch erzeugt. Ein zweiter schwacher Abfragelaser
wird nun iiber das Dopplerprofil verstimmt und dessen Absorptionsprofil in
Anwesenheit des Sattigungslasers ist (sieche Abbildung 4.10):

_ .0 _ So (v/2)?
)=o) (1= i o ) (0

wobei a’(w) dem Dopplerprofil aus Gleichung 4.23 entspricht.
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Absorptionskoeffizienz fir den Probestrahl a(w)

o

Frequenz w

Abbildung 4.10: Absorptionsprofil fiir einen Probelaser (Frequenz w) mit und
ohne Séattigungslaser bei der Frequenz '

4.3.2 Absorptionsmessungen mit Sittigungsstrahl

Die experimentelle Realisierung der Sattigungsspektroskopie, welche die in
Gleichung (4.24) berechnete Absorption detektiert, ist in Abbildung 4.11 dar-
gestellt. Direkt hinter dem Laser steht eine optische Diode, welche etwaige
Riickreflexe in die Laserdiode verhindern soll. Am ersten Polarisationsstrahl-
teiler (PBS 1) kann die Leistung des Referenz- bzw. des Spektroskopiestrahls
durch Drehen der Polarisation am ersten A/2-Plittchen eingestellt werden.

Der Referenzstrahl wird in einen optischen Resonator (vpsgp = 1.56GH2)
eingekoppelt um eine relative Frequenzkalibrierung zu ermdoglichen. Aufler-
dem kann er zur Hohlkathodenspektroskopie, Leistungsmonitoring oder an-
derem benutzt werden.

Der Spektroskopiestrahl wird wiederum aufgeteilt (PBS 2) in Pump- und
Probestrahl, wobei die Leistung meist im Verhéltnis von ca. 3 : 1 verteilt ist.
Dies kann iiber ein weiteres A/2-Pléttchen eingestellt werden. Der Anteil mit
p-Polarisation passiert den Strahlteiler (PBS 2) ungehindert und dient als
Probestrahl. Er wird durch die Dampfzelle gefiihrt und auf einer Photodiode
(PD 1) kann die Transmission durch den Kalziumdampf gemessen werden.

Am einem weiteren Polarisationsstrahlteiler (PBS 3) wird der Pumpstrahl,
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Abbildung 4.11: Verwendeter optischer Aufbau zur Séttigungsspektroskopie
(eingezeichnet ist auch die jeweilige Polarisation des Lichts)

welcher an PBS 2 abgespaltet bzw. reflektiert wurde, mit dem Probestrahl
(gegenliufig) iiberlagert. Die Uberlagerung kann mit den beiden Spiegeln zwi-
schen PBS 2 und PBS 3 optimiert werden. Ist der Laser noch nicht im Bereich
der Absorption (Dopplerprofil) so kann er nach Durchlaufen der Zelle iiber
einen Klappspiegel auf ein Wavemeter gelenkt werden, um die Wellenlénge
des Lasers zu iiberpriifen bzw. zu korrigieren.

Stimmt die Wellenldnge (422.673 £+ 0.001nm), wird der Spiegel wegge-
klappt und die Transmission des Probestrahls auf PD 1 detektiert wahrend
die Laserfrequenz gescannt wird. Ist die Temperatur der Zelle, bzw. der
Dampfdruck, hoch genug, so ist ein Transmissionssignal wie in Abbildung
4.12 zu sehen. Dem Absorptionssignal ist wiederum eine lineare Zu- bzw.
Abnahme der Leistung iiberlagert, welche von der Frequenzabhéngigkeit der
Leistung und der Feed-Forward-Funktion (siehe Kapitel 3.3.2) des Lasersy-
stems kommt.

Die Absorption der Zelle wird durch Einstellung der Temperatur so ge-
wéahlt, dafl nicht der gesamte Pumpstrahl absorbiert wird. Dieser trifft nach
Durchlaufen der Zelle wieder auf PBS 2, wo er abermals reflektiert (s-polari-
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Abbildung 4.12: Transmissionssignal bei Anwesenheit eines Pumpstrahls

siert) wird.

Das typische Signal der Séttigungs-Spektroskopie ist in Abbildung 4.12
dargestellt. Zusétzlich zur Dopplerverbreiterung, wie im vorangegangenen
Kapitel beschrieben, wird durch die selektive Sittigung des Ubergangs mit
dem Sattigungslaser der Lamb-Dip erzeugt. Nach genauerer Betrachtung und
Anpassen einer Kurve an das Doppler-freie Signal (siehe Abbildung 4.12
rechts) kann eine Breite dieser Resonanz von

ov =39.7+ 3.2 MHz

abgelesen werden, was wiederum sehr nahe an der natiirlichen Linienbreite
liegt.

4.3.3 Sattigungsspektroskopie mit Amplitudenmodu-
lation des Pumpstrahls

Fiir die Demonstration der Intensitdtsabhéngigkeit der Linienbreite (nach
Gleichung 4.18) wurde der Pumpstrahl mittels eines Zerhackers amplituden-
moduliert und das Transmissionssignal auf der Photodiode in einem Lock-In-
Verstéarker mit der Modulationsfrequenz f,,,q = 1.1kHz gemischt. Bei lang-
samer Frequenzverstimmung iiber die Resonanz wurden bei verschiedenen
Leistungen die Spektren (Abbildung 4.13) aufgenommen.

Es ist also eine deutliche Intensitdtsabhingigkeit zu erkennen. Um dies
quantitativ zu verstehen wird nun die Laserintensitdt und der Séttigungs-
parameter nach Gleichung (4.16) berechnet um die Verbreiterung mit dem
theoretischen Wert zu vergleichen. Die gemessene Laserleistung betréagt P, =
1mW bzw. P, = 0.5mW was bei einem elliptischen Strahl mit den Halbach-
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Abbildung 4.13: Doppler-freies Lock-In-Signal bei verschiedenen Laserlei-
stungen, (a) P = 1lmW und (b) P = 0.5mW

sen’ a = 1250pm und b = 650um Intensititen von

P
I = — =392+ 3.5 mW/cm?
abm
_ B 2
Ih=—"-=19.6+1.8 mW/cm
abm

und Sattigungsparametern von S; = 0.65 und Sy = 0.32 ergeben. Die daraus
berechneten Linienverbreiterungen ergeben sich zu

1_\I,Them’ie =44.54+4.0 MHz
FQ,Theorie =399+ 3.6 MHz

was bei Vergleich mit den gemessenen Linienbreiten relativ gut iiberein-
stimmt
Fl,Eajperiment - 538 :]: 35 MHZ

P2,Emperim6nt =37.5+2.1 MHz

9Die Strahlparameter wurden auBerhalb der Dampfzelle gemessen, weshalb sich eine
Unsicherheit in der tatséchlichen Grofle im Zentrum der Zelle ergibt. Dies bestimmt zum
grofiten Teil den Fehler der berechneten Intensitéiten und Linienverbreiterungen.



