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Cold highly charged ions for frequency metrology

Simultaneous control over both excitational and motional degrees of freedom of quantum objects
facilitates measurement accuracies at a level that enables the measurement of subtle relativistic
effects, tests of the Standard Model and even the search for expected effects of physics beyond
it. Theoretical calculations predict enhanced sensitivities of forbidden optical transitions in highly
charged ions (HCIs) to possible variations of fundamental constants, such as the fine structure
constant. Within this thesis, a versatile preparation technique of cold and strongly localized HCIs
has been developed and demonstrated, adding a multitude of laser accessible systems to the quan-
tum toolbox, that have enhanced sensitivity to fundamental physics. HCIs are extracted from an
electron beam ion trap (EBIT), where they are produced in the MK temperature range. Subse-
quently they are cooled down to the mK regime, needed for high precision laser spectroscopy, in
a cryogenic linear Paul trap. Deceleration, precooling and multi-pass stopping approaches enable
HCI implantation within a prestored, continuously laser-cooled BeT-Coulomb crystal. Here the
HCIs are co-crystallized in mixed-species ensembles (specifically Ar'®* highly charged and Be™
coolant ions) - ranging from large 3-dimensional crystals over ion strings down to a single Ar'3+
ion cooled by a single Be™ ion. The precooling, retrapping and sympathetic stopping process, as
well as various Coulomb crystal configurations are characterized and compared to simulations and
theoretical models. The developed experimental concept and its modular implementation enable,
for the first time, the localization of HCIs in a microscopic region of a Paul trap, today’s standard
method for singly-charged ion frequency metrology. This is a necessary prerequisite for the deve-
lopment of novel ultra-precise optical clocks based on quantum logic spectroscopy on forbidden
transitions in HCIs and subsequent low-energy searches for physics beyond the Standard Model.

Kalte hochgeladene Ionen fiir Frequenzmetrologie

Die gleichzeitige Kontrolle iiber die Freiheitsgrade der Bewegung und Anregung von Quantenob-
jekten erlaubt Genauigkeiten mit denen die Messung geringster relativistischer Effekte, Tests des
Standardmodells und die Suche nach Physik jenseits des Standardmodells moglich sind. Bei hoch-
geladenen Ionen (HCIs) sagen theoretische Berechnungen u.a. eine erhéhte Sensitivitit verbotener
optischer Uberginge bzgl. der Variation fundamentaler Konstanten, insbesondere der Feinstruk-
turkonstanten, voraus. In der vorliegenden Arbeit wurde eine vielseitige Technik zur Préparation
kalter, stark lokalisierter HCIs entwickelt und demonstriert. Dies fiigt HCIs dem Repertoire an
Quantensystemen fiir entsprechende Prézisionsexperimente hinzu. In einer Elektronenstrahlionen-
falle (EBIT) werden HCIs im MK Temperaturbereich erzeugt und nach Injektion in eine Paulfalle
in das mK Temperaturregime abgekiihlt. Die Verfahrensweise des Abbremsens, Vorkiihlens und
anschlieffenden Multipass-Stoppens ermoglicht die HCI-Implantation in einen vorgespeicherten,
kontinuierlich laser-gekiihlten Bet-Coulomb-Kristall. In diesem ko-kristallisieren die HCIs und
ein Mischkristall formt sich (hier: Ar'3* und Be™), dessen Konfigurationen das Spektrum von
grofen dreidimensionalen Mischkristallen, iiber Ionenketten, bis hin zu einem Zwei-Ionen-Kristall
abdeckt. Sowohl der Retrapping-, sympathetische Stopp- und Kiihlprozess, als auch die erzeugten
Mischkristalle werden charakterisiert und mit Simulationen und theoretischen Modellen vergli-
chen. Erstmals realisiert das entwickelte experimentelle Konzept, zusammen mit seiner modularen
Implementation, die mikroskopische Lokalisierung von HCIs in einer Paulfalle, dem heutigen Ar-
beitspferd hochpriziser Frequenzmetrologie einfach-geladener Ionen. Dies erfiillt die notwendigen
Voraussetzungen fiir die Entwicklung neuer optischer Uhren mit verbotenen Ubergingen in HCIs
als Taktgeber und ebnet damit den Weg fiir die Suche nach Physik jenseits des Standardmodells
mit nieder-energetischen atomphysikalischen Methoden.
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Einleitung

Sf 1 have seen further,
it 1s by standing on the shoulders of giants.“
Isaac Newton

Hochgeladene Ionen (HCIs), d.h. Atome denen wesentlich mehr als ein Elektron
der Hiille entrissen wurde, so dass die Ladung des Kerns nur noch teilweise kom-
pensiert wird, sind hoch-relativistische Systeme und stellen einen Grofsteil der be-
obachtbaren, baryonischen Materie des Universums dar. Die Untersuchung hoch-
geladener Tonen war daher innerhalb der vergangenen Jahrzehnte vor allem von
Bedeutung fiir QED-Tests [1-4], sowie fiir diagnostische Zwecke im Rahmen der
Plasmaphysik [5], die Erklarung astrophysikalischer Beobachtungen und die Model-
lierung astrophysikalischer Vorgénge [6-8|. Seit zwei bahnbrechenden theoretischen
Veroffentlichungen [9,10] von Berengut und Koautoren in den Jahren 2010/11 wird
als weitere Anwendung von HCIs die Realisierung neuer hoch-préziser optischer Uh-
ren mit Ubergéingen in HCIs als Taktgebern entwickelt. Diese konnten fiir Tests
im Bereich der fundamentalen Physik eingesetzt werden. In den beiden Veréffent-
lichungen [9, 10| wurde gezeigt, dass trotz extrem hoher Bindungsenergien (bis zu
Grokenordnungen von 100 keV) bestimmte HCIs schmalbandige Ubergiinge im opti-
schen Bereich aufweisen, die zusétzlich, aufgrund der starken relativistischen Effekte,
eine erh6hte Empfindlichkeit fiir eine mégliche Variation der Feinstrukturkonstanten
a = €*/(hc) ~ 1/137 besitzen. Weitere theoretische Studien folgten, die mehr als
10 HClIs fiir den Bau hoch-préziser optischer Uhren und die Suche nach einer még-
lichen Variation von Naturkonstanten vorschlagen [11-17]. Die hohe vorhergesagte
Prizision, mit relativen Frequenzunsicherheiten < 107, griindet sich in der starken
Bindung des Valenzelektrons an den Kern bei hoch geladenen Ionen. Die resultieren-
de geringe Polarisierbarkeit der Elektronenhiille fiihrt zu niedrigen systematischen
Verschiebungen der Ubergangsfrequenz durch dukere elektrische Felder (DC, AC-
Stark-Verschiebung), sowie zu einer weitgehenden Immunitéit gegeniiber Schwarz-
korperstrahlung (die fiir einfach geladene Molekiile und Atome teils limitierende
Bedeutung hat). Die meisten der, fiir diese Art der Anwendung vorgeschlagenen,
HCIs, wie Ir'™ und Ho'#* besitzen Ladungszustinde zwischen 94 und 18+, da sich
bei hoheren Ladungszustinden die Ubergiinge in den XUV-Wellenlingenbereich ver-
schieben und in den angegebenen Referenzen nach Ubergéingen im (nahe-)optischen
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Bereich, fiir den extrem schmalbandige Uhren-Laser existieren, gesucht wurde.

