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Kapitel 1

Einleitung

Seit R. W. Bunsen und G. R. Kirchhoff in den Jahren 1859/60 die Spektralana-
lyse entwickelten, ist diese Methode aus den Naturwissenschaften nicht mehr
wegzudenken. So fand der Chemiker Bunsen mit dieser Methode die neuen Ele-
mente Césium und Rubidium und dem Physiker Kirchhoff gelang es, damit die
Fraunhoferschen Linien des Sonnenspektrums als Absorptionslinien verschiede-
ner Elemente zu erkléren.

Heute ist die Spektralanalyse oder Spektroskopie ein Standardverfahren in Phy-
sik, Chemie, Astronomie und Geowissenschaften, das es gestattet mit geringem
Aufwand schnelle und prézise Messungen der Zusammensetzung von Fliissig-
keiten, Gasen und Festkorpern zu erhalten. So ist es der modernen Astronomie
moglich, genaue Angaben iiber Temperatur, Zusammensetzung und sogar —
mit Hilfe des Dopplereffektes — Geschwindigkeit entfernter Objekte zu ma-
chen. Luftmefistationen kénnen auf spektroskopischem Wege Schadstoffkonzen-
trationen messen und deren Entwicklung iiber lange Zeit verfolgen. Mit Spek-
trometern ausgestattete Sateliten erméglichen es, Aussagen iiber die globale
Verteilung von Ozon und Treibhausgasen zu machen.

Die Anwendbarkeit spektroskopischer Methoden erstreckt sich iiber einen wei-
ten Bereich von Wellenldngen. So finden fiir spektroskopische Untersuchungen
Radiowellen mit Wellenlingen von mehreren Metern bis zu harten Rontgen-
strahlen ihre Anwendung. Erstere eignen sich in der Astronomie zur Vermessung
weit entfernter Galaxien, letztere werden zur Untersuchung von Kernanregun-
gen verwendet.

In Jahrzehnten der Anwendung wurde die Empfindlichkeit spektroskopischer
Verfahren stidndig verbessert. Unter der Empfindlichkeit versteht man die ge-
ringste Konzentration eines Stoffes, die gerade noch mit dem Verfahren auf-
gespiirt werden kann. Die unterste mogliche Grenze hierfiir ist die geringste
Einheit eines Stoffes, die {iberhaupt existieren kann — ein einzelnes Atom.

Es gibt verschiedene Méglichkeiten einzelne Atome zur spektroskopischen Un-
tersuchung zu préparieren. So kénnen einzelne Atome oder Molekiile in einer
hochverdiinnten Losung untersucht werden, in der mit einer gewissen Wahr-
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scheinlichkeit genau eines der zu untersuchenden Atome im bestrahlten Volu-
men enthalten ist. Die Untersuchung kann an einem diinnen Atomstrahl senk-
recht zur Flugbahn erfolgen, oder ein einzelnes Atom wird an einem Ort préipa-
riert und wérend der Beobachtung festgehalten.

Eine Moglichkeit zum Festhalten eines einzelnen geladenen Teilchens ist der
Paul-Kiifig. Dieser basiert auf einem von W. Paul [Pau 58] vorgeschlagenen
Verfahren, mit dem es moglich ist geladene Teilchen mit Hilfe eines elektri-
schen Feldes festzuhalten. In einem Kifig gespeicherte Teilchen kénnen gekiihlt
werden, indem sie mit einem zu niedrigen Energien verstimmten Lichtfeld be-
strahlt werden [Han 75, Neu 78, Win 78]. Mit dieser Methode, der optischen
Kiihlung, ist es moglich die Teilchen soweit abzukiihlen, daf sie bewegungslos
im Zentrum der Falle verharren. Die Speicherung eines einzelnen Barium-Ions
in einem Paul-Kiifig gelang erstmals 1980 [Neu 80].

Gegeniiber der Untersuchung von Atomen in Losung haben die beiden anderen
Verfahren den Vorteil, dafl die Teilchen im verdiinnten Atomstrahl bzw. in dem
Kifig keinen Stoflen mit anderen Teilchen ausgesetzt sind. Auflerdem tritt kei-
ne inhomogene Verbreiterung der untersuchten Spektrallinien durch Bewegung
der Teilchen in Richtung der Propagation des Lichts auf. Diese Dopplerverbrei-
terung kann zwar in Losung durch verschiedene Verfahren der dopplerfreien
Spektroskopie unterdriickt werden, die Stoflverbreiterung ist jedoch nicht zu
vermeiden.

Bei der Untersuchung eines Atoms im Atomstrahl sind keine beliebig langen
Wechselwirkungszeiten erreichbar. Um das Atom dopplerfrei beobachten zu
konnen ist die Einstrahlung der Lichtfelder senkrecht zum Atomstrahl not-
wendig. Die Wechselwirkungszeit wird so auf die Zeit begrenzt, die ein Atom
bendtigt um den Durchmesser des Lichtstrahls zuriickzulegen. Bei einem im
Kifig gespeicherten Teilchen kann die Wechselwirkungszeit dagegen nahezu be-
liebig eingestellt werden. Die Intensitit des Lichtfeldes 148t sich hier steigern,
indem der Fokus verkleinert wird. In einem Atomstrahl kann das Lichtfeld nur
in einer Raumrichtung fokussiert werden. In Flugrichtung der Atome wiirde
eine Fokussierung des Lichtbiindels zur Verringerung der Wechselwirkungszeit
fithren.

Ziel dieser Arbeit soll es nun sein, die Moglichkeiten der Abbsorptionsspektro-
skopie am einzelnen, in einem lonenkifig gespeicherten Bariumion zu untersu-
chen. An einer Wolke weniger Bariumionen wurden die beiden in dieser Arbeit
beschriebenen Verfahren bereits 1986 von J. Bialas durchgefiihrt [Bia 86]. Mit
einem dhnlichen Verfahren wurde 1987 von D. J. Wineland die Absorption eines
einzelnen Quecksilberions nachgewiesen [Win 87].

In Kapitel 2 sollen zunéchst die Verfahren der Absorptionsspektroskopie vorge-
stellt werden. Kapitel 3 stellt die wichtigsten Eigenschaften des Versuchsobjekts
zusammen. Im vierten Kapitel werden theoretische Modelle fiir die Wechselwir-
kung von Licht mit dem Ion behandelt. Zunichst wir hier das Verfahren der
optischen Kiihlung erklirt, dann werden die optischen Blochgleichungen ein-
gefiihrt und schrittweise an das zu lésende Problem angepafit. Das Ziel dieses
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Kapitels ist es die Signalformen, die mit den Verfahren zu erwarten sind zu
berechnen. Im fiinften Kapitel werden die verwendeten Aparaturen dargestellt,
mit denen die in Kapitel 6 beschriebenen Experimente durchgefiihrt wurden.
Im sechsten Kapitel wird ein Experiment zur Modulationstransferspektroskopie
erldutert und die Ergebnisse vorgestellt und diskutiert.



Kapitel 2

Modulationsspektroskopie

In der Spektroskopie wird grundsétzlich zwischen Absorptions- und Emissions-
spektroskopie unterschieden. Ein typisches Beispiel fiir Absorptionsspektrosko-
pie ist das Sonnenspektrum, in dem man dunkle Linien sieht, die auf Absorpti-
on von Licht in der Atmosphére der Sonne und der Erde zuriickzufithren sind.
Hierbei ist die Sonne in guter Néherung ein Schwarzer Korper, der ein kontinu-
ierliches Spektrum ausstrahlt, auf das die verschiedenen in den Atmosphéiren
vorkommenden Atome ein charakteristisches Linien- und Bandenspektrum auf-
priagen. Ein Emissionsspektrum ist zu beobachten, wenn das Licht einer Gas-
entladung spektral zerlegt wird. Es ergibt sich ein Spektrum aus hellen Linien,
die jeweils auf eine optische Resonanz der beteiligten Atome zuriickzufiihren
sind. Auflerdem 148t sich Dispersionsspektroskopie betreiben, indem man spek-
tral aufgelost die optische Dichte des zu untersuchenden Mediums mifit (z.B.
mit einem Zweistrahlinterferometer).

Unter Absorption wird die Abschwéchung eines Lichtfeldes durch des durch-
strahlte Medium verstanden, Dispersion bezeichnet die Phasenverzogerung, die
das Licht durch das Medium erfahrt. Da Absorption immer auch mit Dispersion
verbunden ist, ist eine strenge Unterscheidung zwischen Absorptions- und Di-
spersionsspektroskopie nicht immer notwendig. Die klassische Unterscheidung
ist historisch, sowie apparativ bedingt. So werden mit einfachen Spektrome-
tern in der Regel nur die Absorptionslinien atomarer Resonanzen aufgenommen
(z.B. dunkle Linien im Sonnenspektrum). Mifit man dagegen die Dispersion von
Glédsern im sichtbaren Frequenzbereich mit einem Interferometer, so ist man in
der Regel so weit von dem Frequenzbereich entfernt, in dem das Glas absor-
biert, dal die Absorption vernachléssigbar wird. Die Dispersion dagegen nimmt
mit wachsendem Abstand von der Resonanzfrequenz nur langsam ab und ist
gut mef3bar.

In dieser Arbeit werden Verfahren beschrieben, mit denen Absorption und Dis-
persion gleichzeitig gemessen werden kénnen. Da beide Verfahren auf Phasen-
modulation eines der beteiligten Lichtfeldern beruhen, werden diese Verfahren
unter dem Titel ,,Modulationsspektroskopie* zusammengefaflt.
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Ziel dieser Arbeit ist es, Bedingungen zu ermitteln, unter denen der Nachweis
von Absorption oder Dispersion weniger Ba™-Ionen mdglich ist. Das gemesse-
ne Signal soll sich bei diesen Verfahren deutlich von dem Rauschen, das von
stochastischen Prozessen herriihrt abheben.

Da das Rauschen im Signal einer Photodiode einen Anteil hat, der proportional
zur Wurzel aus der gemessenen Intensitiit ist (Schrotrauschen), und die Ab-
sorption und Dispersion, die von wenigen Ionen verursacht werden, nur geringe
Verdnderungen im Lichtfeld verursachen, ist es nicht zu erwarten, daffl man diese
Anderungen direkt messen kann. Der Untergrund (das eingestrahlte Lichtfeld)
wird dafiir sorgen, dafl das Schrotrauschen viel grofler ist als das Absorptionssi-
gnal. Wenn man jedoch erreicht, da§ Absorption und/oder Dispersion des Ions
ein Signal bei einer Frequenz erzeugen, bei der ohne das lon kein Signal zu
erwarten wére und bei der auch das iibrige Rauschen gering ist, so kann 148t
sich das Absorptionssignal mit ausreichendem Kontrast zum Rauschen messen.

In diesem Kapitel sollen zwei Methoden beschrieben werden, mit denen man
das Signal bei einer Frequenz mifit, fiir die der Untergrund gering ist. Beide Me-
thoden sollen zunéchst allgemein fiir beliebige absorbierende Medien dargestellt
werden. Dabei werden fiir das erse Verfahren nur Effekte erster Ordnung, also
die lineare Absorption und Dispersion benétigt. Das zweite Verfahren ist ein
Effekt dritter Ordnung und kann daher nicht in linearer Ndherung behandelt
werden.

2.1 Frequenzmodulationsspektroskopie

Bei der Frequenzmodulationsspektroskopie [Bjo 80] wird aus einer reinen Pha-
senmodulation des Lichtfeldes durch die Wechselwirkung mit dem Ion eine Am-
plitudenmodulation erzeugt, die beim Nachweis mit einer Photodiode registriert
wird (Abb. 2.1).

Ein Lichtfeld der Form
Ey )
E(t) = Egcos(wt) = > exp(iwt) + c.c. (2.1)

wird mit der Radiofrequenz 2 phasenmoduliert. Das dadurch entstehende pha-
senmodulierte Feld

E(t) = % exp(i(wt + M sin Qt)) + c.c. (2.2)

kann man auch als ein frequenzmoduliertes Lichtfeld beschreiben. Um die mo-
mentane Frequenz des Feldes zu erhalten bildet man die erste Ableitung nach
der Zeit und erhilt:

dE

— () = i(w + MQcos(Q1) E(t) (2.3)

Die Frequenz des Feldes betriigt also w(t) = w + M cos(02t).
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Abbildung 2.1: Frequenzmodulationsspektroskopie: Unmoduliertes Lichtfeld (oben),
Rein phasenmoduliertes Feld (mitte) und phasen- und amplitudenmoduliertes Feld
(unten). Nach dem Durchgang durch ein dispersives Medium erhiilt man auf einem
rein phasenmodulierten Signal (mitte) eine zusétzliche Amplitudenmodulation, wie sie
im unteren Teilbild dargestellt ist. Die Einhiillende der amplitudenmodulierten Welle
ist zur Verdeutlichung gestrichelt eingetragen.

Das modulierte Feld 148t sich unter Verwendung von Besselfunktionen J,, (M)
darstellen als: [Abr 70, Formeln 9.1.42 und 43]

E(t) = % i Jn (M) exp(i(w + nQ)t) + c.c. (2.4)

n=—oo

Das phasenmodulierte Lichtfeld besteht also aus einem nicht modulierten Licht-
feld in der Grundfrequenz w, dem sogenannten Triger, und aus Paaren von Sei-
tenbédndern, die jeweils um ein Vielfaches der Modulationsfrequenz €2 zu héheren
und tieferen Frequenzen verstimmt sind.

Abbildung 2.2 zeigt das Spektrum einer phasenmodulierten Lichtwelle. Man
erkennt neben dem Tréger bei dw = 0 Seitenbidnder im Abstand der Modula-
tionsfrequenz ). Je zwei benachbarte Bédnder geben ein Schwebungssignal bei
der Modulationsfrequenz. Da jedoch die Phasen dieser Schwebungen fiir Sei-
tenbdnder mit negativem n um 180° zu denen im positiven Bereich verschoben
sind, interferieren die Schwebungen destruktiv und es ist kein Signal bei der
Modulationsfrequenz vorhanden.

Nimmt man mit einem schnellen Photodetektor die Intensitit I = eycE? des
Lichtfeldes auf, so erhilt man:

I(t):ieocEg Y Y Cndnesplitn-m)2) e (25)

wobei die Terme, die mit der doppelten Lichtfrequenz oszillieren bereits iiber
eine Wellenldnge gemittelt wurden. Das ist gerechtfertigt, weil Schwingungen
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Abbildung 2.2: Amplitudenspektrum eines phasenmodulierten Signals. Das Vorzei-
chen der Seitenbédnder deutet die Phasenlage der Schwebung an: Die Schwebung von
zwel positiven Bindern ist der Schwebung zweier Bénder mit unterschiedlichem Vor-
zeichen gegeniiber um 180° verschoben. (M = 1.15)

im optischen Frequenzbereich mit elektronischen Mitteln nicht zeitlich verfolgt
werden kénnen. Wie bei einem rein phasenmodulierten Signal zu erwarten ist,
ist diese Intensitit konstant.

Insbesondere ist das Signal bei der Modulationsfrequenz €2

1 o
In(t) = ZeocEg Z JnJns1 explifdt] + c.c. (2.6)

n=—o0o
aufgrund der Symmterie der Besselfunktionen gleich Null.

Durchdringt das Licht nun ein Medium, das fiir kleine, frequenzabhingige Ande-
rungen in Amplitude und Phase des Trigers und der Seitenbédnder sorgt, so ist
ein Signal bei der Modulationsfrequenz erkennbar. Fiir die Amplitude E(w)
nach Durchgang durch das Medium gilt bei linearer Absorption ¢é(w) und Di-
spersion ¢(w):

E(w) = Ey(w)e 0@ =9 ~ (1 — §(w) — id(w))Eo(w) (2.7)

In Gleichung (2.4) wird also fiir jeden Summanden ein zusétzlicher Faktor der
Form (1—6,, —i¢,) eingebracht, wobei 0, = §(w+nS?) die lineare Absorption und
¢n = P(w + n2) die lineare Phasenverschiebung (Dispersion) bei der Frequenz
w + nf2 sind. In linearer Nidherung ergibt sich nun ein Inphase-Signal von

1 > :
Ior(t) = —EeocEg > Jndns1(Pn — o) sinQ (2.8)

n=—0oo
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und ein Quadratur-Signal von

1 o0
Ing(t) = —ieocEg > Jndns1(0n + Gpg1) cos Qt (2.9)

n=-—0oo

Wiéihlt man nun den Modulationsindex M so klein, daf} alle Besselfunktionen
Jn(M) mit n > 2 vernachlissigbar klein werden, dann kann man diese beiden
Gleichungen vereinfachen zu

Ior(t) = —3€0cEg  [Jo(M)Jy(M)(2¢0 — 1 — 1)

(2.10)
+J1(M)Jo(M)(p1 + -1 — P2 — ¢p2)|sinQt

und

IQQ(t) = —%EOCE(% [JO(M)Jl(M)(51 — 5_1)

(2.11)
+J1(M)J2(M)(51 — (571 + 52 - 5,2)] cos 2t

Man sieht, dal das Inphase-Signal nur durch die Dispersion und das Quadra-
tursignal nur durch die Absorption bestimmt ist. Ferner verursacht eine Ab-
sorption des Trigers kein Signal, da sich die Schwéchung der Trigerfrequenz
auf die beiden sich ausloschenden Schwebungssignale gleichermaflen auswirkt.

Beispiel: atomare Resonanz

Ein Zwei-Niveau-System verursacht eine Absorption in der Form einer Lorentz-
linie und die dazugehérende Dispersion:

2(w—wq)

0 = 5Max% Qb = 5Max 2.12
( ( (2.12)

I
2 2
2(w—wq) 2(w—wq)
T0) +1 T0) +1

Abbildung 2.3 zeigt eine solche Absorptions- und Dispersionskurve und drei
nach den Gleichungen (2.10) und (2.11) berechnete Modulationsspektren.

Fiir kleine Modulationsfrequenzen (2 < I' Abb.2.3 oben rechts) erhilt man
ein Quadratursignal, das proportional zur Ableitung der Absorption ist.! Das
Inphase-Signal ist proportional zur zweiten Ableitung der Dispersion.

Fiir Modulationsfrequenzen, die grofier sind, als die Linienbreite (Abb.2.3 un-
ten rechts) kann man ein Quadratursignal proportional zur Absorption und
ein Inphase-Signal proportional zur Dispersion erkennen, wenn eines der Sei-
tenbénder iiber die Resonanz (0w = £) verstimmt wird. Die Dispersion der
Seitenbénder kann jedoch nur schwer von der Dispersion des Tréigers getrennt
werden, da die Dispersionskurve mit groflen Verstimmungen nur langsam gegen
Null geht und die Dispersion des Trigers ebenfalls ein Signal liefert.

!Genauer: Das Quadratursignal ist proportional zur Differenz der Absorbtionen an den
Stellen der Seitenbdnder. Normiert auf den Abstand der Seitenbidnder strebt dieser Differen-
zenquotient jedoch fiir kleine Seitenbandabstande gegen die Ableitung.
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Abbildung 2.3: Oben links: Absorption (durchgezogen) und Dispersion (gestrichelt)
eines Zwei-Niveau-Systems. Die anderen Teilbilder stellen das Inphase- (durchgezogen)
und das Quadratursignal (gestrichelt) der Frequenzmodulationsspektroskopie dar. Die
Verstimmung ist in Einheiten der Linienbreite ' angegeben. Oben rechts: 2 = 0.2[
unten links: Q = IT'; unten rechts: Q = 5. (M = 0.3, 0pr02 = 1)

Die Steilheit des Dispersionssignals an der Stelle dw = 0 wird im Pound-Drewer-
Verfahren [Pou 46, Dre 83] ausgenutzt um einen Laser sehr genau auf die Reso-
nanz eines optischen Resonators zu stabilisieren. Dabei wird die Lorentzférmige
Absorption nicht durch eine atomare Resonanz erzeugt. Statt dessen liefert das
Reflexionsminimum an einem optischen Resonator bei dessen Resonanzfrequenz
die lorentzf6rmige Abschwichung und eine dazugehorige Dispersion. Die beiden

in dieser Arbeit beschriebenen Farbstofflaser werden mit dem Pound-Drever-
Verfahren stabilisiert.

In der Praxis ist es schwer, ein rein phasenmoduliertes Lichtfeld zu erzeugen.
Das phasenmodulierte Lichtfeld wird in der Regel eine restliche Amplituden-
modulation haben, die bei dem Signal als Untergrund auftritt. Deshalb soll nun
eine Methode vorgestellt werden, bei der die Amplitudenmodulation auf einem
Lichtfeld nachgewiesen wird, das zuvor nicht moduliert wurde.

2.2 Modulationstransferspektroskopie

Eine weitere Moglichkeit der untergrundfreien Absorptionsspektroskopie ist die
Modulationstransferspektroskopie. Hierbei wird die Phasen- oder Amplituden-
modulation eines Lichtfeldes auf ein anderes, vorher nicht moduliertes Lichtfeld
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Abbildung 2.4: 1.) In einem System mit nicht verschwindender Suszeptibilitit dritter
Ordnung x® kann durch Mischung dreier Felder E; bis Fs ein viertes Feld E, erzeugt
werden. 2.) Fiir den Spezialfall eines A-formigen Drei-Niveau-Systems 1dfit sich der
Modulationstransfer als inelastische Streuung zweier Photonen deuten.

iibertragen. Die Ubertragung der Modulation ist ein MaB fiir die Wechselwir-
kung der beiden Felder mit dem Ion.