52 KAPITEL 4. SPEKTROSKOPIE AN KALZIUM

4.3.4 Sattigungsspektroskopie mit Modulation des Di-
odenstroms

Wird der Laser mit einer Frequenz €, die klein ist im Vergleich zur atomaren
Linienbreite, moduliert

w(t) = wo + Asin O, (4.25)

so kann die transmittierte Laserintensitat durch eine absorbierende Probe in
eine Taylorreihe

"dh T
It(w) = Ir(wy) + Z < ( Z) sin” Qt (4.26)

um wy entwickelt werden [31]. Nahert man das lineare Absorptionsgesetz
durch
Ip(w) =Ty e ™ ~ I (1 — a(w)L) (4.27)

an (gilt fir oL < 1), so folgt daraus

<d;i7’)w0 — L (dnsu(}”))wo (4.28)

Man erhélt nach trigonometrischen Umformungen und Vernachlassigen von
hoheren Potenzen von a™ (gilt fiir geringen Modulationshub a/wy < 1) fiir
das Signal an der Photodiode in Transmission

IT(w) — IT(W())

S(nf)) = ~
(o) = T
ad’a  do . ad*a a® o .
al Zﬁ + % Sln(Qt) — Zﬁ COS(QQt) — ﬂw Sln(SQt) (429)

Wenn nun ein phasenempfindlicher Verstérker (Lock-In-Verstérker) die-
ses Signal mit der n-ten Harmonischen nf) der Modulationsfrequenz mischt,
so erhélt man also im Wesentlichen die n-te Ableitung des Absorptionskoef-
fizienten a(w).

Im Folgenden werden die experimentelle Realisierung und die Ergebnis-
se erlautert. Der optische Aufbau unterscheidet sich nicht von dem in Ab-
schnitt 4.3.2. Wiederum wird zuerst das Transmissionssignal betrachtet und
optimiert (siche Abbildung 4.12).

Die Frequenz-Modulation des Lasers wird durch Modulation des Dioden-
stroms erreicht. Dies geschieht durch Anlegen eines Sinussignals mit der Fre-
quenz f = 15kHz am Eingang des Current Control Moduls (DCC, siche
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Abbildung 4.14: Lorentz-Signal und Ableitungen

Kapitel 3.3.2) des Laser Controllers. Die Amplitude des Signals liegt bei
4,6 bzw. 8mV was einer Modulation des Diodenstroms I;p = 46mA von
0.04,0.06 bzw. 0.08mA entspricht.

Das Photodiodensignal wird im Lock-in-Verstiarker mit dieser Modulati-
onsfrequenz bzw. einem Vielfachen (f, 2f, 3f) gemischt und der Ausgang an
einem Speicheroszilloskop beobachtet.

Zur Frequenzkalibrierung wird wieder parallel dazu die Transmission durch
einen optischen Resonator mit dem freien Spektralbereich vpgr = 1.5GHz
aufgenommen.

Die Frequenz des Lasers wird mittels des Scan Control Moduls (SC110)
langsam (Periodendauer T' = 20s) iiber die Resonanz (£1.5 GHz) gestimmt.

Die Gerateparameter fiir die anschlieBend préasentierten Kurven sind in
folgender Tabelle zusammengefafit.

Lock-In-Einstellungen: (f,2f, 3f)
Integrations-Zeit: 10ms
Empfindlichkeit: 5mV, bmV, 200V
Laserscan:

Langsamer Scan (Piezo): 3GHz

Periode: 20s
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Lock-In-Signal bei f (V)
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Abbildung 4.15: Lock-In-Signal nach Mischen mit der Modulationsfrequenz
f=15kHz

Modulationsfrequenz: 15kHz
Amplitude der Strommodulation: 0.04, 0.06, 0.08mA
Laser

Strom: 46mA
Temperatur: 25.6°C
Opt. Leistung in der Dampfzelle: ca. 1.2mW
Temperatur der Zelle: 400°C

In Abbildung 4.15 ist das Lock-In-Signal, welches die erste Ableitung des
Absorptionskoeffizienten nach Gleichung 4.29 angibt, dargestellt. Man er-
kennt, daf§ das Signal der Ableitung einer Lorentzkurve gleicht, wenn man
vom Offset, welcher durch den Doppler-Hintergrund (und der leichten Fre-
quenzabhéngigkeit der Intensitéit) resultiert, absieht. Beim Fit mit der Funk-

tion

L' (f = fo)
((5)2+(f = fo)2)
was der Ableitung einer Lorentzkurve mit linearer Hintergrundsiiberlagerung

entspricht, wurden die Parameter C;, fo und I variiert. Der gefittete Parame-
ter fo, welcher die Zentralfrequenz des Ubergangs angibt wurde in Abbildung

F=0C

S+ Caf + G, (4:30)
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Abbildung 4.16: Lock-In-Signal nach Mischen mit der zweiten Harmonischen
der Modulationsfrequenz

4.15 schon abgezogen. Es ergibt sich fiir die Breite I' der Lorentzkurve

Man erkennt auch einen Offset von C3 = —1.1V, resultierend vom Doppler-
untergrund.

Danach wurde der Lock-In-Verstéirker auf die zweite Harmonische (2f)
der Modulationsfrequenz gestellt und das Signal des Lock-In-Verstérkers durch
Erhohen der Amplitude der Strommodulation auf 0.06mA verbessert. Alle
anderen Einstellungen entsprechen der vorherigen Messung. Das erhaltene
Signal (Abbildung 4.16) entspricht qualitativ der Ableitung des Signals aus
Abbildung 4.15, als mit der Modulationsfrequenz gemischt wurde. Gefittet
wurde diesmal mit einer Funktion, welche der zweite Ableitung einer Lor-
entzfunktion entspricht (4 Parameter: I', fy, C,...Skalierungen). Es ergibt
sich eine Lorentzbreite von

was sich sehr gut mit dem vorherigen Wert deckt. Das es sich um die zweite
Ableitung der Lorentzkurve bzw. des Untergrundes handelt, ist die Abhéngig-
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Lock-In-Signal bei 3f (V)
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Abbildung 4.17: Lock-In-Signal nach Mischen mit der 3. Harmonischen der
Modulationsfrequenz

keit vom Untergrund (diese kann linear angenéhert werden) nicht mehr ge-
geben.

