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Lasermanipulation von rotationsgekiihlten Molekiilionen in einer neuen
kryogenen Paul-Falle

Eine neue kryogene lineare Paul-Falle fiir atomare, molekulare und hochgeladene Ionen
wurde am MPIK entworfen und aufgebaut. Durch Experimente mit lasergekiihlten Mg™-
Ionen im mK-Bereich sowie mit sympathetisch gekiihlten MgH™-Molekiilionen wurde ein
hervorragendes Vakuum sowie ein stark reduzierter Einfluss der Schwarzkorperstrahlung
im Fallenzentrum demonstriert. Messungen zeigten, dass sich ein Anteil der MgH"-Ionen
von mehr als 90 % in den drei niedrigsten Rotationszustéinden befindet. Durch Laseran-
regung gelang es, den Hauptteil der lonen in den absoluten rovibronischen Grundzustand
zu transferieren. Die Ubergangsraten zwischen den vier niedrigsten Rotationsniveaus im
Grundzustand des MgH'-Tons wurden bestimmt, sowie zum ersten Mal die Zerfallskon-
stante eines deterministisch préparierten rovibronischen Zustands ermittelt. Fiir den ra-
diativen Zerfall des |v = 1,J = 1)-Zustands in den Grundzustand wurde eine Zerfallsrate
von I' = (7,02 £ 1,26) Hz ermittelt.

Laser manipulation of rotationally cooled molecular ions in a novel
cryogenic Paul trap

A new cryogenic linear Paul trap for atomic, molecular and highly charged ions was desi-
gned and constructed at MPIK. Experiments with laser-cooled Mg™ ions in the mK-regime
and with sympathetically cooled MgH™ molecular ions provided evidence for an excellent
vacuum as well as a strongly reduced influence of the black body radiation at the trap
center. Measurements proved that more than 90 % of the population of the MgH™ ions
can be found in the lowest three rotational states. By laser excitation it was possible to
transfer the main part of the ions into the absolute ground state. The population transfer
rates for the lowest four rotational states were investigated, additionally to measuring for
the first time the decay constant of a deterministically prepared rovibronic state of the
MgH™ ion. A decay constant I' = (7,02 4 1,26) Hz was determined for the radiative decay
of the |v = 1,J = 1) state to the ground state.
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Einleitung

Das Tor zum Verstindnis des Universums 6ffnet sich umso weiter, je besser wir durch
prizise Daten die Welt um uns herum erfassen. Am genauesten werden zur Zeit in der
gesamten Wissenschaft die spektroskopischen Eigenschaften von gespeicherten Ionen ge-
messen. Dazu werden sie in Fallen eingesperrt, um mit verfeinerten Methoden experi-
mentelle Ergebnisse bei immer hoherer Prizision zu erhalten. Somit kénnen die Grund-
lagen der theoretischen Modelle bis ins Detail gepriift werden. Eine Reihe von Anwen-
dungsmoglichkeiten, die von Atomuhren bis zu den Anséitzen von zukunftstriachtigen Quan-
tencomputern reichen, sind damit demonstriert worden.

Diese Entwicklung fing in der zweiten Hilfte des 20. Jahrhunderts an. Im Jahre 1989 wur-
den W. Paul, H. Dehmelt und N. Ramsey gemeinsam fiir ihre Erfindungen im Bereich der
Fallen fiir geladene Teilchen mit dem Nobelpreis fiir Physik ausgezeichnet. Das Grund-
prinzip der linearen Paul-Falle, das Massenspektrometer, war bereits 1953 von Wolfgang
Paul zum Patent angemeldet und in verschiedenen Arbeiten ausgefiithrt worden [1-3]. Die
lineare Paul-Falle, eine naheliegende Methode um mittels elektrischer Felder grofiere Io-
nenmengen zu speichern, wurde erst etwa 40 Jahre spéter entwickelt. Es waren Prestage
et. al [4], die diese 1989 realisierten und den feldfreien Punkt im Zentrum einer klassischen
hyperbolischen Paul-Falle [5-7] zu einer feldfreien Linie entlang der Fallenachse erweiter-
ten.

Seit ihrer Erfindung werden (lineare) Paul-Fallen fiir das Speichern von einzelnen Ionen

oder grofleren Ensembles genutzt, um diese moglichst stérungsfrei zu untersuchen [8]. Sie



bieten lange stofifreie Speicherzeiten, und erhalten dabei eine sehr gute zeitliche Kohérenz
der Quantenzustdnde. Mit ihnen wurde gezeigt, dass es nicht nur méglich ist, einige we-
nige Ionen entlang der feldfreien Linie zu speichern, sondern auch Ensembles darin ge-
bunden werden konnen, die aus mehr als 10° Ionen bestehen [9]. Die verschiedenen Ar-
ten von gespeicherten Ionen werden fiir die Forschung im Bereich der Atom- und Mo-
lekiilphysik [10, 11], der Quantencomputer [12-14] und der Frequenz-Metrologie [15, 16]
verwendet. Dariiber hinaus wird mittels Paul-Fallen das Feld der Wechselwirkung zwischen
Ionen mit in einer optischen Kavitit (engl.: cavity QED) gespeicherten Photonen [17-20]
sowie das Feld der kalten Molekiilionen [21,22] untersucht.

Die Kombination von Laserkiihlung, die zuerst in Penning-Fallen erfolgreich angewen-
det wurde [23-25], mit Paul-Fallen hat es zudem ermoglicht die Bewegung der Ionen im
harmonischen Fallenpotential bis hin zum Nullpunkt zu bringen [26-31]. Hochauflsende
Laserspektroskopie fithrte dann aufgrund der reduzierten Dopplerverbreiterung zu den
bisher genauesten Bestimmungen und Vergleichen von optischen Frequenzen [16,32]. Die-
se Art von Kiihlung kann zur Bildung sogenannter Coulombkristalle fithren, bei denen
sich die Ensembles gespeicherter Ionen in regelméfligen Strukturen anordnen [9,33-35]. Es
wird davon ausgegangen, dass sich solche Strukturen analog dazu im Inneren von weiflen
Zwergen als Zweikomponentenkristall, bestehend aus Kohlenstoff- und Sauerstoffkernen
in einem degenerierten Elektronengas eingebettet [36], befinden.

Eine effektive Laser-Doppler-Kiihlung ist nur bei Ionen mit einer einfachen elektronischen
Struktur moglich, in der ein geschlossenes, durch schnelle Ubergiinge gekoppeltes System
gefunden werden kann. Dies bedeutet leider, dass die meisten Ionensorten sowie hochge-
ladene Tonen (HCI, engl.: highly charged ions) und auch Molekiilionen nicht durch Laser
dopplergekiihlt werden konnen. Da die Paul-Falle es erlaubt, mehrere Spezies von Ionen
gleichzeitig zu speichern, kann hier jedoch das Prinzip des sympathetischen Kiihlens er-
folgreich angewendet werden. Hierbei iibertragen die verschiedenen Ionensorten kinetische
Energie untereinander aufgrund ihrer Coulombwechselwirkung.

Fiir ein lasergekiihltes Ion und ein nicht fiir den Laser zugéngliches Ion gilt, dass sie gleich-
zeitig in einer Paul-Falle gespeichert werden kénnen, wenn sich ihre Masse-zu-Ladungs-
verhéltnisse % hochstens um einen - empirisch bestimmten - Faktor drei unterschei-
den [37,38]. Diese Limitierung beruht auf der Tiefe des Pseudopotentials der Paul-Falle, die
vom %—Verhéiltnis der Tonen abhéngt, und der daraus resultierenden grofieren réumlichen
Trennung der beiden Ionensorten. Ionen mit einem niedrigen %—Verhéﬂtnis erfahren ein
tieferes Potential, wihrend Ionen mit hohen Werten sich daher auflen am Kristall ansam-
meln, so dass bei zu grofien Unterschieden der Verhéltnisse die beiden Gruppen nicht mehr
ausreichend stark miteinander wechselwirken kénnen [39].

Vom Jahr 1980 an wird die sympathetische Kiihlung fiir verschiedene Ionen und Mo-

lekiilionen verwendet [40-43]. Zusétzlich zur direkten Untersuchung der sympathetisch



gekiihlten Tonen mittels Spektroskopie [30,44,45] er6ffnet das sympathetische Kiihlen die
Moglichkeit der Anwendung der Quantenlogik auf diese Objekte. Bei nur zwei gespeicher-
ten Tonen, ndmlich einem Kiihl-Ton und einem Spektroskopie-lon kénnen zum Beispiel die
Energiezustdnde des sympathetisch gekiihlten Ions untersucht werden, indem diese auf
Zustiande der kohdrenten Bewegung beider gespeicherter Ionen mittels Laserpulsen proji-
ziert werden. Somit ist es moglich einen verbotenen Ubergang in dem zu untersuchenden
Ton zu bestimmen, indem die damit verschrinkten Anregungszustéinde des Kiihl-Tons sehr
haufig abgefragt werden [46,47].

Das sympathetische Kiihlen von Molekiilionen, um sie in Paul-Fallen zu untersuchen, ist
ein Feld, dass derzeit stark expandiert. Durch die damit neu zugénglichen Ionensorten
wird die Zahl der Anwendungen der Paul-Fallen noch erweitert. Als interessanten Bei-
spiel sei die Vorbereitung der Molekiilionen in 6rtlich lokalisierten und definierten internen
Zustidnden erwéhnt. Diese dient der kontrollierten Auslésung deterministischer chemischer
Reaktionen (zum Beispiel unimolekularer Reaktionen mit Photonen) [48], den Untersu-
chungen bimolekularer Reaktionen [10] sowie solcher der Astrochemie [49]. Die in die-
ser Arbeit angewendete Methode der Rotationskiihlung von MgH™ stellt einen weiteren
Schritt in Richtung zustandsspezifische Reaktionen dar [50] und verspricht es den Wissen-
schaftlern, in Zukunft die internen Zustéinde der Molekiilionen vollstéindig kontrollieren zu
kénnen [51]. Insbesondere kénnen die Rotationszusténde polarer Molekiile auch als eine
Art Thermometer fiir extrem kleine Volumina genutzt werden [52]. Trotz dieser vielfiltigen
Anwendungen, wurden interne Ubergangsraten bisher noch nie an kalten, riumlich sehr
gut lokalisierten Molekiilen durch zustandsselektive Dissoziation, wie es in der vorliegen-
den Arbeit vorgestellt wird, gemessen. Frithere Methoden, Ubergangsraten zum Beispiel
in Speicherring-Experimenten durch Coulomb-Explosion [53] oder mittels FT-ICR (engl.:
fourier transform ion cyclotron resonance) an Molekiilionen in Ionen-Fallen zu bestim-
men, erreichen nicht die Zustandsselektivitit des von uns angewendeten und verbesserten
Verfahrens. Eine Ubersicht iiber diese fritheren Methoden ist in [54] zu finden.

Eine der noch ungeldsten Aufgaben der Atomphysik ist das sympathetische Kiihlen von
HCISs bis hin zu Temperaturen, bei denen hochauflésende Spektroskopie bis zur natiirlichen
Linienbreite verbotener Ubergéinge durchgefiihrt werden kann [55, 56]. Der vollstindige
Nachweis fiir das sympathetische Kiihlen von HCIs steht noch aus, aber erste Schritte in
diese Richtung wurden bereits in Penning-Fallen und Paul-Fallen unternommen [56-58].
HCIs kommen im Weltall iiberall vor. Der Hauptanteil aller Atome mit Atomzahlen jen-
seits des Heliums liegt im sichtbaren Universum im hochgeladenen Zustand vor [59]. HCIs
bieten aufgrund ihrer besonderen Eigenschaften die Mo6glichkeit, quantenelektrodynami-
sche Effekte in starken Feldern [60,61], die Theorie der Atomstruktur, Effekte, die von der
Atomkerngrofie abhéngen, sowie die Paritét verletztende Effekte [62-64] zu untersuchen.

Des Weiteren ist die Verwendung von HCIs als optischer Frequenzstandard vorgeschlagen



worden, da ihre elektronische Struktur eine grofie, mit hohen Potenzen des Ladungszu-
stands skalierende Abhingigkeit von der Feinstrukturkonstante o sowie von anderen fun-
damentalen Konstanten aufweist. Zudem ist sie unempfindlich auf &uflere Stérungen und
Felder, da die hohe Elektronendichte nahe am Kern (diese steigt mit Z3) eine sehr schwache
Polarisierbarkeit der HCIs bedingt [65]. Fast alle fundamentalen Effekte der Atomphysik
skalieren mit hohen Potenzen der Kernladungszahl Z, und sind daher im Fall von HCIs
einfacher zu messen. Mit ihrer sinkenden Anzahl an Elektronen sind die HCIs auflerdem
einfacher durch die Theorie zu behandeln. Relativistische und quantenelektrodynamische
Effekte wachsen mit Z* an. Die Auswirkungen des Stark-Effekts sinken in erster Ordnung
mit Z~! und in zweiter Ordnung mit Z—%, wihrend die der Parititsverletzung mit Z°
skalieren. Die Energien der Hyperfeinstrukturiibergiinge skalieren mit Z3 und verschie-
ben sich somit in den sichtbaren Bereich des Spektrums, so dass sie leichter mit Lasern
untersucht werden kénnen. Zudem wird fiir HCIs eine erhohte Empfindlichkeit auf die zeit-
liche Variation von Naturkonstanten vorhergesagt, was sie zum Beispiel durch die grofle
Feinstrukturaufspaltung zu einem Kandidaten fiir die Untersuchung der Variation der Fe-
instrukturkonstante o macht [66,67]. Die Untersuchung von HCIs férdert aber nicht nur
dieses Grundlagenwissen, sondern unterstiitzt auch das Verstdndnis von laborerzeugten
Plasmen zum Beispiel fiir die Fusionsforschung [68].

HCIs konnen auf verschiedene Weise hergestellt werden [69, 70]. Thre Speicherung profi-
tiert erheblich von einem kryogenen Aufbau des Experiments. Ein solcher empfiehlt sich
wenn es darum geht das Vakuum um mehrere Groflenordnungen zu verbessern. Durch
die Verringerung der Kollisionsrate mit Restgasteilchen wird die Speicherdauer der Ionen
erhoht, da Kollisionen kinetische Energie iibertragen oder zum Austausch von Elektronen
fithren kénnen, wobei es zu einem Verlust des betrachteten Ions (aus der Falle) kommen
kann. Zusétzlich ist eine Reduktion der Schwarzkorperstrahlung (BBR, engl.: black body
radiation) wiinschenswert. Dadurch wird sowohl eine Verminderung der Potentialfluktua-
tionen auf den Elektroden der Ionenfalle [71] als auch eine Unterdriickung der Aufheizung
interner Zusténde der gespeicherten Ionen erzielt.

Um die Prézision der Messungen in einer linearen Paul-Falle zu verbessern und letztendlich
das Speichern von HCI in ihnen zu ermdglichen, sollen also die Paul-Fallen-Elektroden in
einer kryogenen Umgebung (=~ 4 K) betrieben werden. Solch ein experimenteller Aufbau
wurde bisher nur von wenigen Gruppen realisiert. Seit den 90ger Jahren wird durch die
Ion Storage Group am NIST (The National Institute of Standards and Technology) eine
kryogene lineare Paul-Falle fiir das Speichern von '"Hg*-Ion verwendet, die als Prototyp
fiir einen Frequenzstandard mit hochster Genauigkeit entworfen wurde [72,73]. Die Gruppe
am CUA (Center for Ultracold Atoms) vom Massachusetts Institute of Technology betreibt
seit, Anfang des 21. Jahrhunderts Forschung mit mikroskopischen zweidimensionalen Paul-

Fallen auf einer Leiteroberfliche, bei der alle Fallenelektroden auf einer kryogenen Ebene



liegen (engl.: surface electrode traps) [74,75].

In der vorliegenden Arbeit wird der Aufbau und die ersten Experimente einer neuen kryo-
genen linearen Paul-Falle (CryPTEx, engl.: Cryogenic linear Paul Trap Experiment) vor-
gestellt, die im Rahmen dieser Arbeit in der FBIT-Gruppe am Max-Planck-Institut fiir
Kernphysik (MPIK) in Heidelberg speziell fiir das Speichern von HCIs entwickelt wur-
de. Dabei wurde eine Elektrodengeometrie nach dem Vorbild einer Falle der lon Trap
Group der Aarhus Universitidt (AU) [76] an die Erfordernisse einer kryogenen Umgebung
angepasst. Das System verwendet einen Kéltekopf mit geschlossenem Heliumkreislauf zur
Erzeugung der tiefen Temperaturen von bis zu 4 K, und folgt einigen der Ideen, die bei
dem Bau von Elektronenstrahl-Ionenfallen (EBIT engl.: electron beam ion trap) [77] er-
probt worden sind. Die kryogene Umgebung erzeugt ein Ultrahochvakuum im Bereich
weit unter 107'2 mbar, so dass der Verlust von gespeicherten Ionen durch Kollisionen
oder Ladungsaustauschprozessen mit Restgasteilchen unterdriickt wird [78]. Die niedri-
ge Temperatur gestattet auflerdem polaren Molekiilen (zum Beispiel MgH™), welche mit
der Hintergrundstrahlung des Raums, in dem sie sich befinden, wechselwirken, in niedrige
Rotationszusténde iiberzugehen. Zahlreiche optische Zuginge zur Fallenmitte bieten sich
fiir den Einsatz von Lasern zur Doppler-Kiihlung und fiir weitere experimentelle Zwecke
an. Des Weiteren gibt es bei CryPTEx die Moglichkeit, Ionen aus externen Quellen durch
elektrostatische Linsen entlang der z-Achse in die Fallenregion zu transportieren. Somit
offnet sich ein weites Feld von Mdéglichkeiten fiir Ionen, die in CryPTEx untersucht werden
konnen. Die Hauptidee hinter diesem Design ist nach der Extraktion von HCIs aus einer
EBIT und deren Injektion in die kryogene Paul-Falle diese dort sympathetisch zu kiihlen,
um verschiedene Experimente durchzufiihren. Geplant sind solche zur hochprézisen Laser-
spektroskopie mit einer Auflésung bis an die natiirliche Linienbreite verbotener Uberginge.
Dariiber hinaus wurde im Rahmen dieser Arbeit CryPTEx fiir Experimenten mit Mg™-
Ionen und MgH™-Molekiilionen eingesetzt. Dafiir wurde das System zu unserer Partner-
gruppe an der Aarhus Universitdt gebracht und mit dem dort fiir solche Experimente
vorhandenen Lasersystem kombiniert. Dies erlaubte sowohl das Doppler-Kiihlen von Mg™-
Ionen als auch das sympathetische Kiihlen von MgH™-Molekiilionen nach dem Prinzip, wel-
ches bereits erfolgreich in den Raumtemperatur-Paul-Fallen der dortigen lon Trap Group
demonstriert wurde [44]. Des Weiteren wurde das Kiihlen interner Zustéinde der MgH™-
Molekiilionen durch die kryogene Umgebung von CryPTEx untersucht. Die Abtastung der
Besetzung von Rotationsniveaus polarer Molekiile, nachdem diese das thermische Gleich-
gewicht mit der Fallenumgebung erreicht haben, erlaubte eine direkte Temperaturmessung
im Zentrum der Falle. In den ersten Messungen waren die MgH™-Ionen im thermischen
Gleichgewicht mit der kryogenen Umgebung. Danach wurden die Messungen mit denen,
die parallel in einer baugleichen Paul-Falle bei Raumtemperatur durchgefiihrt wurden, ver-

glichen. Der Effekt, den die kryogene Fallenumgebung auf die polaren Molekiilionen hat ist



direkt an der Besetzungsverteilung der Rotationszustéinde im elektronischen Grundzustand
und im Schwingungsgrundzustand der MgH"-Molekiile ablesbar. Mit dieser Methode wur-
de die Wechselwirkung zwischen den verschiedenen Rotationsniveaus des MgH™-Tons im
Grundzustand untersucht. Abschlieend wurde zum ersten Mal die Rate des radiativen
Zerfalls eines deterministisch préparierten internen Zustands eines Molekiilions gemessen.
Der daraus gewonnene Wert von (7,02 & 1,26) Hz gestattete eine Uberpriifung der betref-
fenden Vorhersagen und ihrer Eignung, die Vorgéinge bei der Priparation von Molekiilen
in wohldefinierten rovibronischen Zustédnden korrekt zu beschreiben.

Mit diesen experimentellen Ergebnissen wurden die besonderen Stérken des neuen Auf-
baus klar demonstriert. Allem voran wurde die Fahigkeit, ein komplexes Quantensystem
in einer von Stéflen und BBR ungestérten Umgebung so lange zu speichern, dass die
Entwicklung der Wellenfunktion auf einer Zeitskala von Sekunden detailliert untersucht

werden kann, deutlich herausgestellt.



Kapitel
Physikalische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die Grundlagen des Speicherns von Ionen in linearen Paul-
Fallen behandelt. Es wird auf die Wechselwirkung von Ionen mit elektromagnetischer
Strahlung eingegangen. Im Zusammenhang mit der Doppler-Kiihlung werden die Themen
Ubergangswahrscheinlichkeiten und Lebensdauern angeregter Zustéinde behandelt. Zudem
werden die Eigenschaften von Coulomb-Kristallen erldutert. Eine kurze Darstellung der

Grundlagen der Molekiilspektroskopie schliefit das Kapitel ab.

1.1 Die lineare Paul-Falle

Die lineare Paul-Falle ist ein Spezialfall der klassischen hyperbolischen Paul-Falle, welche
mit nur drei Elektroden, zwei Endkappenelektroden und einer Ringelektrode, ein hochfre-
quentes elektrisches Quadrupolfeld erzeugt, in dem geladene Teilchen gespeichert werden.
Die hier wiedergegebene theoretische Beschreibung von linearen Paul-Fallen orientiert sich
an [3] und [79].

Um die Feldgeometrie einer linearen Paul-Falle zu beschreiben, bietet es sich an mit der
Beschreibung eines linearen Quadrupols zu beginnen und zuerst das Verhalten eines Ions in
dessen zweidimensionalem elektrischen Feld zu verstehen. Das Potential eines Quadrupols

lésst sich im allgemeinen durch

¢ = % (ax2 + By* + 722) (1.1)

7o
beschreiben. Hierbei steht ®( fiir das am Quadrupol angelegte elektrische Potential, die
Koeflizienten «, 3,y sind Konstanten, die von der Beschaffenheit des Feldes abhéngen und
ro ist der Abstand zwischen der z-Achse der Falle und den Oberflichen des Quadrupols.
Fiir das elektrische Potential muss die Laplace-Gleichung A® = 0 erfiillt sein, so dass sich

fiir die Koeffizienten o+ 3+~ = 0 ergibt. Im Falle des zweidimensionalen Quadrupolfeldes
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Abbildung 1.1: Quadrupol mit hyperbolischen Elektrodenoberflichen [2]. An jeder Elektrode ist das Po-
tential % angelegt und der Abstand der Elektrodenoberflichen betragt 2ro.

gilt v = 0 und durch die Wahl von o« = — = 1 ergibt sich dessen Potential zu

T = B, (1.2)

27"%
Solch ein Feld kann durch eine Elektrodenstruktur bestehend aus vier Stabelektroden
mit hyperbolischen Oberflichen (vergleiche Abbildung 1.1) erzeugt werden, wobei £ /2
das Potential auf der Elektrodenoberfliche ist. Der Einfachheit halber werden jedoch oft
Elektroden mit einem kreisformigen Querschnitt mit dem Radius r. genutzt. Fiir den
Fall, in dem das Radienverhéltnis einen Wert von r./rg = 1,147 aufweist entspricht das
Potential, dass durch einen Quadrupol mit kreisféormigen Elektroden erzeugt wird, dem
eines hyperbolischen Quadrupols in ausreichender N#herung [80].

Zwischen den Elektroden wird, wie in Abbildung 1.2 dargestellt, eine Spannung angelegt,
die aus einem Gleichspannungsanteil Upc und einem Wechselspannungsanteil Ugp mit
einer Radiofrequenz (RF) besteht. Die gegeniiberliegenden Elektroden sind dabei jeweils in
Phase. Somit ergibt sich mit der Radiofrequenz wgrr fiir das an den Elektroden anliegende
Potential

n Qo _ " Upc — Urr cos(wRFt)'

2 2

Daraus folgt das zeitabhéngige Potential, welches in Abbildung 1.3 schematisch dargestellt

(1.3)

ist, zwischen den Quadrupolelektroden zu

2 2

2
®(z,y,t) = (Upc — Urr cos(wrrt)) Tgy (1.4)
0
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Abbildung 1.2: Schema eines Quadrupols als Massenfilter. Abhéingig von den Eigenschaften (Ladung und
Masse) des Ions kann dieses den Massenfilter passieren (stabile Trajektorie in rot) oder verldsst die Qua-
drupolanordnung vor dessen Ende (instabile Trajektorie in blau).

Die Bewegung eines geladenen Teilchens (welches im folgenden nur noch als Ion bezeichnet

wird) in solch einem Potential lésst sich durch

T+ % (UDC - URF COS(wRFt)) z=20 (1.5)
mrg
. Q _
i — —= (Upc — Urr cos(wrrt))y =0 (1.6)
mrg
5=0 (1.7)

beschreiben. Hierbei steht @) fiir die Ladung und m fiir die Masse des Ions. Da keine Kraft
in z-Richtung wirkt kann sich das Ion frei entlang dieser Raumrichtung bewegen. Mit den

Substitutionen
- 4QUpc _ 2QURF

= w Ft =2 1.8
mriw e’ mriw R ¢ (1.8)

erhélt man aus den Bewegungsgleichungen die sogenannten Mathieu-Gleichungen [81]:

d*9

d—CQ—i—(a—Qqcos(%))ﬁ:O 9 =uxz,vy. (1.9)

Diese Gleichungen haben, abhéngig von den Parametern a und ¢, Losungen, welche stabi-
le oder instabile Bahnen von Ionen im Quadrupolfeld beschreiben. Fiir eine stabile Bahn
durch das Quadrupolfeld (entlang der z-Richtung) miissen fiir die z-Richtung und die y-
Richtung stabile Losungen gefunden werden. Die Bereiche in denen ein Wertepaar (g,a)

zu einer stabilen Trajektorie fiihrt sind in Abbildung 1.4 graphisch dargestellt. In den
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Abbildung 1.3: Links: Potentialschema eines Quadrupols. Rechts: Pseudopotential eines Quadrupols, das
sich durch Mittelung iiber die Mikrobewegung der Ionen im Potential des Quadrupols ergibt.

hier vorgestellten Experimenten wird der erste Stabilitdtsbereich, in dem ¢ < 0,908 gilt,
gewihlt.

Zu betonen ist, dass die Stabilitéit der Ionentrajektorien (bei einem unendlich langen Qua-
drupol) nicht von den Anfangsparametern der Ionenbewegung, zum Beispiel von ihrer
Geschwindigkeit, abhédngt. Vielmehr bestimmt das Masse-zu-Ladungs-Verhéltnis % der
Ionen, bei festen Werten fiir die Quadrupolparameter (rg, wrr, Ugrr und Upc), ob diese
den Quadrupol durchqueren kénnen. Aufgrund dieser Eigenschaft wird diese Elektroden-
geometrie auch als Massenfilter bezeichnet.

Die Losung der Bewegungsgleichungen fiir Ionen in solch einem Massenfilter fithrt zu zwei
Frequenzen, welche die Ionenbewegung charakterisieren. Die langsame Siakularbewegung
wird durch die Sékularfrequenz w, beschrieben und die schnelle Mikrobewegung wird durch
die RF-Frequenz wrp bestimmt. Eine néhere Beschreibung dieser Frequenzen erfolgt im
Rahmen der Theorie der linearen Paul-Falle. Fiir den Massenfilter ist es von Bedeutung,

dass diese beiden Frequenzen in dem Verhéltnis

_Brwrr (1.10)
2

zueinander stehen. Geraden, auf denen der Parameter 3 einen konstanten Wert hat sind in

Abbildung 1.5 aufgetragen. Sie markieren die Bereiche in denen ein Ionenstrahl den Mas-

senfilter innerhalb des stabilen (q,a)-Bereichs parallel verlésst. Dieser Effekt wird néher in

Kapitel 2.4 untersucht.
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Abbildung 1.4: Stabilitéitsdiagramm (entnommen aus [82]) fiir die z-Richtung (Bereich innerhalb der
schwarzen Linien) und y-Richtung (Bereich innerhalb der blauen Linien) in einem zweidimensionales Qua-
drupolfeld. In den Bereichen, in denen sich die Stabilitdtsbereiche fiir die z- und y-Richtung tiberlappen
hat das Ion eine stabile Trajektorie. Der erste z-y-Stabilitdtsbereich ist pink markiert.

Um nun zusétzlich eine Beschrinkung der Ionenbewegung entlang der z-Achse einzufithren
wird entlang dieser Achse ein Potential ®(z) iiberlagert. Dieses kann erzeugt werden in-
dem die Quadrupolelektroden entlang der z-Achse in jeweils drei Elektroden segmentiert
werden und eine Gleichspannung Upc an die Endkappenelektroden angelegt wird, wie in
Abbildung 1.6 skizziert. Dies fiihrt, im Fall einer kurzen Mittelelektrode (im Vergleich mit
den Léngen der Endkappenelektroden) mit der Lénge zg, zu einem statischen harmoni-

schen Potential entlang der z-Achse des Quadrupols:

®(2) =nUgc z—z (1.11)
0
Das Potential beinhaltet den geometrischen Faktor 7, der empirisch bestimmt wird. In
diesem Fall folgt mit der Poissongleichung und dem Ansatz o =  (Rotationssymmetrie
um die z-Achse) fiir das radiale Potential des segmentierten Quadrupols, also einer linearen
Paul-Falle:

2_ .2 2,2
xre — xr° +
B(x,y, 1) = —Unr cos(wrpt) s — 1 Upc —2- (1.12)
2rg 225
Die Substitutionsparameter a und q ergeben sich fiir die lineare Paul-Falle zu
4nQUgc 2QUgr
a=——>55 §=Gz=—"Qy= "5 35 - (1.13)

mzy Wrp mryWrr
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Abbildung 1.5: Der erste Stabilitidtsbereich im a-¢g-Diagramm eines Quadrupols, der in Abbildung 1.4 pink
markiert ist, ist hier vergréfiert dargestellt [2].

Bei einer linearen Paul-Falle bedeutet eine stabile Ionentrajektorie, dass das Ion im Po-
tential gefangen bleibt. Auch hier hingt diese Stabilitét fiir feste Fallenparameter nur von
% ab. Somit kénnen verschiedene Ionensorten, deren Werte fiir % gleich oder sehr dhnlich
sind gleichzeitig im Fallenpotential gespeichert werden.

Die Losung der Mathieu-Gleichungen ist dann durch
Y(t) = Yo(1 — gy cos(wgrpt)) cos(wyt) (1.14)
gegeben. Hier ist die Sdkularfrequenz w, durch

1 q>
wr = SWRP\ 5 +a (1.15)

gegeben. Die Bewegung der Tonen lisst sich also in eine langsame Sikularbewegung (be-
stimmt durch die Sékularfrequenz w, ) um das Fallenzentrum und eine schnelle, sogenannte
Mikrobewegung mit der Frequenz wrp unterteilen. Die Mikrobewegung hat eine nur sehr
kleine Amplitude und iiberlagert sich als eine Art Rauschen die Sékularbewegung.
Wenn iiber die Mikrobewegung gemittelt wird, erhélt man das sogenannte Pseudopoten-
tial (schematisch dargestellt in Abbildung 1.3), welches fiir das Fangen und Speichern der
Tonen verantwortlich ist. Fiir die linearen Paul-Falle ergibt sich dies in Zylinderkoordinaten
(22 +9y? =7) zw

Ops(r,z) = %(wwg + w,2%), (1.16)
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Abbildung 1.6: Skizze der linearen Paul-Falle. An die diagonal gegeniiberliegenden Elektrodenreihen wird
jeweils die gleiche Phase einer Radiofrequenzspannung angelegt. An die Endkappenelektroden wird eine
Gleichspannung Ugc angelegt. Die Léngen der Elektroden (zp und zgc) sowie deren Radien (ro und r.)
sind angegeben.

mit der axialen Fallenfrequenz

Wy =1/ %GWRF. (1.17)

Hierbei ist zu beachten, dass das Pseudopotential nur in die radiale Richtung eine Ab-
héngigkeit von der Masse des in der Falle gespeicherten Ions aufweist. Das bedeutet,
dass Tonen mit unterschiedliche Masse-zu-Ladungsverhéltnis ein Potential unterschiedli-
cher Tiefe wahrnehmen. Das heifft, dass jene Ionen mit gréflerem % schlechter radial an
das Fallenzentrum gebunden sind. Experimentell fithrt dieser Effekt dazu, dass solche Io-
nen weiter entfernt von der z-Achse zu finden sind. Somit kommt es zu einer rdumlichen
Trennung von verschiedenen Ionensorten, die gleichzeitig gespeichert werden. Dieser Ef-
fekt ist an den hier vorgestellten Zwei-Komponenten-Kristallen (vergleiche Kapitel 3) zu

beobachten.

1.2 Absorption und Emission von Photonen

Fiir das Versténdnis des Prinzips der Laserkiihlung sowie der allgemeinen Moglichkeiten
fiir die Kontrolle der Besetzung elektronischer Zusténde ist eine kurze Diskussion quan-
tenmechanischer Grundlagen der Wechselwirkung zwischen Photonen und gebundenen

Elektronen notwendig.