Im Gegensatz zur Frequenzmodulationsspektroskopie kann die Modulations-
transferspektroskopie nicht in linearer Ndherung beschrieben werden. Modu-
lationstransfer ist ein Spezialfall der Vier-Wellen-Mischung, bei der unter der
Einwirkung dreier elektromagnetischer Felder ein viertes Feld entsteht. Dieser
Effekt 148t sich mit der nichtlinearen Suszeptibilitit dritter Ordnung beschrei-
ben. Abbildung 2.4 zeigt den in dieser Arbeit auftretenden Fall. Ein atoma-
res System, das durch ein A-férmiges Drei-Niveau-System beschrieben werden
kann, wird mit zwei Lichtfeldern £y und Fs mit den Frequenzen w; und wo
bestrahlt. Ist das Lichtfeld F; moduliert, so gibt es zu dieser Frequenz ein Sei-
tenband mit der Frequenz ws = wy + 2. Durch die Vier-Wellen-Mischung wird
nun ein viertes Feld mit der Frequenz wy erzeugt. Aufgrund der Energieerhal-
tung muf} gelten:

wyq = —w1 +CL)2+&)3:LJ2+Q (2.13)

Die Uberlagerung der Felder mit den Frequenzen w, und w, fithrt nun zur
Amplitudenmodulation des urspriinglichen Lichtfeldes Es mit der Frequenz €.

Aus der Abbildung kann man die Deutung des Vorgangs als eine korrelierte
Streuung zweier Photonen ableiten: Aus dem Feld mit der Frequenz ws wird



KAPITEL 2. MODULATIONSSPEKTROSKOPIE 13

ein Photon unter Verlust der Energie hf2 in das Feld mit der Frequenz w; hinein-
gestreut. Gleichzeitig nimmt ein Photon aus dem Feld E, die Energie auf und
wird als ein Photon mit der Frequenz w, emittiert. Die Photonen sind hier nicht
als lokalisierte Teilchen, sondern als Energiequanten in den monochromatischen
Lichtfeldern zu verstehen. Uber die reine Energieerhaltung bei einen Stofipro-
zess hinausgehend bleibt hier auch die relative Phase der Schwebungsfrequenz
Q erhalten.

Zusétzlich zu diesem Proze dritter Ordnung ist zu erwarten, dafl ein modu-
liertes Feld mit einer Frequenz nahe der Resonanzfrequenz w, eine Modulation
der Besetzungsdichte des angeregten Zustands P bewirkt. Ein Probelichtfeld,
das mit dem Ubergang bei w, nahezu in Resonanz ist, findet nun eine mit
der Frequenz (2 oszillierende Suszeptibilitit vor und bekommt eine ampituden-
modulation der gleichen Frequenz aufmoduliert. Dieser aus zwei unabhéngigen
Prozessen erster Ordnung bestehene Prozef} ist nur zu erwarten, wenn die Fre-
quenz (2 nicht wesentlich grofler als die Zerfallsrate I'p des P-Zustands ist. Fiir
Q> I'p kann die Besetzungsdichte des P-Niveaus den Anderungen des Feldes
bei der Frequenz w, nicht folgen.

Wiéhrend der Prozef dritter Ordnung (Abb. 2.4) maximal wird, wenn die Ver-
stimmung ¢ fiir beide Felder Fy und FEs gleich ist, hat die Modulation aufgrund
von Besetzungsmodulation des angeregten Zustands ihr Maximum fiir wy = w;.

Beim Modulationstransfer durch Zwei-Photon-Effekte wird der Zustand P nicht
angeregt. Dennoch ist die Existenz dieses Niveaus fiir den Vorgang unerldflich,
das erzeugte Signal wird um so stéirker, je kleiner die Verstimmung ¢ wird. Das
liegt daran, dafl die einwirkenden Lichtfelder mit ihren Frequenzen Dipolschwin-
gungen des Atoms anregen. Solche Dipolschwingungen besitzen Resonanzen bei
den Ubergangsfrequenzen wgy und w;.. Je naher die Lichtfrequenzen diesen Re-
sonanzen kommen, desto stirker wird die Wechselwirkung mit dem atomaren
System sein.



Kapitel 3

Barium

Barium ist ein Element aus der Gruppe der Erdalkalimetalle mit der Ordnungs-
zahl 56. Der Name stammt vom griechischen barys und bedeutet schwer. Barium
ist ein weiches, silbrig weifles, an der Luft schnell oxidierendes Metall. Die stabi-
len Isotope haben die Massenzahlen 138 (71,7%), 137 (11,2%), 136 (7,9%), 135
(6,6%), 134 (2,4%), 132 (0,1%) und 130 (0,1%). In Klammern ist jeweils das
Vorkommen im natiirlichen Isotopengemisch angegeben. Alle Isotope mit gera-
der Massenzahl haben einen Kernspin von 0, die beiden Isotope mit ungerader
Massenzahl haben einen Kernspin von 3. [Lid 93]

In dieser Arbeit werden nur die Isotope mit gerader Massenzahl untersucht.
Diese machen 82% im natiirlichen Isotopengemisch aus. Aufgrund der Hyper-
feinaufspaltung der Isotope ungerader Massenzahlen, gelten fiir diese andere
Termschemata. Sie kénnen nicht mit den dargestellten Methoden pripariert
und untersucht werden.

3.1 Termschema von Ba™

Das Ba*t-Ton besitzt einen Atomrumpf in Xenonkonfiguration, sowie ein Valenz-
elektron in der 6S-Schale. Alle in dieser Arbeit relevanten Zusténde entstehen
durch Anregung dieses Valenzelektrons.

Abbildung 3.1 zeigt einen Ausschnitt aus dem Termschema des Bariumions.
Die dipolerlaubten Uberginge zwischen den gezeigten Niveaus sind durch Dop-
pelpfeile kenntlich gemacht. Vom Grundzustand aus sind Dipoliibergéinge in
das 6P, 2~ und in das 62P; /2-Niveau moglich. Aus dem P /,-Niveau zerfillt
das Ba'-Ion im Verhiltnis von ca. 3:1 in das S1/2- oder in das Dj3/5-Niveau.
Aus dem P3/,-Niveau sind Dipolzerfille sowohl in das S-Niveau, als auch in
beide P-Niveaus moglich. Die Zerfallsraten der dipolerlaubten Zerfiille und die
genauen Ubergangsfrequenzen sind der Tabelle 3.1 zu entnehmen. Die D — S-
Ubergiinge sind dipolverboten und haben Halbwertzeiten von mehr als 30 Se-
kunden [Yu 97].

14
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6°Py)

A=614nm

5°Ds),

A=585nm

5°Ds),

A=455nm A=650nm

A=493nm

6°S

Abbildung 3.1: Ausschnitt aus dem Termschema des Bat—Ions mit den dipol-
erlaubten Ubergéngen.

Ubergang Ain % Zerfallsrate in MHz A
6°Pyjp — 625100 95£7 15+1.1 493.4nm
6Py jp = 5°Dyjp: 3344 5.34+0.6 649.7nm
6°Py/p — 62Sy5: 118 £8 18+1.3 455.4nm
62P3jp — 5°D3/p: 4.8 £0.6 0.8 +0.1 585.4nm
6°P3/p — 52D50: 37 +4 5.9+0.6 614.2nm

Tabelle 3.1: Einstein A-Koeffizienten [Gal 67] und Wellenléingen der Uberginge

In dieser Arbeit wird das Barium-Ion durch das A-féormige Drei-Niveau-System,
bestehend aus 25, /2 2p /2 und 2D, /2 beschrieben. Fiir diese Zustinde befinden
sich die Wellenléingen aller dipolerlaubten Uberginge im sichtbaren Spektralbe-
reich, so daB} die durch Spontanemission verursachte Fluoreszenz mit dem Auge
beobachtbar ist. Ohne dufleres Magnetfeld sind die j = 1/2 Niveaus zweifach
und das 2Dj >-Niveau vierfach entartet (Abb. 3.2). In diesem Fall gibt die Po-
larisation des elektrischen Feldes die Quantisierungsachse vor und es sind nur
stimulierte Uberginge mit Amj =0 (m-Ubergiinge) moglich. Die mj = +3/2
Zustinde des 2Dy /2-Niveaus werden nur durch spontane Prozesse bevélkert,
kénnen aber nicht wieder in das P-Niveau angeregt werden. Es findet also
optisches Pumpen in diese beiden ,dunklen“ Zustidnde statt, das ein stetiges
Beobachten des Ions unmoglich macht.

3.2 Zeeman-Aufspaltung

Um das optische Pumpen zu verhindern muf} ein dufleres Magnetfeld angelegt
werden. Dadurch wird die Entartung aufgehoben und die Quantisierungsachse
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-3/2 -1/2 1/2 372

2
SI/Z
m: -1/2 1/2

J
Abbildung 3.2: Termschema des Drei-Niveau-Systems unter Beriicksichtigung der

Entartung. Stimuliert sind nur 7-Uberginge moglich (durchgezogene Pfeile). Spon-
tanzerfille (gestrichelt) sorgen fiir optisches Pumpen in die m; = +3/2-Zusténde.

Py, 2

]
32
12
12
32

2 1/2
S1/2 k 12

Abbildung 3.3: Relevantes Termschema, des Bat—Tons mit Aufhebung der Entartung
durch ein externes Magnetfeld (Zeeman-Effekt).

in Richtung des Magnetfeldes festgelegt. Strahlt man nun die elektrischen Felder
mit ihren Polarisationen senkrecht zum Magnetfeld ein, so finden nur noch
Am; = +1-Ubergiinge statt und das System LiBt sich in zwei Vier-Niveau-
Systeme aufteilen, die nur noch iiber Spontanzerfille miteinander gekoppelt
sind (Abb. 3.3).

Die Zeeman-Aufspaltung berechnet sich nach [Hak 93]
AE = gjupB (3.1)

wobei B der Betrag der magnetischen Induktion und pp = ef/2m, das Bohr-

sche Magneton ist. Die Landéfaktoren g; berechnet sich nach

JI+1) +s(s+1)=1(1+1)
2j(7 +1)

gj =1+ (3.2)

Im einzelnen ergeben sie sich zu:
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Zustand: 6251/2 62P1/2

Landéfaktor: 2 %

6°Py/2  5°D3jp  5°Dy)s
4 4 6

3 5 5

17



Kapitel 4

Die Wechselwirkung von Licht
und Atomen

In diesem Kapitel wird ein Modell fiir die Wechselwirkung des Ions mit den
eingestrahlten Feldern entwickelt, mit dem dann die Signale fiir die Verfahren
der Modulationsspektroskopie berechnet werden. Zunéchst wird jedoch ein me-
chanischer Effekt des Lichtfeldes auf das Ion erklirt, der zur Kiihlung in der
Falle eingesetzt wird.

4.1 Laserkiihlung schwach gebundener Bariumionen

Ein Photon mit dem Wellenzahlvektor k trigt einen Impuls p = Ak. Aufgrund
der Impulserhaltung muf also ein Atom bei Absorption oder Emission von Licht
eine Impulsdnderung erfahren. In einem monochromatischen zu einem atomaren
Ubergang nahezu resonanten Lichtfeld treten stindig stimulierte Absorptions-
sowie spontane und stimulierte Emissionsprozesse statt. Die Impulsiibertrige
durch stimulierte Prozesse heben sich jedoch weg, da die hierbei auf das Atom
iibertragenen Impulse mit gleichem Betrag genau in entgegengesetzte Richtun-
gen wirken. Netto ergibt sich also in einem Zeitintervall, in dem N spontane
Emissionen auftraten der Impulsiibertrag:

pP= i h(Kaps — Kerm) (4.1)
n=1

wérend die Wellenzahlvektoren kg;, immer in Strahlrichtung des Lichts wirken,
sind die Richtungen der spontanen Emmissionen stochastisch in alle Raumrich-
tungen verteilt. In einem Zeitinterval At findet also im Mittel ein Impulsiibert-
rag von

AP = hk (n) At (4.2)
statt. Da die Anderung des Impulses mit der Zeit eine Kraft ist, kann man also
fiir das Atom im Lichtfeld eine Riickstolkraft der Grofie

F = fik (n) (4.3)

18
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angeben. Setzt man fiir die Zerfallsrate und die Wellenzahl die Verhiltnisse ein,
wie sie fiir den 62P, /2 625, /Q—Ubergang gelten, so ist diese Kraft fast 9000
mal stirker, als die Erdanziehung. Dabei wird vorausgesetzt, dal das Lichtfeld
stark genug ist um das Ion nach jedem Spontanzerfall sofort wieder anzuregen
und deshalb fiir die Rate (n) die Zerfallsrate I' angenommen werden kann.

Wird das Lichtfeld gegeniiber der Resonanz zu gréfieren Wellenléingen hin ver-
stimmt, so wird die Absorptionswahrscheinlichkeit aufgrund der Dopplerver-
schiebung fiir Ionen, die sich dem Lichtstrahl entgegen bewegen, grofler, als fiir
solche, die sich von dem Lichtstrahl entfernen. Oszilliert das Ion in einem har-
monischen Potential in Richtung des Lichtstrahls, so wird es im Mittel haufiger
Licht absorbieren, wenn es dem Licht entgegenliuft, als wenn es in Propagati-
onsrichtung des Lichtfeldes 1duft. Absorptionsprozesse, bei denen die kinetische
Energie des Ions abnimmt werden also iiberwiegen und es kommt zur Kiihlung
des Ions in dem Potential.

Diese Betrachtung des Ions als nahezu freies Teilchen ist nur dann gerecht-
fertigt, wenn ein Zyklus von stimulierter Absorption uns spontaner Emission
schnell gegen die Bewegung des Ions im Kifigpotential ist. Dann kann das
Ion wirend eines Zyklus keine Energie mit dem Kéfig austauschen und es ist
als annéihernd freies Teilchen zu betrachten. Diesen Grenzfall bezeichnet man
als schwache Speicherung. Das Barium ist in dieser Arbeit beziiglich beider
Ubergiinge schwach gespeichert.

Aufgrund der zufilligen Richtungsverteilung der Spontanemissionen fithrt das
gekiihlte Ton im Phasenraum eine Bewegung durch, die einer Brownschen Be-
wegung gleicht. Als Gleichgewicht zwischen der gerichteten Kiihlung und der
ungerichteten Brownschen Drift ergibt sich eine minimale Energie, die durch
Dopplerkiihlung erreicht werden kann. Diese Energie betrigt:

hl’
EDOppler = 7 (44)

Bei jeder Spontanemission erhélt das Ion einen Impuls von Ak in zufilliger
Richtung. Dieser Impulsiibertrag ist mit einer Riickstoflenergie von

h2Kk?
2m

ERrick = (4.5)
verbunden. Diese Energie kann mit dem hier beschriebenen Kiihlverfahren eben-
falls nicht unterschritten werden. Die minimale durch Dopplerkiihlung erreich-
bare Energie ergibt sich also als die hohere der beiden Grenzenergien.

4.2 Optische Bloch-Gleichungen

In diesem Abschnitt soll der Einfluf} eines elektromagnetischen Feldes auf das
Ton berechnet werden. Hierbei wird die halbklassische Ndherung verwendet,
bei der das Atom quantenmechanisch, das elektromagnetische Feld jedoch als
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klassische Welle betrachtet wird. Dieses Vorgehen ist dadurch gerechtfertigt,
da} die Intensitdten der Lichtfelder in dem Experiment so grof} sind, dafl die
Quantenmechanik nach dem Bohrschen Korrespondenzprinzip in die klassische
Elektrodynamik iibergeht.

Die numerischen Berechnungen werden in einem Koordinatensystem durch-
gefiihrt, in dem sich fiir das Zwei-Niveau-System Differentialgleichungen erge-
ben, die zu den Bloch-Gleichungen dquivalent sind. Diese Gleichungen wurden
zuerst von F. Bloch [Blo 46] angegeben und beschreiben ein Spinsystem in ei-
nem konstanten und einem dazu senkrechten oszillierenden Magnetfeld. Man
nennt daher die zu 16senden Differentialgleichungen optische Blochgleichungen.
Sie kénnen fiir Systeme mit mehr als zwei Niveaus verallgemeinert werden.

4.2.1 Der Dichteoperator

Der Dichteoperator p beschreibt ein quantenmechanisches System vollstindig,
der Erwartungswert jeder Observablen O 14t sich mit der Formel

(O) = Spur(0p) (4.6)
errechnen.

Fiir einen reinen Zustand W ist der Dichteoperator identisch mit einer Projek-
tion auf diesen Zustand: p = |U) (/.

Ein atomares System l48t sich als ein vollstdndiges System von Energieeigen-
zustdnden |i),i = 1,2,...,n beschreiben. Die Vollstindigkeit dieses Systems
ist eine Nidherung, die dann gute Ergebnisse liefert, wenn die beteiligten Ener-
gien weit von Resonanzen entfernt sind, die weitere Energieeigenzustéinde des
Systems ankoppeln wiirden. Insbesondere miissen die Energien deutlich unter-
halb der Ionisierungsenergie liegen. Der Dichteoperator des Systems kann nach
diesen Zustdnden entwickelt werden:

n n n

p= 2 1 GElali Gl =D pisli) Gl (4.7)

i=1j=1 i=1j=1

Der Dichteoperator 148t sich also durch eine komplexe (nxn)-Matrix mit den
Eintrégen p;; = (i| p|j) darstellen. Da der Dichteoperator hermitesch ist, gilt
das auch fiir die Dichtematrix. Die Diagonalelemente p;; der Dichtematrix geben
die Wahrscheinlichkeit dafir an, das System im Eigenzustand |¢) zu beobach-
ten, die Nichtdiagonalelemente p;;,% # j sind ein Maf} fiir die Kohérenz der
Uberlagerung der beiden Zustinde |i) und |j). Ein statistisches Gemisch von
Zustdnden hat verschwindende Nichtdiagonalelemente. Fiir eine reine kohiren-
te Uberlagerung zweier Zustinde wird das entsprechende Nichtdiagonalelement
maximal.

Betrachtet man ein atomares System mit dem Hamiltonoperator H A4, zu dem
die Zusténde |i) die Eigenzustéinde sind, und mit einer zusitzlichen Wechsel-
wirkung, beschrieben durch den Hamiltonoperator H;, so entwickelt sich der
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Dichteoperator nach der Schrodingergleichung [Man 95, Kap. 15.3]:

L dp(t)

ith—— = [H,p(t)] (4.8)
mit H = H AT+ H I
Die zeitliche Entwicklung der Zusténde im ungestorten Atom ist gegeben durch

__—lwnt
n= .
1\ e |n) (4.9)

wobei hw, die Energie des n-ten Zustands ist. Unter Vernachlissigung von Spon-
tanemission sind die Diagonalelemente p,, also zeitlich konstant, wirend die
Phase eines Nichtdiagonalelements py,,, mit der Kreisfrequenz w, — w,, rotiert.
Die Spontanemission fithrt zu einem exponentiellen Zerfall der Besetzungswahr-
scheinlichkeiten angeregter Zustinde sowie der damit verbundenen Kohérenzen.

So wie der Dichteoperator 148t sich auch der Hamiltonoperator nach der Basis
entwickeln:

=33 Hyli) Gl (4.10)

i=1j=1

Damit wird aus der Operatorgleichung (4.8) eine Matrixgleichung und man
erhilt fiir die Komponenten der Dichtematrix n? komplexe oder 2n? reelle,
gekoppelte Differentialgleichungen erster Ordnung. Da die Dichtematrix hermi-
tesch ist, reduziert sich die Zahl der unabhingigen reellen Komponenten auf
die Hilfte. Unter der Annahme, dafi das System durch die n Eigenzustinde
vollstéindig beschrieben ist, also keine Anregung in einen weiteren Zustand er-
folgen kann, mufl die Summe der Besetzungswahrscheinlichkeiten der Zusténde
das sichere Ereignis liefern. Mit Hilfe der Normierung

n
> pi=1 (4.11)
i=1

148t sich also eine weitere Variable eliminieren, so daf} sich die Dichtematrix
durch einen (n? — 1)-komponentigen Vektor r darstellen 1i8t. Gleichung (4.8)
148t sich nun auf eine lineare Differentialgleichung der Form

r=A-r+c (4.12)

bringen, wobei A eine (n? — 1 x n? — 1)-Matrix und c ein (n? — 1)-komponen-
tiger Vektor ist.

Im Rahmen dieser Arbeit werden stationidre Lisungen fiir r berechnet, indem
die Ableitung des Blochvektors i gleich Null gesetzt wird. Diese stationiren
Zustande stellen sich beim Barium in wenigen Mikrosekunden ein (Siehe [Sie 91]
und Abb. 4.15 auf Seite 41).
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4.2.2 Der elektrische Dipoloperator

Die Energie eines elektrischen Dipols in einem elektromagnetischen Feld ist
durch das Skalarprodukt aus dem elektrischen Dipolmoment d und der Feld-
stirke gegeben. Der Wechselwirkungsanteil des Hamiltonoperators lautet:

Hi=-d-E (4.13)

wobei E die elektrische Feldstirke ist. Der Dipoloperator ist definiert als das
Produkt aus Ladung und Verschiebung der Ladung aus der Ruhelage: d = er.
Hierbei ist e die Ladung des Elektrons und & der Ortsoperator.