Wenn man nun noch einen Schritt weiter geht und die dritte Harmonische
am Lock-In-Verstarker einstellt, so ergibt sich ein deutlich kleineres Signal.
Dem wird wiederum durch Erhohen der Amplitude der Strommodulation auf
0.08mA und durch Erhéhen der Empfindlichkeit des Nachweises auf 200V
entgegengewirkt. Es fallt auf, daf§ das Signal nicht symmetrisch ist und der
Fit mit einer Funktion, die der 3. Ableitung einer Lorentzkurve entspricht
(4 Parameter: I, fy, C 2...Skalierungen), deshalb nicht mehr so gut pafit wie
bei den Signalen zuvor. Der Parameter I' ergibt sich hier ungefdhr zu

Aus analytischen Uberlegungen ergibt sich, da8 die Nulldurchginge der bei-
den Flanken genau die Breite der urspriinglichen Lorentzkurve kennzeich-
nen sollten. Zur Kontrolle des gefitteten Wertes wurde so aus den Null-
durchgéngen der experimentellen Daten die Breite [' = 56.2MHz abgelesen.
Es stimmt also noch relativ gut mit den Werten der ersten und zweiten Ab-
leitung iiberein.
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Abbildung 4.18: Kalzium-44-Resonanz bei Av = 780MHz (rote Markierung)

Detektion des Kalzium-Isotops *4Ca

Da der Photoionisationslaser auch fiir die Ionisation von #3Ca verwendet
werden soll (siehe Kapitel 3.2), wére es wiinschenswert, ein spektroskopi-
sches Signal dieses Isotops zu detektieren. Das natiirliche Vorkommen von
Kalzium 43 betrégt aber nur ca. 0.135% (siehe Kapitel 2.1), und kann in
der Dampfzelle nicht nachgewiesen werden. Auf der Suche nach dieser Reso-
nanz konnte allerdings ein Signal des Isotops 44 gefunden werden. Abbildung
4.18 zeigt das spektroskopische Signal, welches wiederum mittels Modulation
des Diodenstroms und Lock-In-Detektion erzeugt wurde. Neben der groflen
Resonanz des haufigsten Isotops ist, um 780MHz verschoben, eine weitere
Resonanz erkennbar. Mittels der Tabelle 2.2 wurde sie als Signal von Kalzi-
um 44 interpretiert. Ein Vergleich der Amplituden ergibt ein Verhaltnis von
40(10) : 1, was mit dem, aus dem Isotopenverhéltnis, erwarteten Ergebnis
96.9 : 2.09 = 46.4 : 1 innerhalb des Fehlers iibereinstimmt. Die Frequenz-
verschiebung von 780MHz deckt sich auch gut mit den Werten aus anderen
Experimenten:

e Fluoreszenzmessungen an einem Atomstrahl 770(8)MHz [10] oder

e Sittigungsspektroskopie an einer Hohlkathode 773.8MHz [11].
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Abbildung 4.19: Frequenzmodulationsspektroskopie

Die Resonanz von **Ca bei rund 600MHz ist nicht sichtbar, eben so wenig die
ungefiihr viermal so grosse Resonanz von *2Ca (Vorkommen 0.65%), wobei
allerdings eine Unregelméfligkeit des Signals bei der erwarteten Frequenz
(394MHZ) zu erkennen ist.

Anmerkung: Diese Messung diente eigentlich nicht der Suche nach Iso-
topen. Diese Signale wurden erst bei der Analyse der Daten entdeckt, und
wurden darum nicht optimiert. Weitere Versuche diese Resonanzen besser zu
erfassen scheiterten vermutlich daran, dafl von einer optischen Komponente
Riickreflexe in den Laser dazu fiihrten, dafl der Laser nicht {iber den gesam-
ten Bereich sauber lief. Dem Lock-In-Signal war dadurch eine Schwingung
iiberlagert, welche das Signal von **Ca nicht mehr mefibar machte.

4.3.5 Modulationstransferspektroskopie

Eine andere Methode der Spektroskopie bzw. der Erzeugung eines Fehlersi-
gnals ist die Frequenzmodulationsspektroskopie, bei der die Laserfrequenz w
mittels eines elektro-optischen Modulators (EOM) moduliert wird. Die Mo-
dulationsfrequenz w,, wird in der GroBenordnung der halben Linienbreite I
gewahlt. Dem Licht werden also Seitenbédnder bei den Frequenzen w + w,
aufmoduliert. Wird der Laser nun iiber die Resonanz gestimmt, wird das
Licht in den Seitenbéndern unterschiedlich stark absorbiert. Dies fithrt zu
einem Schwebungssignal zwischen Seitenbédndern und Triger. Dieses Schwe-
bungssignal ist im absorptionsfreien Fall Null, da die beiden Seitenbénder
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genau um 180° phasenverschoben sind und sich die beiden Schwebungen ge-
nau ausloschen (siche Abbildung 4.19).

Im Experiment wird das Photodiodensignal der Transmission mit der
Referenzfrequenz w,, gemischt und man erhélt ein Gleichspannungssignal,
das wiederum der Ableitung der Lorentzkurve entspricht und somit auch
als Fehlersignal verwendet werden kann. Dieses Fehlersignal ist aber wieder-
um empfindlich auf lineare Hintergriinde (z.B. ndherungsweise das Doppler-
profil), die zu einem Offset des Signals fithren. Dies kann verhindert wer-
den, wenn man statt des Probestrahls, den Sattigungsstrahl moduliert. Man
spricht dann von Modulationstransferspektroskopie, aus welchem sich wieder-
um ein Fehlersignal ohne Offset ergibt.

Der optische Aufbau zur Séttigungsspektroskopie (sieche Abbildung 4.11)
wird dafiir mit einem elektro-optischen Modulator (EOM) im Zweig des
Séttigungsstrahls ergénzt. Das Signal eines Frequenzgenerators (-6dBm) wird
verstarkt (+30dB) und an einem ,,Power Splitter” aufteilt (Verlust ca. -3dB),
wobei eine Halfte auf einen Resonanzkreis mit den EOM geht, der andere zum
Mischer. Die Geometrie des induktiv gekoppelten Schwingkreises, bestehend
aus einer Spule und der Kapazitit des EOMs selbst, gibt dabei die Modu-
lationsfrequenz (w,, = 25.4MHz) vor. Als der Schwingkreis mit der Leistung
von ungefihr 18dBm (65mW) getrieben wurde, ergaben sich Seitenbénder,
die fast halb so intensiv waren wie die Tragerfrequenz. Dies entspricht einem
Modulationsindex d ~ 1.1, welcher sich aus

ISeitenband Jl (5)
/ = 4.34
ITra,eger J0(5) ( )

berechnet. Die Intensitdten von Trager und Seitenbdnder kénnen zum Bei-
spiel bei der Transmission durch einen optischen Resonator gemessen werden.
J(9) bezeichnet dabei die Besselfunktion der n-ten Ordnung und die Licht-
welle kann vereinfacht als

E(t)=Ey [ — J1(8) e + Jo(6) + J1(8) "] e (4.35)

angeschrieben werden.