Die Suche nach Physik jenseits des Standardmodells kann traditionell sowohl im
Bereich der Hochenergiephysik durchgefiihrt werden, in dem es um die Entdeckung
neuer oder Bestdatigung der Existenz vorhergesagter Teilchen geht. Zum anderem
finden seit langerer Zeit Tests des Standardmodells im niederenergetischen Bereich
der Atomphysik, mit Hilfe von Prézisionsexperimenten, statt. Solche Suchen nach
Physik jenseits des Standardmodells kénnen in Tests der Quantenelektrodynamik
bestehen [2,3], in einer Suche nach Verletzung der lokalen Lorentzinvarianz 18, 19]
oder einem Nachgehen der Fragestellung, ob die fundamentalen Konstanten tatséch-
lich in Raum und Zeit konstant sind [20-24]. Gerade die letzte Fragestellung ist in
einer physikalischen Welt, die auf der Reproduzierbarkeit und Vergleichbarkeit von
Messungen beruht, von entscheidender Bedeutung.

Eine Kollaboration zwischen der Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt (schmal-
bandige Laser, Quantenlogik-Spektroskopie 25|, Paulfallen) und dem Max-Planck-
Institut fiir Kernphysik (Produktion von und Umgang mit HCIs [26], kryogene
Apparaturen), in deren Rahmen die Ergebnisse dieser Arbeit erzielt wurden, hat
sich zur langfristigen Aufgabe gemacht, eine optische Uhr, basierend auf Ubergéin-
gen in HCIs zu entwickeln und anschliefsend nach einer moglichen Variation der
Feinstrukturkonstanten (und des Elektronen-zu-Protonen-Masseverhéltnisses p) zu
suchen [27]. Bei den beiden genannten Konstanten handelt es sich um wahrhaft
fundamentale Konstanten, da beide dimensionslos sind. Damit entfallt die mogliche
Ununterscheidbarkeit zwischen Variation von Einheit und Wert einer physikalischen
Grofse.

Eine Untersuchung der Feinstrukturkonstanten, die die Stérke der elektromagne-
tischen Wechselwirkung angibt, ist auch aufgrund umstrittener astrophysikalischer
Untersuchungen von Quasar-Absorptionsspektren durch Webb und Mitarbeiter von
Relevanz. In [28] wurde als Ergebnis dieser Beobachtung geschlussfolgert, es gibe
eine raumliche Variation der Werte von « iiber kosmologische Absténde (so genann-
ter Australien Dipole), mit einer aufgeprigten Dipol-Struktur. Da sich die Erde
im Universum und damit im rdumlichen a-Dipol bewegt, wiirde die raumliche Va-
riation von « einer auf der Erde zeitlichen Variation der Feinstrukturkonstanten
von &v/a|ie ~ 107 ¥yr~1 entsprechen [29]. Die astrophysikalischen Untersuchungen
sind insofern umstritten, als dass der beobachtete Dipol auch durch systematische
Kalibrations-Effekte erzeugt bzw. verstiarkt werden kénnte, wie neuere Untersuchun-
gen der verwendeten Spektrometer gezeigt haben [30]. Ein Laborexperiment auf der
Erde mit erhéhter Préazision wire also auch in dieser Hinsicht wiinschenswert.
Wenn sich der Wert der Feinstrukturkonstante dndert, so #ndern sich atomare Uber-
gangsfrequenzen. Je nach Atomstruktur wiirden manche Frequenzen bei einem An-
stieg von « groker werden, andere kleiner und wieder andere wiirden sich gar nicht
oder kaum dndern. Das betrachtete Beispiel der astrophysikalischen Untersuchung
zeigt, dass die zu erwartenden relativen Anderungen von « extreme klein wéren, so
dass man Frequenzmessungen zum Ausnutzen der héchsten Messprézision im Be-
reich der Physik anwendet, um auf diese moglichen Variationen zu testen. So wurden
bereits in der Vergangenheit die Uberginge priziser optischer Uhren, basierend auf



neutralen oder einfach geladenen Ionen, miteinander verglichen, um eine Aussage
tiber mogliche Variation von « (oder p) treffen zu kénnen. Notwendigerweise miis-
sen hier Verhiltnisse von Ubergangsfrequenzen, mit unterschiedlicher Sensitivitit
auf a-Variation, bestimmt werden. Sonst kann zum einen der Vorteil der Dimen-
sionslosigkeit von « nicht erhalten bleiben, zum anderen kann keine Trennung von
anderen frequenz-verschiebenden Effekten stattfinden.

Fast ein Jahrzehnt lang kam die genaueste Bestimmung von & von einem Uhrenver-
gleich der NIST Hg™- mit der dortigen AlT-Atomuhr. Hierbei ist der Uhreniibergang
in Hg™ sensitiv auf ¢, withrend der Ubergang in Al* praktisch gar nicht sensitiv auf
Drifts von « ist. Der wiederholte Vergleich beider Uhreniiberginge fiir die Dauer
eines Jahres lieferte als Ergebnis &/a = —1.7(2.5) x 10~ 7yr=! [31], wobei der an-
gegebene Fehler grofler als der eigentliche Messwert ist. Anfang 2016 lieferte der
Vergleich des E3-Ubergangs der hoch-priizisen PTB Yb*-Atomuhr [32, 33| mit der
PTB Sr-Gitteruhr [34] einen, beziiglich der Messunsicherheit verbesserten, Wert von
&/a = —6.5(4.7) x 10~ Byr~1 fiir die Variation von . Dabei sollte betont werden,
dass der Oktupol-Ubergang in Yb*, innerhalb der bisher erprobten einfach gelade-
nen Uhrenionen, die hochste Sensitivitdt auf &/« aller einfach geladenen Systeme
besitzt. Zum einen wire es wiinschenswert das PTB-Ergebnis mit einer anderen
Ionensorte zu iiberpriifen. Zum anderen wére entweder eine Erhéhung bzgl. der
Empfindlichkeit auf &/« oder eine Verkleinerung des systematischen Fehlerbudgets
notwendig, um eine Aussage bzgl. kleinster Drifts der Feinstrukturkonstanten ma-
chen zu konnen. Ein Verstarkungsfaktor von zwei Gréfsenordnungen wére z.B. fiir
Tests der astrophysikalischen Messungen notwendig.

Optische Uhren, basierend auf einfach geladenen Ionen, kommen aufgrund kleiner
Veriinderungen ihrer Ubergangsfrequenzen, durch Stérungen aufgrund dukerer Um-
welteinfliisse, bzgl. ihrer relativen Frequenzunsicherheit insofern an eine Grenze, als
dass das Uhren-Ion ab einem Niveau von < 107! relativer Unsicherheit im Prinzip
ein Quantensensor fiir seine gesamte Umgebung wird [35]. So spielen auf diesem Level
schon Hohenunterschiede der Uhren von 1 cm eine nennenswerte Rolle [36]. Zwei ver-
schiedene Klassen von Systemen konnten hier neue Mdoglichkeiten bieten. Dies wére
zum einen die Realisierung einer Uhr basierend auf einem 22" Th-Kerniibergang [37],
zum anderen bietet sich die grofse Klasse der HCIs als laserspektroskopische Systeme
an.