Auch der Dipoloperator 148t sich nach den Eigenzustinden des Atoms ent-

wickeln: -
a=3"3d i) (4.14)
i=1j=1

Man erhélt also eine Dipolmatrix mit den vektorartigen Koeffizienten d;;.

Der Erwartungswert des Dipoloperators lautet dann nach Gleichung (4.6):
(@) = Spur(@s) = 33" dyny (4.15)

Die Diagonalelemente der Dipolmatrix d;; sind die Erwartungswerte des Dipol-
moments fiir die Energieeigenzuténde |i) und miissen aufgrund der ungeraden
Paritéit des Dipoloperators verschwinden [Man 95]. Die Nichtdiagonalelemente
d;j,j # i ergeben das elektrische Dipolmoment, das durch Uberlagerung zweier
Eigenzustinde |¢) und |j) erzeugt wird. Aufgrund des Energieunterschieds der
betroffenen Zustinde AE = E;— E; und der damit verbundenen unterschiedlich
schnellen Phasenoszillationen (4.9) oszilliert ein solcher Dipol mit der Frequenz
woy = A—hE

Die Berechnung von Dipolmatrixelementen ist in Anhang A erldutert. Ist der
Ubergang zwischen den Zustinden |i) und |5) dipolverboten, so verschwin-
den die entsprechenden Dipolmatrixelemente d;; = dj; = 0. Fiir m-Uberginge
(Am = 0) ist das Matrixelement ein reeller Vektor in Richtung der Quantisie-
rungsachse und fiir o*-Ubergiinge ist d;; ein komplexer Vektor orthogonal zur
Quantisierungsachse.

Bezeichnet man den Einheitsvektor in Richtung der Quantisierungsachse mit z
und die beiden orthogonalen Einheitsvektoren mit x und y, so erhilt man fiir
einen 7-Ubergang (d;; o z) einen Erwartungswert von:

(&) = dijpji +c.c. X 2Re(pij)z (4.16)
Fiir einen 0*-Ubergang (d;; o< x % 4y) erhilt man:

(d) = d;jpji + c.c. o< 2Re(p;j)x F 2Im(p;;)y (4.17)
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Im ersten Fall schwingt der Erwartungswert also mit dem Realteil des Dich-
tematrixelements auf der Quantisierungsachse, wirend der Erwartungswert im
zweiten Fall um die Quantisierungsachse rotiert.

Anschaulich kann man sich das Ion also als ein System von im Ortsraum schwin-
genden Dipolen vorstellen, die vom elektrischen Feld angetrieben werden.

4.2.3 Das Zwei-Niveau-System

Fiir ein Zwei-Niveau-Atom, mit einem Grundzustand |1) und einem angereg-
ten Zustand |2), das mit einem Lichtfeld in Wechselwirkung steht, lautet der
Hamilton-Operator:

H=rlw|2) (2| —d-E (4.18)

Hierbei ist hwy die Anregungsenergie. Unter der Voraussetzung, dafl die Orts-
ausdehnung der Wellenfunktion des Atoms viel kleiner ist, als die Lichtwel-
lenlinge (Lamb-Dicke-Bereich), kann man die Feldstirke iiber das gesamte
Atom als konstant annehmen. Es wird hier eine ideal kohirente und mono-
chromatiche Lichtquelle angenommen. Die Lichtquelle ist linear polarisiert und
propagiert in Richtung der y-Achse, so daf} sich das Lichtfeld am Ort des Atoms
darstellen 148t als

E = Epecos(wt)
. it (4.19)
= jekpe + c.c.

Die Amplitude des Feldes ist gegeben durch die reelle Grofle Ey. e ist ein reeller
Einheitsvektor in Richtung der Polarisation und kann angegeben werden als:

e =xsinf + zcos 3 (4.20)

wobei x und z Einheitsvektoren in Richtung der z- und z-Achse sind und S
dem Winkel zwischen Polarisations- und Quantisierungsachse angibt.

Beriicksichtigt man, dafl die Diagonalelemente des Dipoloperators aus Symme-
triegriinden verschwinden miissen [Man 95], so erhélt man durch Einsetzen in

(4.8):

pr1 = —z(Edizpa —c.c.)

P22 = —pP11 (4.21)
. _ . 1

pr2 = iwopi2 + 7 Edi2(p22 — p11)

P = —iwgpar — 35 Edai(p22 — p11)

mit den Matrixelementen des Dipoloperators dij2 = (1|d|2) und do; = (2|d |1).

Wie oben gezeigt wurde, reicht fiir ein Zwei-Niveau-System ein dreidimensio-
naler Vektor aus, um das System vollstindig zu beschreiben. Durch Definition
des Blochvektors r mit den Komponenten

rn = 2Re(p12)
ro = 2Im(p12) (422)

r3s = pP22— P11
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wird das System &dquivalent zu einem Spinsystem in einem konstanten und ei-
nem dazu senkrechten oszillierenden Magnetfeld [Fey 57]. Der Gleichung (4.12)
entsprechen dann die Blochgleichungen:

ry = —%EIIH(dlg)’f‘:; — WoT2
o = %ERe(dlg)Tg + wory (4.23)
rg = %EIm(dlg)rl — %ERe(dIZ)TZ

Bei einem 7-Ubergang ist das Dipolmatrixelement reell, es gilt also Im(d2) = 0.
Fiir einen ot-Ubergang verschwindet das Skalarprodukt aus Imaginirteil des
Dipolmatrixelements und der elektrischen Feldstédrke, da der Imaginérteil des
Matrixelements in Richtung der y-Achse zeigt und die elektrische Feldstirke
hierzu orthogonal ist. Die optischen Blochgleichungen lassen sich also vereinfa-
chen zu:

TL = —woT
o = 2Qrscos(wt) + wory (4.24)
73 = —2Qrycos(wt)

wobei die Rabifrequenz  fiir 7-Uberginge durch

h§) = Ey|Re(d;2)| cos 8 (4.25)
und fiir 0*-Ubergiinge durch

hQ = Eg|Re(dy2)|sin 8 (4.26)

definiert ist.

Der Blochvektor ist so gewihlt, dafl sein Betrag eins ist. r3 = 1 ergibt den
reinen angeregten Zustand, r3 = —1 den reinen Grundzustand. Gleichung 4.24
bewirkt eine Rotation des Blochvektors mit der Frequenz wy um die Achse, die
durch r3 gegeben ist, sowie eine zeitabhingige Nutation, verursacht durch das
elektrische Feld. Durch dissipative Effekte kann es aulerdem zur Abnahme der
Kohérenz und damit zur Lingen&nderung des Blochvektors kommen.

Spontanemission

Bisher wurde nur die Wechselwirkung des Atoms mit einem oszillierenden elek-
trischen Feld betrachtet. Der angeregte Zustand kann jedoch spontan unter
Aussendung eines Lichtquants in beliebiger Richtung oder strahlungslos (z.B.
durch einen Stoff mit einem Restgasatom) zerfallen. Es muf} also eine lineare
Zerfallsrate I des angeregten Zustands eingefithrt werden. Die spontanen Pro-
zesse zerstoren auferdem die Phase der Uberlagerung beider Zustinde, so daB
auch die Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix mit der Rate %F ausgeddmpft
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werden. Die Bewegungsgleichung (4.21) wird damit zu:

P11 = —%(Edlgpgl — C.C.) + Tpag

p2 = —pu

o X X (4.27)

p12 = iwopiz + FEdi2(p22 — p11) — 5012

pa1 = —iwopar — 5 Bda1(p22 — p11) — 3021

Fiir die zeitliche Entwicklung des Blochvektors erhilt man dann:

7.“1 = —Wwor2 — %F’Fl
79 = 2Qr;cos(wt) + wory — %Frg (4.28)
rg = —20ry cos(wt) - F(l + ’)"3)

Stationire Losung

Unter Einfluf} des treibenden elektrischen Feldes werden die Nichtdiagonalele-
mente der Dichtematrix, nach dem Ausklingen aller Einschwingvorgéinge, mit
der Frequenz w des Feldes oszillieren. Durch Ubergang in ein rotierendes Koor-
dinatensystem lassen sich stationdre Losungen der Blochgleichungen erhalten.
Hierzu wird folgende Substitution durchgefiihrt:

p12 —  prae™t (4.29)
oder fiir den Blochvektor:

r1 — ricos(wt) — rosin(wt) (4.30)
re — rocos(wt) + rq sin(wt) .

Diese Substitution kann anschaulich als eine Rotation des Blochvektors mit
der Frequenz w um die Achse rs erklirt werden. Man begibt sich in ein neu-
es Koordinatensystem, in dem sich die Koordinatenachsen so drehen, dafy der
elektrische Feldstirkevektor immer in die gleiche Richtung zeigt. Dadurch er-
gibt sich im zeitlichen Mittel eine konstante Nutation mit der Frequenz 2. Die
zeitliche Mittelung fiithrt zur Vernachlédssigung von Termen, die mit der doppel-
ten Lichtfrequenz oszillieren. Sie wird als Drehwellennéherung bezeichnet. In
dieser Ndherung ergeben sich die Bewegungsgleichungen:

’f‘l = —%F’)"l + (w — wo)’)"2
Ty = —%F’f‘g — (w — wo)’f'l + Q’f‘g (4-31)
’f"3 = —F(l + 'f'3) — Q’I“Q

Durch Nullsetzen der Ableitungen 7; erhilt man nun ein lineares Gleichungssy-
stem fiir den stationdren Zustand des Blochvektors r. Die Losung dieses Glei-
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~10 -5 0 5 10

Abbildung 4.1: Stationire Losung der optischen Blochgleichungen im 2-Niveau-
System. © = 0,5I". (Gepunktet: r1; Gestrichelt: r2; Durchgezogen: r3)

chungssystems ist:

_ 4Q(w—wp)
L= T2t 2(w-—wo)?)
_ 20r
Ty = T2 2(w—wo)?) (4'32)
rg = —1+4 20°
242(Q22+2(w—wp)?)

Abbildungen 4.1 und 4.2 zeigen die Losungen der Blochgleichungen fiir ver-
schiedene Rabifrequenzen in Abhéngigkeit von der Verstimmung w — wy. Bei
grofien Rabifrequenzen (Abb. 4.2) ist eine deutliche Linienverbreiterung durch
Sattigung zu erkennen. Abbildung 4.3 zeigt die Inversion r3 in Abhingigkeit
von der Rabifrequenz (2 fiir zwei verschiedene Werte fiir die Verstimmung. Man
erkennt, daf} Inversion (pa2 > p11 < r3 > 0) im Zwei-Niveau-System nicht
stationdr erreicht werden kann. Die Sittigung ist daran zu erkennen, dafl die
Inversion auf der Resonanz zunéchst sehr viel schneller anwiichst als neben der
Resonanz (gestrichelte Linie), dann aber nur langsam asymptotisch gegen Null
geht.

Die Spontanemission eines Atoms ist proportional zur Besetzung des angeregten
Zustands poo = 1 + r3. Daher kann man aus der Kurve fiir r3 direkt die Stéirke
der Fluoreszenz des Atoms ablesen. Die induzierten Prozesse sind dagegen mit
den Nichtdiagonalelementen verkniipft: r1 ist proportional zur Dispersion und
r9 ist proportional zur Absorption, wobei positive Werte fiir ro auf Verstirkung
des Lichtfeldes durch das Atom hinweisen wiirden.
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Abbildung 4.2: Stationire Losung der optischen Blochgleichungen im 2-Niveau-
System. @ = 5. (Gepunktet: rl; Gestrichelt: r2; Durchgezogen: r3)

Abbildung 4.3: r3 als Funktion der Rabifrequenz. (Durchgezogen: w = wp; Gestrichelt:
w—wp =9)
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Abbildung 4.4: Das Drei-Niveau-System.

4.2.4 Das Drei-Niveau-System

In diesem Abschnitt werden die optischen Blochgleichungen fiir ein A-férmiges
Drei-Niveau-System (Abb. 4.4) gelost. Der obere Zustand |2) hat eine Anre-
gungsenergie von hwg. Er zerfillt mit der Rate I'pg in |1) und mit der Rate I'pp
in [3). Der Zustand |3) ist ein metastabiler Zustand mit der Energie fiw) — fiwy.
Der Ubergang [3) — |1) hat ein verschwindendes Dipolmoment: di3 = 0. Die
Halbwertzeit von |3) wird als so grof§ angenommen, dafl die Ddmpfung dieses
Zustands in guter Ndherung gleich Null gesetzt werden kann.

Der Hamiltonoperator dieses Systems besteht aus dem Hamiltonoperator des
ungestorten Atoms und aus dem Wechselwirkungsterm:

H = hw)|2) (2| + fi(wy —w)) [3) (3| —d - E (4.33)

Das Feld wird als iiber die Ausdehnung des Atoms konstant angenommen und
besteht aus zwei monochromatischen, kohérenten Lichtquellen:

E = E,+E,
E, = %egEge*i‘”gt + c.c. (4.34)
E, = %eTEQei‘”Tt + c.c.

Die Vektoren e, und e, geben wieder die Polarisation der Lichtfelder an. Eg
und E? sind die Amplituden und wy/27 und w, /27 die Frequenzen der beiden
Felder. Das griine Lichtfeld E, soll nur mit dem Ubergang |1) < |2), das rote nur
mit dem Ubergang |2) <+ |3) wechselwirken. Diese Annahme ist gerechtfertigt,
wenn die Lichtfrequenzen in der Nidhe der Resonanzen liegen (w, ~ wg und
w, ~ w?) und die Uberlappung der Zustinde klein ist (I'ps + I'pp) < w?).
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Der Blochvektor wird nun definiert als

T = pu r5 = Re(pas)
Ty = P22 re = Im(po3) (4.35)
rs = Re(p12) r7 = Re(pi3)
re = Im(p12) rs = Im(p13)

Die Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix pi;o und pe3 werden jeweils mit
der treibenden Frequenz w,, bzw. w; oszillieren. p13 schwingt mit der Differenz-
frequenz wy; — w,. Um eine stationére Losung zu erhalten mufl man folgende
Substitutionen durchfiithren [Sie 91]:

r3 — 13c08(wgt) — 74 sin(wyt)

r4 — r4c08(wyt) + 73 8in(wyt)

rs  — 75 c08(wpt) + 7 sin(w,t) (4.36)
re — 16 cos(wpt) — r5sin(wyt)

r7 — r7cos((wg — wp)t) — rgsin((wy — wy)t)

rg — rgcos((wg — wy)t) + r7sin((wg — wy)t)

Es handelt sich hier um unabhéngige Drehungen der mit Nichtdiagonalelemen-
ten verbundenen Komponenten des Bochvektors jeweils mit der Frequenz des
angreifenden Lichtfeldes. Die Komponenten, die mit dem Nichtdiagonalelement
p13 verbunden sind, rotieren mit der Differenzfrequenz. Die relativen Phasen
der Rotationen zueinander wurden so gewihlt, dal die Rechnung am einfach-
sten wird. Physikalisch bedeutet eine Phasenverschiebung nur die Verschiebung
des Zeitnullpunkts und kann nicht zu anderen stationiren Lésungen fithren.

Im Rahmen der Drehwellenndherung erhilt man nun die Bewegungsgleichun-
gen:

r1 = Dpsrg+Q4ry
o = —(Tps+Tpp)ro—Qgra + Q16
7 = —%Fps’)":), + 0g14 + %erg
iy = —3Dpsry — Ogr3 — 3Q(r1 —1r2) — 1Q,r7 (4.37)
TR = —%Fppr5 — 0prg — %Qg’f'g
6 = —3Dppre+0rs + 30, (1 —r1 — 2ry) + 3Qg77
r7 = (0g — 0p)rs + %Qrm — %anj
iy = —(0g — &)rr — 2Qurs + 3Qrs
wobei die Verstimmungen durch 6, = w, — w? und 6 = w, — w? und die

Rabifrequenzen durch 7}, = Egdlg und A2, = E%s3 definiert sind.

Durch Nullsetzen der Ableitungen erhiilt man die stationdren Zustinde fiir das
System. Die Besetzung des Zustands |2), und damit die Stérke des Fluores-
zenssignals, als Funktion der Verstimmung des roten Lichtes d, und fiir unter-
schiedliche Werte fiir die Verstimmung des griinen Lichtes ist in Abbildung 4.5
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Abbildung 4.5: Dunkelresonanzen: Fiir §, = J§, wird die Besetzung des angeregten
Zustands |2> null. (FPS = 3FPD; Qg = QT = 0-5FPD7 (Sg = 0, —1, —2, _4FPD-)
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Abbildung 4.6: Besetzung des angeregten Zustands ry und die Real- und Imaginérteile
der Nichtdiagonalelemente als Funktion der roten Verstimmung §,.. Die senkrechte Linie
markiert die Position der Dunkelresonanz. (I'ps = 3lpp, d; = —2I'pp, Qg = Q. =
0.5Cpp.)
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Abbildung 4.7: Zusétzliches Maximum in der Fluoreszenz neben der Dunkelresonanz
fiir ungleiche Rabifrequenzen. (I'ps = 3T'pp, 6, = —2Tpp, Oy =3Q, =0.5T'pp.)

dargestellt. Fiir §, = d, verschwindet die Fluoreszenz. Diesen Effekt bezeich-
net man als Dunkelresonanz [Hin 69, Hin 70]. Abbildung 4.6 verdeutlicht das
Verhalten der Nichtdiagonalelemente an der Dunkelresonanz. Bei der Dunkelre-
sonanz befindet sich das Ion in einem kohirenten Uberlagerungszustand aus |1)
und |3) der nicht mit dem Lichtfeld wechselwirkt. Die Nichtdiagonalelemente
p12 und po3 der Dichtematrix verschwinden also an dieser Stelle. Die Koherédnz
der Uberlagerung erkennt man daran, da an dieser Stelle pi3 einen maximalen

Wert annimmt. Dieser Uberlagerungszustand wird als trapped state bezeichnet
[Alz 76].

Bei ungleichen Rabifrequenzen erkennt man neben der Dunkelresonanz ein
zusitzliches Fluoreszenzmaximum(Abbildung 4.7). Diese Hellresonanz [Sie 91]
entsteht dadurch, daB sich die Ubergangsamplituden des Zwei-Photon-Uber-
gangs hier nicht, wie bei der Dunkelresonanz, destruktiv iiberlagern, sondern
daf} die Wechselwirkung mit dem angeregten Zustand ein Maximum annimmt.

Abbildung 4.8 zeigt die Abhéingigkeit der Fluoreszenz von der Rabifrequenz des
roten Ubergangs. Man erkennt die Verbreiterung der Dunkelresonanz sowie der
ganzen Resonanzkurve mit zunehmender Rabifrequenz. Dieser Effekt ist auf
Sattigung der roten Wechselwirkung zuriickzufiithren. In der Abbildung 4.9 da-
gegen wird die Abhéngigkeit der Linienform von der Rabifrequenz des griinen
Lichtes dargestellt. Die Breite der gesamten Linie wird nicht gréfier. Die Breite
der Dunkelresonanz nimmt jedoch mit der Sittigung des griinen Ubergangs zu.
Die Maxima der Fluoreszenz auf beiden Seiten der Dunkelresonanz verschieben
sich mit zunehmender Intensitéit des griinen Lichtfeldes. Diesen Effekt bezeich-
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Abbildung 4.8: Fluoreszenz (r2) als Funktion der Verstimmung 4, und der Rabi-
frequenz (2. des roten Lasers. Oben: dreidimensionale Darstellung; unten: Schnitte
bei Qr = 0-5FPD; 1-5FPD; 2-5FPD und 3-5FPD- (Fps = 3FPD; (Sg = _0-4FPD;
Q, =0.5Cpp.)
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Abbildung 4.9: Fluoreszenz (r2) als Funktion der Verstimmung §, des roten und
der Rabifrequenz , des griinen Lasers. Oben: dreidimensionale Darstellung; unten:
Schnitte bei Qg = 0-5FPD; 1-5FPD; 2-5FPD und 3-5FPD- (Fps = 3FPD7 69 = _0-4FPD;
Q,.=0.5Tpp.)
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net man als Lichtverschiebung. Er kann auch mit dem dynamischen Starkeffekt
erklirt werden.

Daf} bei vergroflerter Intensitit des roten Lasers die gesamte Linienform breiter
wird, bei Erh6hung der griinen Intensitit jedoch nur die Dunkelresonanz, liegt
daran, dafl das rote Licht als Probe zur Ausmessung der Fluoreszenzlinie ge-
nutzt wird. Ist das durchgestimmte Lichtfeld leistungsverbreitert, so wirkt sich
das auf die gesamte Linienform aus. Die Verstimmung des griinen Laser wird
jedoch festgehalten. Der griine Laser sorgt dafiir, dafl stindig eine Besetzung
im angeregten Niveau vorhanden ist, mit der der rote Laser wechselwirkt. Eine
Erhéhung seiner Intensitiit fithrt zu einer grofleren Besetzung ohne die Linien-
form bei Verstimmung des roten Lasers zu beeinflussen. Die Dunkelresonanz
ist jedoch ein Zwei-Photon-Prozess. Sie wird bei Erhéhung der Intensitit eines
beliebigen Lasers breiter. Wiirde ein Spektrum mit konstanter roter Verstim-
mung aufgenommen werden, bei dem der griine Laser durchgestimmt wird, so
wiirden sich die Verhéltnisse umkehren. Die Erhohung der griinen Intensitét
wiirde die gesamte Linie verbreitern, die Erhéhung der roten Intensitit nur die
Dunkelresonanz.
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Abbildung 4.10: Das Acht-Niveau-System

4.2.5 Das Acht-Niveau-System

Das in dieser Arbeit untersuchte Ba'-Ion kann durch ein A-férmiges Drei-
Niveau-System, bestehend aus den Zustinden 6251/2, 62P1/2 und 52D3/2, be-
schrieben werden. Wird die Quantisierungsachse nicht durch ein dufleres Ma-
gnetfeld vorgegeben, so kann das Ion jedoch nicht kontinuierlich beobachtet
werden, da optisches Pumpen in die Dunkelzustinde' mit den magnetischen
Quantenzahlen m = :l:% auftritt. Das Magnetfeld fithrt zudem zur Raman-
Aufspaltung der Energieniveaus. Das Ion lifit sich dann durch ein Acht-Niveau-
System, wie es im Kapitel 3 beschrieben wurde, darstellen.