Auf der anderen Seite wird die bereitgestellte Frequenz als Lokaloszillator
verwendet. Das Photodiodensignal der Transmission durch die Dampfzelle
wird damit gemischt und es ergibt sich oben erwiahntes DC-Signal, das sich als
Offset-freies Fehlersignal eignet. Abbildung 4.20 zeigt dieses Signal bei einem
Frequenzscan des Lasers. Diese Abbildung zeigt allerdings eine Mittelung
iiber 128 Messungen, welche gemacht wurde um das Signal besser darstellen
zu konnen. Ohne diese Mafinahme ist das Signal stark verrauscht (Signal-
zu-Rausch-Verhéltnis ungefihr 3:1), was in zukiinftigen Anwendungen noch
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Abbildung 4.20: Modulationstransferspektroskopie

verbessert werden muss. Hauptgrund dieses Rauschens ist eine unzureichende
Abschirmung des Schwingkreises, was unter anderem sdmtliche Photodioden-
Signale stort.



Kapitel 5

Laserstabilisierung

5.1 Fehlersignale

Im vorangegangenen Abschnitt wurde diskutiert wie man prinzipiell die Wel-
lenldnge des Lasers beeinflussen kann. Doch um die Frequenz stabil zu halten
ist es notig ein Fehlersignal zu erzeugen, welches angibt wieweit der Laser
von der atomaren Referenzfrequenz wq verstimmt ist und in welche Rich-
tung die Laserfrequenz nachgeregelt werden muss. Ein technisch niitzliches
Fehlersignal hat demnach einen Nulldurchgang bei wy und bei Verstimmung
ein Spannungssignal, dessen Vorzeichen von der Richtung des Laser-Drifts
abhéngt, dessen Steigung im Nulldurchgang méglichst gross ist und dessen
Fangbereich (Breite) moglichst weit ist.

5.1.1 Gebriauchlichste Typen von Fehlersignalen

Die einfachste Methode der Erzeugung eines Fehlersignals beziiglich z.B. ei-
ner atomaren Resonanz ist die sogenannte Flankenstabilisierung. Dabei
wird die Transmission durch das absorbierende Gas auf einer Photodiode
gemessen und von einer konstanten DC-Offset-Spannung abgezogen. Man
wihlt diese Offset-Spannung so, dafl sich ein Nulldurchgang auf den beiden
Flanken des Absorptionssignals befindet (siehe Abbildung 5.1). Bei Inten-
sitdtsschwankungen, ist es empfehlenswert eine zweite Photodiode zu neh-
men auf der die Leistung (-Schwankungen) des Laser gemessen wird. Die
gemessene Spannung wird entsprechend verstirkt oder abgeschwicht und
anstelle der DC-Offset-Spannung verwendet. Nachteile der Flankenstabili-
sierung sind, dafl nicht genau auf dem Maximum der Absorptionskurve ein
Nulldurchgang erzeugt wird, dafl der Einfangbereich, von der Seite Richtung
Resonanz, sehr gering ist, und zwei Nulldurchgénge mit genau umgekehrten
Steigungen, vorhanden sind.

61
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Abbildung 5.1: Fehlersignal zur Flankenstabilisierung auf einen optischen
Resonator (aus [36])

Eine andere sehr gebrauchliche Moglichkeit ist die Pound-Drever-Hall-
Methode zur Stabilisierung eines Laser auf einen stabilen optischen Resona-
tor [19]. Dabei wird die Frequenz des Lasers w mit der Frequenz € moduliert.
Das einfallende Feld kann bei kleinem Modulationsindex ( als ein Lichtfeld
bestehend aus drei Frequenzen angenihert werden.

E.n = F, ez‘(wt-l—ﬂsinﬂt) ~ F, [Jo(ﬁ)ez‘wt + Jy (ﬁ)ei(w—&—Q)t —J (ﬁ)ei(w—Q)t}
(5.1)

Das Licht besteht also aus der urspriinglichen Welle des Lasers und dem
Licht bei den Seitenbandern (w + ) mit Amplituden entsprechend den Bes-
selfunktionen J,,(53).

Das am Resonator reflektierte Licht wird auf einer schnellen Photodiode
gemessen. Der Feldreflexionskoeffizient ergibt sich bei einem symmetrischen
Fabry-Perot-Resonator zu

r(e®@ —1)
1 — r2eid(w)

R(w) = (5.2)

wobei r der Reflexionskoeffizient der Spiegel und ® die Phasenénderung beim
Durchlauf des Resonators

o= =2r— (5.3)
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Abbildung 5.2: Pound-Drever-Hall Fehlersignal (aus [36])

ist (L ist der Spiegelabstand des Resonators). Die reflektierte Welle ergibt
sich somit zu

Erep = Eo [R(w)Jo(B) €t + R(w+ Q) J1(8) @D — R(w —Q)Jy(3) '@

(5.4)
Auf der Photodiode wird natiirlich Py = |E,.f ]2 gemessen und nach Mischen
mit der Modulationsfrequenz €2 bleibt nur der Term proportional zu sin 2t
iibrig, was zu einem Fehlersignal der Form

e = 2/P,Poio Im[R(w)R* (w + Q) — R*(w)R(w — Q)] (5.5)

fithrt (siehe Abbildung 5.2) [37]. P, und P, 1o sind Amplitudenkoeffizienten
der reflektierten Leistung bei w bzw. w £ €2, welche sich aus E,.s ergeben.

5.1.2 Erzeugung eines Fehlersignals mittels Modulati-
on des Diodenstroms

In Kapitel 4.3.4 wurde gezeigt, dafl eine phasenempfindliche Detektion Si-
gnale liefert, die im wesentlichen der Ableitung des Absorptionskoeffizienten
a(w) entsprechen.

Die Frequenzmodulation des Lasers wird wieder iiber Modulation des
Diodenstroms erreicht. Man erkennt aus Abbildung 4.14, daf§ sich die Lock-
In-Signale bei der ersten bzw. dritten Harmonischen als Fehlersignal eignen.
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Abbildung 5.3: Typisches Fehlersignal bei phasenempfindlicher Detektion bei
der Modulationsfrequenz f
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Abbildung 5.4: Typisches Fehlersignal bei phasenempfindlicher Detektion bei
der dritten Harmonischen der Modulationsfrequenz
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Das Spektroskopiesignal, welches die erste Ableitung des Absorptionsko-
effizienten beschreibt, hat den Nachteil, daf§ es nicht unabhéngig vom Dopp-
leruntergrund, bzw. anderen Uberlagerungen (z.B. Intensititsabhingigkeit
der Frequenz) ist. Dies duflert sich im Offset des Signals, das heifit der Null-
durchgang, dieses Signals ist nicht genau auf der atomaren Frequenz.