Wihrend sich die, zur Hauptquantenzahl n gehorende, Bindungsenergie FE, des
Elektrons in einem wasserstoffartigen System zwar in SI-Einheiten nach FE, =

2 2
2 Z . . ..
—# ( 42:60) “;;—Qd = —%uredcﬂ n”;) durch die Feinstrukturkonstante ausdriicken

lasst, so hiangt diese nicht wirklich essentiell von o ab. Dies wird deutlich beim,
fir die folgenden Uberlegungen beibehaltenen, Ubergang zu atomaren Einheiten:
E, = —Z%/(2n?). Im Gegensatz dazu skalieren die relativistischen Korrekturen zur
Zentralfeld-Schrédinger-Gleichung fiir ein Valenzelektron, abgeleitet im Rahmen der
Pauli-Theorie, mit o?. Fiir ein einzelnes Valenzelektron oberhalb ansonsten geschlos-
sener Schalen, kann die relativistische Energieverschiebung ndherungsweise durch
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folgende Gleichung beschrieben werden [29]:

Za?)?
An ~ _]n& =:(Qn . (1)
v(j+1/2)
Dabei steht Z fiir die Kernladungszahl und
Z >
[n = —En = 2n2 XX (Zion + 1) (2)

fiir die (positive) Ionisationsenergie eines Elektrons des betrachteten Zustandes.
Hierbei wurde die effektive Ladung Z,, die iiber Z,/n = (Z;,, + 1)/v definiert ist
und die Abschirmung der Kernladung durch die iibrigen Elektronen ausdriickt, einge-
fithrt. Z;,, beschreibt den Ladungszustand des Ions, v steht fiir die nicht-ganzzahlige
effektive Hauptquantenzahl, wihrend 5 die Drehimpuls-Quantenzahl des betrachte-
ten Zustandes ist.
Die Abhiingigkeit der Ubergangsfrequenz w von kleinen Anderungen in o wird durch
den sogenannten ¢-Parameter nach w = wy+ q x charakterisiert. Hierbei steht wy fiir
die Ubergangsfrequenz beim aktuellen Wert der Feinstrukturkonstanten oy, wih-
rend z fiir die relative Anderung der Ubergangsfrequenz in Abhingigkeit von o?
steht: )

w=uwy+qu, x:(g> —1%2%, q=qr—¢. (3)

(%)) (0]
Die Definition von ¢ verdeutlicht die Tatsache, dass die relativistische Verschiebung
mit o? skaliert. Des Weiteren setzt sich ¢ nach ¢ = ¢y — ¢; aus den relativisti-
schen Korrekturen der beteiligten Energieniveaus zusammen (i - unterer Zustand, f
- oberer Zustand). Wie man an Gleichung (1) sieht kann die Empfindlichkeit auf &
durch in Betracht ziehen von Ubergéingen in HCIs, aufgrund ihrer hohen Ionisations-
energie, maximiert werden. Dieser Effekt verstarkt sich noch fiir schwere Elemente
mit hoherer Kernladungszahl. Zusétzlich erlaubt die Betrachtung von Ubergingen
mit maximaler Differenz der Zustandskonfigurationen Aj, Av ein weiter erhéhtes
q. Die Betrachtung von Loch-Ubergingen kann, aufgrund von ¢ o 12/2, zu einer
zusitzlichen Verstirkung der Sensitivitit eines solchen Ubergangs auf a-Variation
fithren [10].
Die theoretisch vorhergesagten Werte des Sensitivitéits-Koeffizienten ¢ = dw/dx, fiir
einen bestimmten atomaren Ubergang, werden durch Variation des Wertes von « in
Computer-Codes zur Berechnung der Atomstruktur, bestimmt. Wird z.B. o um 6 %
variiert, so wird die Ubergangsfrequenz einmal mit oy = /9/8 ap und einmal mit,
ay = 4/ 7/8 g berechnet, so dass anschliefend der a-Sensitivitats-Koeffizient nach
g = w(0.125) — w(—0.125)/0.25 bestimmt werden kann.
Da Tests einer moglichen Variation von «, auf Grundlage eines Uhren-Vergleichs,
im Messen eines Frequenzverhéltnisses r = w; /ws bestehen, ist die aussagekréftigere
Grofse zur Beschreibung der Empfindlichkeit eines solchen Vergleichs auf Drifts in
o der so genannte Verstirkungsfaktor K = 2¢/w eines atomaren Ubergangs. Dies
erkennt man sofort, wenn man sich die Beziehung
L S ®

r (0%



Atom Verstarkungsfaktor K

Al*, Cat, Sr, YbH(E2), Yb 0.008 — 1.0

Hg™ (E2) —2.9 (282nm)
Ybt (E3) —6.0 (467 nm)
193117+ (T1) +32 (=~ 470nm)
193117+ (T2) —21 (=~ 267nm)
M5+ (E2) +57 (=~ 812nm)
B3Es1ot (E2) —53 (=~ 1430nm)
916+ (M1) —46 (=~ 653nm)
M6+ (E2) +75  (~ 520nm)

Tabelle 1: Zusammenfassung der Verstidrkungsfaktoren K fiir die Sensitivitit eines erprobten
(neutral, einfach geladen) oder vorgeschlagenen (HCIs) Uhren-Ubergangs fiir Drifts der Feinstruk-
turkonstanten. Es wird eine Auswahl aus [9-17,27], teilweise mit Angabe der Wellenlinge fiir den
entsprechenden Ubergang, gezeigt.

zur Bestimmung von &/«, mittels des experimentell messbaren Frequenzverhélt-
nisses der Uhren-Ubergiinge, anschaut. In Tabelle 1 werden einige, theoretisch
berechnete, Verstarkungsfaktoren K von hochgeladenen Ionen, mit denen ein-
fach geladener oder neutraler Uhren-Atome, verglichen. Der elektrische Oktupol-
Ubergang in Yb* besitzt unter den neutralen und einfach geladenen Atomen den
groften Verstirkungsfaktor. Im Ir'™*- und Cf'%*-Jon gibt es je zwei Uberginge
mit hohen Verstirkungsfaktoren mit entgegengesetztem Vorzeichen. Damit konnten
zwei optische Uhren mit einem einzelnen Uhren-Ion realisiert werden, indem beide
Ubergéinge in kurzer zeitlicher Abfolge abgefragt wiirden. In diesem Fall wiirden
sich bestimmte systematische Verschiebungen der Ubergangsfrequenzen, wie z.B.
Doppler-Verschiebungen zweiter Ordnung oder Gravitations-Rotverschiebungen,
aufheben, was zu einem zusétzlich verminderten Fehler-Budget fithren wiirde.
Ein Vergleich zwischen zwei Uhren, basierend auf, den in Tabelle 1 gezeigten,
elektrischen Quadrupol-Ubergéingen in den Aktinid-Ionen 2*°Cf'"* und ?%Es'6+,
konnte einen Verstarkungsfaktor AK grofer als 100 bzgl. der Empfindlichkeit des
Uhren-Vergleichs auf a-Variation, liefern. Wiirde sich der Wert von a in Raum
oder Zeit andern, dann wiirde sich das Frequenzverhéltnis der beiden Aktinid-
Uhren-Ubergéinge 100-mal schneller #ndern. Umgekehrt konnte, bei Wahl dieses
Uhren-Paares, eine relative Unsicherheit von 10718, die bereits heute mit Uhren,
basierend auf einfach geladenen Ionen, erreicht werden kann [33], bereits ausrei-
chen, um eine méogliche a-Variation in der Grofsenordnung des Australian Dipoles
nachzuweisen.