Abbildung 4.10 zeigt das Acht-Niveau-System mit den Bezeichnungen, die in
diesem Abschnitt benutzt werden. Die Lichtfelder werden wie in Abschnitt 4.2.4
Gleichung 4.34 angenommen.

Die Zeeman-Aufspaltung ergibt sich zu:
1
Aw = :i:§gju (4.38)

mit den Landéfaktoren g; aus Gleichung (3.2) und Au = ppB. Damit ergeben
sich die Energieeigenwerte hw; der Zustéinde |j) zu:

w1 = —Uu w2 =U
W3:w2—%u w4:w2+%u
0 0_6 0 0_ 2 (4'39)
W5 = Wy — W, — 5U We = Wy — W, — FU
_,0_ 0,2 _,0_ . 0,6
W7 =Wy — Wy + U Wy = Wy — Wy + U

!Unter einem Dunkelzustand wird ein quantenmechanischer Zustand verstanden, der nicht
mit den Lichtfeldern wechselwirkt. Die im letzten Kapitel eingefiihrten Dunkelresonanzen sind
also auch Dunkelzustdnde, die jedoch nur bei definierten Verstimmungen der Laser gegenein-
ander auftreten.
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Der Hamiltonoperator dieses System lautet:

8
H=n> wilj)(j|—d-E (4.40)
j=1

Die Rabifrequenzen §2,,,,, werden fiir die S <> P—Ubergélnge durch A8, = Eg .
dynn (m =1,2;n = 3,4) und fiir die P <+ D-Uberginge durch hQ,,, = E2-d,.,,
(m = 3,4;n = 5,6,7,8) definiert. Dieser Niherung liegt wieder die Annahme
zugrunde, daf} die beiden Lichtfrequenzen jeweils in der Ndhe der zugehorigen
Resonanzfrequenzen liegen und gegeniiber anderen Resonanzen stark verstimmt
sind.

Im Drei-Niveau-System konnte jedes der beiden Lichtfelder nur mit einem di-
polerlaubten Ubergang wechselwirken. Es gab somit zwei unabhingige Rabifre-
quenzen, die jeweils proportional zu einem der beiden elektrischen Feldstirken
waren. Im Acht-Niveau-System kann jedoch das griine Lichtfeld mit vier und
das rote Lichtfeld mit sechs verschiedenen Ubergingen wechselwirken. Die Ra-
bifrequenzen sind daher nicht mehr unabhiingig. Sie hiingen jeweils von einer
der Feldstdrken sowie von dem Winkel 8 ab, den die Polaristationsrichtung des
linear Polarisierten Lichts mit der Quantisierungsrichtung einschliefit.

Mit Hilfe des Wigner-Eckard Theorems [Cow 81]|[Bra 83] lassen sich die Ab-
héngigkeiten der Rabifrequenzen von den magnetischen Quantenzahlen der
Uberginge berechnen [Sie 91][Sch 91]. Es ergeben sich fiir die S <+ P-Uberginge
die Rabifrequenzen

13 = —saty'pscos By, (4 = satyI'pssinfy, (4.41)
oy =  satyI'pgcos By Qo3 = satyI'pgsinf,

Dabei ist sat, proportional zur Feldstérke des griinen Lichtes und I'pg ist die
Rate, mit der das lon aus einem beliebigen Unterzustand des P-Niveaus in
einen beliebigen Unterzustand des S-Niveaus zerfillt und betrigt nach [Gal 67]
(Tabelle 3.1) 15 MHz. 3, ist der Winkel zwischen der Polarisationsachse des
griinen Lichtes und der Quantisierungsachse.

Die P «+ D-Uberginge haben die Rabifrequenzen:

Qg5 = Lisat,Tppsinf, Qg = Lsat,Dpp sin G,
Q36 = sat,.I'pp cos 3, Q7 = sat,.I'pp cos 3, (4.42)
Ozr = —ssat,Tppsinf, Mg = —¥Esat,Tppsinf,

sat, ist proportional zur Feldstirke des roten Lichtfeldes, I'pp ist die Rate, mit
der ein Ton aus dem P-Niveau in das D-Niveau zerfillt und betrigt 5.3 MHz.
By ist der Winkel zwischen der Polarisationsachse des roten Lichtes und der
Quantisierungsachse.

Die Uberginge |3) — |8) und [4) — |5) sind dipolverboten, sie werden nicht
angeregt: (235 = Qy5 = 0.
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Die Parameter sat, und sat, werden als Séttigungsparameter bezeichnet und
sind einheitenlose Mafle fiir die Amplitude der elektrischen Feldstirke am Ort
des Ions.

Zu beachten ist hier die Winkelabhéngigkeit der Rabifrequenzen. Hiernach muf}
By # 0 sein um optisches Pumpen in die m = 4+3/2 Zustinde zu verhindern.
Der einfachste Spezialfall ergibt sich fiir 8, = 3, = 90°, in dem nur noch die in
Abbildung 3.3 gezeigten Ubergiinge angeregt werden.

Spontanzerfille

I'ps und I'pp sind die Zerfallsraten in beliebige Unterzustinde des Zielniveaus,
die Ubergangswahrscheinlichkeiten in konkrete Unterniveaus werden mit Hilfe
von Wigner-3-j-Symbolen [Cow 81] berechnet:

2
J 1 J
T = (2" + )Ty ( ) (4.43)
-m q m

mit N = PS,PD, J' =4 und J = £, 3.

Die Zerfallsraten ergeben sich im Einzelnen zu:

Iy; = Ty = Tpp
Ty3 = Iy = 2Tps
; Iys = Tur = 3Tpp (4.44)
'y = T = 3ps L
I'ss = Tug = 350lpp

Die Zerfallsrate einer Kohéirenz ist das arithmetische Mittel aus den Raten
mit denen die beiden Besetzungen zerfallen, zwischen denen die Kohirenz be-
steht. Da die S- und die D-Zustédnde als stabil angenommen werden, zerfallen
alle Kohéirenzen zwischen einem der beiden P-Zustinde und einem S- oder D-
Zustand mit der Rate v, = 2(I'ps + Ipp) (m = 3,4;n = 1,2,5,6,7,8). Die
Kohérenz zwischen diesen beiden Zusténden zerfillt mit v34 = I'pg + ['pp.

Zerfall von Kohirenzen in Kohirenzen

Die Kohérenz zwischen den Zeeman-Unterzustinden des P-Niveaus |3) und |4)
kann aufgrund der kleinen Unterschiede in den betreffenden Frequenzen un-
ter Anregung einer anderen Zeeman-Kohérenz zerfallen. In diesen Kohérenzen
ergeben sich also zusétzliche Gewinnterme [Sie 91]:

. 1 . 1
= —ilpg = LT
P12 31 PSP34 P56 2v3 L PDP34 (4.45)

ps7 = 3Lpppsa prs = QIWFPDPM
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Blochvektor und Drehwellennédherung

Der 63-dimensionale Blochvektor der die (8 x 8)-Dichtematrix ersetzt wird ana-
log zu Gleichung 4.35 definiert:

T = pu ri2 = Re(pa)
T2 = p2 riz = Im(p1s)
rT = prr rs9 = Im(per) (4.46)
rs = Re(p2) 760 Re(pes)
rg = Im(pi2) r61 = Im(pes)
rio = Re(pi3) 762 Re(prs)
ri1 = Im(pi3) re3 = Im(prs)

Analog zu Gleichung 4.36 werden folgende Substitutionen durchgefiihrt:

e Die Komponenten des Blochvektors, die zu S » P-Ubergingen gehoren,
werden wie r3 und r4 in Gleichung 4.36 transformiert.

e Die zu P < D-Ubergingen gehérenden Komponenten werden wie r5 und
re in Gleichung 4.36 transformiert.

e Die zu den dipolverbotenen S <+ D-Ubergingen gehorenden Komponen-
ten werden wie r7 und rg in Gleichung 4.36 transformiert. Diese Kohéren-
zen schwingen also mit der Differenzfrequenz der beiden Lichtfelder.

Stationére Losung

Nun erhélt man durch Nullsetzen der Ableitung in der Bewegungsgleichung
r=A-r+c (4.47)

ein lineares Gleichungssystem fiir die stationdren Losungen, mit der 63 x 63-
Matrix A und dem 63-dimensionalen Vektor c.

Abbildung 4.11 zeigt die stationire Besetzung des 6P /2-Zustands als Funk-
tion der Verstimmung ¢, des roten Lasers, wobei alle anderen Parameter als
konstant angenommen wurden. Die Besetzung dieses Zustands ist proportional
zur beobachteten Fluoreszenz des Ions. Man erkennt vier Dunkelresonanzen,
die jeweils aus einer kohirenten Uberlagerung je eines S- und eines D-Niveaus
bestehen. Abbildung 4.12 verdeutlicht das Zustandekommen dieser Dunkelre-
sonanzen: Verstimmt man das rote Licht von kleinen zu groflen Frequenzen un-
ter Beibehaltung der griinen Verstimmung, so werden nacheinander die Zwei-
Photon-Ubergiinge (Raman-Uberginge) [1) — [8), |1} — [6), [2) — |7) und
|2) — |5) resonant. Es kommt jeweils zu einer kohirenten Uberlagerung der be-
treffenden Zusténde, die nicht mit den Lichtfeldern wechselwirkt. Aus Gleichung
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Abbildung 4.11: Stationiire Lésung der Blochgleichungen fiir das Acht-Niveau-System.
(Fps = 3FPD; (59 = _3FPD; Satg = ]., Satr = ]., u = FPD; ,3 = 900.)

Abbildung 4.12: Zustandekommen der vier Dunkelresonanzen im Acht-Niveau-
system. Das System kann bei senkrecht zum Magnetfeld polarisierten Lichtfeldern
durch vier Drei-Niveau-Systeme erklirt werden.
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Abbildung 4.13: Einflul der Winkel 3, und 3, auf die Dunkelresonanzen: Oben links:
By = 90°, B, = 75% oben rechts: 8, = 75°, B, = 90°; unten links: 8, = 75°, B, = 75%;
unten rechts: B, = 50°, 3, = 90°. (Bedeutung der Achsen wie in Abb. 4.11.)

(4.39) lassen sich die Verstimmungen bestimmen, fiir die Dunkelresonanzen zu
erwarten sind. Die in Abbildung 4.12 gezeigten Uberginge werden resonant bei:
5,«:59—%% 6,:6!,—%11, 6r:6g+%uund5r:6g+%u.

Stehen nicht beide Polarisationsrichtungen senkrecht zur Quantisierungsachse,
so sind zusitzlich zu den in Abbildung 4.12 gezeigten Ubergingen 7-polarisierte
Ubergiinge moglich. In diesem Fall ist das vereinfachte Bild von vier Drei-
Niveau-Systemen nicht mehr gerechtfertigt. Abbildung 4.13 zeigt vier stationére
Losungen der optischen Blochgleichungen mit von der Senkrechten abweichen-
den Polarisationen. Ist nur die rote Polarisationsrichtung verkippt (Abb. 4.13
oben links), so bleiben die erste und die vierte Dunkelresonanz erhalten, da die
mj = +3/2 Zustinde nicht an die 7-polarisierte Komponente des roten Lichtes
koppeln. Die Verkippung der Polarisation des griinen Lichtes verringert jedoch
den Kontrast aller Dunkelresonanzen (Abb. 4.13 rechte Seite). Um vollstandige
Dunkelresonanzen beobachten zu konnen, ist es also wichtig, die Polatisation
genau zu kontrollieren und den Winkel zwischen Polarisations- und Quantisie-
rungsachse auf 90° einzustellen.

Der Einfluf} der Lichtintensitéit auf die Linienform ist in Abbildung 4.14 darge-
stellt. Mit steigender Intensitit der Laser werden die Dunkelresonanzen breiter
und iiberlappen sich zunehmend. Auflerdem wird die gesamte Resonanz brei-
ter. Dieser Effekt ist als Leistungsverbreiterung bekannt. Auch im Acht-Niveau-
System fiihrt die Erhohung der roten Intensitit zur Verbreiterung der gesamten
Struktur, die Erhohung der griinen Intensitét beeinflufit dagegen nur die Breite
der Dunkelresonanzen.

Abbildung 4.15 zeigt die Entwicklung der Besetzung der fluoreszierenden Zu-
stdnde |3) und |4), wenn sich das Ion zur Zeit t = 0 im unteren Grundzustand |1)
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Abbildung 4.14: EinfluB der Lichtintensititen sat, und sat, auf die Dunkelresonanzen:
Oben links: sat, = 3.0, sat, = 1.0; oben rechts: sat, = 1.0, sat, = 3.0; unten links:
saty = 3.0, sat, = 3.0; unten rechts: sat, = 5.0, sat,, = 7.5. (Bedeutung der Achsen wie
in Abb. 4.11.)

t
us
Abbildung 4.15: Zeitliche Entwicklung der Besetzung des angeregten Zustands im

Acht-Niveau-System. Zur Zeit ¢t = 0 befindet sich das System im unteren Grundzustand
|1>. (Tps =3Tpp, (5g = -3I'pp, 0, =0, satg =1,sat, =1, u=Ipp, B = 90°.)
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befindet. Zur Umrechnung der einheitenlosen Zeitachse in ps wurde hier nach
Ausfithrung der Rechnung I'pp = 5.3 MHz eingesetzt. Der stationire Zustand
stellt sich innerhalb einiger ps ein.

4.2.6 Modulation des Lichtfeldes

Um das Verhalten des Ions unter dem Einflufl frequenzmodulierten Lichts zu
studieren, wird nun ein Lichtfeld der Form

E = E,+E,
Eg — %egEge—i(wgt+Mg sin Qt) +cec. (448)
Er — %e,E?ei(“’THMT sin Qt) +eec.

angenommen. Dieses Lichtfeld unterscheidet sich vom bisherigen Feld (4.34)
dadurch, daf der griine Anteil E, mit der Frequenz {2 und der Amplitude M,
und der rote Anteil F, mit der Amplitude M, und der gleichen Frequenz €2
phasenmoduliert ist. Fiir die Frequenz w, des griinen Lasers erhélt man nun
eine Funktion der Zeit:

Wy = wg + M8 cos(2t) (4.49)
Ebenso erhélt man fiir den roten Laser die Frequenz:
wg = wyr + M, Q cos(§2t) (4.50)

In der Praxis wird nur einer der Laser moduliert werden, so dafl einer der
Modulationsindizes M, oder M, verschwindet.

Wird diese Substitution in der Matrix A aus Gleichung (4.47) durchgefiihrt, so
ergibt sich die neue Bewegungsgleichung [Sie 91]

r=(A+2cos(Q)B) -r+c (4.51)

wobei A und B zeitlich konstante, reelle 63 x 63-Matrizen sind und ¢ ein kon-
stanter 63-komponentiger Vektor ist.

Mit dieser Bewegungsgleichung wird sich kein stationirer Zustand mehr einstel-
len. Statt dessen wird der Blochvektor nach dem Abklingen aller Einschwing-
vorginge eine periodische Bewegung mit der Periode Q! durchfiihren. Abbil-
dung 4.16 zeigt die zeitliche Entwicklung mit den gleichen Parametern wie in
Abbildung 4.15 mit einer zusétzlichen Phasenmodulation des griinen Laserfel-
des. Die Bewegung des Blochvektors r kann also in eine Fourierreihe entwickelt
werden:

r(t) = i e i (4.52)

n=—oo

Einsetzen dieser Reihenentwicklung in die Bewegungsgleichung fiihrt auf das
Gleichungssystem

(A+inQ) -r, + B (rpp1 +Tp—1) +€-9p0 =0 (4.53)
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Abbildung 4.16: Zeitliche Entwicklung der Besetzung des angeregten Zustands im
Acht-Niveau-System mit einer Phasenmodulation des griinen Lasers von 2.65 MHz.
Zur Zeit t = 0 befindet sich das System im unteren Grundzustand |1). (I'ps = 3 pp,
(Sg = -3I'pp, 6, =0, satg =1, sat, =1, u=Ipp, B = 90°.)

Definiert man nun die Matrizen S;" und S, so daf} gilt:
rpi1 =S5 1, fir n>0 r,1=295, r, fir n<0 (4.54)

so folgt fiirn =0
(A+2B-ReSy) 1o =-C (4.55)

Mit Hilfe dieser Gleichung kann man nun ry bestimmen, wenn S; bekannt
ist. Weiterhin kann man alle r,, iiber die iibrigen S, mit Hilfe der Definition
(4.54) bestimmen. Da r ein reeller Vektor ist, gilt r, = r*, es geniigt also, die
Matrizen S;" zu kennen. Diese lassen sich iterativ iiber die Gleichung [Sie 91,
Gleichung 35]

St =—(A+mQ+B-SH™'-B (4.56)
bestimmen.
Die Matrizen S; konnen also iterativ durch einen Matrixkettenbruch berechnet
werden. Hierzu wird eine der S-Matrizen mit geniigend hohem n = N gleich
Null gesetzt, so daf nach Gleichung (4.54) gilt:

r,=0 fir n>N (4.57)

Hierbei muf} die Anzahl der durchgefiihrten Iterationen mindestens in der Gro-
Benordnung des Modulationsindex sein.



KAPITEL 4. DIE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND ATOMEN 44

o
0]
i)
-
Q
N
o
-H
k|
H‘
a
-80 -60 -40 -20 0 20 40
Or in MHz
[
(0]
s
-
Q
e
a
-
[k
H’
Q
< |
-80 -60 -40 -20 0 20 40
Or in MHz
a
Q
i)
-
Q
<
[
-H
Ea}
—
(O]
= ‘ R | |
-80 -60 -40 -20 0 20 40
or 1n MHz

Abbildung 4.17: Wirkung einer Phasenmodulation des roten Lichtfeldes mit der Fre-
quenz 18.55 Mhz auf das Fluoreszenzsignal. Oben: M, = 0.1; Mitte: M, = 0.5; Unten:
M, = 1.15.
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Abbildung 4.18: Wirkung einer Phasenmodulation des griinen Lichtfeldes mit der
Frequenz 18.55 Mhz auf das Fluoreszenzsignal. Oben: M, = 0.1; Mitte: M, = 0.5;
Unten: M, = 1.15.



KAPITEL 4. DIE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND ATOMEN 46

Die Abbildungen 4.17 und 4.18 zeigen die Auswirkung von phasenmodulier-
ten Lichtfeldern auf das Fluoreszenzsignal. In diesen Rechnungen wurde die
Verstimmung des griinen Lasers bei —30 Mhz gewéhlt. Die Verstimmungen
des roten Lasers §, fiir die Dunkelresonanzen erwartet werden sind mit vier
ldngeren Strichen am unteren Rand der Grafiken markiert. Mit steigendem
Modulationsindex M, bzw. M, verlieren die Dunkelresonanzen an Tiefe. Dafiir
entstehen neue Strukturen, die gegen die Dunkelresonanzen um Vielfache der
Modulationsfrequenz verstimmt sind. Diese Strukturen entstehen dadurch, dafl
die Seitenbinder des modulierten Lichtfeldes zusammen mit dem unmodulier-
ten Lichtfeld Zwei-Photon-Resonanzen anregen. Die spektralen Positionen der
Strukturen, die durch die ersten Seitenbdnder verursacht werden, sind in den
Grafiken durch kiirzere Striche markiert.

Die Modulation des roten Lasers fithrt zur Verbreiterung der Linienform, bei
Modulation des griinen Lichts bleibt die Breite dagegen konstant. Dieser Ef-
fekt kann — wie schon die Verbreiterung durch Erhéhung der Intensitit —
dadurch erklirt werden, dal das rote Licht als Probe iiber die Resonanz ver-
stimmt wird, wirend die Verstimmung des Griinen Lichts konstant gehalten
wird. Bei Modulation des roten Lichtes werden alo eine Trégerfrequenz, sowie
die dazugehorigen Seitenbédnder iiber die Resonanz verstimmt. Jede dieser Fre-
quenzen erzeugt eine lorentzférmige Fluoreszenzlinie, deren Intensitit von der
Intensitit des verursachendes Bandes abhingt. Die Uberlagerung der Lorentz-
profile dieser Béinder erzeugt eine breitere Verteilung, deren Schwerpunkt sich
bei der Frequenz befindet, bei der der Tréger resonant ist.
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4.3 FM-Spektroskopie am Barium-Ion

Bei der Frequenzmodulationsspektroskopie (FM-Spektroskopie) wird das Licht-
feld phasenmoduliert, auf dem auch das Signal gemessen werden soll. Da die
verwendete Photodiode im roten Spektralbereich empfindlicher reagiert, als im
griinen, ist es zweckmifig, den roten Laser fiir die Modulation und den Nach-
weis zu verwenden.