Im Folgenden werden gemessene Fehlersignale analysiert und miteinan-
der verglichen. In Abbildung 5.3 ist ein typisches Fehlersignal dargestellt,
wobei hier der Offset Upyfsser = 1V betrégt, was zu einer Verschiebung des
Nulldurchgangs von 5.9MHz neben die atomare Resonanz fithrt. Diese wird
bestimmt durch den Wendepunkt im Zentrum des Signals. Man muss also
den Offset durch entsprechende Einstellung am Lock-In-Verstiarker oder am
Regler (siche Kapitel 5.2.2) kompensieren. Auf Resonanz ergibt sich dann
eine Steigung des Signals von 178mV/MHz, in einem linearen Bereich mit
der Breite von ca. 20MHz. Die Amplitude des Signals héingt stark von der
Einstellung der Empfindlichkeit (hier: 5mV) und der Integrationszeit (10ms)
am Lock-In-Verstarker bzw. der Amplitude der Strommodulation (0.05mA)
und anderem (Justage von Pumpstrahl, Absorption, Scan-Geschwindigkeit

etc.) ab.
Damit die Steigungen der Signale um den Nulldurchgang verglichen wer-
den konnen, wurden die Amplituden jeweils auf Uy, = 2V normiert, was

optimal zur Reglerdimensionierung passt. Es ergibt sich nach dieser Normie-
rung eine Steilheit von ca. 81mV /MHz bei der Resonanz. Dieser Wert kann
und soll im Folgenden mit dem Signal bei 3 f verglichen werden.

Besser ist es, das Signal der 3. Ableitung des Absorptionskoeffizienten
als Fehlersignal (sieche Abbildung 5.4) zu benutzen. Es ist allerdings aufwen-
diger ein sauberes Signal zu erzeugen als bei der vorherigen Methode, da
es wesentlich kleiner ist. Der Lock-In-Verstéarker wird dazu auf eine groflere
Empfindlichkeit gestellt (200pV) und die Amplitude der Strommodulation
auf 0.08mA erhoht. Dies fiithrt zu einem Signal in der Groflenordnung des
ersten Signals (siche Abbildung 5.3). Man erkennt, dafi dieses Signal (3f)
schmaler ist und einen steileren Nulldurchgang hat. Auflerdem gibt es kei-
ne Verschiebung durch einen Offset. Die Steigung auf Resonanz ergibt sich
laut Fit zu —372mV/MHz was, angepafit (Uss = 2V), eine Steigung von
—143mV /MHz ergibt. Der lineare Bereich ist mit ca. 12MHz schmaler und
die Steigung wesentlich steiler als beim Signal bei 1 f und erlaubt eine genaue-
re Regelung. Allerdings ist der Fangbereich schmaler, was das Anfahren der
Resonanz erschwert und den Lock anfilliger auf gréflere Storungen macht.
Fiir die Regelung ist wichtig, dafl die Phase des Signals um 180° gedreht
werden muss, da der Regler sonst in die falsche Richtung steuert.
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Y+Z A X

Abbildung 5.5: Prinzip des Regelkreises

5.2 Elektronische Stabilisierung der Laserfre-
quenz

Bevor auf die speziellen Eigenschaften der Stabilisierung der Laserfrequenz
eingegangen wird, werden zuerst allgemein einige charakteristische Grofien
fiir elektronische Regler diskutiert. Der folgende Abschnitt orientiert sich
an [38], wo auch genauere Informationen zur elektronischen Regelungstechnik
zu finden sind.

5.2.1 Grundlagen Elektronischer Regler

Ganz allgemein bringt ein Regler eine physikalische Groie (Regelgrofie X)
auf einen Sollwert (Fiithrungsgrofie W) und hélt sie dort moglichst konstant,
auch wenn Storungen Z dem entgegenwirken sollten. Eine Storung beein-
fluBt die Regelstrecke A,, was zu einer Anderung der RegelgroBe fithrt. Diese
wird sténdig mit der Fithrungsgrofie verglichen und ergibt das Fehlersignal
W — X, welches dem elektronischen Regler als Eingangssignal dient. Der
Regler, beschrieben durch die frequenzabhingige Verstirkung A,.(f), ist so
abgestimmt, dafl er der Stérung mittels einer Stellgrofie Y, die wiederum
die Strecke beeinfluit, entgegenwirkt. Es ergibt sich also ein riickgekoppeltes
System nach dem Prinzip von Abbildung 5.5
A As As

“Tra4 i’ (56)

Im einfachsten (allgemeinen) Fall ist der Regler ein invertierender Propor-
tionalverstéirker, also ein Operationsverstarker mit Ohm’scher Gegenkopp-
lung (siehe Abbildung 5.6). Bei riickgekoppelten Systemen muss immer dar-
auf geachtet werden das die Phasennacheilung nicht 180° wird, da sonst die
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Abbildung 5.7: PI-Regler aus einem Operationsverstéirker

Gegenkopplung zu einer Mitkopplung wird. Der Regler beginnt somit ab ei-
ner bestimmten Grenzfrequenz fi, bei der die Schleifenverstirkung |g| =
A,|As| = 1 wird, zu oszillieren. Um ein optimales Einschwingen zu erzielen
wéhlt man die Proportionalverstiarkung bzw. die kritische Frequenz so, dafl
bei dieser eine Phasenreserve von a = 180° — |¢( fi)| = 60° besteht. Ein Pro-
blem des reinen P-Verstérkers ist, dafl stets eine Regelabweichung besteht.

W-X 1
W 1+g

£0 (5.7)

Um dem entgegenzuwirken muss man kleine Frequenzen mehr verstérken,
was mit Parallelschaltung eines Integrator erreicht werden kann. Das Fre-
quenzverhalten um die kritische Frequenz, und somit die Einstellzeit, wird
dabei nicht beeinflufit, wenn die Integrationsfrequenz f; klein ist im Ver-
gleich zu fi. Typischerweise wird der Integrationsteil so dimensioniert, dafl
fr = 0.1f; wird, und die optimale Phasenreserve nur geringfiigig veréndert
wird. In Abbildung 5.8 ist das Bode-Diagramm zu P- und PI-Regler und einer
typischen Regelstrecke (Tiefpassverhalten hoherer Ordnung) dargestellt.