Um die volle Verstirkung der Ubergangsfrequenz bzgl. ¢/ nutzen zu kénnen, muss
der betrachtete Ubergang auch als Uhren-Ubergang geeignet sein. Dies bedeutet,
es sollte ein optischer Ubergang zwischen einem Grundzustand und einem langle-
bigen metastabilen Zustand, in Kombination mit einem niedrigen systematischen
Fehlerbudget, sein. Ansonsten kann die volle Verstarkung nicht komplett realisiert
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werden, wie es der Fall im Dysprosium-Uhren-Experiment war [38,39]. Die Grofbe
der HCIs skaliert mit 1/(Z;,, + 1), wodurch ihre Dipol-, Quadrupolmomente und
Polarisierbarkeiten um mehrere Grofenordnungen unterdriickt sind. Die Polarisier-
barkeit ist z.B. in HCIs um den Faktor 1/ (Zion)4 unterdriickt.

Fiir Frequenzmetrologie und Tests von & gleichermafen interessante, optische
Ubergéinge in HCIs treten durch Niveau-Kreuzungen, wenn die Tonen einer iso-
elektronischen Sequenz ihre Grundzustandskonfiguration dndern, auf. Damit ist
Folgendes gemeint: Die Reihenfolge der Schalenstruktur neutraler Atome nach dem
Periodensystem ist verschieden von der Reihenfolge in wasserstoffartigen Ionen.
Z.B. kommt in wasserstoffartigen Ionen die 4 f-Schale direkt nach der 4s, 4p und
4d-Schale, wihrend bei der Madelung-Reihenfolge des Periodensystems die 4f-
erst nach der 6s-Schale aufgefiillt wird. Damit verringert sich die Energie des 4 f-
Zustandes deutlich schneller entlang einer isoelektronischen Sequenz als die Energien
anderer Niveaus, so dass es in der Umgebung einer bestimmten Kernladungszahl
Z zu einer Neuordnung der Elektronenkonfiguration kommen sollte. Fiir Niveau-
Kreuzungen, die den Grundzustand eines Ions betreffen, kénnen niederenergetische
Ubergangsfrequenzen im optischen Bereich auftreten. Sind diese Ubergiinge vom
Typ p— f oder s— f, so handelt es sich um schmalbandige, E1-verbotene Ubergiinge,
die damit fiir hoch-prézise Frequenzmetrologie geeignet sind. Der zugehdrige hohe
Qualititsfaktor des Ubergangs kann, zusammen mit dem niedrigen zu erwartenden
Fehlerbudget, die Realisierung optischer Uhren mit vorhergesagten, relativen Unsi-
cherheiten kleiner < 107, ermdglichen.

An dieser Stelle sei noch darauf hingewiesen, dass verbotene Ubergiinge hochgelade-
ner Ionen nicht nur zum Test moglicher Drifts der Feinstrukturkonstanten genutzt
werden konnen. Der Vergleich von Ubergingen, die eine Hyperfeinstruktur involvie-
ren, konnte, wie bei bestimmten Ubergéngen in Molekiilen, auch fiir die Untersu-
chung einer moglichen Variation des Elektronen-zu-Protonen-Massenverhiltnisses
geeignet sein. Auch die Verwendung von HClIs fiir Tests auf lokale Lorentzinvarianz,
analog zu [18], kénnte vielversprechend sein, da die gleichen relativistischen Effekte,
die zu einer erhohten Empfindlichkeit eines Ubergangs auf a-Variation fiihren, fiir
die Beurteilung der Sensitivitit bzgl. lokaler Lorentzinvarianz, relevant sind.

Zwei Hindernisse zeichneten sich auf dem Weg zur Realisierung der theoretischen
Vorschldge zur Entwicklung einer hoch-prézisen optischen Uhr mit einem HCI als
Taktgeber und der anschlieffenden Suche nach Physik jenseits des Standardmodells
ab. Zum einen sind die theoretischen Berechnungen der Ubergangsfrequenzen in
hochgeladenen Systemen in der Nihe von Niveau-Kreuzungen (engl. level-crossing)
zu ungenau fiir hoch-prézise Laserspektroskopie (Genauigkeiten fiir komplexere
Systeme, wie Ir'™ liegen in der GréBenordnung 1 %), so dass diese experimentell
genauer vermessen werden miissen. Daher wurden, z.B. in Heidelberg Uberginge
in Tr'"™* mittels Elektronenstofanregung in einer EBIT und zeitgleicher konven-
tioneller optischer Gitter-Spektroskopie, genauer, als Vorbereitung fiir die spatere
Laserspektroskopie, vermessen [40]. Zum anderen standen bisher keine geeigneten
experimentellen Methoden zum Kiihlen und langfristigen Speichern von HCIs in
Paulfallen, der Basis-Plattform optischer lonen-Uhren, zur Verfiigung. So liegt die



bisherige Prizision der Spektroskopie (optische Laserspektroskopie bzw. Gitter-
spektroskopie ) an HCIs im optischen Bereich bei 0.3 ppm (7,41, 42|. Hier ist also
die spektroskopische Prazision ungefiahr zehn Grofenordnungen geringer als bei der
Frequenzmetrologie mit einfach geladenen Ionen. Der Grund hierfiir liegt darin,
dass es sich bei dem Produktionsprozess hochgeladener Tonen um einen &duferst
energetischen Prozess handelt, so dass das HCI-Ensemble z.B. in einer EBIT, Tem-
peraturen im MK-Bereich besitzt.

HCIs wurden bisher bereits in Penningfallen sympathetisch [43, 44] bis in den
K-Bereich gekiihlt [45-47]. Bei der Kiihlmethode des sympathetischen Kiihlens
wird eine Ionensorte direkt laser-gekiihlt, wihrend die andere, durch die Coulomb-
Interaktion mit den Kiihlionen, Energie verliert. Die Methode wurde, neben Pen-
ningfallen, auch schon seit Jahrzehnten fiir einfach geladene Ionen in Paulfallen
erfolgreich angewandt [43,44]. So wird z.B. das Al*-Ton der oben erwdhnten NIST
AlT-Uhr sympathetisch gekiihlt. Vor dieser Arbeit lag der hochste Ladungszustand
eines, in einer Paulfalle sympathetisch gekiihlten Tons, bei 24-. Hier wurden Ca?* in
der Falle durch Photoionisation von bereits gespeicherten Ca®-Ionen erzeugt [48].
Des Weiteren wurden ?**Th3" direkt in einer linearen Paulfalle gekiihlt, nach dem
sie in selbige, durch Laser-Ablation von einem Target in unmittelbarer Nahe der
Paulfalle, geladen worden waren [49]. Da hoher geladene Ionen zwar viele inter-
essante Spektroskopie-, aber nur wenige geeignete Laserkiihl-Uberginge aufweisen,
ist die sympathetische Kiihl-Methode am besten geeignet.