In Abschnitt 2.1 wurden Absorption ¢(w) und Dispersion ¢(w) als Lorentzfunk-
tionen angenommen und in die Gleichungen (2.10) und (2.11) eingesetzt um das
Frequenzmodulationssignal fiir ein Zwei-Niveau-System zu berechnen. Mit den
optischen Blochgleichungen ist es nun moglich, die beiden Funktionen §(w) und
¢(w) direkt zu berechnen.

Aus der Elektrodynamik ist bekannt, daf§ ein oszillierender Dipol die Abstrah-
lung eines elektrischen Feldes zur Folge hat. Das transmittierte elektrische Feld
setzt sich also zusammen aus dem urspriinglichen Feld und einem Polarisati-
onsfeld das diesem iiberlagert ist:

Ef =F;,+ Epol (458)

Der Zeitnullpunkt wurde so gewihlt, dal das eingestrahlte Lichtfeld E; einer
reinen Cosinuswelle entspricht. Das durch die Polarisation des Atoms verursache
Feld kann zerlegt werden in einen Cosinus- und einen Sinusanteil. Der Erstere
ist proportional zur Absorption §(w), der Letztere zur Dispersion ¢(w):

Ey = Eycos(wt) — Egd(w) cos(wt) — Egp(w) sin(wt) (4.59)

Dabei eilt die Polarisation dem abgestrahltem Feld E,, um 90° voraus. Die
Polarisation ist proportional zum Erwartungswert der Dipolmatrixelemente und
damit zum Realteil? der Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix. Den Beitrag
eines dipolerlaubten Ubergangs zwischen den Zustéinden |i) und |5) erhilt man
durch einen Koeflizientenvergleich in der folgenden Gleichung.

—0jj(w) sin(wt) + ¢;;(w) cos(wt) o< Re(pij(w)) (4.60)

wobei §;; die Absorption, die durch den Ubergang |i) < |4) verursacht wird,
und ¢;; die entsprechende Dispersion bezeichnet.

Da die einzelnen Ubergiinge Eigenschwingungen des atomaren Systems darstel-
len, kann man die Schwingungen getrennt voneinander betrachten. Dispersion
9;; und Absorption ¢;; sind aus Gleichung 4.60 fiir folgende Werte von 7 und
j auszurechnen: {ij} = {35},{36},{37}, {46}, {47}und{48}. Um den ganzen
Einflul des Ions auf das Lichtfeld zu erhalten, sind diese Werte nun unter

2Da#B es sich hierbei gerade um den Realteil der Nichtdiagonalelemente handelt, liegt an der
in dieser Arbeit gewdhlten Ausrichtung des Koordinatensystems. Die Richtung, in die beide
Lichtfelder propagieren ist als y-Achse definiert. Die Realteile geben gerade den Anteil der
dielektrischen Polarisation an, der senkrecht auf der y-Achse liegt.
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Beriicksichtigung der relativen Wechselwirkungsstéirken, wie sie schon in Ab-
schnitt 4.2.5 Gleichung (4.42) verwendet wurden, zu addieren. Sie ergeben sich
ebenfalls aus dem Wigner-Eckard Theorem. Man erhilt also:

dw) o % (VB(ds5(w) — ds(w)) + (01 (w) — d37(w)) ) sin(5,)
—  (936(w) + d47(w)) cos(fr)

pw) o 5 (VB(¢s(w) — ps(@)) + (d1s(w) — dar(w))) sin(B,)
+ (b36(w) + par(w)) cos(8;)

(4.61)

Es sind jetzt also noch die Dichtematrixelemente als Funktionen der Frequenz w
zu errechnen. Hierzu werden zunichst die Substitutionen aus den Gleichungen
(4.36) und (4.49):

pij = pij exp (—iw,t — iM sin(§2t)) (4.62)
zuriickgenommen. Dadurch erhélt man wieder die wirkliche Zeitabhingigkeit
der Nichtdiagonalelemente. Jedes p;; setzt sich nach der Definition (4.46) aus

zwei Komponenten des Blochvektors zusammen. Bezeichnet man die beiden
Komponenten mit % und =/, so daB gilt

pij = +ir' (4.63)
und setzt man fiir jede Komponente von r die Reihenentwicklung nach Glei-
chung (4.52) ein, so ergibt sich durch Einsetzen in (4.60) und anschlieffenden
Koeffizientenvergleich:

dij(wr) = Jorf + 21 Im(rf) + 2J3Re(rE)

dij(wr) = —Jord +2J1Im(rft) — 2J5Re(rl)

$ij(wr +Q) = Jo(Re(r{") + Im(r{)) + Ji(Re(rf) + Im(r}) — ()
+Jo(Re(rff) — Im(rf))

Gij(wr +Q) = —Jo(Re(r]) — Im(r{)) — Ji(Re(r3) — Im(rf") — r()
—Ja(Re(r{) + Im(r{?"))

¢ij(wr — Q) = Jo(Re(r{’) — Im(r{)) + Ji(r§' — Re(r’) + Im(r}))
+Jo(Re(rft) + Im(r?))

Gij(wy = Q) = —Jo(Re(r]) + Im(r{)) — Ji(r{ — Re(r}) — Im(r{))
—Jz(Re(r{) — Im(r{?))

(4.64)

wobei Jj, die Besselfunktionen Ji (M) sind. Terme in denen k grofler als zwei
ist, sowie hohere Fourierkomponenten von r wurden vernachléssigt.

Die Gleichungen (4.64) ergeben fiir jeden Ubergang Absorption und Dispersi-
on in Abhéngigkeit von der Wellenlinge. Eingesetzt in die Gleichungen (4.61)
erhilt man nun die vollstindige Dispersion und Absorbtion in Abhingigkeit
von der Wellenlénge w. Dieses Ergebnis wird in die Gleichungen (2.10)

Ior(t) = —geocEg  [Jo(M)JL(M)(2¢0 — d—1 — 1)

(4.65)
+J1 (M) J2 (M) (1 + d—1 — P2 — p_2)] sin Qt
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Abbildung 4.19: Frequenzmodulationsspektroskopie fiir eine annéhernd lorentzférmi-
ge Absorption. Die rote Verstimmung 4, ist in Einheiten der Modulationsfrequenz 2
angegeben. (§, = —1GHz, ! = 2GHz, M = 1 sat, = 5, sat, = 7.5, u = 7,5MHz,
8 =90°.)

und (2.11)

Ing(t) = —geocky  [Jo(M)J1(M)(61 —d-1)

(4.66)
+J1 (M)JQ(M) ((51 —0_1+ 09 — 5_2)] cos (2t

aus dem Abschnitt 2.1 (Seite 10) eingesetzt und man erhélt das erwartete Fre-
quenzmodulationssignal fiir das Acht-Niveau-System. Alle nichtlinearen Effek-
te, die in der ersten Betrachtung in Abschnitt 2.1 vernachlissigt wurden sind
durch dir Verwendung der optischen Blochgleichungen beriicksichtigt. Insbeson-
dere gehen auch die Einfliisse der Zwei-Photon-Resonanzen sowie des Zerfalls
von Kohérenzen in Kohiirenzen, wie die in Abschnitt 4.2 eingefiihrt wurden, in
das Ergebnis ein.

Zum Test dieser Gleichungen wurden sie auf das Acht-Niveau-System mit einer
groflen Verstimmung des griinen Lasers angewandt. Abbildung 4.19 stellt die
Ergebnisse dar. Die Absorption ist in diesem Fall fast lorentzformig. Es ergeben
sich Signale, wie sie auch in linearer Ndherung in Kapitel 2 herausgekommen
sind. Es sind jedoch weitere Strukturen bei ganzzahligen Vielfachen der Modula-
tionsfrequenz zu erkennen. Diese konnen durch nichtlineare Wechselwirkungen
der Lichtfelder mit dem Ion erklirt werden. Bei der Verstimmung 4, = d, = —%
erkennt man sehr kleine Unregelméfligkeiten in der Dispersion sowie auf dem
Inphase-Signal. Diese werden durch die Dunkelresonanzen verursacht und sind
bei der Schrittweite, mit der die Kurven gerechnet wurden nicht aufgelGst.



KAPITEL 4. DIE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND ATOMEN 50

M
. Ve \\
5 T
+H /\ // \
.'_| / \
g - //«/f g A
g [ \
.L'T_J| \ //
\ //
. \ /
— \ /
QO \ J
Q N /
N
-80 -60 -40 -20 0 20 40
or in MHz

Abbildung 4.20: Frequenzmodulationssignal fiir das Acht-Niveau-System bei einfacher
Sattigung (sat, = sat, = 1). Die Modulationsfrequenz betrigt 18.55 MHz bei einem
Modulationsindex von 1.15.

In Abbildung 4.20 ist das FM-Signal fiir einen realistischen Fall dargestellt.
Die Verstimmung des griinen Lasers befindet sich bei J, = —30 MHz, bei-
de Séttigungsparameter liegen bei Eins. Sowohl das Inphase-Signal als auch
das Quadratursignal weisen einen dispersiven Verlauf auf, wie man das erwar-
tet, wenn Modulationsfrequenz und Linienbreite etwa die gleiche Grofle haben
(Abb. 2.3). An den Stellen, an denen Dunkelresonanzen auftreten, sind in bei-
den Anteilen des Signals zusétzliche Strukturen zu erkennen. Diese Stellen sind
durch die vier langen Striche im Bild gekennzeichnet. Weitere Strukturen treten
auf, wenn die Seitenbidnder des roten Lasers die Dunkelresonanzen iiberstrei-
chen (kiirze Striche). In Abbildung 4.21 wurden die Lichtintensititen erhéht
(saty = 3, sat, = 4.5). Aufgrund der Séttigung sind die Einfliisse der Dunkelre-
sonanzen verschmiert, eine Auflésung dieser Strukturen ist nicht mehr moglich.

4.4 MT-Spektroskopie am Barium-Ion

Bei der Modulationstransferspektroskopie (MT-Spektroskopie) wird das griine
Licht phasenmoduliert. Die Wechselwirkung des lons mit den Feldern wird ge-
messen, indem man eine Modulation der Amplitude auf dem roten Lichtfeld
nachweist.

Um das MT-Signal zu berechnen wird das nachgewiesene rote Lichtfeld als eine
Uberlagerung aus dem urspriinglichen Feld E; und dem Polarisationsfeld Ej,q
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Abbildung 4.21: FM-Signal mit grofer Sittigung (sat, = 3, sat, = 4.5). Alle anderen
Parameter wie in Abb. 4.20.

angenommen. Das Polarisationsfeld ist auch hier wieder fiir jeden Ubergang
einzeln zu berechnen und dann dem Wigner-Eckard-Theorem entsprechend zu
iiberlagern. Das gemessene Signal ist proportional zur Intensitét

I & EfE} = E;E} + E;E' + Byo B} + ByoEl, (4.67)

Der erste Summand ist die Intensitit des unverinderten Lichtfeldes, das im Ex-
periment konstant gehalten wird. Da das Signal selektiv bei der Modulationsfre-
quenz 2 aufgenommen wird, verschwindet dieser Anteil. Der letzte Summand
ist nur auf die Abstrahlung durch die Polarisation des Ions zuriickzufiihren. Da
aber bei Absorption am einzelnen Ion E; > E, gilt, ist dieser Anteil sehr viel
kleiner, als der Mischterm EiEI’;Ol + c.c.. Dieser beschreibt die kohirente Uber-
lagerung des Polarisationsfeldes mit dem eingestrahlten Feld. Das Verhéltnis
E;/Eyq ist der Heterodyngewinn und bezeichnet die Verstirkung eines schwa-
chen Wechselspannungssignals durch Mischung mit einem frequenz- und pha-
senstabilen externen Oszillator. Als Referenzoszillator dient hier das urspriing-
liche Feld. Im folgenden wird nur der Mischterm betrachtet, der Anteil EpolEp01
kann in guter Ndherung vernachlafigt werden.

Der Beitrag, den ein Ubergang zur Polarisation beisteuert ist proportional
zum Realteil des entsprechenden Dichtematrixelements, das wieder eine Summe
zweier Blochvektorkomponenten ist:

P o Re(pij) = Re ((r" + irl)e ") (4.68)

Setzt man fiir jede Blochvektorkomponente die Fourierreihe nach (4.52) ein,
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wobei nur die Komponenten mit n = 41 benétigt werden®, so erhilt man:

P o Re(rf)cos(wt) cos(t) + Im(rf)cos(wt)sin(Q)

(4.69)
+  Re(r])sin(wt) cos(Qt) + Im(r!)sin(wt) sin(Qt)
Das elektrische Feld E,, lduft der Polarisation um 90° nach:
Epo o Re(rf)sin(wt) cos(Qt) + Im(rf)sin(wt)sin(Qt) (4.70)

—  Re(r!) cos(wt) cos(Qt) — Im(rf) cos(wt) sin(Qt)

Nun 148t sich der Mischterm aus Gleichung (4.67) ausrechnen. Herterodyn-
verstirkung tritt nur fiir den Anteil des Feldes E,, auf, der mit dem einge-
strahlten Feld in Phase schwingt. Der Mischterm enthélt schnelle Oszillationen
mit der doppelten Lichtfrequenz. Diese Schwebungen lassen sich mit keinem
Detektor auflosen und werden deshalb iiber eine Periode 27 /w gemittelt. Fiir
die Intentitit ergibt sich nun:

I|,, o Im(r!) sin(Qt) + Re(rT) cos(Qt) (4.71)

Durch Addition der einzelnen Signale erhilt man nun das zu erwartende MT-
Signal. Sowohl die Zwei-Photonen-Effekte, als auch die Effekte erster Ordnung
werden durch die Blochgleichungen richtig wiedergegeben.

Abbildung 4.22 zeigt das zu erwartende MT-Signal bei grofler Verstimmung d,
des griinen Lasers. Im oberen Teilbild ist die Besetzung der angeregten Nive-
aus dargestellt. Diese weist eine lorentzartige Form auf, mit nur kleinen Unre-
gelmifligkeiten bei den Dunkelresonanzen d, ~ J,. Im mittleren Teilbild ist das
MT-Signal dargestellt. Das grofle Lorentzprofil, das durch Absorption des ro-
ten Lichts zustande kommt, erzeugt nur geringen Modulationstransfer. An den
Dunkelresonanzen erkennt man jedoch deutliche Signale. Diese Signale sind auf
resonante Vier-Wellen-Mischung zuriickzufiithren. Eine Vergréferung der Signa-
le im unteren Teilbild zeigt, daf auch fiir 4, =~ 0 Modulationstransfer stattfindet.
Dieser entsteht aufgrund der Modulation der Besetzungsdichte der P-Niveaus.
Fir diese Rechnung ist eine kleine Modulationsfrequenz von 10 kHz verwendet
worden.

Auch fir Modulationsfrequenzen, die viel kleiner sind, als die beteiligten Zer-
fallsraten erhélt man also ein Signal, das fast ausschlieflich durch Zwei-Photon-
Resonanzen erzeugt wird. Der auf Ein-Photon-Effekte zuriichzufithrende Anteil
ist um mehr als eine GroBlenordnung geringer.

Abbildung 4.23 zeigt die MT-Signale fiir die gleichen Parameter wie in Ab-
bildung 4.22 jedoch mit einer Modulationsfrequenz von 50 Mhz. Jede der vier
Zwei-Photon-Resonanzen bei 6, ~ d, erzeugt nun mehrere Signale, da der Ab-
stand der Seitenbidnder gréfler ist, als die Linienbreiten der Resonanzen. Die
absolute Stirke des Signals ist um zwei Groflenordnungen grofler, als fiir die
kleine Modulationsfrequenz bei einigen kHz.

3Nur diese Komponenten fiihren zu einer Amplitudenmodulation bei der einfachen Modu-
lationsfrequenz €.
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Abbildung 4.22: Modulationstransferspektroskopie fiir eine grofie Verstimmung des
griinen Lasers 6, = —1 GHz bei langsamer Phasenmodulation von € = 10 kHz.
Oben: Fluoreszenz als Funktion der roten Verstimmung. Mitte: MT-Signal — das Zwei-
Photon-Signal bei §, ~ §, ist um mehr als eine Gréfenordnung grofler, als das Signal
bei §, ~ 0, welches durch Oszillationen der Besetzungszahlen verursacht wird. Un-
ten: Um den Faktor 100 vergréferte Darstellung des MT-Signals. Der Inphase-Anteil
ist durchgezogen dargestellt, der Quadratur-Anteil gestrichelt. (M = 1.15, sat, = 1,
sat, = 1.5, u = 7,0 MHz, g = 90°.)
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Abbildung 4.23: Modulationstransferspektroskopie fiir eine grofie Verstimmung des
griinen Lasers §;, = —1GHz bei einer Modulationsfrequenz von 2 = 50 MHz. Oben:
Fluoreszenz als Funktion der roten Verstimmung. Mitte: MT-Signal — Das Signal bei
0, = 0 ist im Vergleich zu den Zwei-Photon-Resonanzen schwécher, als bei kleinen
Modulationsfrequenzen. Unten: 100 fache VergroBerung der mittleren Darstellung. Der
Inphase-Anteil ist durchgezogen dargestellt, der Quadratur-Anteil gestrichelt. (M =
1.15, sat, = 1, sat, = 1.5, w = 7,0 MHz, 8 = 90°.)
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Abbildung 4.24: VergréBerter Ausschnitt aus Abbildung 4.23. Im unteren Bereich
sind die Verstimmungen, bei denen Zwei-Photonen-Resonanzen auftreten aufgezeigt.
Die langen Striche markieren die Positionen, an denen das rote Licht mit dem Tréger
des griinen Lichtes eine Zwei-Photon-Resonanz anregt. Die kurzen Striche deuten Zwei-
Photonen-Resonanzen zwischen dem roten Licht und den ersten Seitenbéndern des
griinen Lichtfeldes an.



KAPITEL 4. DIE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND ATOMEN 56

Abbildung 4.25: Termschema zur Erklirung der Signalform bei der MT-Spektroskopie
im Drei-Niveau-System. Die Vier-Wellen-Mischung erzeugt zu dem monochromati-
schen roten Lichtfeld Seitenbiénder (gestrichelte Pfeile). Sind die Amplituden dieser
Seitenbdnder identisch, so entsteht fiir J, = d, ein rein phasenmoduliertes rotes Licht-
feld. Fiir ungleiche Amplituden der Seitenbinder oder eine Verstimmung des roten
Lasers gegeniiber der Resonanz ergibt sich eine mefibare Amplitudenmodulation.

In Abbildung 4.24 ist ein Ausschnitt aus Abbildung 4.23 dargestellt. Im unteren
Bereich sind die Positionen der Dunkelresonanzen mit langen Strichen angedeu-
tet. Jede Resonanz erzeugt ein dispersives Signal mit einer steilen Flanke bei der
Zwei-Photon-Resonanz zwischen dem roten Licht und dem Tréger des griinen
Lichts. Die kurzen Striche zeigen die Stellen an, an denen der rote Laser um die
Modulationsfrequenz gegeniiber einer Zwei-Photon-Resonanz verstimmt ist. In
diesem Fall ist der rote Laser mit einem der griinen Seitenbénder in Resonanz,
so dafl auch an diesen Stellen Signale zu beobachten sind.

Zur Erkliarung der Signale verdeutlicht Abbildung 4.25 die Entstehung des MT-
Signals im Drei-Niveau-System. Die drei Pfeile auf der linken Seite stellen das
griine, der durchgezogene Pfeil auf der rechten Seite das rote Licht dar. Fiir
den Spezialfall 6, = d, = 0 erzeugen die beiden Seitenbénder des griinen Lasers
gleich starke Seitenbénder im roten Spektralbereich. Dem roten Licht wird in
diesen Fall eine Phasenmodulation, nicht aber eine Amplitudenmodulation auf-
gepréigt und das Signal verschwindet. Eine kleine Verstimmung des roten Lasers
aus der Resonanz sorgt dafiir, dafl die erzeugten Seitenbénder nicht mehr sym-
metrisch um den Triger liegen und fithrt zu einer Amplitudenmodulation. Fiir
0y = 0 ist das zu erwartende Signal also dispersiv, mit einem Nulldurchgang bei
0p = d4 = 0. Im gezeigten Fall, bei dem der griine Laser gegen den Ubergang zu
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Abbildung 4.26: MT-Spektrum bei einfacher Séttigung (sat, = sat, = 1) und einer
Verstimmung des griinen Lasers von §, = —30 Mhz. Die Modulationsfrequenz betragt
18.55 MHz bei einem Modulationsindex von M=1.15.

niedrigen Frequenzen verstimmt ist, wird das obere Seitenband, das niher an
der Resonanz ist, stirker ausgeprigt sein, als das weiter verstimmte Seitenband.
Es ist also bei d;, = J, eine Verstimmung zu erwarten. Das Signal ist nicht mehr
rein dispersiv.

In Abbildung 4.24 ist die Verstimmung der Laser grof§ gegen die Modulations-
frequenz. Der Umstand, daf} sich das obere Seitenband dichter an der Resonanz
befindet fithrt also nur zu einem geringen Unterschied in der Stirke der Sei-
tenbédnder. Der Nulldurchgang befindet sich darum fast genau an den Stellen
der Dunkelresonanzen.