Elektronisch wird ein solcher PI-Regler am einfachsten realisiert durch ei-
ne Schaltung wie in Abbildung 5.7. Es ergeben sich folgende charakteristische
Groflen: Proportionalverstirkung und Integrationsfrequenz

Ap=—-=" (5.8)



68 KAPITEL 5. LASERSTABILISIERUNG

50

Verstarkung (dB)
o

Regler und Strecke
=S0f Strecke
— — — PI-Regler

Regler und Strecke

2H Strecke

5 — — 0=60°

o OfF

o
_27 77777777777 —_— . =
10° 10" 107

Frequenz (log)

Abbildung 5.8: Bodediagramm eines PI-Reglers mit Regelstrecke
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welche der Regelstrecke angepafit werden miissen.

Zusétzlich konnte ein Differentiator parallel geschaltet werden, der eine
Phasenvoreilung bei hohen Frequenzen bewirkt und der Phasennacheilung
der Strecke entgegenwirkt. Dies erhoht die kritische Frequenz und ermoglicht
das Erhohen der Proportionalverstdrkung und beschleunigt somit den Ein-
schwingvorgang.

f1 (5.9)

5.2.2 Realisierung eines PI-Reglers

In unserem Fall ist die Regelgrofie die optische Frequenz des Lasers und
die Fithrungsgrofie die atomare Resonanzfrequenz des Kalziumiibergangs.
Storungen sind vor allem thermische und mechanische Fluktuationen, die
die Laserfrequenz verstimmen kénnen, da das dynamische Gleichgewicht im
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Abbildung 5.9: Prinzip des Regelkreises

Laserresonator gedndert wird. Die Stellgrofie ist eine Spannung (Regelspan-
nung) die an den Gitterpiezo angelegt wird und so durch optische Riickkop-
pelung die Laserdynamik beeinfluf3t.

Im folgenden Abschnitt sollen die Funktionen des gebauten Reglers, der
im Weiteren oft auch als ,,Lock-Box” bezeichnet wird, erldutert werden. An-
schlieBend wird die Stabilitdt der Regelung diskutiert. Details zum elektro-
nischen Aufbau der Lock-Box sind im Anhang A.2 zu finden.

Die Ausgangsspannung des Hochspannungsverstéarkers SC110 wird an der
Riickwand der Lock-Box angelegt. Der HV-Ausgang an der Riickseite wird an
den Piezo der Gitterriickkopplung angelegt, wobei darauf zu achten ist dafl
bei dieser BNC-Durchfithrung (,,HV Out”) der innere Pin auf Hochspannung
(0 bis 150V) liegt und der duBere Pol auf der Regelspannung und nicht wie
iiblich geerdet ist. Es ist also darauf zu achten, dafl entsprechend isolierte
Kabel verwendet werden und der Piezo nicht geerdet ist. Ebenfalls auf der
Riickseite befindet sich die Spannungsversorgung von £15V, GND fiir den
Regler. Wird die Hochspannung angelegt, so leuchtet die rote Leuchtdiode
,,HV” auf der Vorderseite (nur bei Stromversorgung der Operationsverstéarker
mit +£15V). Die griine Leuchtdiode zeigt an, ob das Signal ,,HV Out” mit
Regelspannung oder gegen Erde auf den Piezo geht. Dies kann iiber den
danebenliegenden Schalter ,,Signal Out” umgeschaltet werden.

Da der verwendete Lock-In-Verstérker (Stanford Research Systems SR830)
in Zukunft durch eine billigere Variante ersetzt werden soll, bzw. Fehlersigna-
le aus Modulationstransferspektroskopie ebenfalls verwendbar sein sollen, ist
es notig einige Eingangsgrofien (Eigenschaften des Fehlersignals) verindern
zu kénnen. Zusétzlich dazu muss der Regler in einem kleinen Bereich fiir den
Benutzer einstellbar sein, um das Locken auf die Resonanz sicherzustellen
bzw. Optimierungen zu ermoglichen.

Das Fehlersignal wird an ,,Error in” angelegt und kann iiber das Potentio-
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meter ,,Error Amp.” verstiarkt werden, um das Monitorsignal (welches auch
intern zur Regelung verwendet wird) auf die Amplitude Uy ~ 2V zu brin-
gen. Um Offsets im Fehlersignal zu kompensieren, welche durch verschiedene
Arten der Erzeugung des Fehlersignals auftreten konnen (siehe Kapitel 5.1),
kann am ,,Offset Adjust”-Potentiometer das Signal verschoben werden.

Die eigentlichen Regelparameter sind iiber das ,,P-Amp.”-Potentiometer
und den ,,Int.”-Schalter veréinderbar. Am Potentiometer kann die Proportio-
nalverstirkung eingestellt werden und am Schalter der Integrator eingeschal-
tet oder iiberbriickt werden.

Ein zusétzlicher Monitor erlaubt die Kontrolle der Hochspannung vom
SC110, welche im Verhéltnis 1 : 10 abschwécht ist, oder des Regelsignals,
wie es am Piezo anliegt.

Anmerkung: Geplant aber nicht realisiert wurde die Implementierung ei-
ne Frequenzgenerator, der zwei Frequenzen erzeugt. Eine Dreieckspannung
im Bereich 50 — 100Hz und eine mit 0.1Hz und geringer Amplitude. Anstelle
der Regelspannung kénnte dann erstere Dreieckspannung zu Absorptions-
spektroskopie bzw. die zweite zur Darstellung des Fehlersignals verwendet
werden. Die entsprechenden Bedienungselemente sind im Geh&use integriert.
Man koénnte somit auf diese Funktion im Toptica-Verstarker SC110 verzich-
ten.

Die Vorgangsweise beim Locken des Lasers ist also folgende:
e Der Laser wird mittels Wavemeter auf Wellenlédnge 422.673nm gestellt.

e Der Laserscan wird eingestellt und das Transmissionssignal durch die
Zelle auf einer Photodiode beobachtet.

e Nach der Optimierung des Signals (Temperatur der Zelle, Strahlfiihrung)
wird anstelle der Modulation mittels des Gitterpiezos der Laserstrom
moduliert und das Photodiodensignal in den Lock-In-Verstérker gege-
ben.

e Der Laser wird auf eine Flanke der Resonanz gestellt und der Regler
(,,Signal Out”) eingeschaltet.

e Der Integrator (,,Int.”-Schalter) wird eingeschaltet und mittels Propor-
tionalverstarkung (,,P-Amp.”) wird die Regelung optimiert. Notfalls
kann auch die Signalverstiarkung (,,Error Amp.”) verédndert werden
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Abbildung 5.10: Verwendetes Fehlersignal fiir die Langzeitmessungen, oben
ist zum Vergleich das Transmission-Signal abgebildet.