1.2.1 Ubergangswahrscheinlichkeiten

Den Ausfithrungen in [83] folgend soll hier kurz die theoretische Beschreibung der Uber-
gangswahrscheinlichkeiten von induzierten und spontanen Ubergéingen erfolgen. Betrach-

tet wird ein Atom (die Beschreibung gilt analog fiir Ionen und Molekiile) mit dem Aus-
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Abbildung 1.7: Schematische Darstellung der Absorption, induzierten Emission und der spontanen Emis-
sion in einem System, das aus zwei Energieniveaus besteht.

gangszustand |a) und dem angeregten Zustand |h), sowie den korrespondierenden Ener-
gieniveaus F, und Ej, wie in Abbildung 1.7 schematisch dargestellt. Uberginge zwischen
diesen zwei Niveaus kénnen durch Absorption, spontane Emission oder stimulierte Emis-
sion eines Photons stattfinden. Das Strahlungsfeld, aus dem die Photonen stammen, ist
durch die Strahlungsdichte w(v) = n(v)hv gegeben, mit der Anzahl der Photonen n(rv) im
Einheitsintervall Av = 1/s. Die Besetzungszahlen der Energieniveaus werden mit Nj, und
N, bezeichnet. Diese Uberginge kénnen durch folgende Differentialgleichungen beschrie-

ben werden:

AN = B, w(v) Nyt Absorption (1.18)
AN} = Bpgw(v) Nt induzierte Emission (1.19)
dNpg = Apa Npt spontane Emission. (1.20)

Hier sind By, By, und Ay, die Einstein-Koeffizienten fiir die Absorption, induzierte Emis-
sion und die spontane Emission eines Photons der Energie hv = Ej, — E,. Sie messen die
Wahrscheinlichkeiten der jeweiligen Prozesse pro Zeit- und Strahlungsdichteeinheit.

Fiir ein Ensemble im Gleichgewicht gilt der Zusammenhang

dNgj, = AN 4 dNg™ (1.21)
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zwischen den Besetzungszahlen. Aus den obigen Differentialgleichungen erhélt man aufler-
dem das Verhéltnis der Besetzungszahlen:
Nh Bah w(v)

— = . 1.22
Na Aha =+ Bha w(u) ( )

Da im thermischen Gleichgewicht die Boltzmann-Verteilung gilt, ldsst sich das Besetzungs-

zahlverhaltnis auch durch

N _ 9h = FpT (1.23)
Nao  Ga
beschreiben. Hierbei werden die Faktoren g; verwendet, welche das statistische Gewicht
eines Zustands mit Quantenzahl J reprédsentieren und somit der Entartung der Energie-
niveaus Rechnung tragen. Sie sind durch g = 2J + 1 gegeben, mit der Quantenzahl J, die
ganzzahlige positive Werte annehmen kann.
Fiir die Einstein-Koeffizienten lassen sich durch Gleichsetzen der beiden Gleichungen 1.22

und 1.23 die Zusammenhénge

Bra = 2B (1.24)
3
Apa = SWIZZ,V Ban (1.25)
C

herleiten.

1.2.2 Die Lebensdauer eines angeregten Zustands

Ein Ausdruck fiir die Lebensdauer eines angeregten Zustands liasst sich folgendermafien
herleiten. Durch Emission eines Photons der Energie hv, kann das Atom vom angeregten
in einen tieferen Zustand, der nicht dem Ausgangszustand entsprechen muss, iibergehen.
Die Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit, dass das Atom spontan vom Zustand |h) in einen
tieferen Zustand |a) iibergeht ist durch den Einstein-Koeffizienten Ay, gegeben. Somit ist
die Anzahl der Atome, die innerhalb eines Zeitintervalls dt diesen Ubergang vollziehen
durch die Differentialgleichung

dNp = —Apg Np dt (1.26)

gegeben. Fiir den Fall, dass es mehrere Moglichkeiten fiir die Endzustdnde gibt, wird die

Wahrscheinlichkeit iiber diese Endzustinde summiert:
Ay = Apq. (1.27)

Durch Integration von
dNp = —Ap Np dt (1.28)
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folgt die zeitabhingige Besetzungszahl des angeregten Zustands
No(t) = Nu(0) et (1.29)

Der Kehrwert der Ubergangswahrscheinlichkeit

1

m (1.30)

Th
gibt die mittlere Lebensdauer des angeregten Zustands |h) an. Durch Messung dieser Le-
bensdauer kann die Summe aller Einstein-Koeffizienten Aj, = )" Py, fiir den angeregten
Zustand |h) berechnet werden.

Zusétzlich zur Emission eines Photons gibt es noch weitere Prozesse, die zu einer Ver-
ringerung der Besetzungszahl des angeregten Zustands fithren kénnen. Um die Lebens-
dauermessungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden und die in Kapitel
4 beschrieben werden zu verstehen, miissen diese beriicksichtigt werden. Dazu gehoren
die Kopplung der verschiedenen Rotationszustédnde eines Molekiils untereinander durch
Wechselwirkung mit der Schwarzkorperstrahlung (BBR, engl.: black body radiation) der
Molekiilumgebung, sowie die Absorption, und die damit einhergehende induzierte Emissi-
on von Laserphotonen und Stéfe mit massiven Partnern, zum Beispiel Restgasteilchen.

Die Kopplung durch die BBR soll mit der Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit fiir die
Entvolkerung des Zustands |h) durch M}, beziehungsweise fiir dessen Bevolkerung durch
M, beschrieben werden. Der Einfluss von gezielt eingesetzten Laserphotonen, um Mo-
lekiile von einem niedrigeren Zustand |a) in den angeregten Zustand |h) zu pumpen, ist
durch den Koeffizienten W,;, und die induzierte Emission durch Wy, gegeben. Diese Ko-

effizienten miissen beim Aufstellen von Gleichung 1.28 beriicksichtigt werden.

1.3 Doppler-Kiihlung in einer Paul-Falle

Die Laserkiihlung ist wahrscheinlich das wichtigste Werkzeug der modernen Atomphysik.
Sie hat zu bahnbrechenden Entwicklungen wie zum Beispiel der Erzeugung von Bose-
Einstein-Kondensaten gefithrt. Die Doppler-Kiihlung ist die einfachste Form der Laser-
kithlung. Das Prinzip ist schematisch in Abbildung 1.8 erldutert. Durch die Absorption
von Photonen aus einem rotverschobenen Laserstrahl wird ein Ubergang in einem sich
bewegenden Atom (das gleiche gilt fiir Ionen) angeregt. Durch den damit einhergehenden
Impulsiibertrag wird die Geschwindigkeit dieses Atoms verringert [83,84]. Dieser Effekt
wurde bereits 1933 durch R. Frisch nachgewiesen [85]. Daraufhin folgte die Entwicklung des
Kiihlens von Atomen durch Laserstrahlung gleichzeitig durch Hiansch und Schawlow [86]
aber auch Wineland und Dehmelt [23].
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1.3.1 Theoretische Beschreibung von Atomen in Laserfeldern

Die zeitliche Entwicklung eines Zustands, zum Beispiel der eines Atoms in einem Strah-

lungsfeld, ldsst sich durch die zeitabhingige Schrédingergleichung

L O0U(7t)
=ih 5t

HU(7,1) (1.31)
beschreiben. Darin ist H der Hamiltonoperator des Atoms im Strahlungsfeld. Das Atom
wird hier mit nur einem Hiillenelektron betrachtet, obwohl die folgende Beschreibung
auch fiir komplexere Atome giiltig ist. Des Weiteren steht W fiir die Wellenfunktion des
Zustands mit der Koordinate des Elektrons # und der Zeit . Der Hamiltonoperator ist
durch H = ﬁo + HA gegeben. Dabei ist ﬁo der zeitunabhingige Hamiltonoperator, der
mit den Eigenwerten, Ey = fwp, und den Eigenfunktionen, ®y(7), die Zustinde des
Atoms (des Elektrons im Potential des Atomkerns) im feldfreien Bereich beschreibt, und
HA ist eine zeitabhéngige Stérung. Hierbei wird das Strahlungsfeld als klassisches elektro-
magnetisches Feld angesetzt. Diese Betrachtung ist auch fiir die theoretische Behandlung
der Laserkiihlung giiltig. Durch die Vollstandigkeit von @y (7) ldsst sich W(7,¢) durch

U(Ft) =) cp(t) Bp(i) e ™+, (1.32)

k

mit den zeitabhéngigen Koeffizienten ci(t), beschreiben. Daraus folgt fiir die Schrédinger-
gleichung

. dej(t) THA (4 iwint

ih—2 = = > er(t) Hpp(t) e, (1.33)

k

mit ﬁﬁc(t) = (D] ﬁA(t) |®)) und wji, = (w; —wg). Das Atom wird nun als Zweizustands-
system betrachtet. Die zwei Zusténde entsprechen einem bestimmten Ubergang im Atom,
zum Beispiel dem eines Hiillenelektrons zwischen zwei Energieniveaus. Durch die Absorp-
tion eines Laserphotons kann dieses Atom nun aus dem Ausgangszustand |a) in einen
hoheren, angeregten Zustand |h) gehoben werden. Um diese Anregung durch ein Laserfeld
theoretisch zu beschreiben wird diese Summe in Gleichung 1.33 nach zwei Termen, dem
des Ausgangszustands |a) und dem des angeregten Zustands |h), mit der Frequenz wyy,

des atomaren Ubergangs, abgebrochen. Somit erhilt man zwei gekoppelte Differenzialglei-

chungen
deg(t ~ _
2 e 0 e
dep(t ~
ih n(t) = co(t) Hi} (t) e~ wart, (1.34)

dt
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die es nun zu lésen gilt.

Die Storung HA des Hamiltonoperators H wird nun explizit angegeben
HA(t) = —e E(7)t) - 7, (1.35)

wobei der Operator der elektrischen Feldkomponente der Strahlung als

~

E(7,t) = Ey€ cos(kz — wyt) (1.36)

geschrieben wird. Dies gilt fiir das elektrische Feld einer ebenen Welle, die sich in z-
Richtung ausbreitet, mit der Polarisation €, der Amplitude Fy, dem Wellenvektor k& und
der Laserfrequenz w;. Mit Hilfe der Dipolniherung e*” ~ 1 und unter Vernachlissigung

schnell oszillierender Terme erhélt man fiir den Hamiltonoperator
H{: (t) = hQ coskz — wit. (1.37)

In dem somit erhaltenen Ausdruck ist die Rabifrequenz €2 enthalten, die durch

—€E0

0=
h

(h|T|a) (1.38)

gegeben ist, mit der Ortskoordinate # fiir das Elektron. Die Verstimmung zwischen Laser-
frequenz und der Frequenz des atomaren Ubergangs ist durch § = w; — wap gegeben.

Mit den Anfangsbedingungen ¢,(0) = 1 und ¢, (t) = 0 (das heifit, das Elektron befindet
sich zu Beginn im Anfangszustand |a)) folgt aus den Gleichungen 1.34 fiir die Wahrschein-

lichkeitsamplituden
Qt B Qt :
ca(t) = (cos (2> —1 3 sin <2>> etiot/2 (1.39)
und 3
Q Ot ’
cp(t) = —i ) sin ( 5 ) e~0t2, (1.40)
mit

Q=02+ 62 (1.41)

Die Wahrscheinlichkeiten das Atom im Anfangszustand |a) beziehungsweise in einem an-
geregten Zustand |h) anzutreffen sind nun durch |cq(¢)|* und |e;(¢)]* gegeben. Die Wahr-
scheinlichkeiten oszillieren mit der Frequenz  die von der Verstimmung & der Laserfre-

quenz relativ zur Frequenz des atomaren Ubergangs abhingt.
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Abbildung 1.8: Prinzip der Doppler-Kiihlung. Die Geschwindigkeit des Atoms ist durch v gegeben, v
stellt die Photonenfrequenz im Labor-Bezugssystem und vaiom die Photonenfrequenz im Bezugssystem
des Atoms (tiirkis) dar.

1.3.2 Impulsiibertrag durch Laserphotonen

Das Atom kann nun von dem angeregten Zustand entweder durch Emission eines Pho-
tons entlang der Ausbreitungsrichtung des absorbierten Photons (stimulierte Emission)
oder durch Emission eines Photons in jede beliebige Raumrichtung (spontane Emission)
wieder in den Anfangszustand zuriick gelangen. Nur im zweiten Fall findet ein Gesamtim-
pulsiibertrag vom Laserlicht auf das Atom, der ungleich Null ist, statt.

Die Gesamtrate «y fiir die Streuung von Laserphotonen ist durch

Q[ 4 T 5
2

= 1.42
82+ |Q)? /2 +T12/4 1+ s+ (20/T)? (1.42)

v=T
gegeben, mit dem S#ttigungsparameter s = 2 |Q\2 /T2 fiir den Fall der Resonanz und der
natiirlichen Linienbreite I' des Ubergangs, der fiir die Doppler-Kiihlung verwendet wird.
Der Verlauf der Streurate + in Abhéngigkeit von der Verstimmung § des Lasers ist in
Abbildung 1.9 dargestellt. Es ist zu erkennen, dass die Rate und somit die Wechselwir-
kungsrate des Atoms mit den Laserphotonen fiir den Fall § — 0 steigt.
Um den Effekt der Kiihlung, also die Verringerung der kinetischen Energie der Atome,
hervorzurufen wird ausgenutzt, dass die Absorption richtungsabhéingig ist. Denn je nach
dem in welche Richtung relativ zum Wellenvektor k des Laser-Lichtes sich die Atome mit
der Geschwindigkeit ¢ bewegen, sehen sie aufgrund der Dopplerverschiebung — k¥ eine an-
dere Wellenldnge, und somit eine andere Energie der Photonen. Diesem Umstand kann in
Gleichung 1.42 durch die Substitution 6 — § — kv, (fiir ein Atom, das sich entgegengesetzt
der Ausbreitungsrichtung des Laserlichts entlang der z-Achse bewegt) Rechnung getra-
gen werden. Diese Richtungsabhéngigkeit wird in Abbildung 1.9 verdeutlicht, auf der der
Verlauf der Kraft in Abhéngigkeit von der Geschwindigkeit aufgetragen ist. Die Energie
der Photonen wird nun so eingestellt, dass sie etwas kleiner als die benétigte Energie fiir
den Ubergang |a) — |h) ist. Nur Atome, die sich entgegengesetzt zur Ausbreitungsrich-

tung der Photonen bewegen, sehen eine blauverschobene Frequenz (J ist also negativ),
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Abbildung 1.9: Links: Verlauf der Streurate v in Abhéngigkeit von der Verstimmung § des Lasers. Rechts:
Richtungsabhingigkeit der Kraft F', die durch Absorption eines Photons auf das Atom wirkt.

die somit der Frequenz des atomaren Ubergangs entspricht. Der Wirkungsquerschnitt fiir
die Absorption dieser Photonen steigt, so dass diese vorzugsweise absorbiert werden. Die
Richtung in die Photonen bei der spontanen Emission ausgesendet werden entspricht,
gemittelt iiber viele Absorptions-Emissions-Ereignisse, der einer symmetrischen Winkel-
verteilung. Somit ergibt sich der Gesamtimpulsiibertrag der Emission zu Null. Die Effizienz
dieses Prozesses steigt wenn die Rate fiir Absorptions-Emissions-Ereignisse pro Atom sehr
hoch ist. Das heifit, eine der Grundvoraussetzungen fiir effektives Kiihlen ist eine hohe
Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen den beiden beteiligten Zustinden des Atoms.

Die Kraft entlang der z-Richtung ist nun durch den reinen Impulsiibertrag, der bei der
Absorption des Photons entsteht, durch

F = hk~v(v,, k) = Fy — Bu, (1.43)

gegeben, mit dem Photonenimpuls hk. Der erste Term

T S

b= Ty @y

(1.44)

beschreibt den konstanten Lichtdruck, der unabhéngig von der Geschwindigkeit des Atoms

ist. Der zweite Term beinhaltet den Parameter

B = —4hk? (1.45)

el S%

1+ s+ (26/1)2?

und beschreibt den geschwindigkeitsabhéngigen Teil der Kraft. Dieser kann zu einer Kom-
pression der Geschwindigkeitsverteilung (fiir den Anteil der Atombewegung entlang der
z-Richtung) eines Ensembles von Atomen und somit zu einer Verringerung der Temperatur

dieses Ensembles fithren. Um die Geschwindigkeitsverteilung in alle drei Raumrichtungen
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durch Doppler-Kiihlung zu komprimieren bedarf es insgesamt drei Paaren von Strahlen
mit entgegengesetzter Ausbreitungsrichtung.

Die Grenze der Doppler-Kiihlung ist durch die permanente Wechselwirkung mit den Pho-
tonen bestimmt. Ab einem bestimmten Punkt ist die Geschwindigkeitsabnahme durch
Absorption eines Photons genauso grofl wie die Geschwindigkeitszunahme durch Emis-
sion. Dies fiihrt zu einem endlichen Wert fiir die Geschwindigkeit des Atoms und somit
zu einer endlichen kinetischen Energie, welche durch das Laserkiihlen nicht unterschritten
werden kann. Diese minimale kinetische Energie lasst sich durch die Dopplertemperatur

beschreiben. Sie ist durch

h

TDoppler =

gegeben, mit der Boltzmannkonstante kg und der Lebensdauer 7 des angeregten Zustands.

1.3.3 Einfluss des Potentials der Paul-Falle

Um die Geschwindigkeit von Ionen, die in einer Paul-Falle gefangen sind, durch Doppler-
Kiihlung zu verringern, reicht im Prinzip ein einzelner Laserstrahl aus, der nur eine Rich-
tungskomponente der Ionenbewegung kiihlt. Denn dadurch, dass die Ionen durch das elek-
trische Potential der Falle auf einen bestimmten Raumbereich eingegrenzt sind wechselwir-
ken sie in hohem Mafle miteinander. Durch diese Coulombwechselwirkung findet ein Im-
pulsiibertrag zwischen den Ionen statt, der zu einer Umverteilung der kinetischen Energie
innerhalb des Ionenensembles sowie innerhalb der Geschwindigkeitsverteilungen entlang
der drei Raumrichtungen x, i, und z fithrt. Aus Symmetriegriinden wird allerdings hiufig
ein zweiter zum ersten gegenldufiger Laserstrahl fiir die Doppler-Kiihlung eingesetzt. Auf
diesem Wege ist es moglich die Ionen im Potentialminimum der Falle zu kiihlen. Sie wer-
den nicht durch den einseitigen Lichtdruck, den ein einzelner Laserstrahl auf das Ensemble
ausiiben wiirde, auf eine Seite des Fallenpotentials verschoben.

Fiir kleinere Ionenensembles (zum Beispiel eine Linie von Ionen), bei denen die Umvertei-
lung der kinetischen Energie unter den verschiedenen Freiheitsgraden nicht effektiv genug
ist, wird eine andere Anordnung der zwei Laserstrahlen oder ein zusétzlicher Laserstrahl
benotigt. Das heifit, entweder wird der Kiihllaser nicht parallel zur z-Achse in die Falle
eingebracht, oder es wir ein zusétzlicher Laserstrahl verwendet, der radial zur Fallenachse
verlduft um somit die Zylindersymmetrie zu brechen und auch die radiale Komponente

der Tonenbewegung zu kiihlen.

1.4 Coulomb-Kristalle

Tonen in einer Paul-Falle sind nicht nur den elektrischen Feldern der Elektroden ausgesetzt,

sondern auch den Feldern der anderen Ionen. Aus diesem Grund werden die eingefangenen
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Abbildung 1.10: Verschiedene Formen von mdglichen Ionenkristallen in einer linearen Paul-Falle mit unter-
schiedlichen Verhétnissen der Hauptachse o = 2A/2B. Von links nach rechts: sphérischer Kristall o = 1,
oblater Kristall @ > 1 und prolater Kristall a < 1.

Tonen gemeinsam als ein nicht neutrales Plasma betrachtet, dessen Eigenschaften durch
thermodynamische Parameter ausgedriickt werden. Eine davon ist der Kopplungsparamter
I'p. Dieser ist ein Maf3 dafiir, wie stark Ionen in einem Plasma miteinander wechselwir-
ken. Er ist als Quotient der Coulombenergie zum néchsten Nachbarn und der kinetischen

Energie der Ionen, bei einer Temperatur T, definiert:

_ Ecoul _ Q2 1

r — .
P= 4T ~ 4megaws kT

(1.47)

Dabei steht apg fiir den Wigner-Seitz-Radius und T fiir die Temperatur des Ionenensem-
bles. Der Wigner-Seitz-Radius ist der Radius einer Sphére, deren Volumen dem mittleren

Volumen einer von einem Ion eingenommenen Einheitszelle entspricht. Er wird durch

3M 3
— 1.48
aws (WNA) (1.48)

W=

beschrieben, mit der molaren Masse M, der Dichte p und der Avogadro-Konstante NV 4.
Wenn der Kopplungsparameter I'p einen Wert von 172 iibersteigt, dann wird durch die
Thermodynamik einen Phaseniibergang von einem fliissigen Zustand zu einem Festkorper-
zustand mit geordneter Struktur (bcc-Zustand fiir unendlich ausgedehnte Plasmen) vor-
hergesagt [87]. Solche Zusténde werden als Ionenkristall oder auch als Coulomb-Kristall
bezeichnet. Ein solcher Kristall kann nur in einem Potentialkasten existieren, weil unter
den Tonen nur abstoflende Kriifte herrschen.

Abhéngig von der Grofle des Kristalls, von der die Randbedingungen des elektrischen
Feldes abhingen, kénnen in einer Paul-Falle Strukturen wie Linien, Zick-Zack- oder Helix-
Anordnungen entstehen. In dreidimensionalen harmonischen Potentialen wird oft die Form

eines Rotationsellipsoiden realisiert [88]. Diese wird hauptséchlich fiir die in dieser Arbeit
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Abbildung 1.11: CCD-Kameraaufnahmen von Ionenkristallen, die einen Schnitt durch die z-y-Ebene der
Paul-Falle zeigen. Die Anzahl der Schalen sinkt von rechts nach links. Die bce-Struktur des Kristalls ist
gut zu erkennen. d) 8 Schalen, e) 6 Schalen, f) 4 Schalen. Entnommen aus [89].

besprochenen Experimente verwendet. Das Verhéltnis der Spannungsamplituden Ugp,
Ugc bestimmt den Quotienten der beiden Hauptachsen des Kristalls « = 2A/2B. Es
lassen sich prolate a < 1, sphérische « = 1 oder oblate a > 1 Kristallformen erzeugen (sie-
he Abbildung 1.10).

Die Struktur eines solchen Kristalls besteht aus konzentrischen Schalen, in denen sich die
Tonen anordnen. Zur Verdeutlichung der speziellen Schalenstruktur der Ionenkristalle sind
in Abbildung 1.11 Querschnitte parallel zur z-y-Ebene einer Paul-Falle durch Kristalle un-
terschiedlicher Grofie dargestellt (entnommen aus [89]). Es sind Kristalle abgebildet, die
4, 6 und 8 Schalen beinhalten. Diese haben unterschiedliche Radien, die sich innerhalb des
Kristalls &ndern. Die von der Zahl N der Ionen abhingige Anzahl der Schalen Mgcnaien

kann fiir grofle N durch
3

10

W=

MSchalen = ( N) (149)

1
2
bestimmt werden [90].

Es lisst sich eine Tonendichte n definieren, iiber die der Abstand der Schalen voneinander
gefunden werden kann. Aus der Kraft, die durch das Fallenpotential auf die Ionen wirkt
lasst sich die Ionendichte herleiten [91]:
n= %. (1.50)
mroWrp
Die Dichte des Ionenkristalls ist unabhéngig von der Anzahl der Ionen im Kristall, deren
Abstand auch unabhéngig von der Gleichspannung der Endkappenelektroden ist. Somit

verindert eine Anderung der Potentialtiefe entlang der z-Achse die Ionendichte nicht.
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1.5 Sympathetisches Kiihlen

Die elektronische Struktur vieler Ionen und Molekiilionen enthélt oft keine passenden
Ubergéinge fiir die Doppler-Kiihlung. Dies gilt zum Beispiel fiir alle hochgeladene Ionen
(HCI, engl.: highly charged ions) und aber auch fiir das in dieser Arbeit verwendete Mo-
lekiilion MgH™. Molekiilionen sind aufgrund der rovibronischen Struktur sehr komplex.
Somit ist es schwierig, eine Kombination von Niveaus zu finden, die genutzt werden
kann um einen geschlossenen Kreislauf von Photonenabsorption und -emission zu bil-
den. Das bedeutet, dass Molekiilionen im Allgemeinen und MgH™ im Speziellen nicht
direkt dopplergekiihlt werden kénnen. Um die translatorischen Freiheitsgrade der Ionen
dennoch zu kiihlen und sie zur Kristallisation zu zwingen, wird das Prinzip des sympathe-
tischen Kiihlens angewendet. Dies ermoglicht es in den hier beschriebenen Experimenten
die MgH™-Tonen soweit zu kiihlen, dass I'p ebenfalls iiber 172 steigt und die Ionen sich in
kristalliner Struktur im Fallenzentrum anordnen.

Diese Methode wurde zuerst in Penning-Fallen mit atomaren Ionen [40] realisiert und
spater auf Ionen [43] in Paul-Fallen angewendet. Sympathetisches Kiihlen basiert auf
der Coulombwechselwirkung zwischen einer lasergekiihlten Ionensorte und einer weite-
ren lonensorte, die nicht direkt lasergekiihlt werden kann. Sie ist am wirkungsvollsten fiir
den Fall, dass beide Ionensorten &hnliche Masse-zu-Ladungs-Verhéltnisse % haben. Dies
begiinstigt zudem, dass beide Ionensorten sich auf stabilen Trajektorien im Potential der
Paul-Falle befinden.

Auf diese Weise kommt es zur Bildung von Zweikomponenten-Kristallen, wobei sich die
schwerere Komponente (vergleiche Gleichung 1.16) im #dufleren Bereich des Ellipsoiden
anordnet. Auf die Struktur solcher Zweikomponenten-Kristalle wird in Kapitel 3.7 niher

eingegangen.

1.6 Theoretische Beschreibung eines zweiatomigen Molekiils

1.6.1 Struktur eines zweiatomigen Molekiils

Das MgH™-Ion ldsst sich als rotierendes zweiatomiges Molekiil durch das Modell des star-
ren Rotators beschreiben. Die hier vorgestellte theoretische Beschreibung orientiert sich
hauptséchlich an [92] und [93]. Da die Gréflenordnungen der Energien fiir die verschie-
denen Arten von Ubergiéingen in einem zweiatomigen Molekiil sehr unterschiedlich sind,
lassen diese sich in guter Ndherung getrennt betrachten.

Mit dem Kernabstand R. der beiden Atome mit den Massen mjsy und mpy kann das

Tragheitsmoment des Molekiils durch

Mparg -y
I = R2' = 79 1-51
he = (1.51)
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ausgedriickt werden, wobei p die reduzierte Masse darstellt. Durch eine quantenmecha-
nische Betrachtung des Systems ergeben sich diskrete Energieniveaus fiir die Rotations-

zustande: )

B = % J(J +1). (1.52)
Dabei ist J die Rotationsquantentzahl, die nur positive, ganze Zahlenwerte (J = 0,1,2,3,...)
annehmen kann.
Die Bewegung der Atomkerne entlang der Verbindungslinie kann ebenfalls durch eine
quantenmechanische Betrachtung beschrieben werden, die zu diskreten Schwingungsener-

gien eines harmonischen Oszillators fithrt
1
E, =W+ i)hw (1.53)

Hierbei ist w durch die Kraftkonstante k£ in Form von w = \/k/7 gegeben. Die Schwin-
gungsquantenzahl v ist durch %\/143/7 gegeben und kann wie die Rotationsquantenzahl
nur ganzzahlige positive Werte annehmen. Im Gegensatz zu den Rotationsenergieniveaus
verschwindet dieser Wert der Schwingungsenergie am Nullpunkt (v = 0) allerdings nicht,
sondern hat den Wert E,—¢ = %hw, die Nullpunktsenergie.

Die Energie des MgH-Molekiils im elektronischen Grundzustand lésst sich somit durch

1 K2
E,; = - - 1 1.54
J (y+2>hw+2IJ(J+) (1.54)

angegeben.

Das Modell des starren Rotators ist zur Beschreibung der Rotationsniveaus nicht ausrei-
chend. Es muss beachtet werden, dass sich mit steigender Rotationsenergie, also fiir grofiere
J, der Abstand R. der Atome im Molekiil vergréfiert. Die in Gleichung 1.52 angegebene

Rotationsenergie in Wellenzahlen ist

— Ey h

= —= — 1 :E 1 1.
. T J(J+1) J(J+1), (1.55)

mit der Rotationskonstante B = h/8m2Ic. Das Ansteigen des Atomabstands im Molekiil
wird durch einen zusétzlichen Energieterm mit der Konstante der Zentrifugalaufweitung

D beriicksichtigt. Mit
h

D- 1
AnkI?R2c

(1.56)

ergibt sich die Rotationsenergie des nicht-starren Rotators zu

E;=BJ(J+1)—-DJ*J+1)% (1.57)
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Bei kleinen Schwingungsquantenzahlen v reicht die Betrachtung des Molekiils als star-
rer Rotator und damit als harmonischer Oszillator aus. Im Zusammenhang mit gréfferen
Quantenzahlen ist es ebenfalls notwendig die Anharmonizitdt des Potentials durch die
Streckung des Molekiils zu beriicksichtigen.

Die potentielle Energie des Molekiils in Abhéngigkeit vom Kernabstand hat in diesem Fall

die Form eines sogenannten Morse-Potentials:
2
V(r) = D, (1 _ e—a(T—Re)> ) (1.58)

Hierbei ist r der Abstand zwischen den Atomen, D, die Dissoziationsenergie, R, der Kern-
abstand bei dem die potentielle Energie ihr Minimum hat und a eine molekiilspezifische

Konstante. Die Losung der Schrodingergleichung ergibt in diesem Fall die Schwingungs-

1 h2w? 1
E, = (u+2) Fuo + 450 <u+2> (1.59)
e
mit der Frequenz wg = %\/m Der Verlauf des Morse-Potentials ist in Abbildung

1.13 mit dem eines entsprechenden harmonischen Potentials verglichen. Es ist deutlich

energien

zu erkennen, dass die Ndherung des harmonischen Oszillators nur fiir kleine v zutreffend
ist, und dass sich die Lage der Schwingungsniveaus fiir grofler werdende v immer stérker

verschiebt.

1.6.2 Besetzung der Energieniveaus

Die quantenmechanischen Auswahlregeln fiir Ubergéinge im Molekiil erlauben nur die
Anderungen
Av = 41, AJ=+1 (1.60)

der jeweiligen Quantenzahl. Die moglichen Ubergéinge werden, wie in Abbildung 1.12
schematisch dargestellt, nochmals in zwei verschiedene Zweige unterteilt. Innerhalb eines
Ubergangs wird bei einer Erhshung des Schwingungszustands v = 0 —s v = 1 unterschie-
den, ob sich der Rotationszustand erhoht oder erniedrigt. Hierbei werden Linien, fiir die
AJ = +1 gilt, dem R-Zweig zugeordnet, und Linien, fiir die AJ = —1 gilt, dem P-Zweig
zugeordnet. Im R-Zweig ist der Beitrag der Rotationsenergie zur Ubergangsenergie posi-
tiv, im P-Zweig ist er negativ. Der laut Auswahlregel verbotenen Ubergang mit AJ = 0
wird als Q-Zweig bezeichnet.

Die Besetzung der verschiedenen Energieniveaus in einem thermischen Ensemble von Mo-
lekiilen folgt dem Maxwell-Boltzmann-Gesetz. In Abbildung 1.12 sind die Verldufe der

Besetzungszahlen von Rotations- und Schwingungsniveaus qualitativ dargestellt. Fiir die
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Abbildung 1.12: Links: Schwingungs-Rotationsniveaus eines Molekiils. Die erlaubten Ubergiinge (R- und
P-Zweig), sowie der verbotene Ubergang des Q-Zweiges (gestrichelte Linie) sind angezeigt. Rechts: Schema
der thermischen Besetzung der Schwingungsniveaus (linker Graph) und der Rotationsniveaus (rechter
Graph).

Schwingungsniveaus F, erhilt man

—AFE vhw

Ny = NgekBiT = ]\7'06_1“13’717 (161)

mit der Anzahl N, der Ionen im Zustand v und AFE = vhw. Die Besetzungsdichte nimmt
exponentiell ab. Setzt man fiir die Temperatur 7' die Raumtemperatur (7' = 297 K) ein, so
ist bei den meisten diatomischen Molekiilen im thermischen Gleichgewicht die Besetzung
von héheren Schwingungsniveaus als v = 0 sehr gering.
Fiir die Bestimmung der Besetzung der Rotationsniveaus muss beriicksichtigt werden,
dass diese entartet sind. Die verschiedenen Zusténde, die sich dadurch ergeben, werden
durch die sogenannte magnetische Quantenzahl m ; unterschieden. Erlaubt sind die Werte
my=—J,J—1,...4+ J. Aufgrund der (2J + 1)-fachen Entartung folgt die Besetzung der
Energieniveaus zu
(h2J(J+1)/21)

Njy=No(2J +1)e FsT . (1.62)
Im Gegensatz zu den Schwingungsniveaus steigt die Besetzungszahl der Rotationsniveaus
erst mit steigendem J und fallt dann ab. Dies ist auf die steigende Anzahl der Zustéinde
durch die Entartung zuriickzufiihren, welche fiir kleine J den Kurvenverlauf dominiert.
Durch Anlegen eines dufleren Magnetfeldes kann die Entartung aufgehoben werden. Im
Fall der hier vorgestellten Experimente mit MgH-Ionen kann auch das Magnetfeld eines
Lasers zu solch einer Authebung der Entartung fithren. Zudem héngt auch die Besetzung
der Rotationsniveaus von der Temperatur ab. Fiir polare Molekiile steht sie in direktem

Zusammenhang mit der Temperatur der BBR, da durch diese Ubergéinge zwischen den
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Abbildung 1.13: Links: Vergleich des Morse-Potentials mit dem harmonischen Potential bei einem zweiato-
migen Molekiil. Es ist zu erkennen, dass sich die Lage der Schwingungsenergieniveaus v fiir héhere Werte
deutlich unterscheiden. Rechts: Schema des Franck-Condon-Prinzips.

Rotationsniveaus innerhalb eines Schwingungszustands induziert werden kénnen.