In der vorliegenden Arbeit wurde eine vielseitige Technik zur Praparation kalter,
stark lokalisierter HCIs entwickelt und demonstriert. In einer Elektronenstrahlio-
nenfalle (EBIT) werden HCIs im MK Temperaturbereich erzeugt und nach Injek-
tion in eine lineare, kryogene Paulfalle in das mK Temperaturregime abgekiihlt.
Die Verfahrensweise des Abbremsens, Vorkiihlens und anschliefenden Multipass-
Stoppens ermoglicht die HCI-Implantation in einen vorgespeicherten, kontinuierlich
laser-gekiihlten Bet-Coulomb-Kristall. Dies fiigt HCIs dem Repertoire an Quanten-
systemen fiir entsprechende Prézisionsexperimente hinzu.

Fiir die Préparation kalter hochgeladener Tonen fiir Frequenzmetrologie sind meh-
rere physikalische Bausteine notwendig, wie in Abb. 1 illustriert wird. Neben der
Erzeugung und Langzeitspeicherung (lila) eines Coulomb-Kristalls aus Kiihlionen
(hier: Be™), zum sympathetischen Stoppen und Kiihlen von HCIs, miissen sowohl
die Erzeugung, der lonentransfer als auch das Retrapping in der linearen Paulfalle
und das sympathetische Stoppen der HCIs im kontinuierlich laser-gekiihlten Be™-
Kristall (griin) charakterisiert und exakt kontrolliert werden.

Die Struktur der vorliegenden Arbeit orientiert sich an den schematisch in Abb. 1
dargestellten physikalischen Konzepten.

Im ersten Kapitel wird, im Rahmen der Langzeitspeicherung von lasergekiihlten
Coulomb-Kristallen, sowohl auf die Theorie zur Speicherung von Ionen in einer li-
nearen Paulfalle, am Beispiel der verwendeten kryogenen, linearen Paulfalle CryP-
TEx [50,51], als auch auf das Laserkiihlen von harmonisch gebundenen Ionen, am
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Abbildung 1: Schematische Skizze der, fiir die Coulomb-Kristallisation von HCIs in einer Paulfal-
le, notwendigen physikalischen Bausteine. Ziel ist die Hochprizisions-Laser-Spektroskopie an HCIs
fiir fundamentale Physik und zur Entwicklung neuer Frequenzstandards.

Beispiel von Bet-Tonen, eingegangen. Anschliefend werden konkret die einzelnen
Prozessschritte zur Praparation eines kontinuierlich lasergekiihlten, in der Paulfalle
schwebenden Bet-Coulomb-Kristalls diskutiert. Dies reicht von der Betrachtung der
Erzeugung eines atomaren Be-Strahls iiber die Photoionisation der Atome bis hin zur
Dopplerkiihlung. Es werden die notwendigen technischen Komponenten dargestellt,
zusammen mit den dazugehorigen Abschidtzungen, Berechnungen, Simulationen und
Testmessungen. Ebenfalls inkludiert ist eine nihere Beschreibung des Laserkiihlpro-
zesses anhand der spektroskopischen Eigenschaften der Be™-Ionen. Zum Abschluss
des Kapitels wird eine Ubersicht iiber den Strahlengang von Teilchen und Lasern um
und in der Paulfalle gegeben und eine erste Abschitzung der Temperatur einzelner
kristallisierter Be™-Tonen vorgestellt.

Im zweiten Kapitel wird auf die einzelnen Prozessschritte des, im Rahmen dieser
Arbeit entwickelten, Praparationskonzeptes kalter HCIs in einer linearen Paulfalle
eingegangen. Es beginnt mit theoretischen Voriiberlegungen zur Produktion und Ex-
traktion von HCIs in bzw. aus einer Elektronenstrahlionenfalle (EBIT, engl. electron
beam ion trap) und zum Bremsvermogen von Bet-Coulomb-Kristallen fiir injizierte
HClIs.

Anschlieffend wird am Beispiel von Testmessungen die gepulste Extraktion aus
der EBIT, zusammen mit der Selektion der gewiinschten HCI-Sorte, vorgestellt.
Nach der Besprechung von Schliisselkomponenten der Vorkiihl-Beamline, wird der
Abbrems- und Vorkiihlprozess, anhand eines theoretischen, analytischen Modells,
SIMION-Simulationen, sowie dem Vergleich mit Testmessungen, charakterisiert.
Im folgenden Unterkapitel wird das Retrapping der HCI-Pakete in der linearen Paul-
falle besprochen: vom Konzept des Ionen-Resonators zur effektiven Verldngerung
des Kiihlionen-Kristalls, iiber Messungen zum eindeutigen Nachweis des erfolgrei-



chen Retrappings von Ar'*T-Ionen iiber dessen Optimierung durch den Vergleich mit
Simulationen. Danach folgt zusammenfassend eine Darstellung typischer Energien
und Effizienzen des gesamten Implantations-Prozesses.

Im letzten Teil des zweiten Kapitels wird auf die Charakterisierung der erzeugten
Mischkristalle, beziiglich Ladung und Masse der implantierten HCIs, deren Ver-
lustmechanismen und zuletzt deren Temperatur, mit Hilfe verschiedener Methoden,
eingegangen. Neben dreidimensionalen Mischkristallen, werden hier auch gemischte

Ionenketten bis hin zur, fiir Quantenlogik-Spektroskopie notwendigen, Konfiguration
1Kiihlion /1HCI betrachtet.
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Langzeitspeicherung
lasergekiihlter Coulomb-Kristalle

»---an atomic particle at rest in free space
15 discussed, and shown to be approrimable by

zero-point confinement of the particle in a laboratory trap.“
Hans Dehmelt [52]

Die Laserkiihlung und Speicherung mikroskopischer Teilchen sind von zentraler
Bedeutung fiir die moderne Atomphysik. Im Gegensatz zu z.B. neutralen Atomen
sind Kiihlung und Speicherung fiir Tonen zwei getrennte Prozesse. So konnen extern
injiziert HCIs fiir mehrere 10ms in der linearen Paulfalle ohne jegliche Kiihlung
gespeichert werden. Und auch die einfach geladenen Be'-Kiihlionen konnen bei
Blockierung der Kiihllaser sogar noch deutlich ldnger in der Falle iiberleben.

Die Ionenspeicherung bezieht sich hier auf den Einschluss des Teilchen-Ensembles
in eine mikroskopisch kleine Raumregion, wihrend Kiihlung mit einer Phasenraum-
Kompression gleichzusetzen ist. In diesem Kapitel werden zuerst getrennte, theo-
retische Uberlegungen zur Ionenspeicherung und zur Laserkiihlung harmonisch
gebundener Tonen angestellt. Fiir den Einschluss der Ionen wird dabei eine dreidi-
mensionale, positionsabhéingige Kraft benétigt, wahrend eine geschwindigkeitsab-
hingige Kraft die Breite der Impulsverteilung der Ionen reduzieren kann. Im Falle
der Laserkiihlung basiert die geschwindigkeitsabhéngige Kraft auf der resonanten
Photonenstreuung an sich bewegenden Ionen.