5.2.3 Frequenzstabilitit

Die im Folgenden préasentierten Messungen demonstrieren die Frequenzstabi-
litdt des Lasers. Um eine quantitative Aussage iiber die Frequenzabweichung
machen zu kénnen, wird das Fehlersignal aufgezeichnet, bei welchem man das
Verhiltnis Spannung zu Frequenzabweichung kalibriert. Der Einfachheit hal-
ber wurde nur eine lineare Néherung laut Abbildung 5.10 gemacht, welche im
interessanten Bereich bei kleinen Abweichungen (bis £3V) sehr gut mit dem
gemessenen Fehlersignal iibereinstimmt. Es ergibt sich eine Steigung der an-
gepafiten Gerade von ca. 4.07MHz/V, welche fiir die Langzeitmessungen als
Ma# fiir die Frequenzabweichung diente. In Abbildung 5.10 ist zum Vergleich
auBerdem die Transmissionskurve iiber die Resonanz mit der Breite von ca.
40MHz eingezeichnet. Der Offset des Fehlersignals ist auf die Verwendung der
ersten Harmonischen der Modulationsfrequenz zuriickzufiithren, welche emp-
findlich gegeniiber Hintergriinden (z.B. Dopplerprofil) ist. Vor Aktivierung
der Regelung wurde diese Offset-Spannung durch entsprechende Einstellung
an der Lock-Box eliminiert.

In Abbildung 5.11 ist eine Langzeitmessung iiber ca. 8 Minuten darge-
stellt, wobei wiahrend der Messung ein Temperaturdrift der Zelle festgestellt
wurde. Das Transmissionssignal (oben) wurde mit der Zeit geringer, da der
Dampfdruck leicht anstieg. Zur Kontrolle wurde der Lock deshalb zweimal
kurz ausgeschaltet, um sicherzustellen das die Abnahme des Transmissions-
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signals nicht bedeutete, dal der Laser von der Resonanz driftet. Man erkennt
also, dafl das transmittierte Licht im stabilisierten Zustand, immer im Be-
reich der hell-griinen Linie ist, was gleich bedeutend mit ,,resonant mit dem
Kalzium-Ubergang” ist. Die rote Linie kennzeichnet die erwartete Transmis-
sion neben der Resonanz.

Der unterer Teil von Abbildung 5.11 zeigt das Fehlersignal, wobei zu
Beginn der Messung der Laser ein paar mal langsam iiber die Resonanz
gestimmt wurde und dann der Lock eingeschaltet wurde. Aus der Grofle
des Fehlersignals wihrend der Regelung wurde die Frequenzabweichung be-
rechnet und in einem Histogramm dargestellt (Abbildung 5.11 rechts). Das
Histogramm enthélt alle Mefipunkte der Langzeitmessung ab ca. Sekunde
70. Die auBlersten Punkte im Histogramm stammen also von der absichtli-
chen Deaktivierung der Stabilisierung. Im stabilisiertem Zustand betragt die
Frequenzabweichung also bis zu maximal £7MHz, was durch andere Lang-
zeitmessungen, zum Beispiel in Abbildung 5.12, weiter bestétigt wird. Die
Frequenzabweichung betrigt wiederum maximal £=7MHz.

Aus der Messung von Abbildung 5.12 wurde die Standardabweichung
(mittlere quadratische Abweichung RMS) berechnet:

ORMS =

N

1

~ > F? =264 MHz (5.10)
=1

In Abbildung 5.13 ist das Einschwingverhalten der Regelung aufgezeigt.
Im ersten Abschnitt (A) wurde die Frequenz der Lasers manuell (durch
Erhéhen der Spannung am Gitterpiezo) iiber die Resonanz gestimmt. Es
ergibt sich ein typisches Fehlersignal (Mischen mit 1f, siehe Kapitel 5.1.2
Fehlersignale). Im zweiten Bereich (B) wurde die Frequenz auf die Resonanz
gestellt, im Idealfall ergébe sich das Fehlersignal zu Null, was aber im Ex-
periment nicht manuell einstellbar ist. Man sitzt also auf einer Flanke des
Doppler-freien Dips. Nach Aktivierung der Regelung integriert der Regler die
Abweichung und regelt dagegen, bis sich das Fehlersignal um Null einstellt
(Bereich C).

In anderen Messungen, die mit diesem Lasersystem gemacht wurden, stell-
te sich die Stabilitédt des Locks als sehr zufriedenstellend heraus. Es zeigte
sich, daf} der Laser iiber mehrere Stunden im Lock bleiben kann, was auch
auf den stabilen Aufbau des Lasers zuriickzufiihren ist.

Die Langzeitstabilitéit ist gewéhrleistet, wenn sichergestellt ist, daf3

e sich der Laser im thermischen Gleichgewicht befindet und sich das
Verstéarkungsprofil im aktiven Medium nicht verdndert. Durch kleine
Variationen am Diodenstrom kann die Tendenz zum Mehrmodenbe-
trieb notfalls unterbunden werden.
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o

Zeit (s)

Abbildung 5.13: A...Manuelles Scannen iiber Resonanz; B...Freilaufend auf
bzw. knapp neben der Resonanz; C...Nach Einschalten der Regelung

o Weiters ist wichtig, dafl die Temperatur in der Spektroskopiezelle sich
nicht #ndert, was eine Anderung der Transmissionsleistung zur Folge
hat. Dies kann im Extremfall dazu fiithren, dafi der Lamb-Dip nicht
mehr detektierbar ist und somit kein Fehlersignal mehr erzeugt werden
kann.

e Die Regelung selbst muss ebenfalls optimiert sein, was durch Variation
der Verstirkung am Proportionalteil des Reglers und der Fehlersignal-
verstarkung erreicht werden kann.

e Ein weiterer Punkt ist, bei Verwendung der ersten Harmonischen zur
Erzeugung des Fehlersignal, dal der Offset gut eingestellt sein muss.
Dazu kommt, daf}, wenn der Laser oder die Dampfzelle nicht optimal
im thermischen Gleichgewicht ist, sich der Offset verdndern kann.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieser Arbeit war die Vorbereitung eines Lasersystems zur isotopen-
selektiven Photoionisation des Kalzium-Isotops mit der Masse 43 in zukiinf-
tigen Experimenten mit Ionenfallen.

Zu Beginn galt es, eine Moglichkeit zu finden die Ubergangsresonanz mef-
bar zu machen und zu untersuchen. Dazu wurde eine heizbare Zelle konstru-
iert, mit der geniigend Dampfdruck erzeugt werden kann um Doppler-freie
Spektroskopie an Kalzium durchfiihren zu koénnen.

Anschlielend wurden unterschiedliche spektroskopische Techniken ver-
wendet um die Resonanz zu vermessen und zu charakterisieren. Dies wurde
unter anderem mit Séttigungsspektroskopie in Kombination mit unterschied-
lichen Modulationsverfahren erreicht.