1.6.3 Franck-Condon-Prinzip

Dieses Prinzip beschreibt die Wahrscheinlichkeit nach denen erlaubte Schwingungsiiber-
ginge im Molekiil stattfinden [94]. Die Born-Oppenheimer-Niherung besagt, dass sich bei
einem elektronischen Ubergang der Abstand zwischen den Atomkernen eines Molekiils
nicht dndert. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass solch ein elektronischer Ubergang auf
einer Skala von atomaren Zeiteinheiten stattfindet. Diese ist, verglichen mit der Schwin-
gungsperiode der Kerne, 107135, sehr klein. Das heifit, der Kernabstand kann wihrend
des Ubergangs als konstant angenommen werden, so dass Uberginge in einem Energieni-
veauschema senkrecht gezeichnet werden kénnen (siche Abbildung 1.13).

Zudem héngt die Wahrscheinlichkeit eines Ubergangs von den Wellenfunktionen der be-
teiligten Energieniveaus ab, deren Quadrate ein Maf fiir die Aufenthaltswahrscheinlich-
keiten bei den jeweiligen Kernabsténden sind. So findet ein Ubergang bevorzugt bei den
Kernabsténden statt, bei denen die Aufenhaltswahrscheinlichkeiten des Anfangs- und des

Endzustands maximal sind.

1.7 Das MgH"-Molekiil

In Abbildung 1.14 sind die Potentialkurven der niedrigsten elektronischen Singulett-Zu-
stdnde dieses Molekiils dargestellt. Bei diesem Graphen handelt es sich um die theoretisch

gerechneten und experimentell bestimmten Verldufe der Potentialkurven fiir die elektroni-
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Abbildung 1.14: Potentialkurven der vier niedrigsten Singulett-Zustinde des MgH"-Molekiilions. Theore-
tische Daten sind mit durchgehenden Linien dargestellt. Experimentelle Daten sind mit Kreisen markiert.

Entnommen aus [95]

schen Terme X 'Y, A 'S BIT, C'S*. Die Energieniveaus der elektronischen Zustéinde
sind wiederum in Schwingungsniveaus v und Rotationsniveaus J aufgespalten. Die Be-
zeichnung der Zusténde erfolgt in der ket-Schreibweise |v,J)y mit der Angabe des elek-

tronischen Zustands als Index.
Da es sich beim MgH™-Molekiilion um ein polares Molekiil handelt kénnen Rotations-
iibergénge innerhalb eines Schwingungszustands stattfinden. Typische Energien fiir die

Ubergiinge [96] zwischen den Niveaus sind:

AE;=1-10meV Rotationsiibergénge,
AE, = einige 100 meV Schwingungsiibergéinge,
AFE,; = einige 1 eV elektronische Uberginge.



30 Kapitel 1. Physikalische Grundlagen

Eine ausfiihrlichere Beschreibung des Bereichs der Energieniveaustruktur, der in den Ex-

perimenten verwendet wird, ist in den jeweiligen Kapiteln zum Experiment gegeben.



Kapitel

Die kryogene Paul-Falle

In diesem Kapitel wird der experimentelle Aufbau der kryogenen linearen Paul-Falle, wel-
che im Rahmen dieser Doktorarbeit entworfen, aufgebaut und in Betrieb genommen wurde,
beschrieben. Ein Manuskript zu diesem Aufbau wurde bereits bei Review of Scientific In-
struments eingereicht [97]. Dabei soll auf die Vorteile und Moglichkeiten, die sich durch die
kryogene Bauweise ergeben sowie auf die Details dieser Bauweise eingegangen werden. Fiir
eine weiterfithrende Beschreibung des Fallenaufbaus, Ergebnisse von Dimensionierungsstu-
dien der Elektroden und ionenoptische Simulationen, sowie fiir eine detaillierte Darstellung
der verwendeten Elektronik sei hier auf die Diplomarbeit von Franziska R. Brunner [82]
und die Masterarbeit von Tim Ballance [98] verwiesen, die im Rahmen der vorliegenden
Doktorarbeit betreut wurden.

Das Speichern von HCIs und Molekiilionen {iber einen langen Zeitraum stellt hohe An-
forderungen an die Qualitidt des Vakuums im Fallenbereich. Die in diesem Bereich ein-
gefangenen lonen koénnen bei Kollisionen mit Teilchen aus dem Restgas durch Ladungs-
austausch (besonders kritisch bei der Speicherung von HCI) oder durch den Gewinn von
kinetischer Energie (Aufheizen) verloren gehen sowie ihren Zustand &ndern. Um die Kol-
lisionsrate von gefangenen lonen mit Restgasteilchen niedrig zu halten muss ein Druck
im Bereich <10~ mbar in der Falle vorliegen. Ein Vakuum mit dieser Qualitit kann
technisch realisiert werden, indem man die Umgebungstemperatur im Fallenbereich auf
kryogene Temperaturen, in diesem Fall auf 4 K, absenkt. Bei diesen niedrigen Temperatu-
ren kondensieren die meisten Restgasteilchen auf den kryogenen Oberflichen des Aufbaus
sehr effektiv. Solche Temperaturen gestatten es aulerdem, wie in der Einleitung erwahnt,
die Rotations- und Schwingungszustdnde polarer Molekiilionen bis zum Grundzustand zu
reduzieren.

Als Fallenart wurde die lineare Paul-Falle gewihlt, da sie entlang der zentralen Achse,

der z-Achse, einen feldfreien Bereich ohne Mikrobewegung der gespeicherten Ionen zur
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Verfiigung stellt. Die Kombination dieser Falle mit der Laserkiihlung von Ionen ermdoglicht
es einzelne oder wenige Tonen aber auch grofie lonenmengen (> 10° Ionen [9]) mit kineti-
schen Energien im mK-Bereich zu fangen und iiber grofie Zeitraume zu speichern.

Um ein sehr gutes Vakuum im Bereich der Fallenkonstruktion zu erzeugen wurde der
Aufbau einer linearen Paul-Falle mit einem kryogenen Aufbau, bestehend aus Strahlungs-
schilden und einem Pulsrohrenkiihler, kombiniert. Fiir das Design der Elektrodengeometrie
sowie der benotigten Elektronik wurde eine bereits erprobte Falle aus der lon Trap Group
von Michael Drewsen zum Vorbild genommen [76], [91]. Der kryogene Aufbau dieser Paul-
Falle orientiert sich an dem der Elektronenstrahl-Ionenfallen (EBIT, engl.: electron beam
ion trap) der EBIT-Gruppe (MPIK Heidelberg), welche genutzt werden um HCIs zu er-
zeugen und zu untersuchen.

Die Anforderungen an das Design der neuen Paul-Falle wurden durch deren geplante
Anwendung als Falle fiir HCI vorgegeben. So soll das Herunterkiihlen der Fallenkon-
struktion (auf 4 K) zusammen mit den angelegten RF-Spannungen (im Bereich 1 MHz bis
10 MHz und bis 1000 V Spitze-Spitze-Spannung) mit einer maximalen Wirmelast von 1 W
ermoglicht werden. Zudem soll die Fallenregion durch viele optische Zuginge zum einen
fiir Laser, aber auch fiir ein achromatisches Abbildungssystem (mit der Féhigkeit einzelne
Ionen aufzulosen) und fiir atomare Quellen zugénglich sein. Zusétzlich sollen Tonenoptiken
das Einbringen von Ionen aus externen Quellen in die Falle ermoglichen, welches durch

ein System aus Vorfalle und Hauptfalle unterstiitzt werden soll.

Tabelle 2.1: Dimensionen der kryogenen linearen Paul-Falle

Parameter Bezeichnung Abmessung
Lénge Endkappenelektroden ZEC 20,0 mm
Lénge Mittelelektroden 220 5,4 mm
Radius Elektroden Te 4,0 mm
Elektrodenabstand zum Zentrum 70 3,5 mm
Geometriefaktor n 0,259

2.1 Die Paul-Falle

Das ionenspeichernde Potential einer lineare Paul-Falle besteht im Allgemeinen aus ei-
nem elektrischen Wechselfeld in der z-y-Ebene der Fallenanordnung und einem statischen
elektrischen Feld in z-Richtung. Bei der hier vorgestellten kryogenen linearen Paul-Falle
werden diese elektrischen Felder durch vier zylindrische Stabelektroden, die in z-Richtung
segmentiert sind, erzeugt. Auf diese Weise erhilt man zwolf Elektroden (E; bis Ejg),
welche die Hauptfalle darstellen. Hier sind die mittleren Elektroden kiirzer als die End-

kappenelektroden, um ein harmonisches Potential entlang der z-Richtung zu erzeugen.
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Abbildung 2.1: Links: Foto von einigen vergoldeten Kupferelektroden der Hauptfalle, die auf die AloOs-
Stibe aufgefidelt werden und durch Al,Os-Zylinder fixiert sind. Die Al;O3-Stéibe stecken bereits in einem
der goldbeschichteten Halter. Rechts: Querschnitt durch die Designansicht einer Fallenelektrode auf einem
Al>O3-Stab zusammen mit einem Al>Os-Zylinder als Abstandshalter zur nichsten Elektrode.

Zusitzlich dienen zwolf weitere Elektroden (Ei3 bis Eo4) als Vorfalle, um weitere Ionen
zu fangen und zu speichern. Sie kénnen auch genutzt werden um alternative Fallengeome-
trien, zum Beispiel eine lidngeres Fallenpotential entlang der z-Richtung, zu realisieren. In
Abbildung 2.1 sind einige der insgesamt 24 Elektroden, als vergoldete Kupferzylinder mit
einem Auflendurchmesser von 8 mm ausgefiihrt, zu sehen. Diese werden abwechselnd mit
diinnwandigen Aluminiumoxidzylindern (Aluminiumoxid: Al;O3) auf insgesamt vier Alu-
miniumoxidstidbe aufgefiddelt. Die Abstédnde zwischen den Elektroden werden durch die
AlyO3-Zylinder bestimmt und betragen etwa 500 um. Durch die im Léngsschnitt doppelt-
T-formigen Elektroden ist das isolierende Material (AloO3) grofitenteils von den Elek-
troden bedeckt und weiter von dem Fallenzentrum entfernt. Somit wird ein elektrisches
Aufladen der Al;Os-Zylinder durch Ionen aus der Falle oder dem versehentlichen Be-
schuss durch Laserstrahlen unterbunden. Dariiber hinaus fiihrt diese Form der Elektroden
zu einer langen Kriechstrecke, so dass Kriechstrome zwischen den Elektroden unterbun-
den werden konnen. In Tabelle 2.1 sind die Dimensionen der Falle aufgefiihrt. Fiir die
Werte der Elektrodenradien 7., der Elektrodenabstidnde zum Fallenzentrum rg und der
Elektrodenldngen zpo und zg wurde auf die Werte einer der Paul-Fallen aus der Gruppe
von Michael Drewsen zuriickgegriffen [76], [91]. Fiir einen Teil der hier beschriebenen Ex-

perimente war diese Kompatibilitdt erwiinscht. Numerische Simulationen haben gezeigt,
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Abbildung 2.2: SIMION-Simulation des Potentialverlaufs der Paul-Falle entlang der z-Achse. Als Endkap-
penpotential ist eine positive Spannung von 1V gewéihlt, die Fallenelektroden von Hauptfalle und Vorfalle
sind geerdet (0V).

dass die Wahl dieser Dimensionen fiir die einzelnen Parameter zu dem Wert n = 0,259
fiir den geometrischen Faktor aus Formel 1.11 fithrt. Durch die verkiirzte Mittelelektrode
der Hauptfalle erhélt man einen harmonischen Potentialverlauf in z-Richtung. Dadurch
sind gefangene Ionen mit niedrigen kinetischen Energien besser entlang der z-Achse der
Paul-Falle lokalisiert, als sie es zum Beispiel in der Vorfalle wéren. Dort sinkt das Potential
entlang der Mittelelektrode vergleichsweise langsamer ab und bietet somit einen gréfleren
Bereich entlang der z-Achse in dem sich die Tonen aufhalten kénnen. In Abbildung 2.2 ist
der Potentialverlauf entlang der z-Achse der Falle abgebildet der mit dem Simulationspro-
gramm SIMION 8 [99] simuliert wurde. Fiir die Simulation wird 1V als Spannung fiir die
Endkappenelektroden verwendet und die Mittelelektroden geerdet.

Die AlyO3-Stéibe sind in zwei goldbeschichteten Haltern aus OFHC-Kupfer (OFHC, engl.:
ozygen-free high conductivity) fixiert. Die Halter sind zusammen mit einem Edelstahl-
rahmen auf einer OFHC-Kupferplatte, die Basis der 4 K-Region, befestigt und haben
Offnungen mit 7mm Durchmesser entlang der z-Achse. Durch diese kénnen die Ionen
in die Falle hinein und wieder hinaus gelangen. Ein zweiter Edelstahlrahmen ist auf den
Kupferhaltern befestigt und verhindert die Scherung der Fallenkonstruktion. Abbildung
2.4 zeigt die vollstdndig montierte Falle.

Die Fallenelektroden bestehen aus massiven OFHC-Kupferhohlzylindern und sind iiber
2mm dicke Kupferdrihte, die an die Elektroden gelétet sind, an die 4 K-Stufe des Puls-
rohrenkiihlers thermisch angebunden. Die Kupferdrihte sind, wie in Abbildung 2.3 dar-
gestellt, in Sechsergruppen durch eine Edelstahlschelle mit 8 mm dicken Saphirplédttchen

als Isolator auf die kupferne Bodenplatte der 4 K-Stufe gepresst, und werden durch eine
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Abbildung 2.3: Detailansicht der Kélteklemme, die mittels Saphirpldttchen die Kupferdrihte, fiir die Span-
nungsversorgung der Elektroden, an die 4 K-Bodenplatte thermisch anbindet [82].

Fiithrungsschiene aus Macor rdumlich voneinander isoliert. Weil Saphir ein guter Isola-
tor ist und sowohl eine hohe Durchschlagfestigkeit als auch eine hohe Warmeleitfihigkeit
besitzt [100], sind die Elektroden elektrisch vom restlichen Experiment isoliert, aber ther-
misch sehr gut mit der 4 K-Stufe verbunden. Somit ist es moglich mit nur einer Zulei-
tung die Elektroden gleichzeitig mit Radiofrequenz, Gleichspannung und Kilte zu ver-
sorgen. Diese Vorrichtung gestattet es zudem einen ausreichend hohen Anpressdruck auf
die Kupferdriahte auszuiiben um die Wirmeleitung zu verbessern, wobei die Elektroden
und die AlyO3-Stédbe selbst frei von mechanischer Spannung bleiben. Solche mechanischen
Spannungen koénnen langfristig aufgrund von haufigen Temperaturzyklen zu Defekten im
Aufbau oder Rissen auf den Isolatoren fithren. Die Kupferdrihte sind direkt hinter den
Saphirklemmen mit den einzelnen Enden von insgesamt zwei Flachbandkabeln verbunden.
Dieses Kabel und die Anbindung an die Spannungquellen werden ausfiihrlich in dem Ka-
pitel 2.3 beschrieben.

Die Oberfliche der Elektroden ist mit 10 um Silber und dann mit 5 gm Gold beschichtet.
Die Silberschicht verhindert, dass die Goldatome ins Innere der Kupferelektrode diffundie-
ren. Die Goldschicht wird zum Stromtransport und als Schutz gegen Oxidation genutzt,
wobei letzteres zum Aufbau von unerwiinschten Oberflichenpotentialen fiihren kann. Da
an den Elektroden eine Wechselspannung mit einer Frequenz von ungefihr 4 MHz anliegt,
begrenzt der Skin-Effekt die elektrische Leitfdhigkeit. Bei diesem Effekt wird bei der hier
verwendeten Frequenz nur die Oberfliche des Materials bis zu einer Tiefe von wenigen pm
vom Strom durchdrungen. Dieser fliefit hauptséchlich auf der Oberfliche der Elektroden,
also in der sehr gut leitenden Goldschicht [101].

Abbildung 2.4 zeigt ein Foto des gesamten Fallenaufbaus auf der 4 K-Kupferplatte.
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Abbildung 2.4: Foto des gesamten Fallenaufbaus auf der Bodenplatte der 4 K-Stufe. Zu erkennen sind die
vergoldeten Elektroden mit den angeldteten vergoldeten Kupferdriahten. Diese sind durch die Saphirklem-
men mit der 4 K-Bodenplatte verbunden. Als Mafistab ist eine 1 Cent-Miinze mit abgebildet.

2.2 Der kryogene Aufbau

Die Erzeugung einer Temperatur von 4K in der Fallenregion des Experiments geschieht
stufenweise. Dabei wurde besonders darauf geachtet, dass trotz der Minimierung des
Waérmeeintrags durch Wérmeleitung zwischen den einzelnen Temperaturstufen eine ho-
he mechanische Stabilitét erreicht wird. Abbildung 2.5 zeigt das Prinzip der Montage
durch Speichen schematisch sowie ein Foto der mittels Speichen aufgebauten Edelstahlkon-
struktionen der jeweiligen Temperaturbereiche. Zuerst wird ein Raumvolumen innerhalb
der elektropolierten Vakuumkammer durch sogenannte Kélteschilde von der thermischen
Strahlung der Umgebung mit Raumtemperatur (die hier als eine Temperatur von 25 °C,
also 297K angenommen wird) isoliert und auf 40 K gekiihlt. Innerhalb dieses Volumens
befindet sich die Fallenregion, welche ebenfalls von einem Kélteschild umgeben ist und auf
4 K gekiihlt wird. Zu jeder Temperaturstufe gehort ein Gehéuse, bestehend aus einem Edel-
stahlgeriist, innerhalb dessen der Geh#use mit der niedrigeren Temperatur montiert ist.
Die Geriiste bilden sogenannte Kifige und bestehen aus je zwei drahterodierten massiven
rechteckigen Rahmen, die durch daran verschraubte 3 mm dicke Edelstahlplatten verbun-
den werden. Die Oberflichen der Edelstahlteile sind poliert um auch hier die Reflektivitét
zu erhdhen und damit die Wirmelast durch thermische Strahlung zu reduzieren. Diese
Kifige sind mittels auf Zug belasteten Fahrradspeichen aus Edelstahl ineinander mon-

tiert. Diese Methode gestattet ein kompaktes Design, das gleichzeitig eine hohe Festigkeit
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Abbildung 2.5: Links: Schematische Darstellung der Montage der Edelstahlkifige mittels Speichen. Die
farbigen Boxen stellen die Edelstahlkéfige der drei Temperaturstufen dar (297 K in blau, 40K in griin, 4 K
in tiirkis). Die acht Speichen zwischen dem 297 K- und dem 40 K-Kifig sind in rot sowie zwischen dem
40 K- und dem 4 K-Kifig in schwarz dargestellt. Rechts: Die drei Edelstahlrahmen fiir die drei Tempera-
turbereiche sind durch die Speichen ineinander montiert, ohne Falle und Kélteschilder.

hat. Die Lénge der Speichen ist optimiert, so dass der zur Verfiigung stehende Platz in der
Vakuumkammer bestmdoglich ausgenutzt wird. Somit bieten die Speichen mit nur 2mm
Durchmesser und einer Lénge von etwa 100 mm den Vorteil hoher Stabilitét bei gleichzei-
tiger Minimierung der Warmeleitung zwischen den Kiéfigen der verschiedenen Tempera-
turstufen. Dies ist zuriickzufithren auf den Zusammenhang zwischen Energietransport Q
und der Linge [ des verbindenden Elements mit der Querschnittsfliche A zwischen zwei

Orten, die einen Temperaturunterschied AT aufweisen

. AT

Q= —%AE[W]. (2.1)
Der Koeffizient k beschreibt die Warmeleitfahigkeit eines Stoffes und ist stoff- sowie tempe-
raturabhingig. Anhand dieses Zusammenhangs wird der Warmeeintrag von Raumtempe-
ratur auf die 40 K-Stufe durch Wérmeleitung entlang der Speichen auf 0,8 W abgeschétzt.
Fiir den Wirmeeintrag auf die 4 K-Stufe wird ein Wert von 0,05 W errechnet.
An den AuBenseiten der Kifige sind die Kélteschilde befestigt welche aus silberbeschich-
teten, 1 mm dicken OFHC-Kupferplatten bestehen und durch ihren direkten Kontakt zu
dem Pulsréhrenkiihler den Abtransport der Wiarme des Experiments iibernehmen. Durch
den Gebrauch von OFHC-Kupfer (hier wurde zu 99,98 % reines Kupfer verwendet) wird
zum einen eine hohe Wirmeleitung erreicht, so dass der gesamte Aufbau innerhalb von
etwa 15 Stunden auf Temperaturen von 40 K beziehungsweise 4 K heruntergekiihlt wird.
Zum anderen fiihrt die Silberbeschichtung auf der Auflenseite der Schilde, aufgrund ihres
hohen Reflexionskoeffizienten zu einer sehr geringen Absorption von Warmestrahlung. Sie

reduzieren somit die thermische Last der zwei kalten Temperaturstufen.
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Abbildung 2.6: Querschnitt durch eine SolidWorks-Ansicht des gesamten Aufbaus der Paul-Falle.
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Die Kilteschilde der 40 K- und der 4 K-Stufe sind mit den zwei entsprechenden Tempe-
raturstufen eines Pulsrohrenkiihlers (Model SRP-082B-F20H der Firma Sumitomo Heavy
Industries, Ltd.) verbunden. Dieser ist an einem Sechsfach-Kreuze angebracht, welches an
der Hauptkammer, in der sich die Falle befindet, angebracht ist. Der Kéltekopf wurde
nicht direkt an der Hauptkammer der Falle befestigt, um die direkten Sichtachsen zur
Falle frei zu halten. Der Pulsrohrenkiihler bietet den Vorteil von extrem niedrigen Vibra-
tionen (7 pm bis 9 um) und versorgt die 40 K-Stufe mit 40 W sowie die 4 K-Stufe mit 1 W
Kiihlleistung [102].

Da alle Materialien, die fiir den Aufbau verwendet werden, dhnliche thermische Expan-
sionskoeffizienten haben, kommt es wihrend des Abkiihlens auf 4 K nur zu kleinen De-
formationen oder Verschiebungen im Bereich von 50-100 pm. Insgesamt sind im Aufbau
vier Temperatursensoren installiert, deren Signale digital aufgezeichnet werden [103]. Es
handelt sich um kallibrierte Cernox Sensoren, von denen drei Stiick auf der 4 K-Stufe be-
festigt sind. Zwei davon sind direkt im 4 K-Fallenbereich und einer an der 4 K-Stufe des
Pulsrohrenkiihlers angebracht. Ein vierter Sensor befindet sich am Edelstahlrahmen der
40 K-Stufe.

In Abbildung 2.6 ist ein Querschnitt des gesamten experimentellen Aufbaus dargestellt,
in dem die verschiedenen Temperaturstufen zu erkennen sind. Die Kammer (in grau dar-
gestellt) selbst und der #uflerste Edelstahlrahmen (in blau), der mit massiven Haltevor-
richtungen (in rosa) direkt in der Kammer befestigt ist, liegen bei Raumtemperatur. Die
Kammer und der Edelstahlrahmen stellen die 297 K-Stufe oder Raumtemperaturstufe dar.
Der Edelstahlrahmen wird mit Hilfe von Kegelstiften in der Kammer positioniert und fest
daran verschraubt. Da der gesamte Fallenaufbau innerhalb dieses Rahmens befestigt ist,
kann bei Bedarf die gesamte Fallenkonstruktion als eine Komponente aus der Kammer
herausgenommen werden. Dies bietet den Vorteil, dass zum Beispiel die ionenoptischen
Elemente bequem auflerhalb der Vakuumkammer auf die Fallenregion ausgerichtet werden
kénnen.

Innerhalb des 297 K-Rahmens ist iiber acht Speichen der 40 K-Edelstahlrahmen (in griin
abgebildet) befestigt. Das diesen Rahmen umgebende Kalteschild (in braun) ist iiber ein
2mm dickes OFHC-Kupferblech und ein OFHC-Verbindungsrohr mit der 40 K-Stufe des
Kaltekopfes verbunden. Dieser Teil ist auf einer Teilstrecke mehrfach gebogen um Vibra-
tionen vom Pulsréhrenkiihler zu ddmpfen. Innerhalb des 40 K-Rahmens ist wiederum mit
acht Speichen der 4 K-Edelstahlrahmen (in tiirkis) montiert. Dessen 5mm dicke OFHC-
Kupferbodenplatte (welche aus zu 99,99 % reinem Kupfer besteht) versorgt die auf ihr
montierte Fallenkonstruktion mit 4 K und erlaubt es eine gleichméfiige Temperaturvertei-
lung aufzubauen. Die Bodenplatte ist durch eine 2 mm dicke OFHC-Kupferplatte mit der
entsprechende Temperaturstufe des Pulsrohrenkiihlers verbunden. Wie im vorangegange-

nen Kapitel beschrieben sind die Fallenelektroden (in gelb) thermisch mit dieser Platte
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Abbildung 2.7: Schnittansicht der Edelstahlrohren, die entlang der z-Achse an den Kilteschildern ange-
bracht sind. Angaben in mm [82].

verbunden.

Eine besondere Herausforderung war es moglichst viele optische Zugéinge zum Fallenzen-
trum zur Verfiigung zu stellen und gleichzeitig den Wérmeeintrag an diesem Ort so klein
wie moglich zu halten. In Abbildung 2.16 ist zu erkennen, dass es unter den Winkeln
von 90°, 68° und 45° in der horizontalen Fallenebene zur z-Achse insgesamt zehn optische
Zugénge gibt. Zusétzlich gibt es entlang der z-Achse der Falle und senkrecht zu dieser Ach-
se sowie unter 45° weitere optische Zugénge. Um vor allem die thermische Strahlung auf
den 4 K-Bereich zu reduzieren, wurde jede Offnung in den Kilteschildern mit einer Rohre
versehen. Gleichzeitig wird dadurch der Leitwert fiir Restgasteilchen, die in den Fallenbe-
reich stromen, verringert. Somit wird die Effizienz des differentiellen Pumpens zwischen
den verschiedenen Temperaturstufen erhéht. Durch die Verwendung solcher Rohren be-
tragt der Raumwinkelanteil der Schwarzkorperstrahlung, die von den 297 K-Oberflichen
stammt, im Zentrum der Falle nur etwa (2£1)%. (98 +1) % des Raumwinkels werden
durch Strahlung bestimmt, die von den 4 K-Oberflichen emittiert wird. Die Unsicherheiten
sind anhand der Designzeichnungen abgeschéitzt. Entlang der z-Achse dienen insgesamt
fiinf Edelstahlrohren, wie in Abbildung 2.7 gezeigt, der thermischen Abschirmung. Hierbei
handelt es sich um etwa 10cm lange Rohren mit einem Innendurchmesser von 10 mm.
Diese sind an Isolatorringen aus Saphir befestigt, welche wiederum auf den Kalteschildern
montiert sind, so dass die Rohren elektrisch isoliert sind und gleichzeitig effizient gekiihlt
werden. An ihnen kénnen Spannungen von bis zu 2kV angelegt werden wodurch ein Ein-
zellinseneffekt entsteht, der es ermoglicht Ionen entlang der Fallenachse zu transportieren.

Die anderen optischen Zuginge im 40 K- und 4 K-Schild sind mit Aluminiumplatten ver-
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Abbildung 2.8: Detailansicht des 4 K-Fallenbereichs.

sehen, in denen einige Zentimeter lange Offnungen mit Durchmessern von 7 mm, fiir den
40 K-Bereich, sowie 5 mm Durchmesser, fiir den 4 K-Bereich, sind. Der 4 K-Bereich ist ver-
groflert in Abbildung 2.8 dargestellt, die einen Schnitt durch diesen Bereich darstellt. In
dieser Abbildung sind der Aufbau der Falle, die optischen Zugénge und die Ionenoptik (in
grau) zu dem 4 K-Bereich, dessen Kélteschild und einige der Speichen abgebildet.

Die Zugénge der Kammer sind mit CF40 (CF, engl.: con-flat) Quarz-Fenstern oder mit
Kalzium-Fluorid-Fenstern (CaFq) versehen. Die Quarz-Fenster sind zudem beidseitig mit
einer Anti-Reflexions-Schicht fiir den Bereich von 260 nm bis 313 nm versehen, da sie fiir
das verlustfreie Einbringen des Laserlichts im Bereich von 266 nm bis 285 nm (Experimente
mit MgH"-Ionen) und des 313 nm-Lasers (Experimente mit Be*-Ionen, sieche Ausblick),
beziehungsweise fiir das Abbilden der Fluoreszenz der Ionen genutzt werden. Entlang
der z-Achse wurden CaFs-Fenster verwendet um das Einkoppeln eines Infrarotlasers zu
ermoglichen.

Die beiden Vakuumkammern (die Hauptkammer mit der Falle und das Sechsfach-Kreuz
mit dem Kiltekopf) werden jeweils mit einer 3001/s Turbomolekularpumpe gepumpt. Die-
se sind gemeinsam mit einer 701/s Turbomolekularpumpe verbunden, die wiederum von
einer Scrollpumpe gepumpt wird. Da einige Komponenten des Aufbaus, wie das Flach-
bandkabel und die goldbeschichteten Elektroden, keinen hohen Temperaturen ausgesetzt
werden diirfen, kann die Vakuumkammer nur bis 60°C ausgeheizt werden. Somit kann
aufgrund der grofien Anzahl von Oberflichen im Aufbau durch reines Pumpen nur ein

Druck von 10~8 mbar erreicht werden. Wenn der Pulsréhrenkiihler jedoch in Betrieb ge-
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nommen wird, und der gesamte Aufbau seine Endtemperatur erreicht hat, sinkt der Druck
an den Wiinden der Vakuumkammern in den 10~? mbar-Bereich. Der Enddruck innerhalb
des 4 K-Bereichs ist allerdings aufgrund der Kryosorption viel niedriger, denn an den 4 K-
und 40 K-Oberflichen wird das Restgas durch diesen Effekt sehr effizient adsorbiert. Der
tatsdchliche Druck kann in diesem Bereich nicht direkt gemessen werden.

Um einen Eindruck von der Teilchendichte zu erhalten, die durch den eingeschréinkten
Zugang zum Zentrum der Falle gelangen, soll diese kurz abgeschétzt werden. Der Druck
an den Winden der Paul-Falle wird durch eine Drucksonde zu etwa p = 102 mbar gemes-
sen. Da durch die kryogenen Oberflichen des Aufbaus das Restgas, bis auf Wasserstoff,
sehr effektiv gebunden wird, kann dieser Gesamtdruck gleich dem Partialdruck von Was-
serstoff gesetzt werden. Dies ist die vorherrschende Restgaskomponente, da sie erstens
eine niedrige Adsorption erfihrt und zweitens fiir die Herstellung der Molekiilionen re-
gelméBig neu in die Vakuumkammer injiziert wird. Die Wasserstoffmolekiile werden unter
Vernachléssigung derjenigen, die erst nach mehreren Stéflen auf kryogenen Oberflichen
den inneren 4 K-Bereich erreichen, und daher eine sehr geringe Transmission durch die
Offnungen erfahren, als ballistische Teilchen betrachtet.

Fiir die Abschéitzung werden die zwei horizontalen Zugénge zur Falle entlang der z-Achse,
die zehn radialen Zuginge unter den Winkeln 90°, 68° und 45° und die zwei Zuginge
senkrecht zur Fallenebene unter 45° beriicksichtigt. Jedem Zugang wird eine kreisférmige
Offnung mit einem Durchmesser d; und einer Fliche A; im 40 K-Schild und eine Offnung
mit dem Durchmesser ds und einer Flache Ao im 4 K-Schild zugeordnet, mit dem Abstand
L zwischen den beiden Offnungen.

Fiir ein Maxwell-Boltzmann verteiltes Gas ergibt sich die mittlere Geschwindigkeit der

Hs-Molekiile zu
T
z@rzwg@%ﬁ%:Lleﬁmﬁ, (2.2)

mit der spezifischen Gaskonstante Rpo = 4124 J/mol K und der Temperatur Ty = 297 K.
Unter Verwendung des idealen Gasgesetztes erhédlt man mit der Teilchenanzahl N, dem
Volumen V', dem Druck p und der Boltzmannkonstante kg die Teilchendichte
N
N2 = 3 = k:BLT = 2,4 x 10" Teilchen/m?. (2.3)
Der Teilchenfluss, der durch beide Offnungen in das Fallenzentrum gelangt, ist durch
das Produkt aus dem Teilchenfluss ®;, der die erste Blende passieren kann, und dem

Raumwinkelelement © der zweiten Offnung durch

As

D=By-Q =Py 2
! Vonr2

(2.4)



2.3. Hochfrequenzversorgung und -steuerung 43

Tabelle 2.2: Ubersicht der Durchmesser der Offnungen di, do, der Abstéinde zwischen den Offnungen L
sowie der daraus abgeschétzten Teilchenfliisse durch die Summe der jeweiligen Zugénge.

Zugang radial (90°, 68° und 45°) axial diagonal
dy (mm) 7 13 7

do (mm) 5 10 5

L (mm) 51 174 (496) 72

® (Teilchen/s) 3,8-10° 6,5-10% (7,1-10") 5-108

gegeben. Dabei gilt &; = j- A = ian vge Ap. Die Teilchenfliisse fiir die verschiedenen
Zuginge sind in Tabelle 2.2 aufgelistet. Daraus folgt eine Teilchendichte von He-Molekiilen,

die ballistisch in den 4 K-Bereich einstromen von
nar = 1,3 x 10! Teilchen/m?, (2.5)

entsprechend einem Druck bei Raumtemperatur von 5 x 107!? mbar. Diese abgeschiitzte
Teilchendichte tritt trotz des Eingeschrinkten Zugangs zur Fallenmitte auf. Wie in den
Messungen in Kapitel 4 zu sehen, haben diese Teilchen durchaus einen Einfluss auf in der
Falle gespeicherte Ionen, der in Zukunft noch weiter reduziert werden soll. Dafiir werden
als nichstes alle Offnungen des 40 K-Kilteschildes zur Fallenmitte hin, mit Ausnahme
des fiir die Ioneninjektion unerlésslichen axialen Fallenzugangs, mit CaFs-Fenstern verse-
hen [104].

Eine weitere Moglichkeit zur Abschétzung ergibt sich aus der Lebensdauer der gefangenen
Tonen. Diese wird in Kapitel 3.11 beschrieben und deutet auf einen noch niedrigeren Druck

von ungefihr 1 x 10713 mbar hin.