Der Rest des Kapitels beschéftigt sich konkret mit der Erzeugung von Bet-Coulomb-
Kristallen in einer linearen, kryogenen Paulfalle. Dazu gehort das Laden der Kiih-
lionen in die Falle, sowie deren anschliefende Laserkiihlung. Am ende wird die
Temperatur eines einzelnen Bet-Tons in CryPTEx experimentell bestimmt.
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Kapitel 1. Langzeitspeicherung lasergekiihlter Coulomb-Kristalle

1.1 Theorie der Ionenspeicherung in einer linearen Paulfalle

Die Moglichkeit Atome -sogar ein einzelnes- isoliert von ihrer Umgebung fiir lange
Zeit im Vakuum in der Schwebe zu halten treibt seit den 50er Jahren atomphysi-
kalische Experimente im Bereich der Prazisionsmessungen entscheidend voran. Dies
zeigte sich schon friith durch die Vergabe des Physik-Nobelpreises an W. Paul und H.
G. Dehmelt (zusammen mit N. F. Ramsey) im Jahr 1989 fiir ihre wegweisenden Ar-
beiten zum Einschluss geladener Atome in "Kéfigen ohne materielle Wiande" [53,54].
Elektromagnetische Felder (E,B) beeinflussen durch die Lorentzkraft Fy, = Qe(E +

UX E) die Bewegung geladener Atome. Damit ist es naheliegend durch mafgeschnei-
derte elektrische und magnetische Felder Fallen zu designen, die einzelne oder eine
Vielzahl von Ionen in einem mikroskopischen Volumen einschliefsen.

Um ein einzelnes Ion an einem Punkt im Raum - der Fallenregion - iiber lange Zeit
zu lokalisieren muss man die Form der elektromagnetischen Felder so wahlen, dass an
diesem Punkt ein potentielles Energieminimum fiir das Teilchen vorliegt. In diesem
Fall erfihrt das Ton bei Auslenkungen in eine beliebige Richtung aus der stabilen
Gleichgewichtslage eine riicktreibende Kraft.

Ein solches dreidimensionales Extremum des elektrischen Potentials ®(z,y, z) kann
im ladungsfreien Raum laut dem Earnshaw’schen Theorem [55] nicht mittels elektro-
statischer Felder erzeugt werden. Der Beweis folgt direkt aus der Laplace-Gleichung
(in kartesischen Koordinaten) der klassischen Elektrodynamik:

0?’®  9?°d 5P
= + —

AP =+ 57 "o = (1.1)

Die zweiten partiellen Ableitungen von ®(z,y,z) kénnen nicht alle positiv (Po-
tentialminimum) oder negativ (Potentialmaximum) sein und gleichzeitig Gleichung
(1.1) erfiillen. Losungen der Laplacegleichung (1.1) sind harmonische Funktionen
und nehmen daher ihre Extrema auf dem Randbereich, d.h. an den Elektroden, an.
Diese grundsitzliche Limitierung des Ioneneinschlusses kann jedoch durch die Hinzu-
nahme magnetischer Felder oder durch das Fangen mittels dynamischer elektrischer
Felder umgangen werden.

Geladene Teilchen kénnen unter anderem durch die Uberlagerung statischer elektri-
scher und magnetischer Felder (Penningfalle [56]), durch schnell oszillierende elek-
trische Felder starker Laserstrahlen (optische Dipolfalle bzw. eindimensionales opti-
sches Gitter fiir Ionen [57-59]), sowie durch langsamer oszillierende elektrische Felder
bei Radiofrequenzen (Paul- bzw. Radiofrequenzfalle [54]) dreidimensional in einem
mikroskopischen Volumen lokalisiert werden. Fiir vertiefte Informationen iiber eine
Auswahl verschiedener Ionenfallen sei auf folgende Referenzen verwiesen: [54,60-62].
Fiir die Experimente dieser Arbeit wurden zwei verschiedene Arten von Ionenfallen
verwendet. Eine Elektronenstrahlionenfalle und eine Paulfalle, wobei nur letztere die
notwendige Isolation von der Umgebung gewiahrleisten kann, die fiir die Realisierung
von Hochprézisionsmessungen notwendig ist.

Die urspriingliche Radiofrequenzfalle, die von W. Paul und Mitarbeitern entwickelt
wurde, besteht geometrisch aus der Kombination eines einschaligen Hyperboloids

12



1.1. Theorie der Tonenspeicherung in einer linearen Paulfalle

als Mittelelektrode, sowie eines zweischaligen Hyperboloids fiir die Endkappenelek-
troden. Inzwischen existieren diverse Fallengeometrien zur Realisierung eines Qua-
drupolwechselfeldes, oft in Kombination mit einem zusdtzlichen elektrostatischen
Potential. So wurden z.B. planare Paulfallen auf Mikrochipbasis [63,64] sowie ma-
kroskopische lineare Paulfallen [65], bei denen die Geometrie in eine Raumachse
verlangert wurde, entwickelt. Die offene Bauweise der linearen Paulfalle ermdoglicht
nicht nur eine bessere Fluoreszenzdetektion und die Moglichkeit bis zu 10° Ionen
gleichzeitig zu speichern [66], sondern auch die erleichterte Injektion extern erzeug-
ter Ionen, weshalb dieser Radiofrequenzfallen-Typ fiir das vorliegende Experiment
ausgewdahlt wurde.

Im Folgenden wird die Einzelteilchendynamik fiir das Modell der linearen Paulfalle
hinsichtlich Prinzip, Stabilitdtsbedingungen und Beschreibung durch das pondero-
motorische Pseudopotenzial analysiert.

1.1.1 Radialer Einschluss

Das Quadrupol-Massenfilter [67-69], bestehend aus vier langen hyperbolisch geform-
ten Elektroden in Quadrupolanordnung, gilt als Vorldufer der linearen Paulfalle. Bei
perfekter Fertigung der hyperbolischen Elektroden kann man mit dieser Anordnung
ein zeitabhéngiges, harmonisches Potential der Form

Bont) = P~ ) 12)

erzeugen, das die Maxwellgleichungen (1.1) erfiillt. Die Aquipotentiallinien 22 —1? =
const. werden, wie erwartet, durch Hyperbelgleichungen beschrieben. Die zeitabhan-
gige Amplitude ®(t) setzt sich im allgemeinen Fall zusammen aus einer Wechsel-
spannung Ugp mit Radiofrequenz Qgr und einem radialen Gleichspannungsanteil
Vg‘é@:

(I)()(t) = URF COS(QRFt) + Vlgcgi . (13)

Aufgrund der geringeren Anforderungen an die Fertigung wurde fiir das Experi-
ment dieser Arbeit eine Elektrodenkonfiguration mit Quadrupolsymmetrie aber zy-
lindrischem Querschnitt der Einzelelektroden gew#hlt. Diese sind zusammen mit den
wichtigsten Bezeichnungen in Abb. 1.1 a) und b) gezeigt. Das Verhiltnis r./ro von
Elektrodenradius 7. zu halbem Abstand diagonal gegeniiberliegender Elektroden rg
wurde dabei zu r./rg = 1.143 gewihlt. Er weicht somit weniger als 3% von dem
in Referenz [70] geforderten Verhiltnis r./ro = 1.146 ab, bei dem Beitrige hoherer
Ordnung in der Multipolentwicklung des Potentials, basierend auf zylindrisch ge-
formten Elektroden, am stirksten unterdriickt werden.