Die Signale, die durch eine Zwei-Photon-Resonanz zwischen dem roten Licht
und einem der Seitenbidnder im griinen Lichtfeld entstehen, weisen keinen Null-
durchgang bei der Resonanz auf. Die im roten Frequenzbereich erzeugten Sei-
tenbédnder sind schon deshalb nicht gleich stark, weil das eine durch den Tréger,
das andere aber durch das kleinere Seitenband zweiter Ordnung erzeugt wird.

Abbildung 4.26 zeigt das MT-Signal fiir eine Verstimmung des griinen Lichts
um —30 MHz und einfache Sdttigung. Die Frequenzen, bei denen die Zwei-
Photonen-Resonanzen zu erwarten sind, sind wieder durch Strichmarken ange-
deutet. Die Maxima des MT-Signals befinden sich links dieser Markierungen.
Es ist weder eine absorptive noch eine rein dispersive Linienform zu erkennen.



Kapitel 5

Experimenteller Aufbau

Um die Absorption eines einzelnen Ions zu messen, sind verschiedene experimen-
telle Voraussetzungen zu erfiillen. Fiir die Anregung der in dieser Arbeit unter-
suchten Uberginge im A-férmigen Drei-Niveau-System des Bariumions werden
zwei durchstimmbare Farbstofflaser im sichtbaren Spektralbereich verwendet.
Fiir die Phasenmodulation eines der Lichtfelder wird ein ADP-Kristall mit ei-
nem Uberhohungskreis zur Spannungsverstirkung verwendet. Die schnelle, fre-
quenzselektive Signalaufnahme geschieht mit einer Lawinen-Photodiode (APD)
und einem frequenz- und phasenselektiven Verstirker (Lock-In-Verstérker). Um
ein einzelnes Ion festhalten und préiparieren zu konnen, wird eine Hochfrequenz-
ionenfalle (Paul-Falle) verwendet.

5.1 Elektrooptischer Modulator

In den Frequenz- und Intensitétsregelungen der Laser, sowie zur Modulation der
Phase des Lichtfeldes bei 493nm werden elektrooptische Modulatoren (EOM)
verwendet. Diese basieren auf dem Effekt, dafl einige Kristalle, die keine Inver-
sionssymmetrie aufweisen ihre doppelbrechenden Eigenschaften beim Anlegen
eines elektromagnetischen Feldes linear mit diesem dndern. Dieser Effekt wird
als linarer elektrooptischer Effekt oder Pockels-Effekt bezeichnet [Yar 88].

In einem doppelbrechenden Kristall spaltet sich ein Lichtstrahl beliebiger Po-
larisation in einen ordentlichen und einen auflerordentlichen Strahl auf. Diese
sind linear und senkrecht aufeinander polarisiert. Wérend der ordentliche Strahl
sich nach den Gesetzen der klassischen Strahloptik ausbreitet, erfihrt der au-
Berordentliche Strahl einen zur Linge des Kristalls proportionalen Strahlversatz
(Abb. 5.1). Fiir die beiden Strahlen gelten unterschiedliche Brechungsindizes
n, und n,. Der lineare elektrooptische Effekt besteht nun darin, daf} sich beim
Anlegen eines elektrischen Feldes die Differenz der Brechungsindizes linear zur
elektrischen Feldstiarke E dndert.

Nutzt man den EOM zur Intensitétsregelung, so verwendet man in der Regel
eine Anordnung von zwei Kristallen, wobei der zweite Kristall den Strahlversatz

o8
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Abbildung 5.1: Oben: Aufspaltung eines Lichtstrahls (von rechts kommend) in einem
doppelbrechenden Kristall. Unten: Durch eine geeignete Anordnung zweier Kristalle
148t sich der Strahlversatz kompensieren. Die Strahlen sind zueinander senkrecht linear
polarisiert und erfahren unterschiedliche Dispersion.

des ersten wieder riickgingig macht und so fiir die Uberlagerung von ordent-
lichem und auflerordentlichem Strahl sorgt (Abb. 5.1 unten). W&hlt man die
Polarisationsrichtung des Lichtfeldes im Winkel von 45° zum elektrischen Feld,
so sind die beiden Strahlen im Kristall gleichstark und man erreicht, dafl das
Licht elliptisch polarisiert aus dem EOM austritt, wobei das Achsenverhéltnis
der Polarisationsellipse vom angelegten elektrischen Feld abhéngt. Fiir den Spe-
zialfall, dal der Gangunterschied 0\ = (n, — n,)l ein Vielfaches einer ganzen
Wellenlénge ist, bleibt der Strahl unverindert. Dabei bezeichnet [ die Linge
der Strecke, die das Licht in den Kristallen zuriicklegt. Betrdgt der Gangun-
terschied ein ungerades Vielfaches einer halben Wellenléinge, so tritt ein linear
polarisierter Strahl aus, dessen Polarisationsrichtung im rechten Winkel zur ur-
spriinglichen Polarisation steht. Im nachfolgenden Polarisator wird der Strahl
also vollstdndig ausgeloscht.

Ein EOM li8t sich auBerdem zur spannungsabhiingigen Anderung der optischen
Weglinge einsetzen. Hierzu wird der EOM so eingerichtet, daf} die Polarisation
des Lichtfeldes mit der Polarisationsrichtung eines der beiden Strahlen iiberein-
stimmt. Mit dem elektrischen Feld dndert sich dann der Brechungsindex fiir das
Licht unter Beibehaltung der Polarisationseigenschaften. Dadurch kann man die
optische Weglidnge schnell &ndern, ohne dafl mechanische Stellelemente benotigt
werden. Die beiden EOM, die zur Frequenzstabiliserung in den Farbstofflasern
verwendet werden, bestehen aus je zwei ADP-Kristallen (N HyH,PO,) in Kom-
pensationsanordnung. Dadurch kann man sie in den Resonator einjustieren,
ohne die Grundeinstellung der Spiegel nachjustieren zu miissen.

Zur Phasenmodulation des griinen Lichtfeldes wird ein EOM aus nur einem
ADP-Kristall verwendet [G1]. Dieser wird so eingerichtet, dal nur ein Strahl
durch den Kristall propagiert. Um eine Beimischung der eventuell noch schwach
vorhandenen zweiten Polarisationskomponente zu verhindern, wird hinter dem
EOM eine Lochblende in den Strahlengang eingebracht. Da der Brechungsindex
des Kristalls mit der Modulationsfrequenz oszilliert, ist darauf zu achten, dafl
der Strahl senkrecht auf den Kristall auftritt. Eine Abweichung vom senkrechten
Einfall wiirde zur Oszillation der Strahllage hinter dem Modulator fithren. Da
sich hinter dem EOM ein Lichtwellenleiter befindet, dessen Transmission sehr
stark von der rdumlichen Lage des Lichtstrahls abhéingt, wiirde das zu einer
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Abbildung 5.2: Parallelschwinkreis zur Spannungsiiberhthung am EOM.

EOM

unerwiinschten Amplitudenmodulation des Lichtfeldes am Ort des Ions fiihren.

5.1.1 Schwingkreis zur Spannungsiiberh6hung

Der EOM besteht aus einem Kristall in einem Plattenkondensator. Die beiden
planparallelen Elektroden sorgen dafiir, daf3 das elektrische Feld im Kristall
homogen ist. Der EOM ist also in guter Ndherung ein Kondensator, wobei die
Einwirkung des elektrischen Feldes auf den Kristall zu Leistungsverlusten im
Kondensator fithrt. Um dem EOM ein Wechselfeld geniigend hoher Amplitude
zufithren zu kénnen, wird der EOM zusammen mit einer selbstgedrehten Spule
zu einem Parallelschwingkreis verschaltet. Mit einem solchen Schwingkreis ist
es moglich, ausreichende Uberhohung der Eingangsspannung zu erreichen.

Abbildung 5.2 zeigt die verwendete Schaltung zur Spannungsiiberhhung. Das
im Frequenzgenerator [G2] mit hoher Genauigkeit produzierte Wechselfeld wird
mit einem Breitbandverstérker [G3] um 40 dB verstiarkt und iiber einen Ein-
koppelkondensator dem Parallelschwingkreis aus Spule und EOM zugefiihrt.
Der Einkoppelkondensator dient hierbei zur Impedanzanpassung. Es handelt
sich um die Parallelschaltung zweier Hochspannungskondensatoren mit Kapa-
zitdten von je 3 pF.

Ein Parallelschwingkreis hat die Resonanzfrequenz wy = (LC)!. Unvermeidli-
che Verluste in diesem Kreis fithren jedoch zu einer Ddmpfung, die man mit
dem Abklingkoeffizienten § angeben kann. Dieser gibt an, wie schnell eine
freie Schwingung im Resonanzkreis abklingen wiirde. Aufgrund der Ddmpfung
kommt es zur Verschiebung der Resonanzfrequenz:

oo 6.1

fiir erzwungene Schwingungen.

Da die Dampfung des Schwingkreises nicht bekannt ist und eine Messung am
Schwingkreis nicht moéglich ist, ohne seine Eigenschaften zu beeinflussen, wurde
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Abbildung 5.3: Skizze des Farbstofflasers bei 493 nm

die optimale Kombination von Spule und Einkoppelkondensator experimen-
tell bestimmt. Als Maf fiir die erreichte Giite wurde die Erzeugung von Sei-
tenbdndern durch den EOM gemessen. Als optimale Resonanzfrequenz ergab
sich 18.55 MHz.

5.2 Die Farbstofflaser

5.2.1 Farbstoflaser bei 493nm

Der Laser bei 493 nm ist ein modifizerter kommerzieller Farbstofflaser [G4] mit
Ringresonator und wird von einem Krypton-lonenlaser [G5] im violetten Fre-
quenzbereich gepumpt. Eine Skizze des Lasers ist in Abbildung 5.3 dargestellt.
Um den Betrieb in einer einzelnem Resonatormode sicherzustellen sind zusétz-
liche frequenzselektive Elemente in den Resonator eingebracht. Diese sind ein
doppelbrechendes Filter und ein dickes und ein diinnes Etalon. Auflerdem wird
eine optische Diode verwendet, um die Umlaufrichtung des Lichtfeldes festzule-
gen. Mit Hilfe einer drehbaren Glasplatte wird Durchstimmbarkeit von 29 GHz
erreicht der Antrieb dieses Stellelementes besitzt mechanische Eigenresonan-
zen bei etwa 1 kHz und kann deshalb nur langsam verstellt werden. Schnellere
Frequenzéinderungen um bis zu etwa 400 MHz werden mit einem auf einer Pie-
zokeramik gelagertem Spiegel erreicht, mit dem die Resonatorlinge verdndert
werden kann. Hiefiir liegen die Resonanzen bei einigen 10 kHz. Die schnellste
Regelung wird mit einem elektrooptischen Modulator (EOM) erreicht. Dieser
besteht aus zwei ADP-Krsitallen in Kompensationsanordnung, es tritt also kein
Strahlversatz zwischen dem ordentlichen und dem auflerordentlichen Stahl auf.
Der EOM ist so eingerichtet, dafl durch Anlegen einer elektrischen Spannung
an den Kristallen die optische Weglinge geindert wird, ohne dafl die lineare
Polarisation geindert wird. Die Anderung der optischen Weglinge fiihrt zur
schnellen Verstimmung der Resonanzfrequenz. Mit diesem schnellen Stellele-
ment sind Regelbandbreiten von etwa 3 MHz erreichbar.

Die Farbstofflésung des Lasers besteht aus 0.77 g Coumarin 102 gel6st in 200 ml
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Benzylalkohol und 800 ml Ethylenglykol. Dabei bestimmt das 1:4 Verhiltnis von
Benzylalkohol zu Ethylenglykol die Viskositdt der Farbstoflésung. Um einen
homogenen Farbstoffstrahl mit parallelen Seiten optischer Qualitét zu erreichen
wird diese Losung unter hohem Druck von ca. 6.5 bar durch eine Diise aus
massivem Edelstahl gepref3t.

Zur Einstellung der Wellenlinge auf den optischen Ubergang des Bariums wird
eine mit Heluim gefiillte Monitorzelle verwendet, in der ionisiertes Barium durch
den Laser zur Fluoreszenz angeregt wird. Hierzu wird ein Bariumdraht in einer
Gasentladung erhitzt, so dafl Barium verdampft und durch die stindige Gasent-
ladung ionisiert wird. Das Laserfeld wird in diese Zelle eingekoppelt und man
sieht die griine Fluoreszenz, wenn der Laser zur stofl- und dopplerverbreiterten
Absorptionslinie resonant ist.

5.2.2 Farbstofflaser bei 650nm

Das rote Lichtfeld, das die P <+ D-Uberginge treibt, und auf dem das Modulati-
onstransfersignal gemessen wird, wird von einem Farbstofflaser mit V-férmigen
Resonator erzeugt. Als Farbstoff wird hier DCM, gel6st in einem Gemisch aus
zwei Teilen DMSO und je einem Teil Benzylalkohol und Glycerin, verwendet.
Dieses wird von einem Argon-Ionenlaser [G7] im Wellenldngenbereich zwischen
458 und 515 nm gepumpt. Auch bei diesem Laser handelt es sich um ein mo-
difiziertes kommerzielles System [G6], das auf die gleiche Weise wie der Laser
bei 493 nm im Einmodenbetrieb gehalten wird. Als Resonator wird jedoch eine
V-férmige Anordnung verwendet, so dafl keine optische Diode benétigt wird.

Die Einstellung der Wellenléinge auf die exakte Resonanz erfolgt hier mit Hilfe
der optogalvanischen Spektroskopie in einer Ba-Hohlkathode.

5.2.3 Pound-Drever-Regelung

Die Frequenzstabilisierung beider Laser erfolgt mit einem Verfahren, das auf
ein Frequenzmodulationssignal wie es in Kapitel 2 gezeigt wurde basiert. Dieses
wurde zunéchst von R. Pound fiir Mikrowellenresonatoren entwickelt [Pou 46]
und spéater von R. Drever fiir die Stabilisierung eines Lasers verwendet [Dre 83],
es ist deshalb als Pound-Drever-Regelung bekannt. Bei diesem Verfahren wird
das Laserlicht phasenmoduliert und an einem optischen Referenzresonator re-
flektiert (Abb. 5.4). Der Reflexionsindex eines optischen Resonators weist an
dessen Eigenfrequenzen ein lorentzformiges Minimum auf, das als eine Absorp-
tionslinie interpretiert werden kann. Wird nun das reflektive Signal frequenz-
und phasenselektiv bei der Modulationsfrequenz gemessen, so erhilt man einen
Signalverlauf, wie er in Abbildung 5.5 dargestellt ist. Die Herleitung dieses
Signalverlaufs wurde in Abschnitt 2.1 gegeben. Im Pound-Drever-Verfahren
macht man sich nun zunutze, dafl das Inphase-Signal einen steilen Nulldurch-
gang bei der Resonanzfrequenz des optischen Resonators besitzt. Diese steile
Flanke kann als Fehlersignal fiir eine elektronische Regelung genutzt werden.
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Abbildung 5.4: Skizze der Pound-Drever-Regelung: Das Laserlicht wird auf des Re-
flexionsminimun des optischen Resonators stabilisiert. Die Stirke des transmittierten
Lichts dient zur Stabilititskontrolle.

ow

Abbildung 5.5: Inphase- (durchgezogen) und Quadratursignal (gestrichelt) bei der
Pound-Drever-Regelung. Das Inphase-Signal weist einen steilen Nulldurchgang auf, der
als Fehlersignal fiir eine elektronische Regelung dienen kann. dw bezeichnet die Verstim-
mung des Lasers gegeniiber der Resonanz des optischen Resonators. Sie ist in Einheiten
der Linienbreite des Resonators angegeben.
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Abbildung 5.6: Skizze der verstimmbaren Auskopplung des roten Lasers in die Pound-
Drever-Regelung.

Um eine stabile Referenzfrequenz zu erhalten wird der optische Resonator ther-
misch isoliert und moglichst vibrationsfrei gelagert. Um das Driften der Re-
sonanzfrequenz durch thermische Ausdehnung des Referenzresonators klein zu
halten, wird die Temperatur des Resonators mit Hilfe eines Heizdrahtes kon-
stant gehalten.

Zusétzlich zum reflektierten Signal wird das transmittierte Signal mit einer
Photodiode aufgenommen und der Regelelektronik zugefiihrt. Dieses Kontroll-
signal stellt sicher, da§ die Regelung auf einer der Hauptmoden des Resonators
und nicht auf einer kleinen Nebenmode stabilisiert. Der freie Spektralbereich
wird auf diese Weise voll ausgenutzt und Springen der Frequenz zwischen unter-
schiedlichen Resonatormoden verhindert. Féllt das Kontrollsignal unter einem
wéhlbaren Sollpegel, so wird die Pound-Drever-Regelung ausgeschaltet und der
Experimentator wird durch ein akustisches Signal auf ein mogliches Driften der
Laserfrequenz aufmerksam gemacht.

Mit diesem Verfahren wurde fiir beide Laser eine Bandbreite von ca. 6 kHz am
Ort des lons erreicht [Sie 91].

5.2.4 kontrollierte Verstimmung

Die Verstimmung beider Laser kann erfolgen, indem die optischen Resonatoren
mit Hilfe von eingebauten Piezokeramiken in ihrer Linge verstellt werden. Eine
genauere Einstellung der Verstimmung ist jedoch mit einem Verfahren moglich,
das bei dem roten Laser zum Einsatz kommt. Abbildung 5.6 verdeutlicht die-
ses Verfahren. Hierbei wird der Laser durch einen akustooptischen Modulator
(AOM) [G8] geleitet, in dem mit einem Piezoschallwandler stehende Ultraschall-
wellen bei 150 bis 250 MHz erzeugt werden. An den stehenden Dichtewellen im
Kristall des AOMs kénnen nun inelastische Streuungen auftreten, bei denen ein
Teil des Laserlichtes die Energie eines Phonons aufnimmt und dabei von der
Stahlrichtung abgelenkt wird. Der abgelenkte Strahl wird an einem Spiegel in
den AOM reflektiert und durchquert dabei zweimal eine %—Verzégerungsplatte,
deren Achse 45° von der Polarisationsrichung des Lichtfeldes abweicht. Im AOM
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wird ein Teil dieses Strahls wieder inelastisch in den ankommenden Laserstrahl
hineingestreut. Dieser Strahl hat nun eine Frequenz, die um das doppelte der
Frequenz, mit der der AOM getrieben wird, erh6ht ist und eine zum einfallen-
den Laserlicht orthogonale Polarisation. Dieser Anteil kann nun von einem Po-
larisationsstrahlteiler ausgekoppelt und in die Pound-Drever-Regelung gegeben
werden. Die Hochfrequenz des AOMs wird aus einem hochprizisen Synthesizer
[GY9] gespeist. Die Verstimmung des Lasers geschieht, indem die Frequenz des
Synthesizers kontrolliert verdndert wird. Dadurch wird die Frequenz des Lich-
tes verstimmt, das der Pound-Drever-Regelung zugefiithrt wird. Die Regelung
regelt die Stellelemente des Lasers so nach, dafl die Frequenz dieses Lichts mit
der Frequenz einer Mode des Referenzresonators iibereinstimmt. Dem Experi-
ment wird also ein Lichtfeld zugefiihrt, dafl gegen den Referenzresonator um
die doppelte AOM-Frequenz verstimmt ist.

5.2.5 Intensititsregelungen

In Abschnitt 4.2 ist deutlich geworden, daf§ die Wechselwirkung des Ions mit
dem Lichtfeld mafigeblich von den Intensitéiten der Lichtfelder abhéngt. Es ist
also notwendig, die Intensitéiten beider Laser unabhéngig voneinander in einem
weiten Bereich variieren zu konnen. Dies wird gewéahrleistet, indem jedes Licht-
feld zunéchst auf eine feste Intensitit stabilisiert und dann auf die gewiinschte
Intensitéit abgeschwicht wird. Bei beiden Lasern erfolgt die Stabilisierung mit
Hilfe eines EOMs, dessen optische Achse im Winkel von 45° zur Polarisations-
achse gewihlt ist. Der EOM erzeugt dann eine elliptische Polarisation oder,
wenn der Gangunterschied in den Kristallen gerade eine halbe Wellenléinge er-
reicht eine Drehung der Polatisationsrichtung um 90°. Mit einem Polarisator
wird das Lichtfeld dann wieder linear in die urspriingliche Richtung polarisiert,
wodurch die Intensitit des Lichts abgeschwiicht wird.

Nach der Stabilisierung wird die gewiinschte Intensitit von Hand eingestellt.
Hierzu wird eine %—Verzégerungsplatte verwendet, also eine Verzogerungsplat-
te, in der die optische Weglénge fiir eine Polarisationsrichtung genau eine halbe
Wellenlénge grofler ist, als fiir die orthogonale Richtung. Durch Drehen der
Verzogerungsplatte gegen die Polarisationsrichtung des Lasers erreicht man ei-
ne Drehung der Polarisation um den doppelten Winkel. Eine anschliefende
Polarisation in die urspriingliche Polarisationsrichtung des Lasers bewirkt ei-
ne Abschwiichung der Intensitit um den Faktor cos?c, wobei o der Winkel
ist, um den die Polarisationsrichtung gedreht wurde. Der fiir die Abschwéchung
zustidndige Polarisator ist fiir die beiden Laser identisch und befindet sich direkt
vor der Falle. Die Einstellung unterschiedlicher Winkel zwischen Polarisations-
richtung und Magnetfeld fiir die beiden Lichtfelder ist nicht vorgesehen, da fiir
beide Winkel der optimale Wert von 90° angestrebt wird.
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5.3 Lichtwellenleiter

Um exakte Strahlformung und Uberlagerung beider Laser zu gewihrleisten wer-
den die Lichtfelder in einen Lichtwellenleiter [G10] eingekoppelt. Unter einem
Lichtwellenleiter versteht man eine Struktur aus einem wenige Mikrometer star-
ken, in der Regel zylindrischen Kern, sowie einem den Kern umgebenden Man-
tel. Der Kern hat einen geringeren Brechungsindex, als der Mantel. Aufgrund
von Totalreflexionen an der Grenzschicht zwischen Kern und Mantel propagiert
ein Lichtstrahl, der mit geniigend kleinem Winkel in die Faser eingestrahlt wird,
nahezu verlustfrei durch den Wellenleiter. Die Verluste, die hierbei in der Fa-
ser auftreten sind fiir kurze Fasern von wenigen Metern Linge vernachlissigbar
gering.