2.3 Hochfrequenzversorgung und -steuerung

Tabelle 2.3: Daten der Betriebsparameter der Hochfrequenz-Einspeisung an den Elektroden der kryogenen
linearen Paul-Falle. Angegeben sind die typischen Spannungs- und Frequenzwerte sowie die Hochstwerte,
fiir die die Elektronik und der Fallenaufbau ausgelegt sind.

Parameter Bezeichnung typ. Wert Ho6chstwert
Radiofrequenz frE 3,912 MHz 5 MHz
Spitze-Spitze-Spannung Ugp 240V 1000V
Gleichspannung (an Endkappen) Ugc <4V 100V

Fiir die hier vorgestellten Experimente wird zur Speicherung von Ionen an die Elektroden
der kryogenen Paul-Falle eine Radiofrequenz von 3,912 MHz angelegt, die eine Spitze-

Spitze-Spannung von bis zu 240V aufweist. Positive Gleichspannungen (DC, engl.: direct
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Abbildung 2.9: Schema der Versorgung der Fallenelektroden mit Radiofrequenz und Gleichspannung.

current) von bis zu 4V werden an die Endkappenelektroden der Hauptfalle angelegt. Die
mittleren Elektroden der Hauptfalle werden dabei geerdet. Um lonen zwischen Haupt-
falle und Vorfalle zu verschieben wird auch an die Mittelelektroden und die Elektroden
der Vorfalle eine entsprechende Gleichspannungen angelegt. In Tabelle 2.3 sind zusétzlich
zu den verwendeten Werten die maximal moglichen Werte der einzelnen elektronischen
Parameter aufgelistet, fiir die die Falle und die Elektronik ausgelegt sind. In Abbildung
2.9 ist die Versorgung der Elektroden mit Radiofrequenz (RF) und Gleichspannung (DC)
schematisch dargestellt. Die Werte fiir die Spannung der Radiofrequenz und die Gleich-
spannungen werden iiber ein LabView-Programm vorgegeben. Fiir den Frequenzwert frp
der Radiofrequenz wird am Funktionsgenerator (AFG, engl.: arbitrary function generator),
Model 33210A der Firma agilent, ein fester Wert eingestellt, welcher der Resonanzfrequenz
des RF-DC-Kopplers entspricht. Der Spannungswert der Radiofrequenz lésst sich iiber die
Amplitudenmodulation des, vom AFG vorgegebenen, Sinus variieren. Dieser Wert wird
vom Radiofrequenzverstirker, Model AG1020 der Firma AD Analog Digital Elektronik
GmbH, auf die notwendige Spitze-Spitze-Spannung verstirkt und dann in den RF-DC-
Koppler eingespeist.

Die Gleichspannungswerte fiir die einzelnen Elektroden werden an den Digital-Analog-
Wandler, Model ADwin Gold II der Firma Jager Computergesteuerte Messtechnik GmbH,
gesendet. Dieses Echtzeitsystem, das eine schnelle Ansteuerung der Elektroden (im ps-
Bereich) ermdoglicht, hat acht analoge Ausgéinge. Davon sind sechs Ausgéinge mit den 24
DC-Modulen verbunden um Steuerspannungssignale an diese zu senden. Die 24 Gleich-
spannung der DC-Module, Werte von 100V sind méglich, werden an den RF-DC-Koppler
gesendet.

Der Koppler besteht aus einem Aluminiumgehiuse, das die notwendige Elektronik bein-
haltet und direkt auf einen CF-100 Flansch mit elektrischen Durchfithrungen befestigt
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Abbildung 2.10: Vereinfachter Schaltplan des RC-DC-Kopplers. Links: Transformator zur Herstellung der
zwei RF-Phasen. Rechts: DC-RF-Kopplungsschaltung. Es gibt 24 dieser Schaltungen in dem RF-DC-
Koppler, die jeweils eine Elektrode mit einer Kombination aus RF-Spannung und DC-Spannung versorgen.

ist. Es ist an dem Sechsfach-Kreuz befestigt, das zur Montage des Pulsréhrenkiihlers
verwendet wird. Die Funktionsweise des RF-DC-Kopplers ist in Abbildung 2.10 verein-
facht dargestellt. Die eingespeiste RF-Spannung wird zuerst mittels eines Transforma-
tors, der aus einem Ferritkern besteht, in zwei Phasen aufgeteilt die um 180° verschoben
sind. Die RF-Spannungen fiir die einzelnen Elektroden werden dann mit der entsprechen-
den DC-Spannung iiberlagert. Die Summe beider Spannungen wird an 24 elektrischen
Durchfithrungen der Vakuumkammer angelegt, zudem kann der Wechselspannungsanteil
iiber einen Monitorausgang beobachtet werden.

Von dem RC-DC-Koppler aus werden die Spannungen iiber zwei sogenannte Flachbandka-
bel, die nach unseren Spezifikationen von der Firma andus Electronic hergestellt wurden,
im Vakuum zu den Fallenelektroden geleitet. Jedes der Kabel leitet eine Phase der RF.
Die Flachbandkabel haben eine Gesamtlinge von etwa 1,5m und sind auf einer Strecke
von 0,5m in mehreren Windungen, mit optimierten Lingen zwischen den thermischen
Ankerpunkten, durch die einzelnen Temperaturstufen gefithrt um den Wiarmeeintrag auf
die 4 K-Stufe zu minimieren. Die Flachbénder bestehen aus einem Tréger aus etwa 50 ym
dickem Polyimid (Kapton), auf dem je 14 Kupferleiterbahnen (jede 0,4 mm breit und 70 pum
dick) aufgebracht sind.

2.4 Inbetriebnahme als Massenfilter

Die neue kryogene Paul-Falle wurde zuerst im Modus eines Massenfilters [1] betrieben,
um ihre Betriebseigenschaften ohne ein Lasersystem zu testen, da solch ein System fiir die
Doppler-Kiihlung von Ionen erst zum Ende dieser Arbeit in Heidelberg aufgebaut wur-
de. Diese Tests wurden im Rahmen der Masterarbeit von T. Ballance durchgefiihrt [98].
Die kryogene Paul-Falle ist mit elektrostatischen Linsen entlang der z-Achse ausgestat-
tet um den Transport von HCIs in die Falle zu ermoglichen. Dieser Umstand bietet die

Maéglichkeit, Ionen aus einer kleinen Ionenquelle (SITrap [105], small ion trap), deren Auf-
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Abbildung 2.11: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus fiir die ersten Tests von CryPTEx
als Massenfilter. Aus der SITrap (rechter Bereich) werden einfach geladenen Ionen (griin) iiber die Elektro-
den (E1 und E2) extrahiert. Durch die ionenoptischen Elemente (40K-CH, 40K-VF, 40K-HF, 4K-HF und
4K-VF) werden die Ionen in den Massenfilter und aus diesem heraus transportiert. Ionen die den Filter
passieren konnen werden auf dem MCP Detektor nachgewiesen.

bau auf dem Prinzip einer EBIT beruht, entlang der gemeinsamen z-Achse in die Falle
einzubringen. Informationen zu einer EBIT der neusten Generation finden sich zum Bei-
spiel in [77]. Dieser Testaufbau ist schematisch in Abbildung 2.11 dargestellt. Auf diese
Weise war es moglich die Funktion des Elektrodensystems und der Elektronik zu testen,
Fehler zu beheben, sowie die Betriebsparameter zu kalibrieren.

In der SITrap werden Elektronen aus einer Kathode emittiert und durch eine Anordnung
von Driftrohren zu einer Elektrode, dem Kollektor, geleitet. Mittels eines Helmholtzspu-
lenpaares wird ein Magnetfeld von bis zu 14mT erzeugt, das den Elektronenstrahl fithrt
und leicht komprimiert. In die Fallenregion, die aus drei zylindrischen Elektroden (DT,
DT2, DT3) mit unterschiedlichen positiven Potentialen besteht, wird neutrales Gas inji-
ziert. Aus diesem werden durch Elektronenstofiionisation einfach geladene Ionen herge-
stellt. Diese werden mit einer negativen Elektrode (E1) aus der SITrap extrahiert und
haben kinetische Energien zwischen 40eV und 100eV. Mit Hilfe der Edelstahlréhrchen
in den Kilteschildern (40K-HF, 4K-HF, 4K-VF, 40K-VF, 40K-CH), an denen negative
Spannungen von bis zu —1kV angelegt sind, wird der Ionenstrahl zum Massenfilter und
aus diesem wieder heraus geleitet.

Fiir die Tests wird ein microchannel plate (MCP) Detektor am anderen Ende der Fallen-
kammer montiert, mit dem die Transmission der Ionen durch den Massenfilter gemessen
wird. Der MCP Detektor gibt einen Spannungspuls fiir jedes Ion, das seine Oberfldche

trifft aus, so dass mit Hilfe eines Zidhlers der Ionenfluss hinter dem Massenfilter ermit-
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Massenfilter (Upg, Urp)

Abbildung 2.12: Schema fiir die Messung der Transmissinseffizienz in Abhéngigkeit der Spannungen des
Massenfilters: Urr und Upc. Die Transmission des Massenfilters bei den jeweiligen Werten fiir die Span-
nungen Urr und Upc wird am MCP-Detektor gemessen. Dieses Signal wird in Abhéngigkeit der a- und
g-Parameter aufgetragen, so dass sich der charakteristische Stabilitéitsbereich (Intensitidtsdiagamm, rechts
oben) mit den Linien fiir konstante 8-Werte ergibt.

telt werden kann. Wie im Schema fiir die Messung in Abbildung 2.12 dargestellt, wird
die Transmission in Abhéngigkeit der angelegten RF- und DC-Spannungen (Urp, Upc)
an den Elektroden bestimmt. Da diese Spannungen wie in Gleichungen 1.8 angegeben in
direktem Zusammenhang mit den a- und g-Parametern stehen, ldsst sich die Transmissi-
onsrate in einem Stabilitdtsdiagramm (a-¢g-Diagramm) auftragen. Die Werte fiir Ugr und
Upc werden automatisch erstellt und die Transmission bei jedem Wertepaar bestimmt.

Die ersten Messungen wurden mit einfach geladenen Heliumionen (Het) durchgefiihrt.
Das Ergebnis dieser Transmissionsmessungen fiir He™-Ionen mit kinetischen Energien von
47eV und 100eV ist anhand der Graphen (a) und (c) in Abbildung 2.14 dargestellt. Bei
den Transmissionsgraphen féllt sofort die charakteristische Struktur innerhalb des stabi-
len Bereichs auf, der als Dreieck aus der Theorie des Massenfilters bekannt ist (vergleiche
Abbildung 1.4). Diese Strukturen beschreiben Intensitdtsmaxima in der Ionentransmission
und sind auf das Pseudopotential des Massenfilters zuriickzufithren. Sie treten entlang der
Geraden auf, entlang derer § (vergleiche Formel 1.10) einen konstanten Wert hat, und sind
rechts in Abbildung 1.4 innerhalb des ersten Stabilitédsbereichs des Massenfilters markiert.
Dies bedeutet, dass die Ionen durch den periodisch refokussierenden Effekt des Pseudo-

potentials eine diskrete Anzahl von Oszillationen im Massenfilter vollfithren. Solche Os-
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Abbildung 2.13: SIMION-Simulation des Transmissionsvorgangs eines Ionenstrahls durch den Massenfilter.
Abhéngig von der Anzahl n der stehenden Wellen des Ionenstrahls im Massenfilter fiihrt dieser zu einer
maximalen oder minimalen Ionenintensitéit auf dem MCP-Detektor.
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Abbildung 2.14: Transmissionseffizienz der Fallenelektroden im Massenfilterbetrieb. (a) Experiment: He™t
Tonen mit 47 eV kinetischer Energie und zusitzliche Daten durch N*, NI, O, OF aus dem Restgas; (b)
Simulation: He™ Tonen mit 47 eV kinetischer Energie; (c) Experiment: He™ Ionen mit 100eV kinetischer
Energie und zusitzliche Daten durch N, Nf, O, OF aus dem Restgas; (d) Simulation: He™ Tonen mit
100 eV kinetischer Energie. Entnommen aus [98].
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Abbildung 2.15: Mit der linearen Paul-Falle im Modus eines Massenfilters gemessenes a-q-Diagram

zillationen sind beispielhaft in Abbildung 2.13 dargestellt. Der Tonenstrahl tritt parallel
in den Massenfilter ein und abhéngig von der Anzahl n der Oszillationsperioden tritt
der Strahl mit einer hohen Divergenz oder parallel wieder aus dem Filter aus. Je nach
dem ob die Divergenz der Ionen beim Austritt aus dem Massenfilter grof3 oder gering
ist, kénnen diese nicht mehr (Transmissionsminima) oder wieder (Transmissionsmaxima)
durch die Ionenoptik auf den MCP Detektor refokussiert werden. Zusétzlich wurden Simu-
lationen mit der SIMION Software [99] durchgefiihrt um die beobachteten Eigenschaften
der Transmission nachzustellen. Diese sind den experimentellen Daten auf den Graphen
(b) und (d) der Abbildung 2.14 gegeniibergestellt. Die Simulationen reproduzieren die
beobachteten Strukturen der Intensitétsvariation der Transmission und zeigen eine gute
Ubereinstimmung mit dem Experiment.
Anhand der Lage der Spitze des dreieckigen Transmissionsbereichs werden auflerdem Ka-
librierungswerte fiir DC- und RF-Spannungen ermittelt. Diese geben die Faktoren zur
Umrechnung zwischen der Spannungsquellen-Spannung (Ugg, U g f?: ) und der tatséchlichen
Spannung an, die an den Elektroden anliegt (Upc, Urp). Durch diese Kalibrierung [98]
ergaben sich die Faktoren

Upc = (1,070 & 0,043) UL (2.6)
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und
Urr = (23,324 0,99) ULZ (2.7)

fiir die Umrechnung der RF- und der DC-Spannungen. Diese sind in dem Labview-Pro-
gramm integriert, das zur Ansteuerung der Elektroden als Paul-Falle benutzt wird.
Dariiber hinaus lassen sich Massenfilterspektren mit verschiedenen einfachgeladenen Ionen
aufnehmen, die eine sehr gute Auflésung zeigen. Ein Beispiel fiir die Transmission von He™-
Tonen und Tonen aus dem Restgas der Ionenquelle (N, N;, o, O;’) sind in Abbildung
2.15 dargestellt. Hier wurde der zur Verfiigung stehende RF-Spannungsbereich (£500V)
vollstandig ausgenutzt um einen moéglichst groflen Teil der Stabilitétsbereiche der verschie-
denen Tonensorten auszumessen. Der Stabilitdtsbereich der He™-Ionen ist vollstindig und
mit den Intensitdtsmaxima fiir konstante Werte fiir 5 abgebildet. Hin zu héheren g-Werten
sind die beiden linken Flanken der Stabilitéitsbereiche der einfach geladenen Ionen NT und
O* zu sehen. Da der Massenunterschied dieser Tonen sehr gering ist iiberdecken sich deren
Stabilitdtsbereiche. Am rechten Rand des Graphen sind die linken Flanken der einfach
geladenen Molekiilionen N;r und O; zu sehen, die sich aufgrund ihres geringen Massen-
unterschieds ebenfalls iiberdecken.

Zusammenfassend lie8 sich die Paul-Falle durch den Betrieb im Massenfiltermodus zu-
verldssig testen und konnte fiir ihren Betrieb als Falle kalibriert werden. Die Ergebnisse
des Massenfilters waren dabei mehr als zufriedenstellend, da eine hervorragende Auflosung

der Massen und der Unterstruktur des Stabilitdtsbereichs vorgefunden wurde.

2.5 Externe Quellen fiir Atome und Molekiile

Fiir die in Kapitel 3 bis 5 beschriebenen Experimente wird atomares Magnesium (Mg)
sowie molekularer Wasserstoff (Hg) in die Falle injiziert. Dies geschieht mit Hilfe von
zusétzlichen Vakuumkammern, den sogenannten Quellen, die an zwei gegeniiberliegenden
45°-Zugingen zur Hauptkammer in der horizontalen Ebene montiert sind. Um die Bildung
von Schichten von Gaskondensaten auf den kalten Elektrodenoberflichen zu verhindern,
sind in den entsprechenden Aluminiumrséhren der 4 K-Stufe je ein Zylinder (rosa in Abbil-
dung 2.16) montiert, der die Offnung der Réhre direkt vor der Falle auf einen Durchmesser
von 1mm verringert. Dies fithrt zu einer guten Kollimation der Teilchenstrahlen, die in
die Falle injiziert werden und verhindert gleichzeitig die Ablagerung dieser Teilchen auf
den Fallenelektroden.

Die Quelle fiir Magnesium ist eine Alvasource, Model AS-3-Mg-50V, der Firma alvatec.
Diese besteht aus einem Edelstahlzylinder mit einem Durchmesser von 3 mm und einer
Lénge von 1,5 cm, der mit Magnesium gefiillt ist. Durch den Zylinder flieBen Strémen von

6 A, die die Quelle auf Temperaturen von etwa 450 °C heizen. Dabei verdampfen Magne-
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Abbildung 2.16: Schnitte durch die horizontale Ebene des Fallenbereichs. Zu erkennen sind das Rohrchen,
die Blende und der Skimmer der beiden Quellen. Zudem zeigt der Schnitt die Aluminiumrdhren im 40 K-
und im 4 K-Schild, sowie die zwei Zylinder (rosa) im 4 K-Bereich der Réhren (mit einem Innendurchmesser
von 1mm), die fiir die Kollimation der Quellenemissionen verwendet werden.

siumatome aus dem Zylinder in Richtung der Falle. Zwischen Quelle und Hauptkammer
befindet sich eine Kreisblende mit 1 mm Durchmesser, so dass zusammen mit dem Zylin-
der im 4 K-Schild ein Strahl aus Magnesiumatomen entsteht, der durch das Zentrum der
Hauptfalle verlauft.

Die Quelle fiir die Wasserstoffmolekiile besteht aus zwei Kammern, welche von der Haupt-
kammer durch ein Rohrchen mit einem Durchmesser von 2mm getrennt sind. Zwischen
den Kammern befindet sich ein Skimmer, mit einem Offnungsdurchmesser von 0,41 mm.
Eine Gasflasche, die an der ersten Kammer angebracht ist, liefert die Wasserstoffmolekiile.
Durch diese Konstruktion wird ein Strahl aus Wasserstoffmolekiilen erzeugt, der ebenfalls

das Zentrum der Hauptfalle kreuzt.

2.6 Optischer Aufbau

Der optische Aufbau der kryogenen Paul-Falle, in Abbildung 2.17 schematisch dargestellt,

besteht aus einem Objektiv, das sich im Vakuum befindet, einem Bildverstiarker und einer
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CCD-
Kamera

Abbildung 2.17: Schema des optischen Aufbaus (nicht mafistabsgetreu) zur Abbildung von Ionen (in griin
dargestellt), die sich im Zentrum der Hauptfalle (Fallenelektroden in grau) befinden. Die Fluoreszenz der
Tonen wird durch eine Linse (in hellblau) auf einen Bildverstérker fokussiert, der mittels einer CCD-Kamera
abgebildet wird.

CCD-Kamera (CCD, engl.: charged coupled device). Unterhalb des Fallenaufbaus befindet
sich direkt auf der 4 K-Stufe eine Haltevorrichtung fiir ein Objektiv, das in Abbildung
2.6 in rot dargestellt ist. Mit diesem kann die Fluoreszenz der in der Falle gefangenen
Tonen gesammelt und aus der Vakuumkammer heraus auf dem Bildverstérker abgebildet
werden. Dieser ist wiederum mit einer CCD-Kamera verbunden. Edelstahl- und Alumini-
umrohren auf den Offnungen in den zwei Temperaturstufen reduzieren den Eintrag von
Wirmestrahlung. In die Haltevorrichtung kann entweder ein Spiegelobjektiv, das den Vor-
teil der nicht vorhandenen chromatischen Aberration hat, oder eine Linse eingebracht
werden. Fiir erste Tests zur Herstellung von lonenkristallen wurde das Schwarzschild-
Spiegelobjektiv TECHSPEC® ReflX der Firma Edmund Optics verwendet. Dieses hat
eine Brennweite von 13 mm, eine numerische Apertur von 0, 28, einen Arbeitsabstand von
23mm und ermoglicht eine bis zu 15-fache VergroBerung. Fiir die folgenden Messungen
wurde eine Linse aus Quarzglas mit einer Brennweite von f = 40 mm und eine Blende mit
einem Durchmesser von 6 mm anstatt des Objektivs verwendet.

Die Fluoreszenz, die entsteht wenn die Tonen mit dem Kiihllaser wechselwirken wird durch
das Spiegelobjektiv oder die Linse auf den Bildverstéirker fokussiert, so dass dort ein re-
elles Bild des Ionenkristalls entsteht. Der Bildverstéirker ist empfindlich im ultravioletten
(UV) Bereich und befindet sich zusammen mit einem Linsensystem (dem Objektiv der
Kamera) und der CCD-Kamera etwa 20 cm auflerhalb der Vakuumkammer. Als Kamera
wurde hier eine Sensicam CCD Kamera der Firma PCO imaging mit dem Objektiv NIK-
KOR 60 mm : 2,8 D verwendet. Der CCD-chip der Kamera hat eine Grofie von 1376 pixel
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Abbildung 2.18: CCD-Kameraaufnahme der Glasfaser im Fallenzentrum. An solch einer Aufnahme wird
die Vergroflerung des optischen Systems bestimmt. Vibrationen der Glasfaserhalterung begrenzen hier die
Auflésung.

x 1040 pixel (horizontal x vertikal).

Um die Vergréflerung des optischen Systems zu erhalten wird eine Aufnahme der in der
Mitte der Falle positionierten Glasfaser, die einen Durchmesser von 100 um hat, verwendet
(sieche Abbildung 2.18). Thre Abbildung auf dem CCD-Chip hat einen Durchmesser von et-
wa (77 £ 2) pixel, wobei die Pixel je eine Flidche von 6,45 pm x 6,45 um haben. Zusammen
mit der Verkleinerung um einen Faktor zwei zwischen Bildverstdrker und CCD-Kamera
fithrt dies zu einem Vergroflerungsfaktor des gesamten optischen Systems der kryogenen
Paul-Falle von M = 9,09 + 0, 24.

2.7 Lasersystem

Da am MPIK in Heidelberg bis zum Dezember 2011 noch kein Lasersystem fiir die kryo-
gene Paul-Falle zur Verfiigung stand, wurde auf das System der lon Trap Group von M.
Drewsen (AU) zuriickgegriffen. Dieses System wird verwendet um Experimente mit Mg™-
Tonen und MgH™-Molekiilionen durchzufiihren und wird in diesem Kapitel beschrieben.
Um die Mg™-Ionen in der Paul-Falle zu fangen, zu kiihlen sowie um MgH™"-Ionen herzustel-
len und deren Rotationszustdnde zu untersuchen sind nicht weniger als fiinf verschiedene
Wellenlédngen und sechs Laserstrahlen notwendig, die in das Zentrum der Paul-Falle ein-
gebracht und dort iiberlagert werden miissen.

Insgesamt vier optische Breadboards wurden auf einer Ebene rund um die Vakuumkam-
mern befestigt. Auf diesen wurden optische Elemente arrangiert, um die Laserstrahlen
in die Vakuumkammer zu fithren. Eine Ubersicht {iber die Verteilung der Laserstrahlen
auf die verschiedenen optischen Zuginge der Paul-Falle ist in Abbildung 2.19 schematisch
dargestellt.

Um die Mg™-Tonen in der Falle zu erzeugen wird der sogenannten Photoionisationslaser (in
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Abbildung 2.19: Schematische Ubersicht der im Experiment verwendeten Anordnung der Laserstrahlen,
der Glasfaser und der Quellen auf die zehn optischen Ports in der horizontalen Ebene.

griin gekennzeichnet), mit einer Wellenldnge von A = 285 nm genutzt. Dieser Laser (cw-
Laser, engl.:continuous-wave) ist ein Monomode-, Dauerstrich-Farbstofflaser (Coherent
699), der durch einen Argon-lIonen-Laser (Spectra-Physics) gepumpt wird. Als Farbstoff
wird Rhodamin 6G benutzt, so dass eine Wellenldnge von 570 nm erzeugt wird. Durch
Frequenzverdopplung mittels eines Beta-Bariumborat-Kristalls (BBO), der in einer soge-
nannten bow-tie cavity montiert ist, wird bei einer Leistung von 10-30 mW eine Wellenlénge
von 285 nm erzeugt, die einer Photonenenergie von E = 4,43 eV entspricht.

Die Mg*t-Tonen werden durch zwei Strahlen des linear polarisierten Kiihllasers (darge-
stellt in dunkelblau) mit der Wellenléinge A = 280 nm, die entlang der z-Achse verlaufen
gekiihlt. Die Wellenldnge des Kiihllasers wird durch Frequenzvervierfachung des Lichts
eines Faserlasers (NKT-Photonics/Koheras) erzeugt. Dieser erzeugt bis zu 2,4 W Leistung
bei einer Wellenléinge von 1118 nm. Durch Frequenzverdopplung in einer bow-tie cavity
mittels eines Lithiumtriborat-Kristalls (LBO) wird erst die zweite Hamonische bei einer
Wellenldnge von 559 nm generiert. Eine erneute Frequenzverdopplung findet in einer wei-
teren bow-tie cavity mittels eines BBO Kristalls statt. Laserleistungen von bis zu 100 mW
bei 280 nm konnen bei Linienbreiten unter 1 MHz erreicht werden. Dieser Laserstrahl wird
in zwei Strahlen aufgeteilt, die gegenldufig und linear polarisiert entlang der z-Achse in

die Falle eingebracht werden.
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Abbildung 2.20: Foto des experimentellen Aufbaus, bestehend aus CryPTEx und den optischen Elementen
fiir Experimente mit Mg™ und MgH™ in Aarhus.

Da die Ionen durch elektrische Felder in einem harmonischen Potential gefangen sind,
kann eine Umverteilung der kinetischen Energie durch Stofle der Ionen untereinander
stattfinden. Somit ist fiir groflere Ionenmengen ein Laserstrahl fiir die Doppler-Kiihlung
ausreichend, aus Symmetriegriinden werden hier jedoch zwei Strahlen in entgegengesetzter
Richtung verwendet. Dies ist vor allem fiir Experimente mit Kristallen, die aus zwei Ionen-
sorten bestehen von Vorteil. Denn dadurch wird verhindert, dass die lasergekiihlten Ionen
durch den Strahlungsdruck auf eine Seite des Kristalls verlagert werden. Die Intensitét
beider Strahlen wird mittels eines Strahlteilers und eines A/2-Plidttchens ausballanciert.
Somit stehen Laserleistungen von 1-10mW pro Strahl, welche auf einen Durchmesser von
etwa 0,5 mm fokussiert werden, am Fallenort zur Verfiigung. Fiir kleinere Ionenenmengen
kann zusitzlich ein weiterer Strahl des Kiihllasers unter 90° eingebracht werden. Die Mg™-
Tonen konnen somit auf einige 10 mK heruntergekiihlt werden.

Die Kiihlung der Rotationsniveaus von MgH"-Ionen wird mit dem Quantenkaskadenla-
ser (in rot) (QCL, engl.: quantum cascade laser) beschleunigt, welcher unter 68° (spéter
entlang der z-Achse) eingekoppelt wird. Ein QCL ist ein besonderer Typ von Halblei-

terlasen, der als einziger darunter den Wellenldngenbereich zwischen 3,5 ym und 141 pm
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Tabelle 2.4: Ubersicht der verwendeten Laser.

Bezeichnung A (nm) Energie (eV) cw/gepulst Leistung
280 nm Doppler-Kiihlunglaser 279,64 4,43 cwW ImW
285 nm Photoionisationslaser 285,29 4,35 cwW 20mW
6,2 um QCL 6,2 pm 0,2 cwW 30mW
281 nm Dissoziationslaser 281 4,41 gepulst 2-8,5 ud
266 nm Dissoziationslaser 266 4,66 gepulst 1-1,2mJ

erreicht [106]. Der hier verwendete QCL wird bei einer Wellenlédnge von 6,2 um betrie-
ben. Die Frequenz des Lasers wird durch Absorptionsspektroskopie unter Verwendung
eines Quecksilber-Kadmium-Tellurid-Detektors zu einer Ammoniak-Dampf-Zelle referen-
ziert [96]. Die Leistung des Lasers betrigt etwa 30 mW und wird im Fallenzentrum auf
eine Fliche von 1 mm? fokussiert.

Um die Besetzung der Rotationsniveaus der MgH ™ -Tonen im Vibrationsgrundzustand mit-
tels Dissoziation zu untersuchen, wird ein Paar von zwei verschiedenen Laserpulsen be-
nutzt. Die Laser dieses sogannten Dissoziationspulses haben eine Wellenldnge von A =
266 nm (in violett) und A = 281 nm (in hellblau) und werden mit einer Verzgerung von
O ns bis 3,46 ns zueinander unter 45° in die Falle eingekoppelt. Die Pulsdauer beider Laser
betrédgt in etwa 9ns. Die Strahlen des QCLs und der Dissoziationslaser kénnen mittels
mechanischer Blenden blockiert werden um die verschiedenen Einfliisse, die diese Laser
auf die gespeicherten Molekiilionen haben zeitlich zu steuern. Die wichtigsten Parameter
der verwendeten Laserstrahlen sind in Tabelle 2.4 aufgelistet.

Einer der optischen Zugénge (68° zur z-Achse) wird genutzt um ein etwa 2cm langes
Stiick einer optischen Faser, deren Durchmesser 100 uym betrégt, bei Bedarf in das Fallen-
zentrum einzubringen. Die Faser ist zwischen eine Edelstahlplatte geklemmt und mittels
eines Edelstahlstabes auf einem x-y-z-Manipulator befestigt, der an dem optischen Zugang
angebracht ist. Somit ist es moglich, den Mittelpunkt der Falle, also den Ort an dem ein
Tonenkristall erzeugt und gehalten werden soll, mit der Spitze der Faser zu markieren und
die Laserstrahlen auf diesen Punkt auszurichten. An dem Ionenkristall kann die Position
der Laserstrahlen nachjustiert werden und die Position der Glasfaser an diese neue Posi-
tion der Laserstrahlen angepasst werden, so dass sie schnell wiedergefunden werden kann.
Das Abbildungssystem wird zudem so eingestellt, dass es auf die Spitze der Glasfaser fo-
kussiert. Wenn die Strahlen ausgerichtet sind kann die Faser aus dem 4 K-Bereich bis in

den 40 K-Bereich zuriickgezogen werden.



Kapitel

Molekiilionen in einer 4 K-Umgebung

Dieses Kapitel beschreibt die ersten Experimente mit Mg™ und MgH™-Ionen, die in
der kryogenen Paul-Falle durchgefiihrt worden sind. Das verwendete Verfahren orientiert
sich an dem, welches von der Gruppe von M. Drewsen erfolgreich zur direkten Rotati-
onskiithlung von MgH"-Tonen kiirzlich verwendet wurde [21,107].

Die Produktion und das Kiihlen der MgH™-Molekiilionen, deren Besetzung der Rotations-
zustinde untersucht werden soll, beginnt mit der Herstellung von 2*Mg™ durch Photoioni-
sation, und dem Fangen dieser Ionen in der Paul-Falle. Die Translationsfreiheitsgrade der
Tonen werden dann dopplergekiihlt. Durch das Hinzufiigen von Wasserstoff wird iiber ei-
ne photochemische Reaktion MgH™ hergestellt, dessen Translation sympathetisch gekiihlt
wird. Bei dem Kiihlen von MgH™ muss beriicksichtigt werden, dass nicht nur die Translati-
onsfreiheitsgrade sondern auch die Besetzung der Schwingungs- und der Rotationsniveaus
der Molekiile eine Rolle spielen. Da diese Ionen aber bereits im Schwingungsgrundzustand
vorliegen, werden nur die Rotationsfreiheitsgrade gekiihlt und deren Besetzung durch eine
destruktive Methode untersucht. Die Photonen, welche die Mg™-Ionen bei der Doppler-
Kiihlung emittieren, werden mittels des optischen Aufbaus detektiert. Da die Doppler-
Kiihlung wihrend des gesamten Experiments angewendet wird, kénnen die Mg -Ionen zu
jeder Zeit abgebildet werden. Die Beobachtung der gespeicherten Ionen erfolgt somit in
Echtzeit.

3.1 Produktion von **Mg*-Ionen

Die benstigten 2*Mg*-Ionen werden durch einen zustandsselektiven, zweistufigen Photoio-
nisationsprozess aus Magnesiumatomen hergestellt, deren Ionisationsenergie 7,6462 eV be-
tragt [108]. Dieser Prozess ist in Abbildung 3.2 skizziert. Die Atome stammen aus einem

thermischen Strahl, der wie in Kapitel 2.5 beschrieben durch Evaporation aus einem Ofen
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Abbildung 3.1: Schematischer Ablauf (1) der Herstellung eines Mg ' -Ionenkristalls, (2) der Herstellung von
MgH™"-Tonen, (3) der Manipulation der Besetzungszahlen der Rotationszustéinde des MgH"-Ions und der
(4) Messung dieser Besetzungen.

erzeugt wird. Wenn die Atome das Zentrum der Falle erreicht haben kdnnen sie dort als
erstes ein Photon des Photoionisationslasers (285 nm) absorbieren. Dieses Photon regt mit
einer Energie von 4,435eV die Magnesiumatome vom 2p®3s? 1Sy-Niveau in das 3s3p L P;-
Niveau an. Die genaue Wellenlinge des Ubergangs ist 285,2127 nm [109]. Damit die Dopp-
lerverbreiterung des atomaren Ubergangs unterdriickt wird, treffen der Magnesiumstrahl
und der schmalbandige Photoionisationslaserstrahl im Fallenzentrum unter einem Winkel
von 90° aufeinander. Weil der Isotopenshift dieses ersten Ubergangs 0,73 GHz fiir 2°Mg
und 1,41 GHz fiir Mg [110] betrigt ist es moglich, dass das Magnesium isotopenselektiv
ionisiert wird. Dadurch wird die Photoionisation von Mg und ?Mg, mit jeweils einer
Isotopenhéufigkeit von 10 % und 11 %, unterdriickt.