Die Abbildungen 1.1 ¢) und d) stellen die sattelférmige Struktur des, fiir realistische
experimentelle Parameter, berechneten Potentials in einer beliebigen Ebene entlang
der Quadrupolachse dar. Sie zeigen Momentaufnahmen maximaler Amplitude im
zeitlichen Abstand einer halben RF-Periodendauer. Das zeitlich verédnderliche Po-
tential iibt abwechselnd fokussierende und defokussierende Kréfte auf Ionen, die sich
in der Quadrupolregion aufserhalb der Achse aufhalten, aus. Das auf dem Potential
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1.1. Theorie der Tonenspeicherung in einer linearen Paulfalle

aus Gleichung (1.2) basierende Kraftfeld ist nicht homogen, sondern hingt linear
vom Abstand der Ionenposition zur Symmetrieachse ab. Hierdurch erfahren Ionen,
die weiter von der Quadrupolachse entfernt sind, eine stirkere Kraft. Durch geeigne-
te Wahl der experimentellen Parameter, RF-Frequenz und -Amplitude, kann dann
erreicht werden, dass sich das Potential genau so dndert, dass die defokussierende
Kraft auf das Ton wirkt, wenn es sich ndher an der Achse befindet. In diesem Fall ist
der defokussierende Effekt des Kraftfelds im zeitlichen Mittel schwécher ausgepragt
als der fokussierende (sieche Abb. 1.1 e)). Die Aufrechterhaltung dieser Bedingung
iiber einen ausgedehnten Zeitraum fiihrt somit zu stabilen radialen Einschlussbedin-
gungen. .

Mit Hilfe des nach Gleichungen (1.2), (1.3) und der Beziechung £ = —V& be-
kannten elektrischen Feldes lassen sich die Newtonschen Bewegungsgleichungen
M7 — QeE 0 fiir ein Ton mit Masse M und Ladung Qe, fiir die Quadrupol-
konfiguration aus Abbildung 1.1, aufstellen:

% URF COS(QRFt) + Vrad

otz M re =0 (1.4)
@ . %URF COS(QRFt) + Vrad —0 .
o2 M 2 y=u

Substitution der dimensionslosen Stabilitdtsparameter a und ¢ und der dimensions-
losen Zeit 7
4@6 rad . 2Q€URF

= —19 t (1.5)
MQQFTO Qe = Qy_q MQ%%FO’ T_2 RF .

Uy = —Qy = a =

in die Gleichungen (1.4) fithrt auf die Mathieuschen Gleichungen der Form
P*p
or?
Die allgemeine Losung der Mathieuschen Differentialgleichung (1.6) ist bekannt [60]:

+ (ap — 2g,co8(27))p =0, p=uw,y. (1.6)

p(']—) = Apeﬂm' Z Cnp€2niT+Bpe—,upT Z Cnpe_QmT, p=a. (17)

n=—oo n=—oo

Fiir eine ausfiihrliche Betrachtung sei auf |60| verwiesen. Die Parameter A, und B,
héngen ausschlieklich von den Anfangsbedingungen py, po, 70 ab, wahrend C,,, und
der charakteristische Exponent i, nur alleinig durch die Stabilitdtsparameter a,, g,
bestimmt sind.

Stabilitdtskriterien

Die Losungen (1.7) sind stabil, wenn die Amplitude p der Teilchentrajektorie fiir
T — oo und beliebige Anfangsbedingungen beschrinkt bleibt. Dies wird durch die
charakteristischen Koeffizienten p, = o, + i, mit «,, 8, € R festgelegt.
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Fiir a, # 0 divergiert einer der Faktoren e**" und die Teilchenbahn ist instabil.
Falls 11, rein imagindr und 3, keine ganze Zahl ist, ergeben sich periodische, stabile
Teilchentrajektorien. Ganzzahlige 3, Werte ergeben sich fiir (a, ¢)-Parameterpaare,
welche die Grenze zwischen stabilen und instabilen Teilchenbahnen bilden. Nur
(a, q)-Paare mit stabilen Teilchenbahnen, sowohl in x- als auch in y-Richtung, erzeu-
gen einen stabilen radialen Einschluss des Ions. Welcher Bereich in der (a, ¢)-Ebene
zum stabilen 2- oder 3-dimensionalen Einschluss eines lons fiihrt hdngt auch von der
Geometrie der Elektrodenkonfiguration ab. So ergeben sich z.B. unterschiedliche Sta-
bilitdtsdiagramme fiir die hyperbolische 3-dim. Paulfalle, die lineare Paulfalle und
den Quadrupol-Massenfilter (vergleiche Abb. 1.4 und Referenz [60]).

Die Berechnung der Grenzkurven zwischen stabilen und instabilen Losungen im
(a,q)-Raum kann nur numerisch durchgefiithrt werden. So kénnen z.B. mittels Ma-
thematica 10 die Grenzwerte fiir den Mathieuschen a-Parameter fiir gerade (ungera-
de) Mathieufunktionen n-ter Ordnung, in Abhéngigkeit des g-Parameters, iiber die
Funktionen a =MathieuCharacteristicA(B)[n,q|] bestimmt werden.

Stabile Losungen sind fiir den Fall des radialen 2-dimensionalen Einschlusses, der in
diesem Unterkapitel diskutiert wurde, in Abb. 1.4 visualisiert und werden in Kapitel
1.1.3 mit dem Stabilitatsdiagramm der linearen Paulfalle verglichen. Es werden aus-
schlieklich die Stabilitdtsbereiche in der Umgebung des (a, ¢)-Ursprungs betrachtet,
da dieser Bereich aufgrund der niedrigeren Spannungen typischerweise fiir lonenex-
perimente gewahlt wird.

1.1.2 Axialer Einschluss

Bisher wurde nur der radiale, d.h. entlang der Quadrupolachse schichtweise zweidi-
mensionale, Einschluss eines geladenen Teilchens, aufgrund der Elektrodenkonfigu-

X y
ugy 14V m
1
«— Uy(t) z
Us(t) U,(t) Fallenachse®
— Us(t)

Uy(t) Ys(®)

Abbildung 1.2: Modell einer segmentierten linearen Paulfalle. Die Falle besteht aus vier Stab-
elektroden in Quadrupol-Massenfilter-Konfiguration. Die Stdbe sind je in drei Teile segmentiert,
so dass an die insgesamt acht Endkappenelektroden fiir den axialen Einschluss positiv gela-
dener Ionen eine positive Gleichspannung angelegt werden kann. Es werden minimal folgende
Spannungen U,(t) an die einzelnen Elektroden angelegt: Ui(t) = (Urr/2)cos(rrt) + Upc,
Ug(t) = —(URF/2)COS(QRFt) + UDC; Ug(t) == (URF/Q)COS(QRFt), U4(t) = —(URF/2)COS(QRFIf).
Der Ursprung des Koordinatensystems liegt im Fallenzentrum. Fiir die im Experiment verwendete
lineare Falle gilt 229 = 5.4 mm.
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1.1. Theorie der Tonenspeicherung in einer linearen Paulfalle

ration nach Abb. 1.1, betrachtet. Aufgrund der zylindersymmetrischen Anordnung
der Stabelektroden nach Abb. 1.1 gibt es keinen Potentialgradienten entlang der
Quadrupolachse z.