Nachdem die Resonanzfrequenz nun meflbar war, galt es, ein Verfahren
zu finden, den Laser auf diese zu stabilisieren. In einem ersten Schritt wurde
ein spektroskopisches Signal ausgewihlt und als Fehlersignal verwendet. Es
wurde eine elektronische Schaltung zur Regelung der Laserfrequenz auf diese
Referenz gebaut. Dieser Regler wirkte {iber den Piezo am Riickkoppelgitter
der Laserdiode auf die Laserfrequenz zuriick. Somit konnte der Laser iiber
mehrere Stunden auf die richtige Frequenz (innerhalb einiger MHz) stabili-
siert werden.

Der experimentelle Aufbau zur Photoionisation wurde auf einem mobi-
len Wagen installiert um fiir verschiedene Experimente eingesetzt werden
zu konnen. An der linearen Kalzium-40-Falle wurde demonstriert, dass die
Photoionisation iiber eine Multi-Mode-Glasfaser funktioniert. Hierbei ist be-
sonders die grosse Divergenz nach Austritt aus der Faser eine Schwierigkeit,
welche das gute Fokussieren auf das Zentrum der Falle erschwert. In die-
sem Versuch konnte eine Laderate von 1.5 Ionen pro Minute erzielt werden.
Der mobile Aufbau bewéhrte sich auch beim Laden einer neuen Falle mit
Kalzium-40 (Cavity QED-Experiment).
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AnschlieBend wurde damit begonnen den Aufbau umzubauen und auch
andere Komponenten wie den akustooptischen Modulator zu implementieren,
der die Frequenz auf die verschobene Resonanz (Isotopieverschiebung) von
Kalzium-43 bringt. Es wurden Experimente mit der neuen Falle mit Kalzium-
43 begonnen, wo das System zukiinftig eingesetzt werden wird.

Aufgrund der guten Analysemdoglichkeit durch das Doppler-freie spektro-
skopische Signal werden noch weitere Dampfzellen aufgebaut, welche dann
in den anderen Ionenfallenexperimenten zum Einsatz kommen werden.



Anhang A

Konstruktionsplane

A.1 Konstruktion der Dampfzelle

Beschreibung Spezifikationen Bezeichnung | Hersteller
Stahlrohr (2mm) | 50cm x 1.8cm Uni-Werkstatt
Heizleiter 20cm, R = 6.2Q SEI20,/200 Thermocoax
Flanschen CF16 F16B18 Vacom
Fenster (Koadial) | CF16 VPZ16 Vacom
Dichtungen Kupfer CUA16 Vacom
T-Stiick KF-Half-Nipple KO16/6 Hositrad
Eck-Ventil mechanisch EV-075-SF Huntington
Thermosensoren | Fe-CuNi Typ L Heraeus/Hanau
Alugehéuse mehrteilig Eigenbau Uni-Werkstatt
Isolation Alufolie, Glasfasermatten
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Abbildung A.1: Stahlrohr mit Heizleiter und Anschweissflanschen

Abbildung A.2: Dampfzelle fiir Spektroskopie an Kalzium
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Anschweissflansche
CF16

Stahlrohr mit Heizleiter, Anschweissflanschen und Rohransatz fiir Ventilanschluss

Heizleiter

KF16 mit Rohransatz

Anschweiss-
flansche

[

Anschweissflanschen leicht schrag anschweissen (ca. 1°).
KF16-Rohransatz: Rohr aufbohren und Rohransatz einschweissen.

Rohr.mcd
Scale 1:4 Michael Bacher, 2.12.2004
Tel: 6312
Abbildung A.3: Konstruktion des Rohres
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- T
M4 M4
8|
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Michael Bacher, 28.2.2005
Tel: 6312

Abbildung A.4: Aluminium-Gehause
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(A) Wichtig: Aussenradius muss 35mm. Die Héhe kann
aber um ein paar Millimeter kleiner sein. Somit konnen
aus einem zylindrischen Stiick durch Zersagen jeweils 2
Auflagestiicke gemacht werden.

Die beiden Teile kdnnen wieder aus einem runden Stiick gefertigt und
dann zersagt werden. Allerdings sollte der Spalt nach dem
Zusammenfiigen der beiden halbrunden Teile méglichst klein sein.

Die 4 Bohrungen sollten jeweils einen Abstand (der Mittelpunkte) von
59mm haben. Der Durchmesser sollte bei 5mm sein. Es wére auch

maglich stattdessen von aussen eine Nische zu frasen. Auflagestiick.mcd
Michael Bacher, 2.12.2004
Deckel vorne.med Tel: 6312
Michael Bacher, 2.12.2004
Tel: 6312

Abbildung A.5: Seitliche Deckel des Gehéuses und Auflagestiicke des Rohres
auf das Gehduse
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A.2 Elektronischer Regler
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Vemendete Operationsverstiter. LMa24 = Signal OUT
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LED Wy
+15Y Maonitar HYH10
> Monitar

Abbildung A.6: Schaltplan der Lock-Box

Der erste Operationsverstéarker verstiarkt das eingehende Fehlersignal und
addiert einen Offset. Daneben ist der eigentliche Regler in Form eines PI-
Teils, dessen Kondensator iiberbriickt werden kann, eingezeichnet. Im unte-
ren Teil erkennt man die Schaltungen fiir die beiden LEDs und den Monitor,
welcher die Piezospannung/10 darstellt.



Anhang B

Verwendete Komponenten und
Gerite

Verwendung/Typ Geratebezeichnung Hersteller /Vertrieb
Heizung der Zelle PS 405 Pro Conrad Electronic
Vakuumvorpumpe Trivac D 16 B Leybold
Diodenlasersystem DL100 Toptica Photonics
Photodioden BPW34, BPX65 Conrad Electronic
CCD-Kamera S/W (#116750) Conrad Electronic
Lock-In Verstarker SR&30 Stanford Research Sy-
stems
15V-Netzteile Eigenbau Experimentalphysik
Innsbruck
Digitales Oszilloskop TDS2002 Tektronix
Speicher-Oszilloskop TDS784A Tektronix
Analoges Oszilloskop HM303-6 Hameg Instruments
Hohlkathode L.233-20NU(Ca) Hamamatsu
HV fiir Hohlkathode LNC 600-50 pos. Heinzinger
Chopper Optical Chopper Scitec Intruments
HV fiir Cavity-Piezo Eigenbau Experimentalphysik
Innsbruck
Frequenz-Generator verschiedene Rohde und Schwarz
RF Power Splitter Z5CJ-2-1 Mini Circuits
RF Phase Detector ZRPD1 Mini Circuits
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Abbildung B.2: Optischer Aufbau zur Séttigungsspektroskopie
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