Von dem 3s3p ' P;-Niveau kann das angeregte Elektron des Magnesiumatoms mit einem
zweiten Photon aus dem 285 nm-Laser oder mit einem Photon des Kiihllasers ins Konti-
nuum gebracht werden. Letzterer Laserstrahl hat eine Wellenldnge von 280 nm und eine
Energie von 4,428¢V. Die Falle wird somit mit Mg"-Ionen gefiillt, bis ein ausreichend
grofler Kristall mit typischerweise mehreren 1000 Ionen entstanden ist. Das Wachstum des
Ensembles wird gestoppt, indem der Photoionisationslaser blockiert und der Heizstrom

der Magnesiumquelle abgeschaltet wird.
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Abbildung 3.2: Links: Energieniveauschema der Photoionisation von *Mg. Die Ionisationsenergie betrigt
]?Ion = 7,6462¢eV. Rechts: Energieniveauschema fiir die Doppler-Kiihlung von 2*Mg™*. Der dargestellte
Ubergang mit der Wellenldnge 279,6 nm wird mit Photonen der Wellenldnge 280 nm angesprochen.

3.2 Herstellung und Abbildung eines **Mg™* Ionenkristalls

Unmittelbar nach ihrer Erzeugung haben die Mg™-Ionen eine kinetische Energie im meV-
Bereich, so dass sie direkt in dem Potential der Paul-Falle gefangen werden kénnen. Dafiir
bleibt die Gleichspannungen an den Endkappenelektroden und die Radiofrequenz an al-
len Fallenelektroden wihrend des gesamten Experimentablaufs eingeschaltet. Als positive
Endkappenspannung Ugc werden 4V angelegt; die Spitze-Spitze-Spannung der Radiofre-
quenz Urp betrdgt 240V. Dies entspricht den Werten a = 0,01 und ¢ = 0,26, die im
ersten Bereich des Stabilitdtsdiagramms liegen (vergleiche Abbildung 1.4).

Die in den Translationsfreiheitsgraden der Mg*-Ionen enthaltene thermische Energie wird
nun durch Doppler-Kiihlung reduziert. In Abbildung 3.2 ist dieser Prozess anhand des
Termschemas von 2#Mg™ skizziert. Die Elektronenkonfiguration des Mg*-Ions im Grund-
zustand entspricht dem von Neon mit einem zusétzlichen 3s-Elektron auflerhalb der ersten
zwei geschlossen Schalen, und wird mit 3s 2.5, /2 bezeichnet. Das 3s Elektron kann in eine
der p Unterschalen angeregt werden. Fiir die hier beschriebenen Experimente wird der
geschlossene Ubergang 25, /2 ’p, /2 genutzt. Dieser hat eine Wellenlénge von 279,6 nm
und wird durch den entsprechenden Kiihllaser angesprochen. Angeregte Atome kénnen
bei diesem Prozess nur zuriick in den Grundzustand 2S5 /2 zerfallen. Deshalb entspricht
dieser Ubergang einem geschlossenen Zwei-Niveau-System. Dies ist eine notwendige Vor-

aussetzung um effektives Laserkiihlen zu betreiben, denn nur auf diese Weise kann eine
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Abbildung 3.3: Links: Aufnahme eines Ionenkristall durch das Spiegelobjektiv. Es haben sich sechs doppler-
gekiihlte Mg™-Ionen in einer symmetrischen Form angeordnet. Rechts: etwa 100 Mg™-Ionen, die sich in
einem groferen Kristall angeordnet haben. Diese Aufnahme wurde mit einer Quarzlinse (Vergréferung
etwa x9) erzeugt.

hohe Rate von Absorptions-Zerfall-Zyklen eingestellt werden. Somit werden die Tonen auf
einige mK heruntergekiihlt [76]. Bei diesen niedrigen Temperaturen bleiben die Ionen an
dem niedrigsten Punkt des harmonischen Potentials in der Paul-Falle. Thre Temperatur
kann aber weiter verringert werden, so dass ein Wert > 172 [43] fiir den Kopplungspara-
meter I'p erreicht wird. Auf diese Weise kommt es zur Bildung eines Ionenkristalls, indem
sich die Mg'-Tonen anordnen, wie in Abbildung 3.3 zu sehen.

Typische Abstédnde zwischen den Ionen in solch einem Kristall sind einige pm. Im Potenti-
al der linearen Paul-Falle bilden sich Ensembles deren Form der eines Rotationsellipsoids
entspricht. Bei den hier verwendeten Spannungen und der eingefangenen Zahl von Mg™-
Tonen bildet sich ein gestrecktes Rotationsellipsoid, dessen grofle Halbachse parallel zur
z-Achse der Falle liegt. Eine typische Zahl von Ionen fiir die in den Messungen verwende-
ten Kristallen ist etwa 18 000 Ionen. Aus Gleichung 1.49 ist der Zusammenhang zwischen
der Zahl der Ionen und der Anzahl der Schalen in einem Kristall bekannt. Somit lésst sich
abschétzen, dass die Kristalle aus etwa 17 Schalen bestehen. Das abbildende System ist
so eingestellt, dass es auf die mittlere Ebene des Ionenkristalls fokussiert. Somit wird ein
Schnitt durch diese Ebene des Rotationsellipsoids von der CCD Kamera aufgenommen.
Im besten Fall wird eine einzige Lage von Ionen abgebildet, die es erlaubt die Schalen oder

sogar die Ionen in dieser Schicht zu zéhlen.

3.3 Erzeugung und Einfangen von MgH"-Ionen

In das Zentrum der Paul-Falle wird nun molekularer Wasserstoff (Hz) eingebracht, um
MgH"-Tonen durch eine photochemische Reaktion herzustellen. Dazu wird ein Strahl aus
gasformigen Ho in die Falle eingebracht. In dieser befindet sich bereits ein Ensemble aus
Mg™-Ionen. Es findet bei den sich ergebenden Stéfen die folgende Reaktion statt:

Mg™*(3p) + Hy — MgH' + H (3.1)
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Abbildung 3.4: Links: CCD-Kamerabild eines Mg™-Ionenkristalls. Rechts: Bild eines Zweikomponenten-
kristalls, der aus Mg*- und MgH™'-Ionen besteht. Die weifle Ellipse verdeutlicht die Gesamtausdehung der
Ionenkristalle, die bei der Produktion von MgH™ konstant bleibt.

Diese findet mit einer besonders hohen Rate statt, wenn das Mg*-Ion in dem angereg-
ten Zustand 3p®Ps /2 vorliegt. Praktischerweise ist dieser Zustand der angeregte Doppler-
Kiihlungszustand. Somit kann die Herstellung von MgH™ unterstiitzt werden, indem die
Wellenlénge des Kiihllasers um einige 100 MHz m&glichst nahe an die Resonanz verschoben
wird. Auf diese Weise liegen mehr Mg*-Ionen im angeregten Zustand vor als im Normal-
fall, bei dem eine optimale Kiihlung mit geringeren Streuraten angestrebt wird. Dies kann
im Experiment direkt beobachtet werden, da die Fluoreszenz des Ionenkristalls auf der
CCD-Kamera sehr stark ansteigt.

Das Wasserstoffatom, welches bei der Reaktion entsteht, ist neutral und verlasst des-
halb die Falle. Abhéingig von der zur Verfiigung stehenden Intensitét des Kiihllasers und
von der Dichte des injizierten Ha-Molekiilstrahls dauert es wenige Minuten bis geniigend
MgH"-Tonen hergestellt wurden, das heifit, bis ungefihr 3/4 aller Mg+-Tonen des Kristalls
in MgH™-Tonen umgewandelt wurden. Die Reaktion wird gestoppt, indem der Kiihllaser
wieder in den rotverschobenen Bereich, also weg von der Resonanz, verstimmt wird und
das Ventil zur Wasserstoffquelle geschlossen wird. Die Molekiilionen bleiben gefangen, weil
ihre kinetische Energie, die sie wihrend ihrer Herstellung erhalten, nicht ausreicht, um aus
dem Fallenpotential zu entkommen.

Das Termschema von MgHT-Ionen beinhaltet keinen geschlossenen Kiihlzyklus. Somit
konnen diese Molekiilionen nicht direkt dopplergekiihlt werden. Daher wird hier auf die
sympathetische Kiihlung zuriickgegriffen, die es erlaubt die MgH"-Ionen auf einige 100 mK
herunter zu kiihlen [107]. Dabei finden zwischen den zwei verschiedenen Ionensorten in der
Falle (Mg*-Tonen und MgH"-Tonen) Coulombwechselwirkungen statt. Deshalb wird kine-
tische Energie von den Molekiilionen an die Mgt-Ionen transferiert, die weiterhin vom
Kiihllaser abgekiihlt werden. Da die MgH™-Ionen etwa 4 % schwerer sind als die Mg™-
Tonen, sehen diese ein kleineres effektives Fallenpotential. Sie bleiben dennoch mit den
Falleneinstellungen, die fiir Mg*-Ionen verwendet werden, gefangen, befinden sich aber

weiter von der z-Achse entfernt als die Mg™-Ionen. Auf diese Weise entsteht ein Zwei-
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komponentenkristall (ein Beispiel ist in Abbildung 3.4 gegeben) in der Paul-Falle. Bei
diesem Kristall liegt innen ein nahezu zylindrisches Ensemble von Mg™-Ionen vor, die
von einer Auflenhiille aus MgH'-Ionen umgeben ist. Da die Molekiilionen nicht mit den
Photonen des Kiihllasers wechselwirken, kénnen sie auch nicht durch Fluoreszenz mit der
CCD-Kamera detektiert werden. Jedoch kénnen sie indirekt als dunkler Auflenbereich im,
insgesamt weiterhin die Form eines Rotationsellipsoids einnehmenden, Ionenkristall iden-
tifiziert werden.

Zusétzlich zur Speicherung von Ionen in der Hauptfalle ist es moglich durch eine Folge
von sich &ndernden DC-Spannungen an den Elektroden den Kristall in den Bereich der
Vorfalle zu verschieben. Dort kann er aufgrund der sehr d&hnlichen Kiihllaserbedindungen,
wie sie in der Hauptfalle herrschen, gespeichert bleiben. Der Nutzen dieses Verfahrens fiir
die Experimente mit MgH"-Ionen liegt darin, dass die Ionen in der Vorfalle einer stark
reduzierten BBR und Stofirate durch Restgasteilchen, die aus Bereichen bei Raumtempe-
ratur kommen, ausgesetzt sind. Dies soll den Vorteil bieten, dass die Rotationszustdnde
der Tonen noch weniger durch nicht-kryogene BBR und St6f3e mit Restgasteilchen gestort
werden. Zur Untersuchung der Besetzung der Rotationsniveaus muss der Kristall wieder
in die Hauptfalle verschoben werden, da nur dieser Bereich mit den notwendigen Lasern

und der CCD-Kamera zur Diagnostik zugénglich ist.

3.4 Energieniveaus und Ubergiinge des MgH"-Molekiils

In Abbildung 3.5 ist ein, fiir die hier beschriebenen Experimente vereinfachtes, Ener-
gieschema des MgH™-Molekiilions dargestellt. Es enthiilt die verschiedenen elektronischen
Zustinde (X!'¥F ALYt BUIT, C1¥71), sowie die im Experiment verwendeten Schwin-
gungsniveaus. Aulerdem sind die Rotatiosniveaus angedeutet, in die sich die Schwingungs-
niveaus unterteilen.

Abbildung 3.6 zeigt eine Simulation der Besetzungswahrscheinlichkeiten der Rotations-
niveaus und deren zeitliche Entwicklung nach ihrer Erzeugung. Diese wurde im Rahmen
der Masterarbeit von Simon B. Kristensen angefertigt [111]. Direkt nach ihrer Produkti-
on (zum Zeitpunkt ¢ = 0) befinden sich die MgH"-Tonen in verschiedenen Schwingungs-
und Rotationszusténden der elektronischen Energieniveaus. Wie im oberen Graphen von
Abbildung 3.6 zu erkennen ist, sind die Ionen bereits nach 200 ms, in den Schwingungs-
grundzustand |v = 0,.J)y des elektronischen Grundzustands X '$F iibergegangen. Dort
sind sie iiber die verschiedenen Rotationsniveaus verteilt. Dabei wurde angenommen, dass
zu Beginn die Wahrscheinlichkeit fiir die Besetzung der magnetischen Unterzusténde m ;
fiir alle Rotationszusténde J gleich grof ist. Aufgrund der (2J + 1)-fachen Entartung der
Rotationszustédnde sind die héheren Niveaus somit deutlich hidufiger Besetzt.

An dieser Stelle ist zu beachten, dass das MgH™-Molekiilion ein polares Molekiil ist und
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Abbildung 3.5: Schematische Ubersicht der Energieniveaus von MgH™, welche fiir die hier vorgestellten
Experimente von Bedeutung sind.

somit ein permanentes Dipolmoment hat, durch welches es mit einem #ufleren elektroma-
gnetischen Feld wechselwirken kann [112]. Dies fiihrt zur zusétzlich moglichen Ubergéngen
mit Av = 0, so dass beim MgH™-Molekiil durch Absorption oder Emission eines Photons
Ubergéinge zwischen den Rotationsniveaus innerhalb des gleichen Schwingungszustands
(Av = 0) stattfinden konnen. Da nun nach dem Erreichen des thermischen Gleichge-
wichts mit der Schwarzkorperstrahlung der unmittelbaren Umgebung alle MgHT-Molekiile
im Schwingungsgrundzustand (v = 0) vorliegen, ist die Verteilung auf die verschiede-
nen Rotationsniveaus J im thermischen Gleichgewicht ein Maf fiir die Umgebungstem-
peratur der Molekiile. Bei Raumtemperatur (297 K) kaskadieren die Molekiile innerhalb
des |v =0, J) y -Niveaus zu niedrigeren Rotationsniveaus, bis im thermischen Gleichge-
wicht etwa die 15 niedrigsten Rotationsniveaus besetzt sind. Dieser Prozess dauert etwa
1min [107], und die Besetzungszahlen entsprechen dabei einer Boltzmann-Verteilung.

Diese Besetzungszahlen kénnen sich durch Anderung der Umgebungstemperatur indern
und daher zur Bestimmung dieser Temperatur verwendet werden. Beide Moglichkeiten

sollen in den folgenden Kapitel besprochen und experimentell verifiziert werden.



64 Kapitel 3. Molekiilionen in einer 4 K-Umgebung

0.16p T 7 7 T :
I Verteilung t=0

0.14F @ nach 200ms ;] o
= v=04H S
s 0.12F e et =
i - -l:ﬂ
ﬁ 0.10F o v=2 i g
g v=3 o
o 0.08 c
3 N
R 0.06 1%
2 o
§ 0.04 lm

0.02 4

Q00 20 25 0050 100 150 200

. time [ms]
016" L] L] LS . . 1 8 0-16 L L] L] LJ L
I nach 1s mensimmds— =Bl

0.14f I nach 60s [} 0.14F e | u ‘52
g 0.12f ]E
E 0.10f g’
N 0.08} S
: :
g 0.06}F S
s @
o 0.04F
3 -
m 0.02 ‘I

0'00 Il- )

0 5 107 15 20 235
J

60

Abbildung 3.6: Zeitliche Entwicklung der Niveaubesetzungen von MgH™-Ionen in einer 297 K-Umgebung
nach deren Erzeugung zur Zeit ¢ = 0. Oben: Besetzungswahrscheinlichkeiten der Rotationsniveaus J (links)
und zeitlicher Verlauf der Besetzungswahrscheinlichkeiten der Schwingungsniveaus v (rechts) fiir die ersten
200ms nach der Erzeugung. Unten: Besetzungswahrscheinlichkeiten der Rotationsniveaus J und deren
zeitlicher Verlauf fiir den Zeitraum zwischen 1s und 60s. Entnommen aus [111].

3.5 Beeinflussung der Rotationsniveaubesetzung |v =0, J)

3.5.1 Anderung der Umgebungstemperatur

Eine Besonderheit der hier vorgestellten Experimente ist die kryogene Umgebung der
Paul-Falle. Die Molekiile sind dadurch im Vergleich zu anderen Experimenten [21], [22]
nicht mehr in dem durch die Schwarzkorperstrahlung bedingten thermischen Gleichge-
wicht mit der Gefdfiwand bei der Temperatur 297 K, sondern mit einer Temperatur von
4 K. Der Unterschied zwischen den Energiedichten der Schwarzkorperstrahlung fiir diese
zwei Temperaturen ist in Abbildung 3.7 verdeutlicht. Es ist zu erkennen, dass hier eine

starke Abhéngigkeit von der Temperatur vorherrscht und es einen Unterschied von mehren
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Abbildung 3.7: Vergleich der Energiedichten eines schwarzen Korpers bei 4 K (blauer Graph in der kleinen
Box) und bei Raumtemperatur (roter Graph), hier mit einem Wert von 297 K.

Groflenordnungen beziiglich der emittierten Frequenzen gibt.

Bei der Betrachtung der kryogenen Umgebung von CryPTEx muss beriicksichtigt werden,
dass die grofle Anzahl der optischen Zugéinge einen Anteil von Schwarzkorperstrahlung
mit Raumtemperatur im Fallenzentrum zur Folge hat. Bei den Simulationen wurde der
Anteil der 297 K-BBR in der Fallenregion variiert, um ihren Einfluss auf die Rotationsni-
veaubesetzung abzuschéitzen. Es wurden 97 % bis 99 % des Raumwinkels mit 4 K-Schwarz-
korperstrahlung und entsprechend 3 % bis 1% des Raumwinkels durch Raumtemperatur
belegt. Diese Annahme folgt der geometrischen Abschitzung des Anteils vom Raumwinkel
an 297 K-Fliachen, den die Ionen im Fallenzentrum durch die optischen Zugéinge ,,sehen®.
Dieser wurde anhand der Durchmesser der Zugéinge im 40 K-Schild und deren Absténde
zum Fallenzentrum rechnerisch zu einem Wert von 0,92 % ermittelt (siehe [111]). Dass die
Bevolkerung der verschiedenen Rotationsniveaus J sehr empfindlich auf den genauen Wert
des Raumwinkels, vor allem bei kleinen Werten J, ist, ldsst sich anhand der Simulation in
Abbildung 3.8 erkennen. Hier wurde der Anteil der 297 K-BBR am gesamten Raumwinkel
im Bereich zwischen 0% und 1% variiert.

Bis die MgH™-Ionen allerdings im Gleichgewicht mit der 4 K-BBR sind dauert es bis zu
20 Minuten. Dazu wurden ebenfalls im Rahmen der Arbeit von Simon B. Kristensen nu-
merische Simulationen zur Bevolkerung der niedrigeren Rotationsniveaus und zu der Zeit
bis zur Gleichgewichtseinstellung durchgefiihrt [111]. In Abbildung 3.9 ist das Ergebnis



66 Kapitel 3. Molekiilionen in einer 4 K-Umgebung

—
0.8 wen  J=1 ||
s
J=3
5 0.6
-t
I
2
&0.4 -

o
N

0.0 1 1 1 1 ] 1 -
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

Solid angle Q/4x

Abbildung 3.8: Bevolkerung der niedrigeren Rotationszustdnde in Abhéngigkeit vom Raumwinkel, der
durch 297 K-BBR bestimmt wird. Entnommen aus [111].

solch einer Simulation fiir die Verteilung iiber die Rotationsniveaus und deren zeitliche
Entwicklung fiir Ionen in einer kryogenen Umgebung simuliert. Hier werden drei Szena-
rien fiir drei verschiedenen Anteile der Raumtemperatur-BBR (1% (a), 3% (b) und 5%
(c)) gegeniibergestellt. Mit griinen Balken ist die Besetzung zu Beginn der Simulation
dargestellt. Dafiir wird ein , heifles“ Ensemble angenommen, bei der alle Zustéinde unter
Beriicksichtigung der Entartung der Rotationsniveaus gleich stark besetzt sind. Mit blauen
Balken ist die Besetzung im thermischen Gleichgewicht aufgetragen. Die blauen Kurven
im rechten Teil der jeweiligen Abbildungen geben den zeitlichen Verlauf der Besetzungs-
wahrscheinlichkeiten wieder.

Es ist zu erkennen, dass in der Simulation direkt nach der Produktion der Molekiilionen
nur sehr wenig Ionen die niedrigen Rotationsniveaus (im Bereich bis J = 8) besetzen. Im
Falle des Raumwinkelanteils fiir die 297 K-BBR von 1%, Graph 3.9(a), befinden sich nach
Erreichen des thermischen Gleichgewichts etwa 66 % der MgH*-Ionen im Rotationsgrund-
zustand (J = 0) und 30 % im ersten angeregten Rotationszustand (J = 1). Wie allerdings
an dem Graphen mit der zeitlichen Entwicklung zu erkennen ist, dauert es mindestens
1200s (also 20 min) bis dieses Gleichgewicht erreicht ist. Der Grund fiir diese lange ,, War-
tezeit“ bis zum Erreichen des Gleichgewichts sind die notwendigen, langsamen Uberginge
zwischen den niedrigsten Rotationsniveaus. Diese Ubergiinge bestimmen somit die Zeit bis
zur Gleichgewichtseinstellung, wenn die Molekiile von héheren zu niedrigeren Rotations-
niveaus sukzessiv kaskadieren miissen.

Die Fahigkeit der kryogenen Paul-Falle einen Ionenkristall praktisch ohne Verlust von Io-
nen iiber so eine Zeitspanne zu speichern ist, wie in Kapitel 3.11 gezeigt wird, durchaus

gegeben. Solch lange Wartezeiten sind wihrend eines Experiments allerdings eher unhand-
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lich, so dass der Prozess der Einstellung des thermischen Gleichgewichts durch Hinzufiigen

eines weiteren Lasers beschleunigt werden kann.

3.5.2 Manipulation durch kryogene Umgebung und Laser

In den hier vorgestellten Experimenten wird die Besetzung der Rotationsniveaus mittels
eines QCLs manipuliert. Abbildung 3.10 skizziert den Einfluss dieses Lasers anhand eines
Schemas des elektronischen Grundzustands von MgH™.

Der QCL transferiert die MgH™-Ionen durch Anregung und eine darauf folgende spontane
Emission in den Schwingungs- und Rotationsgrundzustand |v = 0, J = 0) 5. Er spricht mit
einer Wellenléinge von 6,2 um den zweiten angeregten Rotationszustand im Schwingungs-
grundzustand |v =0, J = 2) y an und regt die Ionen in den ersten angeregten Rotations-
zustand des ersten angeregten Schwingungszustands [v = 1,.J = 1) an. Durch die hohe
Leistung des Lasers, 30 mW, ist dieser Ubergang gesittigt. Der Anregungsprozess ist durch
einen roten Pfeil in Abbildung 3.10 dargestellt. Von dort aus koénnen die Ionen aufgrund
der Parititserhaltung radiativ nur iiber einen elektronischen Dipol-Ubergang zuriick in
den angeregten Rotationszustand |v = 0, J = 2) y oder aber in den erwiinschten Grundzu-
stand |v =0,J = 0)  fallen (durch geschwungene rote Pfeile verdeutlicht). So lange wie
sich nun Ionen im Zustand |v =0, J = 2) ¢ befinden, wird dieser Prozess wiederholt, bis
dieser Zustand vollstéindig entvolkert wurde. Dieses Vorgehen ist besonders effektiv bei
der Rotationskiihlung, weil die Lebensdauern der niedrigsten Zusténde immer gréfler wer-
den und somit die Ionen immer langsamer zu niedrigeren Rotationsniveaus kaskadieren.
Dadurch, dass der QCL direkt den Rotationsgrundzustand anspricht und dabei die zwei
letzten Ubergiinge beim Kaskadieren iiberspringt, wird der Prozess des Rotationskiihlens
stark beschleunigt und auch verstérkt.

Die Schwarzkoérperstrahlung (durch blaue Pfeile in Abbildung 3.10 markiert) koppelt
hohere Rotationszusténde mit dem |v = 0, J = 2) y-Zustand und kann daher auch die Mo-
lekiilionen unerwiinschterweise wieder neu auf hohere Rotationszustéinde verteilen. Im Ver-
gleich zu einer Falle bei Raumtemperatur sollten in der kryogenen Paul-Falle allerdings
fast keine Ionen mehr in die Rotationszustdnde oberhalb von J = 3 angeregt werden.
Somit bleiben auch nach dem Ausschalten des QCLs die Molekiilionen dauerhaft in den
niedrigsten Rotationszustdnden.

In Abbildung 3.11 sind Simulationen fiir die Besetzungswahrscheinlichkeiten der Rotati-
onsniveaus und deren zeitliche Entwicklung fiir MgH™ in einer kryogenen Umgebung und
der zusétzlichen Einstrahlung des QCLs graphisch dargestellt. Hierbei wurden wieder die
Situationen von verschiedenen Anteilen der 297 K-BBR gegeniibergestellt. Es ist zu er-
kennen, dass sich durch den QCL schon nach etwa 60s ein neues Gleichgewicht fiir die

Besetzung der Rotationszustidnde einstellt.
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Black body radiation at 4K: 99.0% and 297K: 1.0%
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Abbildung 3.9: Simulationen zur Besetzungswahrscheinlichkeit der Rotationsniveaus J im Grundzustand
|[v=10,J)y und der zeitlichen Entwicklung dieser Besetzungen ab dem Zeitpunkt der Herstellung von
MgH™ in einer kryogenen Umgebung. Der Raumwinkelanteil der 297 K-BBR, variiert zwischen 1% (a), 3 %

(b) und 5% (c). [111]



3.6. Messung der Besetzung der Rotationsniveaus 69

Abbildung 3.10: Energieschema des elektronischen Grundzustands von MgH™. Die Schwingungsquanten-
zahl ist durch v gegeben, J bezeichnet den Rotationszustand und P zeigt die Paritét des jeweiligen Niveaus
an. Der rote Pfeil gibt den Pfad der Laseranregung durch den QCL an. Die geschwungenen roten Pfeile
stellen die méglichen Pfade (unter Beriicksichtigung der Auswahlregel J = +1) der spontanen radiativen
Relaxation an. Die blauen Pfeile deuten die Rotationsiibergéinge an, die durch Wechselwirkung mit der
Schwarzkorperstrahlung der Umgebung hervorgerufen werden.

Auffillig ist, dass durch den Einfluss des QCL die Besetzung des Rotationsgrundzu-
stands |v = 0, J = 0) y signifikant auf bis zu 95 % erhéht werden kann (vergleich Abbildung
3.11(a)). Aufgrund der stark unterdriickten BBR kann hier auch keine Umverteilung mehr
in hohere Rotationszusténde (J > 3) stattfinden.

3.6 Messung der Besetzung der Rotationsniveaus

Die Bestimmung der Besetzungszahlen der verschiedenen Rotationsniveaus innerhalb des
Schwingungsgrundzustands, |v =0, J) y, erfolgt durch eine zustandsselektive Dissoziati-
on der Molekiilionen. Es wird die sogenannte 1 + 1-Resonant-erhéhte-Multi-Photonen-
Dissoziations-Technik (REMPD, engl.: Resonance Enhanced Multi-Photon Dissociation)
verwendet [114]. Bei dieser Methode werden die Molekiilionen durch die resonante Absorp-
tion von zwei Photonen dissoziiert. Der Ausdruck ,,1 + 1“ steht hierbei fiir den Gebrauch
von zwei Photonen verschiedener Energie. Dafiir wird im Experiment der gesamte Ionen-
kristall (Mg*- und MgH"-Tonen) mit zwei simultanen Laserpulsen beschossen, nimlich wie
in Kapitel 2.7 beschrieben mit einem Puls bei 281 nm und einem bei 266 nm. Ein Schuss
besteht immer aus einem 281 nm- und einem 266 nm-Puls und zur Erhéhung der Ausbeute

kann diese Kombination dreifach (n = 3) oder fiinffach (n = 5) angewendet werden. Ein
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Black body radiation at 4K: 99.0% and 297K: 1.0% and QCL laser on
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Abbildung 3.11: Simulationen zur Besetzungswahrscheinlichkeit der Rotationsniveaus J im Grundzustand
|[v=10,J)y und der zeitlichen Entwicklung dieser Besetzungen ab dem Zeitpunkt der Herstellung von
MgHT in einer kryogenen Umgebung und der zusitzlichen Einstrahlung des QCLs. Der Raumwinkelanteil
der 297 K-BBR variiert zwischen 1% (a), 3% (b) und 5% (c). Entnommen aus [111].
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Abbildung 3.12: Das Rotationsniveau J ist gegen die Wellenlinge der P-Ubergiénge mit AJ = —1 (blaue
Punkte) und der R-Ubergiinge AJ = 41 (rote Punkte) von MgH" aufgetragen. Die Positionen der Linien
wurde aus [113] entnommen.

vollstandiger Dissoziationspuls setzt sich dann aus n Schiissen zusammen. Der Abstand
zwischen den Schiissen betréagt dabei 100 ms.

In Abbildung 3.5 ist der Prozess der Dissoziation von MgH™ schematisch dargestellt.
Zuerst wird mit einem Photon des 281 nm-Lasers das Molekiilion von einem der Rota-
tionszustinde des elektronischen Grundzustands X'Y7% in den A'S*-Zustand angeregt.
Das Molekiil kann aufgrund der Auswahlregel mit einem P- oder einem R-Ubergang an-
geregt werden. Die Wellenlédnge des 281 nm-Lasers kann um einige 100 pm durchgestimmt
werden, so dass die verschiedenen Rotationsniveaus im elektronischen und Schwingungs-
grundzustand gezielt angesprochen werden kénnen.

Die hier verwendete Notation um P- und R-Ubergiinge zu unterscheiden ist P(.J) und R(.J),
wobei J das Niveau angibt von dem aus der Ubergang im Grundzustand |v = 0, J) y star-
tet. In Abbildung 3.12 sind die Lagen der P- und R-Linien des MgH"-Molekiils angegeben.
Es ist zu erkennen, dass die niedrigen R-Ubergiinge sehr nahe beieinander liegen. Mittels
optogalvanischer Spektroskopie wurde die Linienbreite des 281 nm-Laser zu einer FWHM-
Breite von ungefihr 13 pm bestimmt (FWHM, engl.: full width half mazimum). Dabei ist
die Reproduzierbarkeit der Wellenldnge beim Durchstimmen der Wellenléinge des Lasers
auf 5 pm genau. Dies fiithrt dazu, dass die R(1)- und die R(2)-Linie nicht getrennt aufgelost
werden kénnen. Das gleiche gilt fiir die R(0)-Linie und die R(3)-Linie. Um Informationen
iiber die Niveaus J =1, J = 2 und J = 3 zu bekommen werden deshalb die entsprechen-

den P-Linien genutzt.
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Mg'-
Kristall

Mg*-MgH*
Kristall

Abbildung 3.13: CCD-Kameraaufnahmen eines beispielhaften Messablaufs. Ein Mg™-Ionenkristall wurde
im oberen Bild erzeugt. Das zweite Bild stellt einen Zweikomponentenkristall dar. Zwischen den letzten
beiden Bildern hat ein Dissoziationspuls stattgefunden, so dass ein Anteil der MgH"-Ionen aus dem Kristall
verschwindet. Die griine Ellipse verdeutlicht die Gréfie des Mg™-Kristalls zu Beginn des Experiments. Die
blaue Ellipse markiert die Gréfle des lonenkristalls nach dem Dissoziationspuls.

Das angeregte Molekiil kann im zweiten Schritt des Dissoziationsprozesses ein Photon des
intensiven 266 nm-Lasers absorbieren und wird somit in den Kontinuumszustand C'X+
angeregt. Von diesem Zustand aus dissoziiert das Molekiil in ein neutrales Magensiuma-
tom und ein Proton, die die Falle verlassen.

Zusétzlich zu dieser zustandsselektiven Dissoziation, kann allerdings auch ein nicht-reso-
nanter Zweiphotonenprozess stattfinden, bei dem die Molekiile nur durch mindestens zwei
Photonen des 266 nm-Lasers dissoziiert werden. Diesem Effekt wird bei der Auswertung
der Dissoziationseffizienz durch den Korrekturfaktor Cogs Rechnung getragen, der in Ka-
pitel 3.9 ermittelt wird.

In Abbildung 3.13 sind drei charakteristischen CCD-Kameraufnahmen dargestellt, die
wahrend eines vollstéindigen Messablaufs entstehen. Die Zahl der in einem Kristall gebun-
denen Molekiilionen sinkt mit jedem Dissoziationspuls. Wohingegen die Zahl der Mg™-
Tonen im Kristall konstant bleibt. Die Anzahl der verlorenen Molekiilionen ist gleich der
Anzahl der dissoziierten Molekiilionen. Der Dissoziationsprozess kann an einem Zweikom-

ponentenkristall so oft wiederholt werden, bis alle MgH-Ionen dissoziiert wurden. Zuriick
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bleibt ein Ionenkristall, der nur noch aus Mg™-Ionen besteht, der allerdings kleiner ist als
der Kristall mit dem die Messung begonnen wurde. Wenn ein Anteil dunkler Tonen im
Kristall zuriickbleibt, der nicht mit den Dissoziationslasern wechselwirkt, handelt es sich
um Verunreinigungen, zum Beispiel Ionen der mit dem Kiihllaser nicht resonanten Ma-
gnesiumisotope (2?Mg™ oder 2Mg*), die durch Ladungsaustausch zwischen *Mg* und
neutralem Mg entstanden sein kénnen [107]. Diesem Umstand wird vorgebeugt, indem zu
Anfang der Messreihe ein moglichst reiner Kristall, der also nur aus **Mg*-Ionen besteht,

erzeugt wird.

Besonderheiten der Messung

Bei der Messung der Besetzungszahlen der Rotationsniveaus ist der Unterschied zwischen
der gemessenen ,Jonenabnahme®“ der MgH"-Ionenanzahl und dem Begriff , Besetzungs-
zahl* zu beachten.