Fir das hier beschriebene Experiment wesentlich ist die Eigenschaft von Wel-
lenleitern nur diskrete transversal elektrische (TE) Eigenmoden zuzulassen.
Diese diskreten Moden werden mit TEg, k& = 0,1,2,... bezeichnet. Fiir jede
Mode gibt es eine Abschneidewellenlinge A\, = %Zdn, oberhalb der Trans-
mission der Mode aus geometrischen Griinden nicht moglich ist. n gibt hier-
bei den Brechungsindex des Kerns, d den Kerndurchmesser an. Speziell mufy
ein Lichtwellenleiter, der bei 493 nm nur noch die Grundmode TEg, transmit-
tiert einen Kerndurchmesser kleiner als 246.5 nm/n aufweisen. Einen solchen
Wellenleiter bezeichnet man als ,;single mode“-Wellenleiter, er erfiillt auch fiir
die Wellenléinge des roten Lasers (650nm) die Abschneidebedingung fiir hohe-
re Moden. Auch fur das rote Licht wird die TEpy Mode transmittiert. Da die
Grundmode ein gauférmiges Strahlprofil aufweist, eignet sich ein Singlemode-
Lichtwellenleiter hervorragend dazu, eine homogene, gaulformige Feldvertei-
lung zu erzeugen.

Die beiden Laser sind, nachdem sie durch den selben Lichtwellenleiter gefiihrt
wurden, optimal miteinander {iberlagert. Werden hinter dem Wellenleiter nur
achromatische optische Elemente verwendet, so befinden sich die Fokusse beider
Laser am selben Ort. Da der Wellenleiter als flexible Glasfaser aufgebaut ist,
eignet er sich zudem zur exakten Ausrichtung des Lasers, ohne daf} weitere
Spiegel notwendig sind.

In diesem Experiment wird eine polarisationserhaltende Faser verwendet. Diese
besteht aus einem doppelbrechenden Kern, der in zwei zueinander orthogona-
len Polarisationsrichtungen unterschiedliche Brechungsindizes aufweist. Strahlt
man ein linear polarisiertes Lichtfeld so ein, daf3 die Polarisationsachse mit einer
der optischen Hauptachsen des Kristalls zusammenfillt, so bleibt die Polarisa-
tion bei Transmission durch die Faser erhalten.

Verluste ergeben sich bei Verwendung des Lichtwellenleiters durch die Einkopp-
lung des Laserstrahls in die Faser. Ein Wirkungsgrad von 100% wére nur zu
erreichen, wenn der eingekoppelte Strahl schon ein der TEg)-Mode entspre-
chendes gaufiférmiges Strahlprofil hitte. Bei der Verwendung des Wellenleiters
zur Strahlformung geht also der Anteil des Lichtes, der nicht der gauflférmi-
gen Intensititsverteilung entspricht verloren. Ferner geht der Anteil des Lichts
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verloren, der in einem groflen Winkel auf das Faserende trifft und daher die
Grenzschicht zwischen Kern und Mantel mit einem kleinern als den Grenzwin-
kel fiir Totalreflexion erreicht. In dem Experiment geschieht die Einkopplung
mit Hilfe einer kommerziellen Einkoppeleinheit. Diese besteht aus einer Linse,
die ungefihr eine Brennweite vom Faserende entfernt gelagert ist. Sie 148t sich
im Abstand vom Faserende, sowie in zwei Winkeln verstellen, so dal nahezu
kollimiertes Laserlicht mit einem Strahldurchmesser von weniger als 1 mm mit
hinreichender Genauigkeit auf das Faserende fokussiert wird.

5.4 Die Hochfrequenzionenfalle

Zur Speicherung und Priparation des einzelnen Ions wird in dieser Arbeit eine
Hochfrequenzionenfalle nach W. Paul [Pau 58] verwendet. Diese besteht aus
einem Ring mit einem Innendurchmesser von 1 mm sowie aus zwei Endkappen
im Abstand von je 0.5 mm zum Ringzentrum. Alle Elektroden bestehen aus
0.2 mm dickem Molybdédndraht. An den Endkappen kann eine Spannung gegen
den Ring angelegt werden. Das Anlegen einer solchen Spannung fithrt zu einem
Quadrupolpotential der Form:

00

d = -
(r;2) 7"8 + 2z§

(r? — 22%) (5.2)
wobei die Richtungen in Zylinderkoordinaten gegeben sind und die z-Achse in
Richtung der Endkappen gelegt ist. Das Potential ist exakt, falls die Endkap-
pen die Form eines zweischaligen und der Ring die eines einschaligen Rotations-
hyperboloids hat. ry bezeichnet die radiale Halbachse, zy die dazu senkrechte
Halbachse. In diesem Experiment weist die Falle nicht exakt diese Form auf. Die
Symmetrie der Falle erzeugt aber ein Potential, dal im Zentrum einen Sattel-
punkt hat, der in erster Ndherung dem Potential aus Gleichung 5.2 entspricht.

Ein statisches Quadupolpotential ist in einer Raumrichtung fokussierend, in der
anderen aber defokussierend. Legt man jedoch eine Gleichspannungsamplitude
Vic, sowie eine dieser iiberlagerte Wechselspannungsamplitude V,. an, so kann
man ein Potential erreichen, das im zeitlichen Mittel in allen Raumrichtungen
fokussiernd wirkt. Es ergibt sich also das zeitlich verdnderliche Potential

Do (t) = Vige + Ve cos(§22) (5.3)
dabei ist /27 die Frequenz der Wechselspannung.

Das Potential fithrt nun zu den Bewegungsgleichungen [Sie 91]

P+~ (Vae + Vaccos())r = 0
0

(5.4)
Z— % (Vage + Vagecos(2))z = 0
0

Diese lassen sich in Form der Mathieuschen Differentialgleichungen schreiben:

Z;(v) + (a; — 2q; cos(2v))z;(v) =0 mit ¢ =z, 2 (5.5)
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wobei v = §1/2t ist und a; proportional zur Gleichspannungsamplitude, ¢; pro-
portional zur Wechselspannungsamplitude ist. Die Losung dieser Differential-
gleichungen ist

z(v)=A i Cop cos((B+2n)v) + B i Con sin((8 + 2n)v) (5.6)

wobei die Entwicklungskoeffizienten Cs,, sowie die Gréfle  Funktionen der Pa-
rameter a; und ¢; sind.

Nur fiir spezielle Werte von a; und ¢; ergeben sich Lésungen, bei denen die Bewe-
gungsamplitude des Ions fiir lange Zeiten innerhalb des Fallenbereiches bleibt.
Diese Werte befinden sich innerhalb eines Stabilitdtsbereiches. Fiir Werte von
a; und ¢;, die klein gegen eins sind, gehen die Koeffizienten Cy,, mit wachsendem
n schnell gegen Null. Es ergibt sich dann, indem nur die Koeffizienten Cy, Co
und C_, beriicksichtigt werden:

. 0
z;i(t) = VA2 4+ B?(1 — %cos(Qt)) cos(ﬁl2 t— ) (5.7)
Die Ionen oszillieren also mit der Frequenz w; = 2 iZQ, der Sakularfrequenz. Die

Amplitude oszilliert dabei mit der treibenden Frequenz €). (3; ist kleiner als Eins
und wird niherungsweise durch 8; = a; + ¢2/2 bestimmt. Die Oszillation mit
der treibenden Frequenz wird als Mikrobewegung bezeichnet, die Oszillation
mit der Sidkularfrequenz als Makrobewegung.

Gemittelt iber eine Periode der Mikrobewegung ergibt sich nun eine harmoni-
sche Schwingung des Ions, mit unterschiedlichen Sikularfrequenzen in z- und
in r-Richtung, w, und w;,.

5.4.1 Vakuumapparatur

Um das Ion beobachten zu kénnen, ohne dafl es durch Stéfe mit anderen
Molekiilen gestort wird, befindet sich die Ionenfalle im Hochvakuum. Durch
eine Ionengetterpumpe mit einer Saugleistung von 8 1/s wird ein Druck von
ca. 4 - 10710 Torr aufrechterhalten. Der Strom durch die Ionengetterpumpe ist
proportional zum Druck, so daf} dieser zur Kontrolle des Vakuums herangezogen
werden kann.

5.4.2 Speichern des Ions

In der Vakuumapparatur befinden sich aufler der Ionenfalle eine Elektronen-
kanone und ein Bariumofen. Als Ofen wird ein diinnes, mit Barium gefiilltes
Metallrohr verwendet. Dieses wird durch einen elektrischen Strom aufgeheizt
und verdampft auf diese Weise elektrisch neutrale Bariumatome. Aufgrund der
geringen Wirmekapazitit des Ofens kann dieser schnell aufgeheizt werden und
kiihlt wieder rasch ab.
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Es wurde bereits gezeigt, dafl die lonenfalle im zeitlichen Mittel iiber die Mikro-
bewegung ein annihernd harmonisches Potential darstellt. Ein Ion, das in dieses
Potential hineinfillt, wird in das Potential geniigend stark hineinbeschleunigt
werden, um das Potential auch wieder verlassen zu kénnen. Um ein lon in die
Falle einzuspeichern ist es also notig, ein Ion in der Falle zu priaparieren, dessen
kinetische Energie nicht ausreicht, um die Falle zu verlassen. Man verwendet
hierzu neutrale Bariumatome, die aus dem Bariumofen durch die Falle fliegen.
Da das elektrische Feld an die neutralen Atome nicht angreift, werden diese auch
nicht in die Falle hineinbeschleunigt. Schaltet man nun die Elektronenkanone
ein, so dafl ein Strom von Elektronen gentiigender Energie ebenfalls durch die
Falle geht, so kommt es vor, daff ein Bariumatom innerhalb der Falle durch Stof§
mit einem Elektron ionisiert wird. Das nun in der Falle entstandene Bariumion
erfihrt das speichernde Potential und kann, sofern seine kinetische Energie nicht
ausreicht, die Falle nicht mehr verlassen. Die Dopplerkiihlung durch den griinen
Laser sorgt nun dafiir, daf} das Ion weiter abgekiihlt wird und die Falle nicht
mehr verldfit. Auflerdem sorgen die Laser dafiir, daf} ein gespeichertes Ion sofort
fluoresziert, wodurch der Speichervorgang mit blofem Auge kontrollierbar ist.

Damit die Dopplerkiihlung funktioniert, mufl der griine Laser zur niederfre-
quenten Seite der Resonanz verstimmt sein. Um zu kontrollieren ob in der Falle
ein oder mehrere Ionen gespeichert sind, wird der griine Laser fiir kurze Zeit
zu hoheren Frequenzen verstimmt. Das Ion oder die Wolke von Ionen beginnt
dann sich aufzuheizen. Ist nun eine Wolke von mehreren Ionen gespeichert, so
beginnt diese sich aufzublihen. Ein einzelnes Ion bleibt punktférmig, oder es
wird auf eine Bahn beschleunigt, deren Projektion man im Mikroskop erkennen
kann.

5.5 Detektor und Signalaufnahme

Hinter der Ionenfalle wird das griine Licht durch einen Farbfilter ausgeblendet.
Das rote Licht wird mit Hilfe einer Lawinen-Photodiode (APD) [G11] aufgenom-
men und einem empfindlichen Verstirker [G12] zugefithrt. Abbildung 5.7 zeigt
ein schematisches Bild der Signalaufnahme. Das verstirkte Signal wird mit ei-
nem Lock-In-Verstédrker [G13] selektiv bei der Modulationsfrequenz verstérkt.
Hierzu wird das Signal im Lock-In-Verstirker aufgeteilt und mit zwei Refe-
renzfrequenzen gemischt. Die eine Referenzfrequenz entspricht in Frequenz und
Phase der Modulationsfrequenz, die andere Frequenz ist dieser gegeniiber um
90° phasenverschoben. Die Ausgangssignale der beiden Mischer enthalten nun
je einen Gleichstromanteil, der zum Signal bei der Modulationsfrequenz pro-
portional ist. Diese werden durch Ausgangsverstirker mit Tiefpassverhalten
von hoheren Frequenzen befreit und weiter verstirkt. Die Ausginge werden ge-
trennt je einem Analog-Digital-Konverter [G15] zugefiihrt und zur Auswertung
gespeichert.
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Abbildung 5.7: Schematiche Darstellung der Signalaufname mit einem Lock-In-

Verstirker.



Kapitel 6

MT-Spektrum eines einzelnen
Barium-Ions

6.1 Ubersicht iiber das Experiment

Abbildung 6.1 gibt einen Uberblick iiber das durchgefithrte Experiment zur
Modulationstransferspektroskopie. Die Laserstrahlen bei 493 nm und 650 nm
werden jeweils in einem Strahlteiler aufgeteilt, wobei ca. 80% der Intensitit
durch den vorderen und 20% durch den seitlichen Strahlengang gelangen. Der
vordere Strahlengang wird benutzt um ein lon zu speichern und zu kiihlen,
wirend das Mikroskop [G14] im seitlichen Strahlengang zur Kontrolle der Spei-
cherung Verwendung findet. Ist das Ion gefangen, so wird es durch den seitlichen
Strahlengang beleuchtet und der vordere Strahlengang wird abgeschattet. Das
ist sinnvoll, weil das Mikroskop einen wesentlich kleineren Fokus (< 15um) er-
reicht, als es mit der Optik im vorderen Strahlengang mdoglich ist (ca. 200um).
Auf diese Weise kann man die gleiche Feldstirke am Ort des lons mit wesentlich
geringerer Strahlintensitéit erreichen. Das Hintergrungsignal an der APD wird
also geringer.

Der Polarisator, welcher sich direkt vor der Vakuumapparatur im vorderen
Strahlengang befindet gehort zu der Intensitétseinstellung, wie sie in Abschnitt
5.2.5 beschrieben ist. Um die Intensitét der Strahlen im seitlichen Strahlengang
einstellen zu konnen, befindet sich im seitlichen Strahlengang direkt vor dem
Lichtwellenleiter ebenfalls ein Polarisator. Mit Hilfe der %—Verzégerungsplatten
in den Strahlengéingen beider Laser lassen sich die Intensititen der Laser im
seitlichen Strahlengang regeln.

Der Polarisator und der Wellenleiter sind so aufeinander abgestimmt, daf} die
Polarisation bei Durchgang durch die Faser erhalten bleibt. Die Polarisation
am Ort des Ions kann durch Drehen der Auskoppeleinheit des Wellenleiters
gewéhlt werden. Durch Verschieben des Mikroskopes, wird der Fokus auf das
Fallenzentrum gelenkt, in dem sich das Ions befindet.

Im Mikroskop ist ein Strahlteiler integriert. Mit diesem wird ein Teil des vom

71
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Abbildung 6.1: Experimenteller Aufbau fiir die Modulationstransfer-Spektroskopie

Ton kommenden Fluoreszenzlichts ausgekoppelt und kann mit dem bloflen Auge
betrachtet werden. Das menschliche Auge ist so empfindlich, daf} auch einzelne
Photonen noch wahrgenommen werden konnen, es eignet sich jedoch nicht zur
quantitativen Bestimmung der Lichtstirke. Da die Fluoreszenz des lons zu drei
Vierteln aus griinem Licht bei 493 nm besteht und das Auge zudem in diesem
Bereich empfindlicher ist als im roten Spektralbereich, wird das rote Licht mit
einem Farbfilter herausgefiltert. Zusétzlich befindet sich im Beobachtungskanal
ein Polarisationsfilter, das das linear polarisierte Streulicht des griinen Lasers
herausfiltert. Die Polarisation des Fluoreszenzlichts ist zufiillig verteilt, so dafl
durch dieses Filter die Hilfte des Floureszenzlichts herausgefiltert wird. Das Po-
larisationsfilter verschlechtert also die absolute Intensitit des Fluoreszenzlicht,
verbessert aber den Kontrast von Fluoreszenz- zu Streulicht und erhoht damit
die Sichtbarkeit des Ions.

Das griine Lichtfeld wird mit Hilfe des EOMs im seitlichen Strahlengang pha-
senmoduliert. Hierbei ist es wichtig, dafl das Licht genau senkrecht durch die
Kristalloberflichen tritt. Um das zu gewéhrleisten ist der Modulator auf einem
Dreh- und Verschiebetisch mit zwei Translations- und drei Rotationsachsen ge-
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lagert. Mit Hilfe der %—Verzégerungsplatte vor dem EOM wird die Polarisation
so eingestellt, dafl hinter dem Kristall nur ein Strahl — der ordentliche, also
nicht versetzte Strahl — zu sehen ist. Die Verzogerungsplatte hinter dem EOM
wird in Verbindung mit dem Polarisator vor der Faser zur Intensitétsregelung
verwendet.

6.2 Durchfiihrung der Messung

Zunichst werden beide Laser im seitlichen Strahlengang abgeschattet und das
Fallenzentrum wird nur durch den vorderen Strahlengang beleuchtet. In dieser
Konstellation wird mit Bariumofen und Elektronenkanone ein Ion eingespei-
chert, wie es im vorherigen Kapitel beschrieben wurde. Dieses wird, sobald es
gespeichert ist, durch die beiden Laser gekiihlt.

Nun wird zunéchst nur der rote Laser in dem seitlichen Strahlengang gedfinet.
Da sich im Beobachtungskanal ein griines Farbfilter befindet, wird dadurch kein
Streulicht sichtbar, so dafl sich der Kontrast nicht verschlechtert. Die Strahl-
lage des seitlichen Strahlengangs wird so einjustiert, dal das Ion beim Ab-
schatten des roten Lasers im vorderen Strahlengang sichtbar bleibt. Liegt der
Brennpunkt des seitlich eingestrahlten Lichts nicht genau im Fallenzentrum, so
verschwindet die Fluoreszenz des Ions beim Abschatten des vorderen Strahlen-

gangs.

Gelingt es durch rdumliches Verschieben der Strahllage nicht, das lon wieder
zur Fluoreszenz anzuregen, so ist es notwendig, die Intensitdt des Lasers im
seitlichen Strahlengang, oder die Verstimmungen der Laser zu dndern. Das ist
deshalb erforderlich, weil die Intensitéiten der Lichtfelder am Ort des Ions einen
starken Einfluf} auf die Linienform der Fluoreszenz haben. Beim Einspeichern
des Tons wurden die Intensititen im vorderen Strahlengang so gewéhlt, dafl das
Ion optimal sichtbar wird. Die Intensitéten des seitlichen Strahlengangs am Ort
des Tons konnen aber nicht direkt gemessen werden. Es ist darum nicht mdoglich,
sie zu denen in vorderen Strahlengang identisch einzustellen. Durch Probieren
wird eine Kombination von Verstimmungen und Intensititen eingestellt, die
dazu fithrt, dafl das Ion sichtbar aufleuchtet, wenn es mit dem Brennpunkt des
seitlichen Strahlengangs getroffen wird.

Ist der seitliche Strahlengang rdumlich richtig justiert, so wird zusétzlich der
griine Laser im seitlichen Strahlengang gedffnet. Da auch mit dem Polarisati-
onsfilter die vollstindige Unterdriickung des Streulichts nicht moglich ist, ver-
schlechtert sich hierdurch der Kontrast von Fluoreszenzlicht zu Streulicht er-
heblich. Der vordere Strahlengang wird nun vollstindig abgeschattet und fiir
das weitere Experiment nicht mehr benétigt. Die Intensitdten und Wellenldngen
der Laser im seitlichen Strahlengang werden so eingestellt, dal die Fluoreszenz
des Ions gut zu sehen ist.

War die Falle mit einer Wolke von mehreren Tonen bestiickt, so sind bei dem
Versuch, die Laser im seitlichen Strahlengang einzurichten, jedesmal alle lo-
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nen aufler eines verloren gegangen. Es ist also mit dem hier beschriebenen
Aufbau nicht moglich gewesen, eine Wolke von Ionen zu untersuchen. Eine
mogliche Erkldrung hierfiir ist in der Laserkiihlung zu finden. Die Kiihlung
enthilt drei Anteile: Zum einen trigt die Absorption jedes der beiden Laser
dann zur Kiihlung bei, wenn die Laserfrequenz gegeniiber einer Resonanz zu
kleinen Energien verstimmt ist. Zum anderen bewirken Zwei-Photon-Prozesse
dann Kiihlung, wenn die Differenzfrequenz zwischen beiden Lasern gegeniiber
der Raman-Resonanz zwischen dem S- und dem D-Niveau zu kleinen Energien
verstimmt ist. Der letzte Anteil, der als Raman-Kiihlung bezeichnet ist, erreicht
aufgrund der schmalen Resonanz sehr kleine Bewegungsenergien. Befindet sich
der Versuchsaufbau in der Konstellation, dafl das griine Licht durch den vor-
deren, daf} rote Licht aber durch den seitlichen Strahlengang eingestrahlt wird,
so wirkt die Dopplerverschiebung nicht mehr fiir beide Lichtfelder in die glei-
che Richtung. In bestimmten Bewegungsrichtungen eines Ions kann sich so die
Verstimmung der Laser zueinander Umkehren. Das Ion wir dann aus der Falle
herausbeschleunigt. Befinden sich nun mehrere Ionen in der Falle, so befindet
sich nur eines genau im Fallenzentrum, die anderen bewegen sich um dieses lon
herum, und haben gréflere Geschwindigkeiten, so daf} sie leicht herausbeschleu-
nigt werden kénnen.