Waéhrend eines Dissoziationsvorgangs wird rotationsniveauselektiv die Ionenabnahme der
MgH™-Ionenanzahl in einem Zweikomponentenkristall gemessen. Um aus dieser Zahl die
tatséchliche Besetzungszahl des vermessenen Rotationsniveaus zu erhalten muss die Io-
nenabnahme eines Rotatiosniveaus auf die Summe der Ionenabnahmen aller besetzten
Rotationsniveaus normiert werden, oder &quivalent dazu mit der Dissoziationseflizienz
multipliziert werden. Die Dissoziationseffizienz kann von Tag zu Tag aufgrund von leich-
ten Verédnderungen der Laserparameter variieren. Dies bedeutet, dass sich lonenabnahmen,
die an verschiedenen Tagen gemessen wurden nicht direkt vergleichen lassen. Fiir den Fall,
dass Messungen iiber mehrere Tage verlaufen, werden die Daten mit der entsprechenden
Tageseflizienz multipliziert.

Zusétzlich muss die Entartung der Energieniveaus beriicksichtigt werden, da die Dissoziati-
onslaser linear polarisiert sind. Die lineare Polarisation fithrt dazu, dass bei P-Ubergéngen
die Niveaus my = J und mj; = —J mit dem 281 nm-Dissoziationspuls nicht erreicht
werden kénnen. Die anhand von P-Ubergéingen gemessenen Werte fiir die ITonenabnahme
miissen deshalb mit dem Verhéltnis der Entartungen g, und g, der beiden beteiligten

Rotationsniveaus J und J — 1, dem Faktor

gn _2(J-1)+1 2J-1
g 2J+1 2]+ 1

(3.2)

multipliziert werden. Danach koénnen die Werte aus Messungen der P-Ubergiinge erst mit
denen von R-Ubergiingen verglichen werden.

In den graphischen Darstellungen ist jeweils angegeben, ob der Wert der Ionenabnahme
fiir den Unterschied zwischen P- und R-Ubergang korrigiert wurde und ob es sich um

die rotationsniveauselektive gemessene Ionenabnahme der Ionenzahl oder die tatséchliche
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z-Achse

Abbildung 3.14: CCD-Aufnahmen zweier Ionenkristalle (mit Linse). Die hier gezeigten Kristalle gehoren zu
den kleineren, die in den Messungen verwendet wurden. In blau sind die ungefdhren Groflen der Kristalle
markiert. Das Schema rechts unten im Bild skizziert die ellipsoide Form der Kristalle und die Lage der
groflen sowie der kleinen Halbachse B und A. Durch Abmessen der Abstdnde zwischen den Ionen im
Kristall links unten, etwa 14 Pixel entlang der z-Achse, und Umrechnung mit fccop lédsst sich grob ein
Ionenabstand von etwa 20 ym abschétzen.

Besetzungszahl des Rotationsniveaus handelt.

3.7 Bestimmung des Kristallvolumens

Die Anzahl der Ionen in einem Kristall wird anhand der Aufnahmen der CCD-Kamera be-
stimmt. Fiir die Umrechnung von Absténden, die aus den Aufnahmen in Pixeln abgelesen
werden, wird der Faktor

6,45 ym - 2

Jeep (9,09 £ 0,24) - pixel (L, 0,04)

pm
pixel’

(3.3)

genutzt, der die Vergrolerung M = 9,09 des optischen Systems mit der Quarzlinse enthélt.
Kristalle, die aus einer grofien Anzahl und nur aus einer Sorte von Ionen bestehen, haben
die Form eines Rotationsellipsoiden. Die Zahl der Ionen in solch einem Kristall kann im
Allgemeinen durch Bestimmung des Verhéltnisses der beiden Achsen der Ellipse und durch
die Verwendung der Ionendichte bestimmt werden. Das Volumen eines solchen Kristalls
wird mittels der CCD-Aufnahmen der Kristalle berechnet. Die CCD-Aufnahme stellt, wie
in Abbildung 3.14 verdeutlicht, die Projektion eines Ellipsoiden, also eine Ellipse, dar. Aus
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diesen Aufnahmen koénnen die Werte fiir die kleine Halbachse A und die grofie Halbachse

B abgelesen werden, so dass das Kristallvolumen aus

V= 4?”,423 (3.4)
folgt.
Typische Kristalllingen (2B) und Kristallhhen (2A4), wie sie fiir die hier vorgestellten

Experimente genutzt werden, sind fiir grofle Kristalle

2B =(1,114£0,03) mm und 2A = (0,44 +0,02) mm (3.5)
und fiir kleine Kristalle, wie sie in Abbildung 3.14 abgebildet sind,

2B = (0,69 £ 0,02)mm und 24 = (0,29 % 0,01) mm. (3.6)

Zum Vergleich sei noch die Grofle eines Kristalls und der typische Abstand der Ionen
in einem Kristall, die wiahrend der Tests des Spiegelobjektivs aufgenommen wurden an-
gefiihrt. In Abbildung 3.15 sind zwei Aufnahmen abgebildet, die mittels Spiegelobjektiv
von lonenkristallen erstellt wurden. Die Dichte der Ionen in einem Kristall ist durch die
Formel

€0 U]% e

= . 3.7
" mréQQ (3.7)

gegeben. Hieraus ergeben sich theoretische Werte fiir die Dichten der Ionenkristalle. Es
werden die Werte Q =27 f = 27-3,912MHz, Urr =240V und m = 24 amu verwendet.

Fiir Kristalle die nur aus Mg™-Tonen bestehen erhilt man einen Wert von

1
nyrg+ = 1,411 - 1014@ (3.8)

und fiir Kristalle, die aus MgH™-Ionen bestehen, findet sich ein Wert von
nagops = 1,355 - 1041 (3.9)
MgH ) 3 .
Aus dem Wert fiir Mg™-Tonen ergibt sich ein errechneter Abstand der Tonen von
dron = 19,26 pm. (3.10)

An einem Kristall, in dem die Ionen quasi abzéhlbar ist und der in Abbildung 3.14 dar-

gestellt ist, ldsst sich die Anzahl der Tonen durch Messen des Abstands in Pixeln und
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Umrechnung mit dem Faktor foop zu etwa

d5*P = 20 ym (3.11)

Ion

bestimmen. Da der theoretische und der experimentell bestimmte Ionenabstand gut iiber-
einstimmen, ist es gerechtfertigt den theoretischen Ionenabstand zu verwenden. Dieser
Wert wird als einer der Eingangsparameter fiir das Programm, welches die Ionenanzahl
bestimmt und im Folgenden beschrieben wird, genutzt.

Zum Vergleich soll hier auch noch der Ionenabstand fiir Aufnahmen mit dem Spiegelob-
jektiv bestimmt werden. Da bei diesen Aufnahmen kleinere Werte fiir die Spannung der
Radiofrequenz Ugrr verwendet wurden, haben Kristalle eine geringere Dichte und somit
sollten sich grofiere Abstdnde zwischen den Ionen ergeben. Der theoretische Wert der To-
nendichte fiir die Aufnahmen mit dem Spiegelobjektiv ergibt sich mit einer RF-Spannung
von Ugrr = 100V zu

1
Nty = 2,45 - 1013$. (3.12)

Daraus folgt ein theoretischer Ionenabstand von
dsp = 34,43 pm. (3.13)

Da hier keine Kalibrierung mittels Glasfaser vorgenommen wurde, wird der theoretische
Tonenabstand verwendet um die Groéfle der Kristalle auf den CCD-Aufnahmen mittels
Spiegelobjektiv abzuschitzen. Dabei werden die Ionen auf den hochaufgelosten Aufnah-
men gezdhlt. In Abbildung 3.15 kénnen bei dem grofien Kristall in etwa 14 bis 16 Ionen
entlang der groflen Halbachse gezéahlt werden. Die sich daraus ergebende Lange und Hohe
des Kristalls sind 2B = (480 £ 35) um und 24 = (120 £ 18) pm.

Bei den hier untersuchten Kristallen handelt es sich um Zweikomponentenkristalle. Da-
her muss zur Berechnung der Menge der jeweiligen Ionensorte eine genauere Betrachtung
der Kristallstruktur herangezogen werden [115]. Der Innere Teil dieses Kristalls, der aus
Mg -Tonen besteht, hat eine zylindrische Form. Der #ufere Teil, der aus MgH"-Tonen be-
steht, fiillt den Rest des Rotationsellipsoids aus. Da die Massen der Mg™-Ionen und der
MgH"-Tonen sich nur um etwa 4% unterscheiden, kann das Léngenverhiltnis fiir einen
MgH " -Tonenkristall durch den eines Mg*-Ionenkristalls angenihert werden.

Die Volumenanalyse wird mit einem durch die Gruppe von M. Drewsen angefertigten
LabView-Programm durchgefiihrt, welches im Wesentlichen folgende Schritte durchfiihrt:
1) Das Volumen Vi, des gesamten Kristalls wird aus den ersten Aufnahmen, auf denen
der Kristall noch aus Mg™-Ionen besteht, gewonnen. Nachdem die Bildung eines Zwei-
komponentenkristalls abgeschlossen ist, wird 2) aus der Aufnahme des sich ergebenden

Kristalls das Volumen Vjz4 und die Zahl Ny, der restlichen Mg™-Ionen bestimmt. Dazu
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Abbildung 3.15: CCD-Kameraufnahmen (mittels Spiegelobjektiv) von einem sehr kleinen Ionenkristall (6
Ionen) und einem groferen Kristall, der gerade noch in das Sichtfeld des Objektivs passt. Die Mafle des
groBen Kristalls sowie die Ionenabsténde (34,43 um) sind angegeben.

werden die Aufnahmen der Kristalle, wie sie in Abbildung 3.14 dargestellt sind, entlang
der z-Achse in Scheiben der Dicke 1 pix unterteilt. Der Radius dieser Scheiben wird aus
der Abbildung abgelesen. 3) Durch Aufsummieren der Scheiben erhilt man das Volumen
und mit Hilfe der Dichte letztendlich die Ionenanzahl. Das Volumen V4 und die Anzahl
Nugr der nicht-fluoreszierenden MgH™"-Ionen erhilt man indem von dem Volumen des
gesamten Kristalls aus Schritt 1) das Volumen der restlichen Mg™-Tonen subtrahiert wird.

Der radiale Abstand zwischen den beiden Ionensorten kann dabei vernachléssigt werden.

3.8 Korrektur der CCD-Aufnahmen

Die Intensitét der Ionenkristalle auf den CCD-Aufnahmen variiert entlang der beiden Kris-
tallachsen. In Abbildung 3.16 sind zur Verdeutlichung zwei Kristallaufnahmen, mit unska-
lierter Intensitét (oben) und mit skalierter Intensitéit (unten), gegeniibergestellt. Dies ist
in erster Linie nicht auf die ungleichméfige Effizienz des Bildverstéirkers oder die unsym-
metrische Ausleuchtung des Ionenkristalls durch die Kiihllaserstrahlen zuriickzufiihren.
Vielmehr ist eine leichte Assymetrie des Fallenpotentials entlang der z-Achse der Grund
fiir diese Variation der Intensitidt. Durch diese Asymmetrie kommt es fiir groffie Kristalle
zu einer erh6hten Mikrobewegung der Ionen in axiale Richtung. Somit haben die Ionen
unterschiedliche Bewegungsamplituden und durchschnittliche Geschwindigkeiten in Rich-
tung des Kiihllasers im Kristall, so dass sie das Licht des Kiihllasers unterschiedlich stark
streuen; dies fithrt zu der beobachteten Intensitatsvariation.

Um die CCD-Aufnahmen mit der Analysesoftware zu bearbeiten muss der Kristall jedoch
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Abbildung 3.16: Vergleich einer unbearbeiteten CCD-Kameraaufnahme (oben) mit der bearbeiteten Auf-
nahme (unten), bei der die Intensitit des Kristalls entlang der kleinen und der grofien Halbachse linear
skaliert wurde.

moglichst gleichméfig ausgeleuchtet sein. Dies bedeutet, dass die CCD-Aufnahmen vor
der Datenanalyse nachbearbeiten werden miissen. Mittels eines Matlab Programmes wird
die Intensitdt der Kristalle entlang der kleinen und der grofien Halbachse jeweils mit einem
Faktor F'4 und Fg linear skaliert. Die Werte dieser Faktoren werden durch optische Ana-
lyse bestimmt. Dabei werden Schnitte entlang der beiden Halbachsen der Kristalle erstellt
und deren Intensitatsverlauf durch Veréinderung der Faktoren F4 und F'p auf eine minima-
le Steigung optimiert. Die Skalierungsfaktoren liegen im Bereich F4 = —0,6 bis 0,3 und
Fp = 0,1 bis 0,65. Sie d&ndern sich hauptséchlich wenn man die Messungen vergleicht, bei
denen der Verlauf der Laserstrahlen nachjustiert wurde oder die an verschiedenen Tagen

aufgenommen wurden.

3.9 Beriicksichtigung des 266 nm-Beitrags

Bei der Bestimmung der Dissoziierten Molekiile pro Dissoziationspuls ist zu beriicksichtigen,
dass es immer einen nicht-resonanten Beitrag durch den 266 nm-Laser gibt. Um sicher zu
stellen, dass alle Tonen, die im ersten Schritt zustandsselektiv angeregt werden im zweiten,
nicht-resonanten Schritt auch dissoziiert werden, wird fiir diesen Laser eine etwa 100 mal
hohere Pulsenergie verwendet als fiir den zustandselektiven 281 nm-Laserpuls. Dies fiithrt
aber zu einem nicht vernachldssigbaren Anteil an Dissoziationsereignissen, die durch zwei
266 nm-Photonen herbeigefithrt wird. Um diesen Anteil zu beriicksichtigen wird die Hohe
des Ionenverlusts durch einen Dissoziationspuls, der nur aus dem 266 nm-Laser besteht

gemessen. In Abbildung 3.17 ist die Tonenabnahme der MgH"-Tonen gegen die Anzahl der
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Abbildung 3.17: MgH"-Tonenabnahme in Abh#ngigkeit von der Anzahl der Schiisse, die nur aus einem
266 m-Puls bestehen. In rot ist ein lineare Fit durch die Messpunkte (blaue Punkte) dargestellt.

Dissoziationspulse aufgetragen. Aus der Steigung ergibt sich ein Korrekturwert von
Cas6 = n - (0,5+00,5) % (3.14)

mit der Anzahl n der Schiisse pro Dissoziationspuls. Dieser Wert wird von den gemessenen
Werten fiir die Ionenabnahme der MgH™-Tonen abgezogen. Der Korrekturwert hingt zu-
dem quadratisch von der Leistung des 266 nm-Dissoziationslasers ab. Aus diesem Grund

wird diese im Verlauf der Experimente auf einem konstanten Wert gehalten.

3.10 Fehlerrechnung der Dissoziationsmessungen

Zur Beschreibung der Fluktuationen der gemessenen Zustandspopulation wird die zu-
standsselektive Dissoziation der Molekiile als Bernoulli-Prozess betrachtet [116]. Ein Dis-
soziationspuls wird dabei als eine Serie von gleichen aber unabhéingigen (da die Zustéinde
der Molekiile nicht miteinander korreliert sind) Versuchen betrachtet. Die Versuche haben
nur zwei mogliche Ergebnisse: Erfolg (Dissoziation des Molekiils) oder Misserfolg (keine
Dissoziation des Molekiils). Die Erfolgswahrscheinlichkeit p, also die Wahrscheinlichkeit
ein Molekiil in dem abgefragten Zustand |v, J) zu finden, entspricht der Zustandspopula-
tion in der Einheit %. Auflerdem wird der Anzahl der Versuche n die Anzahl der dunklen
Tonen in dem vermessenen Kristall zugeordnet. Die gesuchte Wahrscheinlichkeitsverteilung
ist dann eine Binomialverteilung mit dem Erwartungswert 4 = n - p, deren Varianz durch

Var = np(1 — p) gegeben ist. Daraus folgt die Standardabweichung der Populationsmes-
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dX (%)

Abnahme (%)

Abbildung 3.18: Standardabweichung in Abhiingigkeit der Ionenabnahme von MgH*-Ionen bei einem Dis-
soziationspuls.

sungen zu

oo Var _ np(l—p): M (3.15)

n n n

Das bedeutet, dass fiir jeden Dissoziationsvorgang die Standardabweichung einzeln be-
stimmt werden muss. Dafiir wird durch das Auswerteprogramm zusétzlich zur Anzahl der
Dissoziierten MgHT-Ionen die Anzahl dieser Ionen zu Beginn der Messung ausgegeben.
Diese Uberlegungen bestimmen allerdings nur den statistischen Fehler der Messung.

Da das Lasersystem von Tag zu Tag Leistungsvariationen aufweist muss ein zusétzlicher
systematischer Fehlerbeitrag beriicksichtigt werden. Dieser ergibt sich aus der Anderung
der Dissoziationseffizienz. Fiir die Bestimmung dieser Unsicherheit werden die Standardab-
weichungen d X fiir Messung der lonenabnahmen X in Abbildung 3.18 gegen letztere aufge-
tragen. Ein linearer Fit durch die Messwerte ergibt eine Steigung von mg, = 0,045 £ 0,01
und einen Schnittpunkt mit der y-Achse bei dX (0) = 0, 32. Somit ldsst sich der Fehler der

gemessenen lonenabnahmen durch
dX =dX(0) +mgx - X (3.16)

bestimmen.

Dieser Weg die Fehler zu bestimmen stellt nur eine erste Ndherung dar, und es werden
noch weitere Betrachtungen folgen miissen, um den einzelnen Effekten auf die Streuung
Messwerte besser Rechnung zu tragen. Andererseits hat sich gezeigt, dass diese Betrach-
tung dennoch fiir die hier dokumentierte Datenanalyse ausreichend ist.

Beim Vergleich der beiden Wege, den Fehler der Messungen zu bestimmen fillt auf, dass

die erste Methode die Streuung der Messwerte vor allem fiir groie Ionenabnahmen un-
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Abbildung 3.19: Messung der Anzahl der Mg"-Ionen in einem Kristall in Abhingigkeit von der Dauer (in
Sekunden), die dieser in der kryogenen Paul-Falle gespeichert wird. Der Kristall wurde iiber einen Zeitraum

von 1,5h beobachtet. Die Spannungwerte wurden optimiert: Upc = 4V und Urr = 240 V. Es wurde nur
die Anzahl der sichtbaren Ionen gemessen.

terschétzt. Dies ist darauf zuriickzufithren, dass die Effizienz der Messungen stérker von
der Tagesform des experimentellen Aufbaus (Lasersysteme, Fallenaufbau) als von der Effi-
zienzfluktuation zwischen direkt hintereinander ausgefithrten Messungen abhéngt. Deshalb
geben die Fehlerbalken bei Graphen, in denen Messwerte von mehreren Tagen genutzt wer-
den den Gesamtfehler, das heiflit die Summe aus statistischem und systematischem Fehler

an. Dabei ist der systematische Fehler der bei weitem dominierende Beitrag.

3.11 Bestimmung des Drucks in CryPTEx

Eine direkte Messung des Drucks im Fallenzentrum von CryPTEx mittels Drucksonden ist
nicht moglich. Die Qualitit des Vakuums in der kryogenen Fallenregion lisst sich jedoch
anhand der Zeitspanne, iiber welche Ionen(-kristalle) ohne Ionenverlust in der Fallenregion
gespeichert werden konnen, ermitteln. Fiir diese Messung wurde ein sehr grofier Kristall
aus etwa 22000 Ionen Mg*-Ionen erzeugt, und die Abnahme seiner Ionenzahl iiber 1,5h
durch CCD-Kameraufnahmen dokumentiert.

Es ist zu beachten, dass Mg'-Ionen durch zwei Prozesse den Kristall verlassen koénnen.
Zunichst kann durch eine Kollision mit einem anderen Ion oder einem Restgasteilchen ein
kinetischer Energieiibertrag stattfinden. Dieser regt die Translationsfreiheitsgrade des Ions

an und bringt es auf einen instabilen Orbit, so dass es das Fallenpotential verlassen kann.
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Dieser Effekt wird durch das Optimieren der Kiihllaserpositionen, der Kiihllaserwellenlénge
sowie der Werte fiir die Fallenspannunen Up¢c und Ugp minimiert. Zusétzlich kénnen Mg™-
Tonen mit Wasserstoff aus dem Restgas in der Falle zu MgH™ reagieren. In diesem Fall
hat das MgT-Ion das Fallenpotential nicht verlassen, wird aber dennoch als verloren be-
trachtet. Beide Effekte konnen durch die Anlayse der Kristallgréfle in Abhéngigkeit von
der Zeit bestimmt werden.

In Abbildung 3.19 ist die Anzahl der Mg™-Tonen (blaue Punkte) in Abhéingigkeit von der
Zeit aufgetragen. Es ist deutlich zu erkennen, dass sich die Anzahl der Mg*-Ionen kaum
dndert. Ein Fit der Daten ergibt eine Lebensdauer von ungefdhr 30 h. Zusétzlich konnte
kein signifikanter Anstieg von dunklen Ionen im Kristall gemessen werden. Daraus kann
geschlossen werden, dass kaum Reaktionen mit Hs, aus dem das Restgas in der Falle vor-
wiegend besteht, stattfinden. Als obere Schranke fiir die Bestimmung der Hs-Dichte kann
jedoch die ermittelte Lebensdauer verwendet werden.

Im direkten Vergleich mit der Lebensdauer von Ionen, die in der baugleichen Paul-Falle
der Ion Trap Group gespeichert werden, ldsst sich eine obere Grenze fiir den Druck im
Fallenzentrum abschiitzen. Die Lebensdauer von Mg'-Ionen in der Raumtemperaturfalle
liegt im Bereich von 10?s bei einem Druck von 10719 mbar. Das entspricht einer Effizienz
der Ionenspeicherung, die um einen Faktor 10% kleiner ist als die von CryPTEx. Dar-
aus lisst sich ein Druck von 10~ mbar (falls die Fallenregion von Restgasteilchen bei
Raumtemperatur dominiert wird) oder sogar von 1071° mbar (falls die Fallenregion von
Restgasteilchen bei 4 K dominiert wird) abschitzen. Messungen, die im weiteren Verlauf
dieses Kapitels vorgestellt werden, geben Hinweise darauf, dass der Druck im Fallenzen-
trum hauptséchlich durch einen ballistischen Gasfluss durch die optischen Laserzugénge

bestimmt wird.



Kapitel

MgH™-Ionen in einer kryogenen Paul-Falle

In diesem Kapitel werden die ersten Messungen vorgestellt, die mit MgH"-Tonen in der
kryogenen Paul-Falle, CryPTEx, durchgefiihrt wurden. Zuerst soll die wichtigste Eigen-
schaft der neuen Falle, die tatséchlich erreichte Temperatur in der Fallenregion, durch
Messung der Verteilung der MgH™-Ionen auf die Rotationsniveaus bestimmt werden. In
einer zweiten Messung wird die Verteilung zusétzlich durch einen Laser beeinflusst und
dann gemessen. Beide Ergebnisse werden mit analogen Experimenten in Paul-Fallen bei
Raumtemperatur verglichen [21]. AuBlerdem wird durch zeitabhéngige Messungen der Ro-
tationsniveaubesetzungszahlen von MgH™ die Dynamik des Prozesses der Gleichgewicht-
seinstellung in der Hauptfalle und im Vorfallenbereich untersucht und verglichen. Zuletzt
soll die Bestimmung der GroBenordnungen der Wechselwirkungskonstanten fiir benach-
barte Rotationsniveaus einen Einblick in die Dynamik innerhalb des Schwingungsgrund-

niveaus |v = 0, J) v geben.

4.1 Bestimmung einer Temperatur fiir den Fallenbereich
von CryPTEx

Wie zum Beispiel in [52] vorgeschlagen, kann die Rotationsniveaustruktur eines Molekiils
genutzt werden um Temperaturen in einer experimentellen Umgebung zu messen. Bisher
wurde die Besetzung der Rotationsniveaus von MgH™ (und auch von polaren Molekiilen
im Allgemeinen) nur in Umgebungen bei Raumtemperatur vermessen. Hier sollen nun die
Besetzungszahlen der Roationsniveaus von MgH"-Ionen gemessen werden, die im thermi-
schen Gleichgewicht mit der BBR des 4 K-Fallenbereichs von CryPTEx sind.

Dafiir wird ein Ionenkristall vorbereitet, der insgesamt aus etwa 15.000 Ionen besteht,
von denen etwa 2/3 bis 3/4 MgH"-Tonen sind. Um die Besetzungszahlen zu bestimmen,

wird die Wellenléinge des 281 nm-Lasers durchgestimmt und die Anzahl der dissoziierten
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Abbildung 4.1: Die Messung der Besetzungszahlen der Rotationsniveaus (bis zum Niveau J = 4) des
Schwingungsgrundzustands (|v = 0, J) ) von MgH*-Tonen, die sich in der kryogenen Umgebung von CryP-
TEx befinden ist dargestellt. Die durch ,,x“ markierten Rotationsniveaus wurden fiir diese Ubersicht nicht
vermessen. Die Messung der R(0)-, P(1)-, P(2)-, P(3)- und R(4)-Uberginge wurden hier fiir den Effekt
der Niveauentartung und mit der Dissoziationseffizienz korrigiert. Zum Vergleich sind die Messungen (in
griin), die an MgH"-Tonen in einer Paul-Falle bei Raumtemperatur erfolgten, aus [21] aufgetragen.

Molekiile pro Dissoziationspuls gemessen. Dabei wurde die Besetzung der Niveaus von
J =0,1,2,3 und 4 anhand der Ubergiinge R(0), P(1), P(2), P(3) und R(4) untersucht.
Die gemessenen lonenabnahmen werden fiir den Effekt der Entartung der Energieniveaus
sowie den Effekt der Ionisation durch zwei 266 nm-Photonen korrigiert. Sie sind zudem
durch Verwendung der Dissoziationseffizienz normiert, so dass die Summe aller Beset-
zungszahlen 100 % ergibt.

Der Vergleich mit den Messungen in einer Paul-Falle bei Raumtemperatur in Abbildung
4.1 verdeutlicht, dass es durch die kryogene Falle gelungen ist die Besetzung der Rotations-
niveaus signifikant in den Bereich der niedrigsten vier Rotationsniveaus zu verschieben.
Im Vergleich mit der Besetzung der Rotationsniveaus bei Raumtemperatur wurden die
Besetzungszahlen des (J = 0)- und des (J = 1)-Niveaus um einen Faktor 6 erhoht.
Die Besetzung des (J = 3)-Niveaus wurde um einen Faktor 2 erhoht. Die Besetzung der
hoheren Rotationsniveaus ist so weit reduziert, dass fiir das Niveau J = 4 eine 10-fach
verringerte Besetzung gemessen wurde. Da die Besetzung dieses Zustands nur noch 1%
betrédgt und es sich hier um eine Boltzmann-Verteilung handelt, kann davon ausgegangen
werden, dass die hoheren Rotationsniveaus vollstdndig geleert sind.

Im Vergleich mit der theoretisch erwarteten Besetzung der Rotationsniveaus, die in Ab-

bildung 4.1 vorgestellt wurde, fillt jedoch auf, dass die Besetzung der zwei niedrigsten
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Abbildung 4.2: Vergleich der gemessenen Rotationsniveaubesetzung im thermischen Gleichgewicht mit der
kryogenen Fallenumgebung (rote Punkte) und dem Verlauf der Boltzmannverteilung fiir eine Temperatur
von 41,9K (schwarze Punkte).

Rotationszustdnde deutlich kleiner als erwartet ist. In Abbildung 4.2 ist an die Messung
der Besetzungszahl in CryPTEx (in rot) der theoretische Boltzmannverteilungsverlauf der
Verteilung iiber die Rotationsniveaus angepasst worden. Dieser theoretische Verlauf der
Besetzungszahl Br,,(T") in Abhéngigkeit von der Temperatur 7' der BBR ergibt sich aus
Bion(T) = — (27 + 1) exp (—BW>. (4.1)
kgT
Hierbei ist die Rotationskonstante von MgH™ im elektronischen und Schwingungsgrund-
zustand durch B = 6,441 cm™! [113] gegeben, Z ist der Normierungsfaktor. Mit einem
Wert von kg = 0,691 cm™! ergibt sich fiir die Temperatur nach optischer Anpassung des
theoretischen Verlaufs der Wert

Thryo = (41,9 + 2,0) K (4.2)

mit Z = 0,205. Diese Temperatur der Verteilung ist etwa um einen Faktor zehn grofier
als die erwartete Temperatur von 4 K. Allerdings handelt es sich hier nicht um die rei-
ne Temperatur einer BBR mit der die Ionen im thermischen Gleichgewicht sind. Bei der
Angabe einer Temperatur im Fallenbereich von CryPTEx muss beriicksichtigt werden,
dass es hier weitere Einfliisse gibt, die die Besetzung der Rotationsniveaus bestimmen.
Zusitzlich zur BBR, die von Bereichen bei 297K stammt und deren Anteil am Raum-
winkel zu 2 % abgeschétzt wurde, gibt es Restgasteilchen (vor allem Hj), die aus diesem

Temperaturbereich durch die optischen Zugénge in die Falle strémen. Das Restgas, dessen
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Abbildung 4.3: Messung der Besetzungszahlen der Rotationsniveaus von MgH™ in CryPTEx und mit
zuséatzlicher Rotationskiihlung durch den QCL bis zum Niveau J=3 des Schwingungsgrundzustands. Die
Messung der R(0)-, R(1)-, P(2)- und P(3)-Ubergénge wurden fiir den Effekt der Niveauentartung und
mit der Dissoziationseffizienz korrigiert. Die durch ,,x“ markierten Rotationsniveaus wurden hier nicht
vermessen. Zum Vergleich sind die Messungen (in griin) fiir MgH"-Ionen in einer Raumtemperaturfalle
mit zusétzlicher Rotationskiihlung durch QCL aus [21] aufgetragen.

Teilchendichte in Kapitel 2.2 abgeschétzt wurde, kann durch Stée mit den Molekiilionen
diese aufheizen, somit zu einer Umbesetzung der Rotationsniveaus fithren und dadurch
die gemessene Temperatur bedingt haben. Ob es sich bei dieser htheren Temperatur um
einen Effekt, der auf die Unterschétzung des Raumwinkelanteils der 297 K-BBR entsteht,

handelt kann nicht ohne weitere Experimente vollstdndig verifiziert werden.

4.2 Rotationskiihlung durch kryogene BBR und Laser

Bisher wurden MgH"-Ionen von der Ion Trap Group in Paul-Fallen bei Raumtemperatur
gespeichert und deren Rotationszustdnde in dieser Umgebung manipuliert. Dabei wur-
de die Rotationsniveaubesetzung der MgH™-Ionen im thermischen Gleichgewicht mit der
Raumtemperaturumgebung sowie mittels zusétzlicher Manipulation durch den QCL ver-
messen. Das Ergebnis beider Messungen wurde bereits in [21] verdffentlicht und diskutiert.
Durch Hinzunahme des QCL ist es moglich die Besetzung der untersten Rotationszusténde
von MgH™-Ionen in der kryogenen Paul-Falle noch weiter, hin zu den niedrigsten Rotati-
onsniveaus, zu transferieren. Um den Effekt dieser zuséitzlichen Manipulation zu untersu-
chen werden die Messungen aus Kapitel 4.1, nun aber bei eingeschaltetem QCL, wiederholt.

In Abbildung 4.3 sind zu Vergleichszwecken die Besetzungszahlen der Messungen in der
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Tabelle 4.1: Vergleich der Besetzungszahlen der Rotationsniveaus fiir MgH™ (alle Angaben in %) in einer
Paul-Falle bei Raumtemperatur (entnommen aus [21]), in einer Paul-Falle bei Raumtemperatur mit Rota-
tionskiihlung durch QCL (entnommen aus [21]), in einer kryogenen Falle (Ergebnisse dieser Arbeit), sowie
in einer kryogenen Falle mit Rotationskiihlung durch QCL (Ergebnisse dieser Arbeit).

v=0,J 297K 297Kund QCL 4K 4K und QCL
0 3L1 37+1 18,0+0,7 63,0 £ 3,1

1 7+1 15+1 44,1440 30,8+1,6

2 12+1 3+1 27,1+0,9 0,5+0,4

3 13+1 441 8,741,717 0,7+0,4

4 13+1 61 1,24+0,6 -

kryogenen Paul-Falle und der Paul-Falle bei Raumtemperatur graphisch dargestellt. Es ist
zu erkennen, dass es durch die Anwendung des QCLs gelungen ist die Besetzung von den
zwei niedrigsten Niveaus J = 0 und J = 1 zu maximieren. Dabei wird im Vergleich mit
den Messungen an, mittels QCL, rotationsgekiihlten MgH"-Ionen in einer Raumtempera-
turfalle die Besetzung dieser Niveaus in etwa verdoppelt. Dariiber hinaus ist die Besetzung
der Niveaus oberhalb von J = 1 auf Werte unter 1% abgesenkt worden. Dies ist auf die
kryogene BBR von CryPTEx zuriickzufithren: diese fithrt durch eine geringe Energiedichte
bei hoheren Frequenzen im Gegensatz zu der 297 K-BBR nicht mehr zu einer dauerhaften
Umverteilung der Besetzung in héhere Rotationszusténde.

In Tabelle 4.1 sind zum Vergleich die vier Félle, bei denen die Besetzungszahlen der
niedrigsten Rotationsniveaus im Schwingungsgrundzustand von MgH™-Molekiilionen be-
stimmt wurden, aufgefithrt. Es handelt sich dabei um Messungen mit und ohne QCL-
Manipulation jeweils bei Raumtemperatur und in der kryogenen Umgebung von CryP-
TEx. Die Fehlerangaben der Messungen in CryPTEx sind hier jedoch rein statistischer
Natur und nur fiir die Momentaufnahmen der Besetzungszahlen giiltig, welche die Mes-
sungen darstellen. Bei Bestimmungen der Ionenabnahmen an verschiedenen Tagen wurden
groflere systematische Schwankungen beobachtet. als es die Fehler angeben. Andere syste-
matische Fehler sind hier nicht miteinbezogen worden. Ein Einblick in die Auswirkungen
dieser Fluktuation erfolgt am Ende dieses Kapitels durch den Vergleich von Wechselwir-

kungsraten, die aus Besetzungszahlen von verschiedenen Tagen ermittelt wurden.

4.3 Einfliisse auf Ionen in Haupt- und Vorfalle

Die Vorfalle der kryogenen Paul-Falle ist nur durch zwei optische Zugénge erreichbar.
Dieser Umstand hat zur Folge, dass Ionen in diesem Bereich weniger BBR und Restgas-
teilchen, die jeweils ihren Ursprung in Bereichen bei Raumtemperatur haben, ausgesetzt
sind. Die Absenkung dieser dufleren Einfliisse ist recht grof3, so dass diese bei Messungen

der Einstellungsdynamik eines thermischen Gleichgewichts mit der Umgebung in Haupt-
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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der Messung der Zeit bis zur Einstellung des thermischen Gleich-
gewichts mit der BBR der kryogenen Falle. Zuerst werden die Ionen fiir 2 min mittels QCL rotationsgekiihlt,
bis die Besetzung der Rotationsniveaus ein neues Gleichgewicht erreicht hat. Dann wird der QCL ausge-
schaltet und in verschiedenen Zeitabstédnden t¢44¢e nach dem Ausschalten wird die Ionenabnahme durch
Dissoziation gemessen.

falle und Vorfalle zu beobachten sein muss.

Im Folgenden werden Messungen vorgestellt, bei denen der Kristall sich entweder in der
Hauptfalle befindet oder aus dem Sichtfeld des optischen Systems in Richtung der Vorfal-
le verschoben wird. Dazu wird an die Mittelektroden der Hauptfalle eine Spannung von
2V angelegt und die, zur Vorfalle gelegenen Endkappenelektroden geerdet. Somit kann
der Kristall des Zentrum der Hauptfalle verlassen und wird bei der Erhéhung des Po-
tentials an den entsprechenden Endkappenelektroden der Hauptfalle weiter in Richtung
Vorfalle verschoben. An den Mittelelektroden der Vorfalle ist eine Spannung von 4V an-
gelegt, damit der Kristall die Falle nicht verlassen kann. Aufgrund von experimentellen
Einschrinkungen konnte nicht sichergestellt werden, dass der Kristall entlang der z-Achse
vollstandig bis hin in den Bereich der Vorfalle verschoben wird. Die Reduktion des Raum-
winkels fiir BBR und Restgasteilchen sollte jedoch schon direkt neben dem Zentrum der
Hauptfalle sichtbar werden und einen ersten Einblick in die Anderung der Dynamik geben,
was sich im Experiment bestéitigen lies.

Um den Effekt der unterschiedlichen dufleren Einfliisse auf Ionenkristalle in den zwei Fal-
lenbereichen zu beobachten werden die Ionenabnahmen des |v = 0,.J = 0)-Zustands in
Abhéngigkeit der Zeit t44 gemessen, nachdem der QCL ausgeschaltet wurde. Der Ab-
lauf dieser Messung ist schematisch in Abbildung 4.4 dargestellt. Diese Messung erlaubt
es herauszufinden wie schnell die Molekiilionen in das thermische Gleichgewicht mit der
BBR der kryogenen Falle im Hauptfallen- oder Vorfallenbereich zuriickkehren nachdem

der QCL fiir 2min eingeschaltet war und dann ausgeschaltet wird.
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Abbildung 4.5: Messung der Ionenabnahme zu verschiedenen Zeiten t4q:c nachdem der QCL ausgeschaltet
wurde. Die Daten fiir MgH"-Ionen in der Hauptfalle (blaue Punkte) und im Bereich der Vorfalle (griine
Punkte) wurden mit einem exponentiellen Abfall angepasst.

In der Abbildung 4.5 ist diese Messung fiir Ionen in der Hauptfalle (in blau) und fiir
Ionen in der Vorfall (in griin) dargestellt. An beide Datenreihen wird ein exponentieller
Abfall (in orange und in rot dargestellt) angepasst, welche jeweils eine Zeitkonstante 7
und die dazugehorige Zerfallskonstante I' des Prozess der Gleichgewichtseinstellung in der

Hauptfalle und dem Bereich der Vorfalle ergeben:

THr = (65,6 £5,3) s Tyr = (15 + 1) mHz (4.3)
Tvp =(962+208)s  Typ=(10+2)mHz (4.4)

Daraus lasst sich ableiten, dass fiir Molekiilionen im Vorfallenbereich eine gréfiere Zeit-
spanne fiir die Einstellung des thermischen Gleichgewichts notwendig ist. Sie sind somit
weniger dufleren Einfliissen ausgesetzt, wie zum Beispiel von 297 K kommenden Restgas-
teilchen, die das Zuriickkehren in das Gleichgewicht durch Sté8e beschleunigen.

Die Graphen verdeutlichen auflerdem, dass es fiir den Fall des thermischen Gleichgewichts,
also t — oo, fiir Hauptfalle und Vorfalle verschiedene Werte der Ionenabnahme gibt. Das
bedeutet, dass lonenkristalle in den verschiedenen Fallenbereichen verschiedene Vertei-

lungen im thermischen Gleichgewicht mit der kryogenen Umgebung erreichen. Aus den
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Graphen 4.5 lassen sich aus den angepassten exponentiellen Kurven die Werte
Apgr = (15,5+0,6) % Avr=(221+£16)% (4.5)

fiir die Ionenabnahmen bei der Messung des R(O)-Ubergangs in der Haupt- und dem Be-
reich der Vorfalle ermitteln.

Der Unterschied dieser Werte ist offenbar auf den kleineren Raumwinkel der 297 K-BBR
und der von 297 K kommenden Restgasteilchen zuriickzufiihren, den die Ionen in der Vor-
falle sehen. Dies fithrt dazu, dass die Ionen weniger durch Absorption von Photonen aus
der BBR und Sto88e mit Restgasteilchen aufgeheizt werden. Somit kénnen sie durch Wech-
selwirkung mit der kryogenen BBR der Falle stédrker abkiihlen und eine hohere Beset-
zungszahl im niedrigsten Schwingungs- und Rotationszustand |v = 0, J = 0) kann erreicht
werden.

Laut der Simulationen zur Gleichgewichtseinstellung, die in Kapitel 3.5 vorgestellt wur-
den, ist das thermische Gleichgewicht mit der kryogenen Umgebung von CryPTEx erst
nach 20 Minuten erreicht. Aus den Messungen dieses Kapitels ldsst sich jedoch ableiten,
dass die Dynamik der Gleichgewichtseinstellung mit der kryogenen BBR viel schneller
als erwartet ablduft und das Gleichgewicht friither erreicht wird. In den darauf folgenden
Messungen wird den Molekiilionen deshalb nur eine Zeit von t.q, = 4min zur thermi-
schen Gleichgewichtseinstellung mit der kryogenen BBR gegeben. Diese Zeit entspricht
ungefihr dem Vierfachen der Zeitkonstante 7y, die fiir den Prozess der Gleichgewicht-
seinstellung in dem Hauptfallenbereich von CryPTEx gefunden wurde. Wenn zusétzlich
der QCL verwendet wird, ist ein Zeitraum von tgqu = 2 min fiir das Erreichen des thermi-
schen Gleichgewichts ausreichend. Dieser Wert hat seinen Ursprung in den Simulationen
zum Verlauf der Besetzungszahlen bei eingeschaltetem QCL (vergleiche Abbildung 3.11).
Hier ist auf den Abbildung zu erkennen, dass die Besetzungszahlen nach etwa 1 min einen

konstanten Wert erreichen; zur Sicherheit wurde jedoch die doppelte Zeitspanne gewihlt.

4.4 Wechselwirkung zwischen den niedrigsten Rotationsni-

veaus

Um die Darstellung der Vorginge im MgHt-Molekiil auf das Wesentliche zu reduzie-
ren wird in den folgenden Uberlegungen das MgH™-Molekiil als ein System betrachtet,
das nur aus flinf Niveaus besteht, wie in Abbildung 4.6 dargestellt. Es besteht aus den
vier niedrigsten Rotationsniveaus im Schwingungsgrundzustand sowie dem ersten ange-
regten Rotationszustand im ersten angeregten Schwingungszustand, wobei alle Niveaus
im elektronischen Grundzustand X 'X7% liegen. Die Besetzungszahlen der Rotationsnive-
aus sind durch N, fir |[v =0,J =0), N, fir [v =0,J =1), N, fur |[v =0,J = 2), Ny fiir
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Abbildung 4.6: Ubersicht der MgH*-Niveaustruktur fiir den stark vereinfachten Fall, bei dem sich die we-
sentlichen Vorgénge innerhalb der dargestellten fiinf Niveaus innerhalb des elektronischen Grundzustands
X 15* abspielen. Zusitzlich zu den relevanten Niveaus sind die verschiedenen Koeffizienten der moglichen
radiativen Uberginge I';;, Wechselwirkungen M;; und Laseranregungen W;; dargestellt

lv=1,J =1) und N, fiir [v = 0,J = 3) gegeben. Die zeitliche Anderung der Besetzungs-
zahlen der verschiedenen Niveaus wird durch N;(t) beschrieben, mit einem Satz gekoppel-

ter Differenzialgleichungen:

No(t) = TaaNa(t) — MapNa(t) + Mpa Ny (1) (4.6)
Np(t) = —(Mag + Mye) No(t) + MapNa(t) + MepNe(t) (4.7)
N(t) = TgeNa(t) + MpeNy(t) — My Ne(t) + WaeNg(t) — WeaNe(t) (4.8)
Na(t) = =(Taa + Lae) Na(t) + WeaNe(t) — WaeNa(t) (4.9)
Ne(t) = MeeNe(t) — MeeNe(t) (4.10)

Dabei werden die Raten I'y, und T'4. fiir die spontane Emission von Niveau |0,0) zum
Niveau |0,2) und |1,1) verwendet. Die Raten W,.4 und W, beschreiben die Absorption
und die stimulierte Emission, beide werden durch den QCL hervorgerufen. Zudem werden
die Raten M;; benutzt, um die Wechselwirkungen der Ionen mit der BBR und dem Rest-
gas zu beschreiben, und die dadurch hervorgerufenen Umverteilung der Besetzungszahlen
unter den Rotationsniveaus im Schwingungsgrundzustand |v =0, J) y.

Fiir die Bestimmung der Wechselwirkung zwischen den Rotationsniveaus, die bei MgH™-
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Abbildung 4.7: Messschema fiir die Bestimmung der Zeitabhingigkeit von den Besetzungszahlen der Nive-
aus J = 0 und J = 1. Dargestellt sind die zeitlichen Verldufe des Ein- und Ausschaltens von dem QCL und
dem Dissoziationspuls. Der QCL bleibt fiir 2min eingeschaltet, bis die Besetzung der Rotationsniveaus
ein neues Gleichgewicht erreicht hat. Dann wird das jeweilige Niveau durch einen ersten Dissoziationspuls
geleert. Nach einer Zeit At wird die Ionenabnahme des zuvor gelehrten Niveaus durch einen weiteren
Dissoziationspuls gemessen.

Ionen in der kryogenen Paul-Falle besetzt sind, soll nun dass Auffiillen beziechungsweise
das Entleeren der beteiligten Rotationsniveaus untersucht werden. Die Grof3enordnung der
Wechselwirkungsraten M;; zwischen den ersten drei niedrigsten Rotationsniveaus (J = 0
bis J = 2) kann durch die Messung der Zeitkonstanten des Auffiillprozesses dieser Niveaus
bestimmt werden. Wie in Abbildung 4.7 schematisch dargestellt, werden zur Bestimmung
dieser Zeitkonstanten die Rotationsniveaus J = 0 und J = 1 zuerst durch einen Dissozia-
tionspuls gezielt geleert. AnschlieBend wird durch einen R(0)- oder einen R(1)-Ubergang
die Tonenabnahme des gerade geleerten Niveaus in Abh#ngigkeit der Zeit At gemessen,
die seit dem vorangegangenen Dissoziationspuls vergangen ist. Der QCL ist zwei Minuten
vor dem Start der Messung und wihrend der Messung eingeschaltet. Auf diese Weise kann
gemessen werden wie schnell sich die geleerten Niveaus wieder auffiillen. Daraus léasst sich
wiederum die Effizienz bestimmen, mit der sich die Besetzungszahlen der niedrigsten Ro-
tationsniveaus vermischen.

In einem weiteren Spezialfall kénnen zusédtzliche Annahmen zu noch grofieren Verein-
fachungen fithren. Bei eingeschaltetem QCL sind nach dem Erreichen des thermischen
Gleichgewichts vorwiegend die Rotationsniveaus J = 0, J = 1 und J = 2 des Schwin-
gungsgrundzustands besetzt. Somit ist es ausreichend, diese Niveaus in ein Modell der
Messung fiir die Beschreibung der Vorgidnge im Molekiil bei eingeschaltetem QCL mit
einzubeziehen. Zur Vereinfachung wird das MgH"-Molekiil nun als 3-Zustandssystem be-
trachtet. Eine Ubersicht iiber die verwendeten Niveaus und die Wechselwirkungen zwischen
den Niveaus ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Dabei sind auch die Ubergéinge R(0) und

R(1) angegeben, die fiir die Messung genutzt werden. Es werden nur die Besetzungszahlen
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R(0)

Abbildung 4.8: Vereinfachtes Schema des MgH™-Molekiils. Es werden nur die drei niedrigsten Rotations-
niveaus J = 0, J = 1 und J = 2 betrachtet. Der Einfluss des QCLs ist durch den roten Pfeil zwischen
J =2 und J =1 dargestellt.

Ng(t), Np(t) und N,(t) der Rotationsniveaus J = 0, J = 1 und J = 2, sowie die Wech-
selwirkungsraten My, Mp,, Mp. und M., verwendet. Das System ldsst sich nach dem
Erreichen des thermischen Gleichgewichts durch die vereinfachten gekoppelten Differenti-

algleichungen beschreiben

Na(t) = (Mg + Mye)Ny(t) — Moy Ny (t) (4.11)
Nb(t) = MabNa(t) - (Mba + Mbc)Nb(t) (4'12)
Ne(t) = 0. (4.13)

Hierbei wurde verwendet, dass N.(t) = 0 gilt. Zusétzlich kann angenommen werden, dass
N, mittels QCL iiber den Zustand |v = 1, J = 1) mit N, verbunden ist. Die dazugehdorige
Rate ist im Vergleich mit den M;; so grof8 (vergleiche Kapitel 5), dass alle Molekiilionen,
die durch M. in das Niveau N, gelangen, direkt nach N, transportiert werden. Zu be-
achten ist, dass der Transport nur in diese eine Richtung stattfindet. Dieser Ansatz wurde
durch numerische Simulationen mit dem Programm Mathematica [117] verifiziert. Da-
bei wurde das Gleichungssystem, bestehend aus allen fiinf betrachteten Niveaus, gelost.
Abweichungen von den Wechselwirkungsraten, die durch das weiter vereinfachte Modell
entstehen lagen im Bereich von 2 % und damit innerhalb der Fehlergrenzen (siehe unten).

Auflerdem gilt im thermischen Gleichgewicht N, + Ny = 1. Dies fiihrt zu den entkoppelten
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Differentialgleichungen:

Na(t) - (Mba + Mbc)(l - Na(t)) - abN (t)

= (Mpq + Mye) — (Map, + Mg + Mye) No(t) (4.14)
Nb(t) = Mab(l — Na(t)) — Mba + Mbc)Nb(t)
= Moy — (Map + Myq + Myc) N (2). (4.15)

Die allgemeine Losung fiir N, (), mit der Konstante C,, ergibt sich zu

Mba + Mbc
Mab + Mba + Mbc

Ny(t) = Cp - e~ MartMpatMoc)t | (4.16)
Als Anfangsbedingung fiir die R(0)-Messung kann nun angenommen werden, dass das
|v =0, J = 0)-Niveau zu Beginn leer ist, N,(0) = 0, und sich somit alle Ionen im Zustand

|v =0,J = 1) befinden. Dies fiihrt zur speziellen Losung

Mba + Mbc —(M, M, M,
Na(t) = (1= e Ot Mot M)t 417
a( ) Mab + Mba + Mbc ‘ ( )

Fiir die allgemeine Losung fiir Ny(t), mit der Konstante Cj, findet sich

Mab
Mab + Mba + Mbc

Ny(t) =Cy-e —(Map+Mpa+Mpe)t | (4.18)
Im Falle der R(1)-Messung gilt N,(0) = 0 als Anfangsbedingung, da dieses Niveau zu An-
fang geleert wird. Zusétzlich ist angenommen worden, dass der Zustand |v =0,J = 2)
ebenfalls unbesetzt ist, weil er durch den QCL geleert wird. Dies ist wichtig, da die
Ubergiinge R(1) und R(2) so nahe beieinander liegen, dass sie mit den vorhandenen La-
sern nicht aufgelost werden kénnen (vergleiche Abbildung 3.12). Dies fithrt zur speziellen

Losung
Mab

Mab + Mba + Mbc

Ny(t) = (1 — e Mapt Mpat-Mpc)ty, (4.19)

Es stellt sich heraus, dass durch das experimentelle Bestimmen der Zeitkonstanten aus
den Auffiillprozessen der Niveaus J = 0 und J = 1 keine direkte Messung der einzelnen
Wechselwirkungskonstanten méglich ist. Vielmehr kann aus den Messungen nur ein Wert
flir die Summe der Wechselwirkungsraten M, + My, + Mp. bestimmt werden.

In Abbildung 4.9 und 4.10 sind die zeitlichen Entwicklungen der R(0)- und der R(1)-
Messung der Ionenabnahme fiir die Niveaus v = 0,J = 0) und |v = 0, J = 1) dargestellt.
Nachdem die Niveaus zum Zeitpunkt ¢ = 0 geleert wurden kann beobachtet werden, wie
die Werte fiir die lonenabnahme steigen, sich die Rotationsniveaus also wieder mit Ionen
fiillen. Dabei fiillen diese sich mit Ionen, die durch den Einfluss der BBR und der St6f3e mit
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Abbildung 4.9: Messung der Ionenabnahme zu verschiedenen Zeiten At nachdem das Niveau

|v=0,J =0)y geleert wurde. Der QCL ist dabei durchgéngig eingeschaltet. An die Daten (schwarz)
wurde eine exponentielle Kurve (rot) angepasst.

Restgasteilchen aus anderen Rotationsniveaus umverteilt werden, charakterisiert durch die
Wechselwirkungsraten M;;. Aus den Graphen lassen sich mittels eines exponentiellen Fits
(jeweils in rot dargestellt) Werte fiir die Zeitkonstanten bestimmen.

Fiir die R(0)-Messung und fiir die R(1)-Messung ergeben sich die Zeitkonstanten
Tro) = (24,8 +1,6)s und Tr(1) = (24,7£5,6)s. (4.20)

Die Ubereinstimmung der beiden Werte innerhalb ihrer Fehlergrenzen ist konsistent mit
unserem vereinfachten Modell und der daraus folgenden Annahme, dass die Besetzungs-
zahlen N, (t) und N,(t) hier durch die gleiche Zeitkonstante bestimmt werden (vergleiche
Gleichungen 4.17 und 4.19).

Da die Messungen der beiden Zeitkonstanten konsistent sind, aber an verschiedenen Ta-
gen durchgefithrt wurden, ist eine Mittelwertbildung aufgrund der tagesabhingigen Ef-
fizienz des gesamten Systems nicht sinnvoll. Der aus der R(0)-Messung ermittelte Wert
ist aufgrund seines kleineren Fehlers vertrauenswiirdiger und soll deshalb fiir die folgende
Abschéitzung der Groflenordnungen der Wechselwirkungsraten verwendet werden. Trotz-
dem ist wieder zu beachten, dass diese Zeitkonstante aus einer Momentaufnahme der
Besetzungszahlen bestimmt wurde und ein groflerer systematischer Fehler angenommen

werden muss.
1

Mgy + Myg+ Mye = ——————.
b Mbat Mee = 00 51 6)s

(4.21)
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Abbildung 4.10: Messung der Ionenabnahme zu verschiedenen Zeiten At nachdem das Niveau |v =0, J = 1)
geleert wurde. Der QCL ist dabei durchgéngig eingeschaltet. An die Daten (schwarz) wurde eine exponen-
tielle Kurve (rot) gefittet.

Aus den Messungen des vorangegangenen Kapitels ist auflerdem das Verhéltnis der Beset-
zungszahlen der beiden niedrigsten Rotationsniveaus % = %@? = 0,45 £+ 0,03 fiir das
thermische Gleichgewicht bei eingeschaltetem QCL bekannt. Da nun fiir das Gleichgewicht

fiir t — oo

N, M,
b Fab (4.22)
Na Mba + Mbc
gilt, erhélt man durch Gleichsetzen der beiden Zusammenhénge fiir %—Z:
Mab
— = 0,45 £+ 0,03. 4.23
Mba + Mbc ( )
Durch Einsetzten von Gleichung 4.23 in 4.21 erhélt man
My | 1+ =3,22 £ 0,22- My, = ! (4.24)
ab 0,45 + 0,03) 7 ’ T (248 +1,6)s '

Somit ergibt sich fiir die Wechselwirkungsrate von Niveau J =0zu J =1

Mgy, = (12,5 4 1,0) mHz. (4.25)
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Abbildung 4.11: Messschema zur Bestimmung von Mec. Die Ionenabnahme des |v =0, J = 3)-Niveaus wird
durch den P(3)-Ubergang bestimmt.

Im thermischen Gleichgewicht mit der BBR der kryogenen Paul-Falle (ohne eingeschalte-

tem QCL) wurde zudem aus N; = 0 (fiir alle ), der Zusammenhang

Ni _ M;i

j i

(4.26)

abgeleitet. Dies gilt fiir jeweils zwei benachbarte Besetzungszahlen N; und N; sowie den da-
zugehdrigen Wechselwirkungsraten M;; und Mj;. Das bedeutet, dass die weiteren Wechsel-
wirkungsraten durch die Verhéltnisse der Besetzungszahlen % bestimmt werden kénnen.
Aus den Messungen der Besetzungszahlen im thermischen Gleichgewicht (ohne QCL) in

Kapitel 4.1 erhélt man die Verhéltnisse und daraus folgende Wechselwirkungsraten:

My, = (6,3 4 0,8) mHz (4.27)
My, = (21,44 1,7) mHz (4.28)
My, = (42,4 + 5,7) mHz. (4.29)

Durch eine Messung der zeitabhéingigen Ionenabnahme des (J = 3)-Niveaus erhilt man
weitere Informationen, so dass sich die beiden Wechselwirkungsraten M. und M. zwi-
schen den Niveaus J = 2 und J = 3 bestimmen lassen. In diesem Niveau befinden sich im
thermischen Gleichgewicht mit der Paul-Falle noch ein Anteil von 8,7 % der MgH™-Ionen.

Dieser Anteil kann, durch die Wechselwirkungsrate M,., in das benachbarte, tieferliegen-
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Abbildung 4.12: Messschema fiir die Bestimmung der Zeitabhingigkeit von den Besetzungszahlen des
Niveaus J = 3.

de Niveau J = 2 umverteilt werden. Dadurch dass das Niveau J = 2 jedoch stetig durch
den QCL geleert, wird kann von dort, wie in Abbildung 4.11 dargestellt, nichts durch die
Wechselwirkungsrate M., zuriick in das Niveau J = 3 gelangen. Eine Messung des P(3)-
Ubergangs, wie in Abbildung 4.12 dargestellt, in Abhingigkeit von der Zeit Ats, die der
QCL eingeschaltet gewesen ist, wurde durchgefiihrt. Dies liefert uns die mit der Zeit Ats
sinkende Ionenabnahme des Niveaus N, und somit einen Wert fiir M, in Form der Zer-
fallskonstante. Die Tonenabnahme in Abhéngigkeit von der Zeit Ats, ist in Abbildung 4.13
aufgetragen. Aus einem exponentiellen Fit an die Datenpunkte erhélt man die Wechselwir-
kungsrate M,.. Durch Verwendung der Gleichung 4.26 kann auch die Wechselwirkungsrate

M. berechnet werden. Somit erhilt man:

M, = (18,8 + 10,5) mHz (4.30)
M. = (52,0 + 26,0) mHz. (4.31)

Die Werte fiir die Wechselwirkungsraten werden ein weiteres Mal bei einer leicht verdnderten
Verteilung bestimmt. Diese wurde an einem anderen Tag durchgefiihrt, an dem sich eine
schlechtere Kiihlung der Rotationsniveaus ergab. Sie stellen den ungiinstigsten Fall dar,
wohingegen die zuerst beschriebenen Messungen jeweils den giinstigsten Fall beschreiben,
bei der eine maximale Kiihlung der Rotationsniveaus erreicht wurde. Durch diese Vor-
gehensweise soll abgeschétzt werden wie empfindlich die Raten auf ein leicht verdndertes
System sind und ob die angegebenen Fehler ausreichen um solche tégliche Fluktuation zu

beschreiben.
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Abbildung 4.13: Messung der Ionenabnahme des P(S)-Ubergangs in Abhéngigkeit von der Zeit At, die der
QCL eingeschaltet war. An die Daten (in schwarz) ist ein exponentieller Abfall (in rot) angepasst.

Die Raten beider Fille sind in Tabelle 4.2 zusammen mit den theoretischen Raten fiir die
Wechselwirkung zwischen den Rotationsniveaus fiir eine BBR bei 4 K und eine BBR bei
40 K aufgefiihrt. Die theoretischen Werte wurden aus den Einsteinkoeffizienten bestimmt
[118]. Es ist zu erkennen, dass die experimentellen Wechselwirkungsraten trotz der Schwan-
kungen durch die téglichen Anderungen des Systems gut miteinander iibereinstimmen.
Auffillig sind die Abweichungen von den theoretischen Werten fiir die Wechselwirkungs-
raten von MgH™-Molekiilionen in einer kryogenen Umgebung. Diese theoretischen Werte
lassen sich fiir den radiativen Zerfall durch die Summe der Einsteinkoeffizienten A;; + B;;
oder fiir die Anregung eines Rotationsniveaus direkt aus dem Bj;-Koeffizienten bestim-
men. Es ist zu erkennen, dass die experimentellen Wechselwirkungen stark von den theo-
retischen Werten fiir eine BBR bei 4 K abweicht. Die experimentellen Werte stimmen
jedoch gut mit den theoretischen Wechselwirkungsraten bei 40 K iiberein. Dies bestétigt
das Ergebnis aus Kapitel 4.1, dass die Temperaturverteilung der MgH™"-Tonen in CryP-
TEx einer Verteilung im thermischen Gleichgewicht mit einer 40 K-BBR entspricht. Es
sind jedoch noch weitere Messungen notwendig, um den tatséchlichen Anteil der Wechsel-
wirkung der Rotationsniveaus von MgH"-Ionen mit der BBR und den Anteil des Einflusses
der Restgasteilchen zu verstehen. Die Groflenordnungen der Wechselwirkungsraten liegen
insgesamt im mHz-Bereich. Somit kénnen Wechselwirkungen zwischen den Rotationsnive-
aus im Schwingungsgrundzustand vernachléssigt werden, wenn andere deutlich schnellere
Prozesse im MgH™-Molekiil betrachtet werden.

Dies bedeutet, dass die Besetzung der Rotationsniveaus in solchen Féllen als konstant

angesehen werden kann. Ein Beispiel fiir solch einen schnelleren Prozess ist die spontane
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Tabelle 4.2: Ubersicht der bestimmten Raten. ,Wert bc“ bezeichnet die Werte, die unter den besten
Voraussetzungen fiir die Rotationskiihlung gemessen wurden. ,Wert wc*“ bezeichnet die Werte, die un-
ter den schlechteren Voraussetzungen fiir die Rotationskiihlung gemessen wurden. Zum Vergleich wurden
die Wechselwirkungsraten, die aus den Einstein A- und B-Koeffizienten bestimmt werden kénnen, mit
aufgefithrt [118].

Rate Exp. bc Exp. we¢  Theorie 4K Theorie 40K

- (mHz) (mHz) (mHz) (mHz)
Mg, — 125+1,0 14,6 £1,3 70- 1073 11,8
Mpq 6,3+08 42+05 2,3 6,2
My,  214+17 21,7+18 4-1073 24,5
My — 424 +57 423 +6,1 21,6 36,3
Me 1884105 239+ 145  0,1- 1073 37,7
Me. 52,0 +26,0 51,8 + 259 78,0 104,9

Abregung des MgH™-Ions vom ersten angeregten Schwingungszustand in den Schwin-
gungsgrundzustand. Dieser Prozess wird im néchsten Kapitel vorgestellt und genauer un-

tersucht.



Kapitel

Bestimmung einer Zerfallsrate

Die in den vorherigen Kapiteln beschriebene Methode zur Rotationskiihlung hat inter-
essante Anwendungen, die sich auch auf weitere diatomare Molekiile erweitern lieflen.
Daher lohnt es sich, die verwendeten Modelle anhand von Messungen zu iiberpriifen. In
diesem Kapitel werden die besonderen Stérken des neuen Aufbaus verwendet, um eine zu-
standsselektive Messung der Zerfallsrate des wichtigsten Niveaus in diesem Scheme durch-
zufithren. Die Rotationskiihlung der MgH"-Ionen im Schwingungsgrundzustand v = 0
erfolgt iiber den Zustand |v = 1, J = 1), der durch den QCL angesprochen wird. Der Pro-
zess der Rotationskiihlung héngt daher stark von der Zeitskala ab, auf dem der Zerfall
des angeregten Niveau |v =1,J = 1) stattfindet. Denn die Rate dieses Prozesses muss
die Raten der Wechselwirkungen zwischen den Rotationsniveaus stark iibersteigen, welche
aufgrund der BBR stattfinden. Dies ist typischerweise der Fall fiir Hydrid-Molekiilionen,
weil diese grofle Schwingungskonstanten aufweisen. Da die letztendlich erreichte Besetzung
der Rotationsniveaus durch Manipulation mittels QCL und die theoretische Simulationen
dieses Prozesses von dem genauen Wert der Zerfallskonstante abhidngen, wurde sie im
Rahmen dieser Arbeit experimentell ermittelt. Ein entsprechendes Manuskript iiber diese

neuesten Ergebnisse steht unmittelbar vor dem Einreichen [119].

5.1 Ablauf der Messungen

Es soll nun die Zerfallskonstante der radiativen Abregung vom |v = 1,J = 1)-Zustand in
den |v = 0, J = 0)-Zustand bestimmt werden. Die relevanten Niveaus und Zusammenhénge
sind in Abbildung 5.2 dargestellt. Das Versuchsprinzip ist das folgende. Es werden dazu
die Besetzungszahlen des |v = 0, J = 0)-Zustands und die des |v = 0, J = 2)-Zustands in
Abhéngigkeit von der Zeit gemessen, welche bei Anwendung des QCLs in direktem Zu-

sammenhang mit dem |v = 1, J = 1)-Niveau stehen.
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Abbildung 5.1: Messschema fiir die Lebensdauermessungen. Dargestellt sind die zeitlichen Verlaufe des
Ein- und Ausschaltens von dem QCL und dem Dissoziationspuls. Markiert ist die Zeit tgcr,, die zwischen
dem Einschalten des QCLs und dem Dissoziieren der Molekiile gewartet wird.

Am Anfang eines Messzyklus wird den MgHt-Ionen zuerst 4min Zeit gegeben, damit
sich ein thermisches Gleichgewicht mit der kryogenen Fallenumgebung einstellen kann.
Als néchstes wird, wie in Abbildung 5.1 dargestellt, der QCL fiir einen variablen Zeit-
raum tgcr eingeschaltet. Eine Superposition der Besetzung der beiden Energieniveaus
v =0,J =2) und |v =1, J = 1) hat sich innerhalb einiger 10 ms hergestellt, nachdem der
QCL eingeschaltet wurde. Dabei werden MgH"-Tonen aus dem Niveau |v =0,J = 2) in
das |v =1, J = 1)-Niveau umverteilt. Aus dieser Besetzung der Niveaus heraus zerfillt
der |v =1, J = 1)-Zustand spontan in den |v = 0, J = 0)-Zustand. Gibt man dem System
ausreichend Zeit wird auf diesem Wege das |[v = 0, J = 2)-Niveau vollstdndig entvolkert
und die Besetzungszahl des |v = 0, J = 0)-Niveaus maximiert.

Mit einem Dissoziationspuls, der um die Rotationskiihlungszeit tgcy, bis zum Einschal-
ten des QCLs verzogert wird, wird nun sowohl die Ionenabnahme des |v = 0, J = 0)- als
auch des |v = 0, J = 2)-Zustands bestimmt. Zu deren Bestimmung wird der R(0)- und der
P(2)-Ubergang gemessen. Aus diesen Daten kann eine Wachstums- und eine Zerfallskon-
stante fiir die jeweilige zeitlichen Verldufe der beiden Ionenabnahmen ermittelt werden,

und daraus die Zerfallsrate des |v = 1, J = 1)-Niveaus abgeleitet werden.

5.2 Die Zerfallskonstante von |v =1,J = 1)

Um die Darstellung der Lebensdauermessung auf das Wesentliche zu reduzieren reicht es
wieder aus, das MgH"-Molekiil als 5-Niveau-System zu betrachtet, dass fiir diese Aufga-
benstellung noch weiter vereinfacht werden kann. Dieses System und die gemessenen R-

und P-Ubergiinge sind in Abbildung 5.2 dargestellt. Fiir dieses System ergibt sich der Satz
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Abbildung 5.2: Energieniveauschema mit den relevanten Niveaus und den verschiedenen Koeffizienten der
moglichen Ubergiinge I';;, Wechselwirkungen M;; und Laseranregungen W;; von MgH™. Zudem sind der
R(0)- und der P(2)-Ubergang eingezeichnet, anhand derer Messungen durchgefithrt werden um I'gq zu
ermitteln.

(aus Kapitel 4.4) von fiinf gekoppelten Differenzialgleichungen fiir zeitliche Anderung der
Besetzungszahlen N;(t), der hier der Vollsténdigkeit der mathematischen Betrachtungen

halber noch einmal aufgefiihrt sei.