Nun kénnen die MT-Signale aufgenommen werden. Dazu wird an dem EOM ei-
ne Modulationsfrequenz von 18.55 MHz angelegt, die zur Phasenmodulation des
griinen Lichts fithrt. Diese Frequenz wird dem Lock-In-Verstéirker als Referenz
zugefiihrt. Das Licht, das das Ion durch den seitlichen Strahlengang durchleuch-
tet hat, wird durch ein Farbfilter von den modulierten griinen Komponenten
befreit. Dann wird das rote Licht mit der APD aufgenommen und dem Lock-In-
Verstéarker zugefithrt. Die Ausginge des Lock-In-Verstérkers werden mit dem
CAMAC-Datennahmesystem digitalisiert und zur Auswertung gespeichern.

6.3 Nachweis eines MT-Signals

Abbildung 6.2 zeigt eine zeitliche Messung des MT-Signals iiber 930 Sekun-
den. Vom Anfang der Messung bis zum Zeitpunkt 1 wurden die Parameter im
Rahmen der Kontrollierbarkeit konstant gehalten. Die Modulationsfrequenz be-
tragt 18.55 MHz der Modulationsindex liegt bei 1.15 £ 0.06. Die Konstante u
fiir die Zeeman-Aufspaltung betrégt ca. 7 MHz, konnte aber nicht direkt vor
der Messung kontrolliert werden.

Am Zeitpunkt 1 wurde dann der rote Laser zu kleineren Frequenzen verstimmt,
bis die Fluoreszenz des Ions nicht mehr beobachtbar war. Die Intensitit der
Lichtfelder wurde hierbei nicht beeinfluft. Nun wurden die Parameter wieder bis
zum Zeitpunkt 2 konstant gehalten. An diesem Zeitpunkt wurde der rote Laser
wieder von Hand in Richtung der Resonanz abgestimmt, bis das Ion wieder
deutlich zu erkennen war. Von da an wurden die Parameter wieder konstant
gehalten.

Bei dieser Messung wurde nur ein Kanal des Lock-In-Verstirkers ausgelesen.
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Abbildung 6.2: Zeitlicher Verlauf des MT-Signals: Zur Zeit 1 wurde der rote Laser so
weit zu kleineren Frequenzen Verstimmt, dafl die Floureszenz verschwand. Zur Zeit 2
wurde der Laser wieder auf die Resonanz gefahren, so daf3 das Ion sichtbar wurde.

Zuséatzlich wurden die Kontrollsignale der Frequenzstabilisierungen beider La-
ser aufgenommen, so dafl mit Sicherheit angenommen werden kann, daf} die
Frequenzen stabil waren. Auch die Intensitéitsregelungen beider Laser wurden
wérend der Messung iiberwacht und nicht verdndert.

Es ist eine deutlich Abnahme des Signals an dem Zeitpunkt zu erkennen, an
dem die Frequenz des roten Lasers verstimmt wurde. Am Zeitpunkt 2, an dem
die Frequenz wieder auf die Resonanz zuriickgestellt wurde nimmt auch das
Signal wieder erkennbar zu. Ein solcher Signalverlauf wurde mehrfach beob-
achtet, so daf} eine zufillige Korrelation zwischen Verstimmung und Absinken
des Signals ausgeschlossen werden kann. Auch ist kein Effekt bekannt, der den
Untergrund bei Verstimmung im Bereich von einigen zehn MHz so stark dndern
kénnte, dal das beobachtete Signal als Untergrundeffekt gedeutet werden konn-
te. Die Wirkung des EOM ist zwar wellenlingenabhingig, die Verstimmung der
Laserfrequenz um 100 MHz wiirde aber nur eine Wellenlingenénderung von
ca. 0.2 ppm bewirken. Um die Fluoreszenz des lons auf ein nicht mehr sicht-
bares Maf} herunterzuregeln ist jedoch eine deutlich geringere Verstimmung als
100 MHz nétig (Siehe Fluoreszenzlinien in Abschnitt 4.2 oder bei [Sie 91]).

Der beobachtete Signalverlauf ist also auf eine Wechselwirkung der Lichtfel-
der mit dem Ion zuriickzufithren. Die Absorption eines einzelnen Ions wurde
zweifelsfrei nachgewiesen.

Aus dieser Messung lifit sich ein Signal-zu-Rausch-Verhiltnis von ca. 2:1 ab-
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schétzen. Auflerdem ist eine langsame Drift des Signals zu beobachten, die im
Zeitbereich von ca. 400-700 Sekunden zur tendenziellen Abnahme des gemes-
senen Signals fiihrt.

6.4 MT-Spektrum

Als néchstes wurden MT-Spektren aufgenommen, bei denen der rote Laser mit-
tels des AOMs durchgestimmt wurde. Ein solches Spektrum ist in Abbildung 6.3
dargestellt. Im oberen Teilbild wurde begonnen, die Frequenz des roten Lasers
zu hoéheren Frequenzen zu verstimmen. Nach einer Verweildauer von wenigen
Sekunden am rechten Rand wurde die Verstimmung wieder in die Gegenrich-
tung gefahren. Den Verlauf der Signale wirend des Riicklaufs gibt das mittlere
Teilbild wieder. Im unteren Teilbild wurde die Frequenz erneut in positiver
Richtung verstimmt. Der Nullpunkt der Verstimmung ist willkiirlich.

Abbildung 6.4 zeigt drei theoretische Spektren im gleichen FrequenzmafBstab
zum Vergleich. Dabei wurden verschiedene Sittigungsparameter gewéhlt. Die
langeren Markierungen am unteren Rand geben die Positionen der Dunkelre-
sonanzen an, die kiirzeren Markierungen sind den langen gegeniiber um die
Modulationsfrequenz 18.55 MHz verschoben. Bei grofien Intensitéiten sind die
Einfliisse unterschiedlicher Resonanzen offensichtlich nicht mehr aufzulésen. Die
Markierungen befinden sich weder an den Spitzen der Signale, noch an deren
grofiten Steigungen, so daf die Signalform weder rein dispersiv noch absorptiv
verstanden werden kann.

Die Markierungen, wie sie sich im Abbildung 6.4 befinden wurden auch in die
Messung (Abb. 6.3) eingetragen, wobei eine Verstimmung des griinen Lasers
von -28 MHz angenommen wurde. Im unteren Teilbild stimmen die Abstédnde
der gefundenen Strukturen in etwa mit denen der Strichmarken iiberein. Dies
ist jedoch nicht in den beiden oberen Teilbildern reproduziert. Hierfur kénnte
die Drift unbekannten Ursprungs verantwortlich sein, die auch in Abblidung
6.2 zu erkennen ist. Lineares Driften der Laserfrequenz wiirde zu Verzerrun-
gen im Spektrum fiihren, die sich durch Verbreiterung der Strukturen bei Ver-
stimmung in Richtung der Drift, sowie durch Stauchung der Strukturen bei
Verstimmung gegen die Drift bemerkbar machen wiirde. Auch der stark ver-
rauschte Untergrund kann dazu fithren, dafl die gemessenen Strukturen durch
zufillige Schwankungen iiberdeckt werden.

Fiir das Vorhandensein einer Linearen Frequenzdrift spricht die aus zwei Spitzen
bestehende Struktur in der Mitte des oberen Teilbildes. Eine solche Struktur
ist auch im mittleren Teilbild zu erkennen, dort ist sie jedoch um ca. 5 MHz
zu niedrigen Frequenzen verschoben. Der Abstand der beiden Maxima ist ein
wenig grofler. Im unteren Teilbild ist diese Struktur in der Form nicht mehr zu
erkennen.

Starkes Rauschen, mit einem Signal-zu-Rausch-Verhiltnis von nur etwa 2:1 wur-
de bereits Abbildung 6.2 nachgewiesen.
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Abbildung 6.3: MT-Spektrum: Inphase- (duchgezogen) und Quadratursignal (grob
gestrichelt), wie sie mit dem Lock-In-Verstirker gemessen wurden. Fein gestrichelt ist
der Betrag der Signale eingezeichnet. Oben: Beginn der Messung mit positiver Ver-
stimmung des roten Lasers. Mitte: Der Laser wird iiber den gleichen Bereich zuriick
Verstimmt. Unten: Zweites Abfahren des Bereichs in positiver Richtung. Der Nullpunkt
der Verstimmung ist willkiirlich gewahlt. Jeweils im unteren Bereich der Bilder befindet
sich ein Streifenmuster, das mogliche Positionen der Dunkelresonanzen sowie der um
die Modulationsfrequenz verschobenen Dunkelresonanzen anzeigt.
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Abbildung 6.4: Theoretische Spektren zum Vergleich mit der Messung: Die Zeeman-
Aufspaltung wurde mit v = 7 MHz angenommen. Modulationsfrequenz und Modula-
tionsindex wurde wie im Experiment auf @ = 18.55 MHz und M = 1.15 gesetzt. Die
Verstimmung des griinen Lasers betrigt g = —30 MHz. Die Dunkelresonanzen sind
durch lange Striche angedeutet. Die kurzen Striche zeigen die um 2 verschobenen Dun-
kelresonanzen an. Die Séttigungsparameter sind: Im oberen Teilbild: sat, = sat, = 1.
Im mittleren Teilbild: sat, = sat, = 1.6. Im unteren Teilbild: sat, = 2.2 und sat, = 1.6.
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Die eindeutige Zuordnung von gemessenem Inphase- und Quadratursignal zu
den Anteilen des theoretisch berechneten Signals ist deshalb nicht méglich, weil
in den zwischengeschalteten Verstéirkern und im Schwingkreis am EOM unbe-
kannte Phasenverschiebungen auftreten. Die Ubereinstimmung der MeBkurve
mit den theoretischen Signalen reicht nicht aus, um eine Anpassung zur Ki-
chung der Phasenlage vornehmen zu kénnen.

Die theoretischen Kurven in Abbildung 6.4 zeigen ein Problem bei der giinstig-
sten Wahl der Intensititen auf: Fiir kleinere Intensititen werden die Strukturen
schmaler und das Signal ist leichter zu interpretieren. Die Stéirke der Signale
nimmt jedoch ab, so dafl ein ungiinstigeres Signal-zu-Rausch Verhiltnis zu er-
warten ist. In der Messung wurden die Intensititen so gewihlt, dal das Ion im
Mikroskop gut sichtbar ist.



Kapitel 7

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden zwei Verfahren der hochauflésenden Absorptionsspek-
troskopie am einzelnen Barium-Ion theoretisch untersucht. Eines davon wurde
experimentell durchzufiithren versucht.

Zur theoretischen Untersuchung wurde das Verfahren der optischen Blochglei-
chungen verwendet, das sich zur Berechnung der Wechselwirkung von Atomen
mit klassischen Lichtfeldern eignet. Ausgehend vom Zwei-Niveau-System wurde
das Verfahren auf ein A-férmiges Drei-Niveau-System erweitert. In diesem Sy-
stem konnen Zwei-Photon-Effekte, wie die Dunkelresonanzen und die damit ver-
bundenen Hellresonanzen studiert und verstanden werden. Aufgrund der Ent-
artung des D-Niveaus kann das Modellsystem — ein einfach positiv geladenes
Bariumion — jedoch nicht als Drei-Niveau-System beschrieben werden. Durch
Einfiihrung eines externen Magnetfeldes, welches die Entartung aufhebt und
eine Quantisierungsachse festlegt, ergibt sich ein Acht-Niveau-System, fiir das
im néchsten Schritt die optischen Blochgleichungen aufgestellt und die sich ein-
stellenden stationiren Zustinde untersucht wurden. Zur Losung der stationéren
Zustinde ergibt sich ein lineares Gleichungssystem mit 63 Unbekannten.

Unter Verwendung eines Matrixkettenbruchverfahrens wurde der Einflufl un-
tersucht, den die Modulation des einen oder anderen Lichtfeldes auf den sta-
tiondren Zustand des Systems hat. Davon ausgehend konnten mit Hilfe der
Dipolmatrixelemente des Ions Aussagen iiber das von dem Ion abgestrahlte
elektromagnetische Feld gemacht werden. Die Uberlagerung vom urspriingli-
chen Feld mit dem vom Ion erzeugten Feld ergab das hinter dem Ion beobach-
tete Feld. Dieses trigt Informationen iiber das Ion, die mit den Methoden der
Modulationsspektroskopie nachgewiesen werden kénnen. Aus den errechneten
Feldern konnten theoretische Vorhersagen fir Frequenzmodulations-(FM) und
Modulationstransfer-(MT) Signale gemacht werden.

In der FM-Spektroskopie wird die Amplitudenmodulation gemessen, die einem
phasenmodulierten Lichtfeld aufgeprigt wird, wenn es ein absorptives Medium
durchquert. Das Verfahren kann in linearer Ndherung erklirt werden. Das Signal
weist eine typische dispersive Struktur auf, auf der der Einflufl der Zwei-Photon-
Resonanzen sowie anderer nichtlinearer Effekte zusétzliche Strukturen aufprigt.

80



KAPITEL 7. ZUSAMMENFASSUNG 81

Bei der MT-Spektroskopie wird die erzeugte Amplitudenmodulation auf einem
Lichtfeld nachgewiesen, das vorher weder phasen- noch amplitudenmoduliert
war. Der Modulationstransfer entsteht zum einen durch Vier-Wellen-Mischung,
bei der aus Triger und Seitenband des einen Lichtfelds dem anderen Licht-
feld ein Seitenband aufgeprigt wird. Zum anderen gibt es dadurch Modulati-
onsiibertrag, dafl das unmodulierte Lichtfeld eine oszillierende Suszeptibilitit
vorfindet, die durch das modulierte Lichtfeld verursacht wurde. Der Effekt der
Vier-Wellen-Mischung ist dabei wesentlich stérker. Die Vier-Wellen-Mischung
kann als Zwei-Photon-Prozess verstanden werden. Im MT-Signal werden daher
fast ausschliefilich die Einfliisse der Dunkelresonanzen im Acht-Niveau-System
des Barium-Ions gesehen. Es hat sich herausgestellt, dafl die Leistungsverbreite-
rung schon sehr schnell zu Uberlappungen der durch die einzelnen Resonanzen
erzeugten Signalen fiihrt.

Wiérend die MT-Spektroskopie ein Signal produziert, das vorwiegend die Brei-
te der Ein-Photon-Resonanz hat, werden mit der MT-Spektroskopie fast aus-
schlielich die feinen Strukturen der Dunkelresonanzen gesehen.

Im Falle der FM-Spektroskopie wird eine Amplitudenmodulation auf dem Si-
gnal nachgewiesen, das zuvor phasenmoduliert wurde. Da es technisch schwie-
rig ist, ein rein phasenmoduliertes Lichtfeld zu erzeugen, ist eine untergrund-
freie Messung praktisch nicht moglich. Ein Untergrund aufgrund unerwiinsch-
ter Amplitudenmodulation des eingestrahlten Feldes ist nicht zu vermeiden.
Da bei der schwachen Wechselwirkung eines einzelnen Ions mit dem Lichtfeld
eine moglichst untergrundfreie Messung unumginglich ist, wurde fiir den expe-
rimentellen Teil dieser Arbeit das Verfahren der MT-Spektroskopie verwendet.
Hier gibt es deshalb keine Probleme mit dem Untergrund, weil die Amplituden-
modulation auf einem Lichtfeld nachgewiesen wird, dafl zuvor nicht moduliert
wurde. Untergrund ergibt sich nur aufgrund von stochastischen Fluktuationen
in der Lichtintensitéit sowie durch elektronische Einstrahlungen in die Nach-
weisapparaturen.

Wie bei Messung eines sehr kleinen Signals zu erwarten war, ist das aufgenom-
mene Signal stark verrauscht. Es wurde ein Signal-zu-Rausch-Verhéltnis von
etwa 2:1 gemessen. Das starke Rauschen und wahrscheinlich auch eine Drift
unbekannten Ursprungs haben es unmdglich gemacht, die berechnete Linien-
form zweifelsfrei zu verifizieren. Es 148t sich jedoch eindeutig feststellen, dafl im
Rahmen dieser Arbeiten das MT-Signal eines einzelnen Ions gemessen wurde.



Anhang A

Dipoloperator im
Ein-Elektron-Atom

In Abschnitt 4.2 werden die Wechselwirkungen zwischen Lichtfeld und Atom
mit Hilfe des elektrischen Dipoloperators d beschrieben. Der Erwartungswert
des Dipolmoments ergibt sich dann zu (Gleichung (4.15))

(d) = Spur(dp) = Z > dijpji (A.1)

wobei d;; die elektrischen Dipolmatrixelemente sind.

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, wie die Dipolmatrixelemente in einem
wasserstoffihnlichen Atom berechnet werden konnen. Ein wasserstoffihnliches
Atom besteht aus einem Z-fach positiv geladenen Kern und einem negativ gela-
denen Elektron. Da es sich hierbei um ein Zweikérperproblem handelt, ist das
System analytisch 16sbar und es kénnen die Wellenfunktionen zu den Energie-
und Drehimpulseigenwerten angegeben werden.

Das Barium-Ion ist insofern wasserstoffihnlich, als das die 54 Rumpfelektro-
nen abgeschlossene Schalen in Xenon-Konfiguration bilden und damit gemein-
sam mit dem Atomkern einen kugelsymmetrischen, zweifach positiv geladenen
Atomrumpf bilden, der bei den in dieser Arbeit betrachteten Ubergéingen nicht
angeregt wird. Das Barium-Ion kann man also vereinfachen zu einem Zwei-
Korper-System bestehend aus einem zweifach positiv geladenen Rumpf und
einem einfach negativ geladenen Valenzelektron.

Abweichungen von dem Wasserstoffpotential ergeben sich dadurch, dal das Va-
lenzelektron eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit im inneren des Rumpfs
hat und dort einer stédrkeren Ladung durch den Kern ausgesetzt ist. Da aber
diese Korrekturen keinerlei Einflul auf die Rotationssymmetrien haben, konnen
sie nur die Betrige, nicht aber die Richtungen der berechneten Dipolmatrixele-
mente beeinflussen.
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A.1 Wellenfunktionen

Die Wellenfunktion eines Ein-Elektron-Atoms 1afit sich als ein Produkt einer
radialen und einer sphirischen Komponente darstellen [Bra 83]:

\IJ(Ta 0, ¢) = Rnl(r)}/lm (07 ¢) (AQ)

Die radiale Wellenfunktion ist definiert als:

_ 27
Ry(r) = Nye 2 p L2 5 (p) : p=_——r (A.3)
1

wobei L%l_i_"'ll (p) die zugeordneten Laguerre-Polynome sind. Explizit sind sie de-

finiert durch:

nt-1 n+0)1)? k
L2 ) = k; (-1 =1 f(_ Jkr)!22)l+1+k)!% (A4)

Der Faktor IN,,; ist ein Normierungsfaktor und hingt von den Quantenzahlen n
und [/, nicht aber vom Radius ab.

Die sphérischen Komponenten der Wellenfunktion Y;,, sind die Kugelflichen-
funktionen:

Yim(6,8) = (~D)m (i) * P (cos 0)e™ m >0

Yi,-m(0,¢) = (=1)"Y 5, (0, ¢)

mit den zugeordneten Legendre Polynomen P/ (w).

A.2 Dipolmatrixelemente

Sind die Wellenfunktionen bekannt, so lassen sich die Dipolmatrixelemente in
Ortsdarstellung durch das Integral

dij = / / / Ui (r)ery; (r) d (A.6)
berechnen. In Kugelkoordinaten erhélt man:
0o fm 2w
dyj = / / UE (1,0, $)rl;(r, 0, §) d sin(8)dOr>dr (A7)
0o Jo Jo
Der Ortsvektor ist hier definiert als
r = (rsin(f) cos(¢)x + rsin(f) sin(¢p)y + r cos(6)z) (A.8)

wobei x, y und z die kartesischen Einheitvektoren sind.
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Die Auswertung des Integrals (A.7) ergibt fiir einen Ubergang, mit gleichen
magnetischen Quantenzahlen m der Zusténde 7 und j (m-Ubergang) ein reelles
Dipolmatrixelement in Richtung der z-Achse:

d;j x z (A.9)

Bei magnetischen Quantenzahlen, die sich um =£1 unterscheiden (o*-Ubergang)
ergeben sich komplexe Dipolmatrixelemente der Form:

d;j cxx xiy (A.10)

Fiir grofere Unterschiede in den magnetischen Quantenzahlen verschwindet das
Dipolmatrixelement. Ubergiinge zwischen solchen Zustinden sind dipolverbo-
ten. Sie treten mit geringerer Rate auf und sind mit magnetischen Momenten
oder elektrischen Momenten hoherer Ordnung verbunden.
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