Nq(t) = LaaNa(t) — MapNa(t) + Mpa N (t) (5.1)
Ny(t) = —(Mpa + Myc) Ny (t) + MapNa(t) + My Ne(t) (5.2)
Ne(t) = TaeNa(t) + MycNy(t) — MpNe(t) + WaeNa(t) — WeaNe(t) (5.3)
Na(t) = =(Taa + Lae) Na(t) + WeaNe(t) — WaeNa(t) (5.4)
Ne(t) = MeeNe(t) — MeeNe(t) (5.5)

Dabei beschreiben die Raten I'y, und I'y. die spontane Emission von Niveau |0,0) zum
Niveau [0,2) und |1,1). Es wird ab jetzt nur noch I' = I'y, verwendet. Die Raten Wy
und Wy, stehen fiir die Absorption und die stimulierte Emission, die durch den QCL
hervorgerufen werden. Die Raten M;; stehen fiir die Wechselwirkungen der Ionen mit der
BBR und dem Restgas.

Diese Differentialgleichungen lassen sich stark vereinfachen.

e M;; =0, da im vorangegangenen Kapitel gezeigt wurde, dass die Wechselwirkungen
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Abbildung 5.3: Schema fiir die Lebensdauermessung mit den elektronischen Niveaus X *X%, A'S% und
C!'27*, den Schwingungszustinden v, den Rotationszustéinden J% (und ihrer jeweiligen Paritdt P) sowie
mit den magnetischen Unterzustinden m; der Zustéinde |v = 0,J = 2) und |v = 1, J = 1). Die Uberginge
R(0) und P(2) werden genutzt um indirekt Informationen iiber die Besetzung des Zustands |v = 0, J = 1)zu
erhalten. Da die Dissoziationspulse linear polarisiert sind, gilt Am = 0 als Auswahlregel und es kénnen
somit wihrend des P(2)-Ubergangs nur 3/5 der fiinf Niveaus des |v = 0,J = 2)-Zustands angesprochen
werden.

mit der BBR und dem Restgas auf ldngeren Zeitskalen stattfinden als es fiir die hier
gemessenen Effekte der Fall sein wird. Das bedeutet, dass Nb(t) =0 und Ne(t) =0
gilt also die Besetzungen der Niveaus |[v = 0,.J = 1) und |v = 0, J = 3) als konstant

angenommen werden koénnen.

o N¢(t) = 5Ny(t) und somit Ne(t) = %Nd(t), aufgrund der drei- beziehungsweise fiinf-
fachen Entartung der Niveaus N, und Ny (vergleiche Gleichung 1.23) und fiir den
Fall der vélligen Sittigung des Ubergangs durch den QCL.

e Wegen der linearen Polarisation der Dissoziationslaser gilt die Auswahlregel Am =0
fiir die magnetischen Unterniveaus m  der Rotationszustéinde, die schematisch in
Abbildung 5.3 dargestellt ist.

e Hinzu kommt die iiberpriifte Annahme, dass der Ubergang zwischen den Niveaus
durch den QCL gesittigt wird, und dass die Zeitspanne bis zum Erreichen der
Séttigung extrem kurz im Vergleich zu allen anderen Zeitskalen des Versuchs ist,

also im ms-Bereich liegt. Dies entspricht Wy, = %ch in Abbildung 5.2.
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Die Besetzung der Energieniveaus im thermischen Gleichgewicht und bevor der QCL ein-
geschaltet wird ist durch N gegeben und wurde in Kapitel 4.1 bestimmt. Zu Beginn gilt
NO = (18,9 +£0,7) %, N = (44,1 £4,0) %, N? = (27,1 £0,9) % und N§ = (8,7 +1,7) %.
Nachdem der QCL eingeschaltet wurde hat sich eine Superposition der Besetzung der Ni-
veaus [0,2) und |1,1) eingestellt, so dass N.(0) = 2N? und Ng(0) = N0 gilt. Dass diese
Besetzung der Niveaus sich in ausreichend kurzer Zeit einstellt wird ermittelt, indem die
Tonenabnahme des |v = 0,.J = 2)-Niveaus durch den P(2)-Ubergang in Abhiingigkeit von
der Zeit tgcr, gemessen wird. In Abbildung 5.4 ist das Ergebnis der Messung graphisch
dargestellt. An die Daten wurde ein exponentieller Abfall (in rot) angepasst. Dieser ergab
eine Zeitkonstante von mgcr = (3,19 = 1,09) ms fiir die Einstellung einer vollstédndigen
Kopplung zwischen den Zusténden |v =0,J =2) und |v = 1,J = 1).

Mit den getroffenen Annahmen und zusétzlichen Angaben lassen sich nun die gekoppelten

Differenzialgleichungen auf drei relevante Gleichungen vereinfachen:

Na(t) = TNg(t) (5.6)
Ny(t) =0 (5.7)
Ne(t) = WaeNa(t) — WegNe(t) (5.8)
Ny(t) = —T'Ny(t) + WeaNe(t) — WaeNa(t) (5.9)
Ne(t) =0 (5.10)

Durch Addition von Gleichung 5.8 und Gleichung 5.9 erhélt man
Ne(t) + Ng(t) = —T'Ng(t). (5.11)

Mit Ng(t) = 2N,(t) ergibt sich

3\ 3
14 =) N.(t) = —T=-N(t
(1+3) 8ty = 1800
Ne(t) = —%I‘Nc(t). (5.12)
Durch Integration erhilt man
_3r¢ _ 950 -3¢
N.(t) = N.(0)e" s :§Nce ERl (5.13)

Fiir die Besetzung des Zustands |0, 0) ergibt sich aus

Na(t) = I'Ng(t) = F%Nc(t) (5.14)

mit Gleichung 5.13
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Abbildung 5.4: Messung des P(2)-Ubergangs zur Bestimmung der Ionenabnahme des Niveaus |v = 0, J = 2)
in Abhéngigkeit von der Zeit tgcr.

: 3
Na(t) = rgNSe—%“. (5.15)

Durch Integration und den Bedingungen N,(0) = N und N,(t) = N2 + N? fiir grofe
Werte fiir ¢ folgt
N(t) = N9+ N9 — NOe—sTt. (5.16)

Somit erhalten wir folgende Losungen der gekoppelten Differentialgleichungen:

No(t) = NO + N? — NOe—slt (5.17)
Ny(t) = Ny(0) (5.18)
N(t) = gNSe—%“ (5.19)
Ny(t) = Ny(0)e st (5.20)

In Abbildung 5.5 sind die qualitativen Verldufe der Besetzungszahlen N;(t) dargestellt.
Vor der Zeit t = 0 wird der QCL eingeschaltet, und innerhalb kiirzester Zeit danach stel-
len sich neue Besetzungszahlen, ausgehend von N hin zu N;(t = 0), ein. Dann folgen die
Kurven dem Verlauf, der durch Losung der Differentialgleichungen ermittelt wurde. Zu
erkennen ist der Prozess der Rotationskiihlung mittels QCL, bei dem die Molekiilionen
durch die Anregung und die darauf folgende Abregung durch spontane Emission vom Ni-
veau |v = 0,J = 2) in das Niveau |v = 0, J = 0) umverteilt werden. Das heifit, dass nach
einer gewissen Zeit N,(t — o0) = NY + N9 gilt. Die Besetzungszahl des |[v = 0, J = 2)-
Niveaus hingegen sinkt vom Anfangswert 5/8N? auf den Wert Null. Die gefundenen

Zusammenhénge zwischen N, (t) und N,(t) lassen sich anhand der Messung der R(0)-
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Abbildung 5.5: Schematische Darstellung der zeitlichen Verldufe der Besetzungszahlen N;(t) (¢ = 0 ent-
spricht hier nicht dem Zeitpunkt Null der Graphen aus den Messungen). Zu Beginn sind die MgH"-Ionen
im thermischen Gleichgewicht mit der kryogenen Umgebung und die Besetzungszahlen N; sind durch die

Werte aus Kapitel 4.1 gegeben. Nach Einschalten des QCLs hat sich bis zur Zeit ¢ = 0 ein neues Gleichge-
wicht eingestellt. Ausgehend von diesen Besetzungszahlen stellen sich neue Besetzungszahlen ein.

und P(2)-Uberginge und dem daraus bestimmten zeitlichen Verlauf der Ionenabnahmen
iiberpriifen.

Hierbei muss beachtet werden, dass diese Kurven nur fiir die Simulation bei Vernach-
ldssigung der Wechselwirkung zwischen den Rotationsniveaus gilt. Im Experiment wiirden
sich die Besetzungszahlen nach einer Zeit im Bereich von 10s durch die Wechselwirkungen
erneut anfangen zu &ndern. Dennoch kann daraus der Wert der Zerfallsrate I' ohne grofle,
von solch einem Prozess hervorgerufene, systematische Unsicherheiten ermittelt werden.
Zu beachten ist, dass die im Experiment gemessene Rate dem Faktor %F entspricht (ver-
gleiche Formel 5.17 bis 5.20).

5.3 P(2)-Messung

In Abbildung 5.6 ist der zeitliche Verlauf der Ionenabnahme des Niveaus |v = 0,J = 0)
dargestellt. Dafiir wurde in Abhéngigkeit von der Zeit tgcr, nachdem der QCL eingeschal-
tet wurde der P(2)-Ubergang (Jv =0,J =2) — |v=1,J = 1)) gemessen. An die Daten

(in blau) ldsst sich die Summer aus eine exponentielle Funktion und einer Konstanten (in



108 Kapitel 5. Bestimmung einer Zerfallsrate

lonenabnahme (%)

T3

0 200

1 1 1 1 1
800 1000 1200 1400 1600

tQCL(mS)

1 I
400 600

Abbildung 5.6: Messung der Ionenabnahme im Zustand |v =0,J =2) durch den Ubergang P(2) in
Abhingigkeit von der Zeit tgcr seit dem der QCL eingeschaltet wurde. An die Datenpunkte (in blau)
wurde ein exponentieller Abfall (in griin) angepasst. Hier ist noch keine Korrektur fiir den 266 nm-Beitrag,
die Entartung der Energieniveaus und die Dissoziationseffizienz erfolgt. Daher darf die y-Achse nicht als
Besetzungszahl interpretiert werden.

griin) anpassen. Dabei ist zu beachten, dass es zusitzliche systematische Fehler durch den
physikalischen Bereich gibt, in dem die Korrekturwerte fiir den 266 nm-Beitrag und fiir den
Einfluss der Wechselwirkungen zwischen den Rotationsniveaus liegen. Bei dem Anpassen
eines Graphen wurde daher die Konstante in einem Bereich der Ionenabnahme von 0,5 %
bis 1% variiert, um eine konservative Abschéitzung des systematischen Fehlers zu erhalten.
Der Beitrag durch den 266 nm-Laser ist dabei der dominierende. Dieser Fehlerbereich ist

unten mit ,,syst“ gekennzeichnet. Die Kurve ergab einen Wert von

P2 = (380 + 23540t = 31syst) ms (521)
fiir die, dem Zerfall proportionalen Konstante 7po. Da % = %F gilt ergibt sich aus der

P(2)-Messung ein Wert von
FPQ — (77 02 &+ 0754Stat + 07 723y3t) Hz. (522)

Anhand des Fits ldsst sich die Differenz AN, ermitteln, um die sich die Ionenabnahmen

zur Zeit t = 0 und fiir den Fall ¢ — oo unterscheiden:

AN, = (9,7 +0,7) %. (5.23)
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Abbildung 5.7: Messung der Ionenabnahme im Zustand |v = 0,J = 0) durch den Ubergang R(0) in
Abhingigkeit von der Zeit tocr seit dem der QCL eingeschaltet wurde. An die Datenpunkte (in rot)
ist ein exponentieller Anstieg (in blau) angepasst. Hier ist noch keine Korrektur fiir den 266 nm-Beitrag,
die Entartung der Energieniveaus und die Dissoziationseffizienz erfolgt. Daher darf die y-Achse nicht als
Besetzungszahl interpretiert werden.

Da aber hier noch keine Korrektur fiir den 266 nm-Beitrag, die Entartung der Energieni-
veaus und die Dissoziationseffizienz erfolgt ist, darf dieser Wert nicht als Besetzungszahl

interpretiert werden.

5.4 R(0)-Messung

Die Ergebnisse, welche durch den zeitlichen Verlauf der R(0)-Messungen erhalten wer-
den, miissen mit einer gewissen Vorsicht betrachtet werden, da sie sehr empfindlich von
den Wechselwirkungen zwischen den Rotationsniveaus abhingen. Die hier vorgestellten
Daten und Ergebnisse zu dieser Messung sind daher vorldufige Ergebnisse, die noch ei-
ner genaueren Untersuchung unterworfen werden sollen. In Abbildung 5.7 ist der zeit-
liche Verlauf der Ionenabnahme des Niveaus |v = 0,J = 0) dargestellt. Dafiir wurde in
Abhéngigkeit von der Zeit tgcr, nachdem der QCL eingeschaltet wurde der R(O)—Ubergang
(lv=0,J =0) — |v=1,J = 1)) gemessen. An die Daten (in rot) lédsst sich eine exponen-

tielle Funktion (in blau) anpassen. Der Fit ergab einen vorldufigen Wert von

Tro = (500 £ 67) ms (5.24)
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fiir die, dem Wachstum proportionalen Konstante 7rg. Fiir diese Zeitkonstante muss eine
zusétzlicher Korrektur hinzugezogen werden, um den Einfluss der Wechselwirkungsra-
ten zwischen den Rotationsniveaus zu beriicksichtigen. Diese Korrektur liegt nach ersten
Abschitzungen im Bereich 100 ms - 200 ms. Der genaue Wert ist Gegenstand laufender
Auswertungen, weshalb die Rate, welche aus der Zeitkonstante bestimmt werden kann,
hier nicht beriicksichtigt wird.

Der Einfluss der Wechselwirkungsraten M;; auf die Amplitude (AN,) des Graphen wird
fiir die Zeitspanne des Experiments, etwa 1 - 6, auf weniger als 1% geschétzt. Deshalb
macht es durchaus Sinn, die Amplitude hier zu bestimmen und im weiteren Verlauf mit
der Amplitude der P(2)-Messung zu vergleichen. Aus dem Graphen und anhand des Fits

ldsst sich die Ionenanteil AN, bestimmen, um die die lonenabnahme gestiegen ist:
AN, = (27,5 +1,3) %. (5.25)

Da auch hier noch keine Korrektur fiir den 266 nm-Beitrag, die Entartung der Energieni-
veaus und die Dissoziationseffizienz erfolgt ist, darf dieser Wert nicht als Besetzungszahl

interpretiert werden.

5.5 Vergleich von P(2)- und R(0)-Messung

Da die Messungen des R(0)- und des P(2)-Ubergangs zu verschiedenen Zeiten stattgefun-
den haben, miissen sie mit der jeweils bestimmten Dissoziationseflizienz skaliert werden,
um ihre Werte fiir die Ionenabnahme vergleichen zu kénnen. Deshalb werden die Daten
fiir AN, mit dem Korrekturfaktor fryr = 1,14 £ 0,05 skaliert.

Weiterhin muss fiir den P-Ubergang die Entartung der Niveaus beachtet werden und der
gemessenen Wert AN, mit dem Faktor (35%%)(],2 = % multipliziert werden, um ihn mit
den Werten, die bei R-Ubergéngen gemessen werden, vergleichen zu kénnen. Wie oben an-
gegeben, wird angenommen, dass nach dem Einschalten des QCLs aulierdem N.(0) = %N 0
gilt. Das heifit, dass die experimentell bestimmte Differenz der Ionenabnahmen zwischen
Beginn und Ende der Messung dem Wert %N 9 entspricht (wie in Abbildung 5.5 markiert).
Diese zwei Zusammenhinge bedeuten, dass der durch den P(2)-Ubergang gemessene Wert
fiir %ANC dem Anteil %ANa entsprechen sollte. Das heifit also, dass die Amplituden aus
den Messungen fiir R(0) und P(2) theoretisch in folgendem Verhiltnis zueinander stehen

sollten:
ANa th:eo

AN, - fesf

o] oo

5 8
- - =-=2,067. 5.26
S s=2=2 (5.26)
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Setzt man die gemessenen Werte fiir AN, und AN, ein, so erhilt man

AN, (27,52 + 1,26) %
- =2,49 £ 0,18. 5.27
ANC-fEff (9,67 +£0,35) % - 1,14 £ 0,05 ) , ( )

Die Ubereinstimmung zwischen dem theoretisch erwarteten Verhiltnis und dem experi-
mentell bestimmten Verhéltnis ist sehr gut. Dies bestéitigt die zu Anfang dieses Kapitels
getroffene Annahme, dass aufgrund der Entartung der Rotationsniveaus nur ein Anteil
von % der anfiinglichen Molekiilionenzahl das Niveau |v = 0, J = 2) besetzt, nachdem der
QCL eingeschaltet wurde. AuBerdem verifiziert diese Ubereinstimmung der Verhiltnisse
den Faktor %, der verwendet wurde um aus der gemessenen Zeitkonstante 7po die Zerfalls-
rate I' zu erhalten.

Fiir die Messung der Zerfallsrate I' wurde auch angenommen, dass die Besetzung der Ro-
tationsniveaus im Schwingungsgrundzustand als stationir angesehen kann und dass eine
Umverteilung nur durch den QCL und den darauf folgenden Zerfall bestimmt wird. Diese
Annahme l&sst sich bestéitigen, wenn man die Zeitskalen der Wechselwirkungsraten aus
Tabelle 4.2 mit den oben bestimmten Zerfallsraten vergleicht. Der Prozess der Anregung
der Molekiilionen in den |v = 1, J = 1)-Zustand mittels QCL und die folgende Abregung
ist um einen Faktor 102 schneller als die Umverteilung der Besetzungen zwischen den ein-
zelnen Rotationsniveaus im Schwingungsgrundzustand. Es konnte jedoch aus Zeitgriinden
bisher nur fiir die P(2)-Messungen bestétigt werden, dass fiir die Bestimmung einer Zer-
fallskonstante die Umverteilung von Ionen aus dem |v = 0,J = 1)-Zustand durch BBR
oder Stofle vernachlédssigt werden kann. Die stirke des Einflusses der Wechselwirkungsra-
ten wurde zudem durch Verwendung der experimentell bestimmten Wechselwirkungsraten
und einer Simulation mittels Mathematica abgeschitzt. Hierbei ergibt sich, dass der P(2)-
Ubergang recht unempfindlich auf die Wechelwirkung zwischen den Rotationsniveaus ist.
Aus der Messung sowie aus den Simulationen ergibt sich, dass der R(0)-Ubergang hingegen
eine hohere Empfindlichkeit und eine stérkere systematische Abweichung zeigt, die derzeit
Gegenstand laufender Untersuchungen ist.

Der gefundene Wert fiir die Zerfallskonstante I' ist in Tabelle 5.1 mit den theoretischen
Werten des elektrischen Dipoliibergangs [v =1,J = 1) — |v =0, J = 0) verglichen. Die
theoretischen Werte stammen jeweils aus Rechnungen, bei denen das Programm Level [120]
verwendet wurde, um aus den theoretischen Dipol-Ubergangsmomenten eine Zerfallsrate
zu ermitteln. Es ist zu erkennen, dass die experimentelle Zerfallsrate vor allem von der
Theorie aus [95] abweicht. Mit der Theorie aus [96] wird hingegen unter Beriicksichtigung
der systematischen Abweichung eine gute Ubereinstimmung gefunden.

Zusammenfassend kann bestétigt werden, dass hier zum ersten Mal die Bestimmung
einer Zerfallskonstante eines rovibronischen Zustands von translatorisch kalten MgH™-

Molekiilionen gelungen ist. Zudem ist bei dieser Messung einer der niedrigsten Zerfallsra-
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Tabelle 5.1: Die experimentell bestimmte Zerfallskonstante I'p2y des elektrischen Dipoliibergangs
lv=1,J=1) — |v = 0,J = 0) ist zusammen mit den theoretische Werten aus [96] fiir Theorie 1, [95] fiir
Theorie 2 aufgefiihrt.

Ipig) (Hz) Theorie 1 (Hz) Theorie 2 (Hz)
7,024+ 0,54 7,886 5,5834

ten beziehungsweise der langsten Zeitkonstanten bestimmt worden, die je bei Molekiilen
untersucht wurde. Dies ist auf die hervorragenden Vakuumbedingungen und die extrem
niedrige BBR zuriickzufiihren, die durch CryPTEx fiir Experimente mit Molekiilionen zur
Verfiigung gestellt wurde. Die Kenntnisse der experimentellen Werte der Wechselwirkungs-
raten der Rotationszustinde im Zusammenhang mit der Zerfallsrate des ersten angereg-
ten Schwingungszustands unterstiitzen zudem das Versténdnis der Rotationskiihlung von
MgH™ mittels QCL, und liefern damit eine weitere Grundvoraussetzung fiir Experimente

in denen diese Ionen in einem definierten Quantenzustand prépariert werden sollen.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine neue kryogene Paul-Falle fiir das sympathetische
Kiihlen hochgeladener Ionen konstruiert, aufgebaut und durch Experimente mit polaren
Molekiilionen getestet. Ein Manuskript zum Aufbau wurde bereits bei Review of Scien-
tific Instruments eingereicht [97]. Bei den Experimenten wurde erstmals die Zerfallskon-
stante eines durch kohérente Laseranregung praparierten rovibronischen Zustands eines
Molekiilions, MgH™, durch die Abfrage der Besetzungszahlen der gekoppelten Zustinde
gemessen. Das Molekiilion wurde zuvor gespeichert, sympathetisch gekiihlt und somit des-
sen Oszillationsamplitude auf ein Minimum gesenkt.

Der kryogene Aufbau wird ausschliefilich durch einen Ké&ltekopf gekiihlt. Dabei ist die
Last durch Warmeeintrag so gering, dass Temperaturen der Bauteile von 4 K im Fallen-
bereich erreicht werden kénnen. Die 40 K-Stufe des verwendeten Pulsrohrenkiihlers kiihlt
den entsprechenden Bereich des experimentellen Aufbaus auf eine Temperatur von 35K
herunter. Das Ziel, ein fiir das Speichern hochgeladener Ionen geeignetes ultrahohes Vaku-
um zu gewahrleisten, wurde erreicht, mit geschiitzten Enddruckwerten von ~ 10~1'° mbar
im Fallenbereich. Die Elektrodenkonfiguration der Falle besteht aus einem optisch sehr
gut zuginglichen Hauptfallenbereich sowie einem kryogen noch besser abgeschirmten Vor-
fallenbereich. Radiofrequenzen im MHz-Bereich mit Spannungen von bis zu 1000V sowie
Gleichspannungen von bis zu 100 V kénnen an den Elektroden angelegt werden. Durch 15
auf das Fallenzentrum der Hauptfalle ausgerichtete Offnungen wird der optische Zugang
ermoglicht. Aufgrund der speziellen Konstruktion von Offnungen mit kleinem Raumwin-
kel, wird die kryogene Temperatur im Fallenbereich kaum durch Einstrahlung von BBR
oder Restgasteilchen, die aus Raumtemperaturbereichen stammen, beeintriachtigt. Zudem
trennen diese schmalen Offnungen die Vakuumbereiche differentiell sehr gut ab.

In ersten Experimenten wurden die exzellenten Betriebseigenschaften der kryogenen Paul-
Falle demonstriert. Zuerst wurde die Falle in Heidelberg als Massenfilter getestet, um die
Apparatur, die Elektronik und die Software zu optimieren. Dabei gelang es den Stabi-

litdtsbereich fiir He*-Ionen bei verschiedenen kinetischen Energien zu vermessen und die
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darin enthaltene Unterstruktur aufzulésen. Diese Struktur konnte auf die Lénge des Fal-
lenaufbaus im Massenfilterbetrieb und der dadurch bedingten Divergenz des Ionenstrahls
am Fallenausgang, abhéngig vom Pseudopotential des Filters, zuriickgefiihrt werden. Die-
se Eigenschaft der Ionentrajektorien fithrte zu Intensitdtsminima und -maxima innerhalb
des Stabilitétsbereichs, welche durch Simulationen reproduziert werden konnten.

Die kryogene Paul-Falle wurde im weiteren Verlauf dieser Arbeit an die Aarhus Universitét
transportiert und dort bei der fon Trap Group von M. Drewsen in den bestehenden Laser-
aufbau fiir Experimente mit Mgt und MgH"-Ionen eingebunden. Hier wurden die Mes-
sungen durchgefiihrt, die in dieser Arbeit vorgestellt werden. Zuerst wurden Mg*-Ionen
dopplergekiihlt und Ionenkristalle daraus erzeugt. In der Folge wurden Zweikomponenten-
Ionenkristalle, bestehend aus Mg*- und molekularen MgH*-Ionen, hergestellt. Diese wur-
den nicht nur erzeugt und gefangen, sondern auch iiber Zeitrdume von mehreren zehn
Stunden gespeichert, wodurch sich die hervorragenden Vakuumbedingungen der Falle be-
legen lieen. Zudem wurde die Rotationszustandsbesetzung der polaren Molekiilion MgH™
im thermischen Gleichgewicht mit der kryogenen Umgebung der Paul-Falle bestimmt.
Diese entsprach der Verteilung, die man bei MgH"-Ionen erwartet, die im thermischen
Gleichgewicht mit BBR bei einer Temperatur von etwa 42 K, jedoch nicht von 4 K, sind.
Ob diese Verteilung vorwiegend durch eine residuelle 297 K-BBR von wenigen Prozent
des Raumwinkels oder durch Stéfle mit ballistischen Restgasteilchen aus dem Raumtem-
peraturbereich, welche jeweils durch die optischen Zugéinge in den Fallenbreich stréomen,
hervorgerufen wird, bleibt noch nachzuweisen. Eine noch tiefere Temperatur wurde mit
dem bestehenden Aufbau dadurch erzielt, dass Ionenkristalle von der optisch zugénglichen
Hauptfalle in den optisch besser abgeschirmten Bereich in Richtung der Vorfalle transfe-
riert wurden. Nur zum Zweck der Rotationszustandsabfrage mittels Laserstrahlen wurden
diese Ionen zuriick in den Hauptfallenbereich gebracht. Eine weitere Verbesserung der
kryogenen Bedingungen im Fallenzentrum der Hauptfalle wird kiinftig durch den Einsatz
von zusétzlichen CaFo-Fenstern im kryogenen Bereich auf den optischen Zugéngen inner-
halb der Vakuumkammer erreicht werden.

Des Weiteren wurde die Besetzung der Rotationszustdnde mittels Laserspulse manipu-
liert und auf diesem Wege noch weiter hin zu niedrigeren Rotationszusténden verschoben,
als es bisher bei Raumtemperatur gelungen ist [21]. Die Besetzungszahl des elektronischen
Schwingungs- und Rotationsgrundzustands wurde im Vergleich dazu um einen Faktor zwei
auf etwa 70 % erhoht.

Diese gezielte Praparation einzelner Zustédnde war entscheidend fiir den néchsten Schritt,
némlich die experimentelle Bestimmung der Ubergangsraten fiir die vier niedrigsten Rota-
tionszusténde (J = 0 bis J = 3) im Schwingungsgrundzustand, um Informationen iiber die
zeitlichen Dimensionen der Abldufe im MgHT-Molekiil zu erhalten. Es wurde ermittelt,

dass sich diese Vorgénge auf Zeitskalen im Minuten-Bereich abspielen.
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Das zentrale physikalische Resultat dieser Arbeit ist die erstmals gelungene Messung der
Zerfallsrate des durch Laser préparierten rovibronischen Zustands eines in einer Paul-
Falle gespeicherten Molekiilions. Dabei wurde der Zustand |[v =1,J = 1), des MgH™-
Molekiilions, der fiir die Rotationskiihlung verwendet wird, niher untersucht. Es wurde ei-
ne prizise Bestimmung der Zerfallskonstante des Ubergangs zum lv=0,J = 0) y-Zustand
durchgefiihrt. Dieser Wert fithrte unter Annahme eines theoretischen Werts fiir die Zer-
fallskonstante (im Hz-Bereich) zu der Erkenntnis, dass die Besetzung der Rotationsniveaus
wéhrend des radiativen Zerfalls nahezu konstant bleibt. Die Zerfallsrate konnte daraus zu
einem Wert von (7,02 &+ 1,26) Hz bestimmt werden. Dies stimmt gut mit dem theoretischen
Wert aus [96] tiberein, weicht jedoch von dem Wert aus [95] ab. Mit diesen experimentell
bestimmten Raten stehen nun erstmals experimentelle Ergebnisse zur Verfiigung, welche
weitere theoretische Betrachtungen der Vorginge in dem MgH™-Molekiil sowie bei dessen
Rotationskiithlung hin zum Grundzustand |v = 0,J = 0)y ermdglichen. Ein Manuskript
iiber diese Ergebnisse wird demnéchst bei Physical Review eingereicht [119]

Durch die vorgestellten Experimente wurde gezeigt, dass das Design der Falle, obwohl
primér auf Experimente mit HCIs ausgelegt, sich sowohl fiir das Messen als auch fiir das
Praparieren der Quantenzustéinde von polaren Molekiilionen eignet. Dies ist auf die signifi-
kante Reduktion der BBR zuriickzufiihren, was Messungen mit sehr hohen Kohérenzzeiten
ermoglicht. Zusétzlich verschiebt diese niedrige BBR die Besetzungszahlen der Rotati-
onszustidnde so weit hin zu niedrigen Quantenzahlen, dass es mittels Lasermanipulation
moglich sein wird, Molekiilionen quantenoptisch in einem wohldefinierten Schwingungs-
und Rotationszustand zu préaparieren.

Die primér vorgesehene Anwendung der kryogenen Paul-Falle ist die hochprizise Laser-
spektroskopie von HCIs. Dafiir soll eine EBIT, die HCIs erzeugt, als Quelle verwendet
werden und die HCIs zusammen mit Berylliumionen in der Paul-Falle gespeichert werden.
Da HCISs nicht fiir direkte Doppler-Kiihlung zugénglich sind, ist es das Ziel diese durch die
Coulombwechselwirkung mit einfach geladenen Berylliumionen (Be™) sympathetisch zu
kiithlen und sie somit zu einem Ionenkristall zu formen. Dies wird dadurch ermoglicht wer-

13+ 40u

den, dass viele HCIs, zum Beispiel Ar mit % = {30, €in Masse-zu-Ladungsverhéltnis

. . m m . . ..
im Bereich % fg‘L < ggg < 3- fj’ haben. Dieser Parameter gibt an fiir welche Ionen-

sorten es moglich ist gleichzeitig mit Bet in der Paul-Falle gespeichert und sympathetisch

gekiihlt zu werden.

Zu diesem Zweck wurde vor kurzem ein Lasersystem zur Doppler-Kiihlung von Be™ in Zu-
sammenarbeit mit der QUEST Gruppe (Centre for Quantum Engineering and Space-Time
Research) von Piet O. Schmidt an der Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt (PTB)
aufgebaut. Zur Kiihlung wird der 2525, 2 2p? Py /2 Ubergang im Bet-Ion als ge-
schlossenes Zweizustandssystem genutzt. Dieser Ubergang lisst sich mit einer Wellenlinge

im UV-Bereich ansprechen. Um ausreichend grofie Be™-Ionenkristalle fiir sympathetisches
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Kiihlen zu erzeugen wird eine moglichst hohe Laserleistung auf einem entsprechend Quer-
schnitt benotigt. Das aufgebaute Festkorperlasersystem stellt bis zu 730 mW Leistung bei
der benotigten Wellenlénge zur Verfiigung.

Das Prinzip dieses Systems [121] basiert auf zwei Faserlasern mit fundamentalen Wel-
lenlingen 1051 nm und 1550 nm und je einer Leistung von 5 W. Mit Hilfe eines peri-
odisch gepolten Lithiumniobat-Kristalls (PPLN) wird die Summenfrequenz (626 nm) die-
ser beiden Wellenldngen bei einer Leistung von 1,8 W erzeugt. Dann wird durch Fre-
quenzverdopplung in einem Beta-Bariumborat-Kristall (BBO) die gewiinschte Wellenlénge
(313nm) erzeugt. Durch eine Glasfaser wird das Laserlicht zum optischen Aufbau der Paul-
Falle transportiert.

An sympathetisch gekiihlten HCIs sollen mit diesem gesamten Aufbau spektroskopische
Untersuchungen von verbotenen Ubergéingen bis zur Grenze der natiirlichen Linienbreite
durchgefiihrt werden. Die Dopplerverbreiterung, die bei HCIs in EBITs auftritt, bedingte
bisher die Grenze der Auflésung. Hier wurden zwar in den letzten Jahren Fortschritte er-
zielt, indem die Temperaturen bei denen die HCIs vorliegen durch Verdampfungskiihlung
von 300eV (etwa 33 MK) auf 15eV (etwa 0,17 MK) gesenkt wurde [122,123]. Jedoch konn-
ten mit den bisher angewendeten Methoden diese Dopplerverbreiterungen nicht weiter ver-
ringert werden. Bei der Mitspeicherung von HCIs in Be'-Ionenkristallen wird es moéglich
sein, diese auf Temperaturen in den mK-Bereich herunterzukiihlen, was eine Absenkung
um neun Gréfenordnungen darstellt und letztendlich die Uberwindung der bisherigen
Grenzen der Auflésung gestatten wird.

Die Experimente mit Be™-Ionen und HCIs werden Mitte 2012 beginnen, sobald die Mes-
sungen an Molekiilionen in Aarhus abgeschlossen sind und die kryogene Paul-Falle wieder
in Heidelberg ist. Sie soll hier mit einer neuen Quelle fiir Beryllium und mit dem neuen
Lasersystem in Betrieb genommen werden.

Zuletzt sei erwihnt, dass der flexible und leicht zu transportierende Aufbau von CryP-
TEx sich bei den Messkampagnen in Aarhus sehr gut bewihrt hat, womit auch ideale
Voraussetzungen fiir geplante zukiinftige Experimente an externen Photonenquellen, wie

zum Beispiel an Synchrotronen oder Freie-Elektronen-Lasern gegeben sind.
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Abbildung 5.8: Schnittansicht der Elemente der 297 K-Stufe.
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Abbildung 5.9: Schnittanscht der Elemente der 297 K und der 40 K-Stufe.
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4K-Rahmen Fithrungsrohrchen

4K -Kiilteschild
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Elektroden 4 Saphir-
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Abbildung 5.10: Schnittansicht der Elemente aller drei Temperaturstufen.
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