Der axiale Einschluss des Teilchens entlang der z-Achse kann durch statische elek-
trische Felder erzeugt werden, z.B. indem jede Stabelektrode in drei individuell
ansteuerbare (Upc, Ugp) Elektroden segmentiert wird (siehe Abb. 1.2). Die acht
sogenannten Endkappenelektroden erzeugen bei geeigneter geometrischer Wahl ein,
in erster Ordnung, harmonisches Potential entlang der Fallenachse z, wie in Abb.
1.3 gezeigt.

Fiir den axialen Einschluss positiv geladener Ionen werden alle Endkappenelektroden
auf ein, im Vergleich zu den sogenannten Mittelelektroden positives DC-Potential
Upc, gesetzt. Durch die Hinzunahme elektrostatischer Einschluss-Felder verliert sich
die Mo6glichkeit simultan Teilchen entgegen gesetzter Ladungen zu speichern, wie es
bei einer hyperbolischen Paulfalle méglich ist.

Die Form des axialen Fallenpotentials ldsst sich in der Umgebung des Fallenzen-
trums, aufgrund des Elektrodendesigns, ndherungsweise durch den folgenden Aus-

druck beschreiben:

d(2), = 1UC 2. (1.8)

20

Die Kriimmung der Parabel nach Gleichung (1.8) ist durch die experimentell an die
Endkappenelektroden anzulegende Spannung Upe, den geometrischen Korrektur-
faktor n und die Lange 2z, einer Mittelelektrode bestimmt. Sie hingt also alleinig
von Geometrie der Elektrodenanordnung und angelegter DC-Spannung ab.

Fiir die vorliegende Arbeit wurde der Geometriefaktor 7 der linearen Paulfalle (Lén-

1.0
2 084
]
c
D 064
(@]
a
[72]
9 044
©
=
< .
0.2 4 —— Simulation P oy }
. H 0
Parabel-Fit ; ]
00+ T T T T T T T T T

-12 10 8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 12
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Abbildung 1.3: Simulation (SIMION) des axialen elektrischen Potentials entlang der Fallenachse
z fiir die experimentelle Fallenkonfiguration und Upc = 1 V. Ein quadratischer Fit an den zentralen
Bereich (Fitbereich: + 1 mm) ergibt fiir den Geometriefaktor (vergleiche Gleichung (1.8)) n = 0.249.

17



Kapitel 1. Langzeitspeicherung lasergekiihlter Coulomb-Kristalle

ge der Mittelelektroden: 22y =5.4 mm, Linge der Aussenelektroden: [ =20 mm) mit-
tels einer numerischen Simulation (SIMION) bestimmt. Der simulierte Potentialver-
lauf entlang der Fallenachse z ist in Abbildung 1.3 fiir Upc =1V als durchgezogene,
dunkelblaue Linie zu sehen. Ein Parabel-Fit der Form

nUpc

O(2), = o (z — 2.)* + kUpc (1.9)

mit z. =0mm ist als gestrichelte, hellblaue Linie dem simulierten Potentialverlauf
iiberlagert. Aus den Fit-Parametern ergibt sich fiir den dimensionslosen, geometri-
schen Korrekturfaktor n = 0.249 und fiir x erhélt man x = 0.237.

Die axiale Fallenfrequenz w, eines geladenen Teilchens mit Ladung Qe und Mas-
se M im harmonischen Potential ®(z), ist nach den bekannten Gleichungen F, =
—QedP(z),/0z = —kz und k = Mw, des harmonischen Oszillators durch

2nUpcQe
L= | 2Ppcke 1.10
w M22 (1.10)

1.1.3 Stabilitatsdiagramm und ponderomotorisches Pseudopotential

gegeben.

Die radiale Einzelteilchendynamik, basierend auf dem Konzept des Quadrupol-
Massenfilters (vergleiche Kapitel 1.1.1), stellt nur dann eine ausreichende Niherung
dar, wenn die Linge der Mittelelektroden viel langer als der radiale Elektroden-
abstand ist [71]. Bei der, fiir die Experimente der folgenden Arbeit konzipierten
Paulfalle, ist die Lange der Mittelelektroden verhaltnisméfig lang.

Damit muss der axiale Einschluss eines geladenen Teilchens durch elektrostatische
Felder auch bei der Berechnung des radialen Einschlusses Beriicksichtigung finden,
da die Laplace-Gleichung (1.1) alle Raumrichtungen miteinander verkniipft. In der
Umgebung der Fallenmitte und mit angelegten Elektrodenspannungen nach Abb.
1.2 erhélt man jetzt das dreidimensionale Einschlusspotential

(I)o(t) 2 2 nUpc 2 nUpc 9 9
— + — 2" — + . 1.11
27“(2) (.T y ) 2’8 & 228 (.’13 y ) ( )

P(x,y,2,t) =

Wie direkt an Gleichung (1.11) ersichtlich tritt entlang der Fallenachse z (v = 0,y =
0) kein RF-Feld auf. Hier erfahren Ionen keine Kraft durch die RF-Spannungen an
den Elektroden, was ein weiterer Vorteil der linearen Paulfalle gegeniiber der 3-dim.
hyperbolischen Paulfalle darstellt.

Der letzte Term in Gleichung (1.11) schwiicht das Potential in radialer Richtung.
Dieser Effekt wird berticksichtigt, indem die Stabilitatsparameter a, des 2-dim. Ein-
schlusses (definiert durch Gleichung (1.5), Kapitel 1.1.1) wie folgt modifiziert wer-

den:
_ AnUpcQe

m. (]_.]_2)

Ay — Az + ay, ay—>ay—|—az, a, =
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Experiment
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Abbildung 1.4: Einzelionen-Stabilititsdiagramme fiir den zweidimensionalen Quadrupol-
Massenfilter (links) und die dreidimensionale lineare harmonische Paulfalle mit kurzen Mittel-
elektroden (rechts; farbiger Bereich: x und y gleichzeitig stabil); berechnet in der Nahe des (g,a)-
Ursprungs.

Insbesondere fiir den Fall V5% = 0 ergeben sich die zu den Gleichungen (1.6) ana-
logen radialen Mathieuschen Bewegungsgleichungen:

9?p

pr + (a, —2g,cos(27))p =0, p=ux,y. (1.13)
Losungen fiir Gleichung (1.13), die stabilen Teilchentrajektorien entsprechen, lassen
sich analog zu dem in Kapitel 1.1.1 fiir Gleichung (1.6) beschriebenen Vorgehen
finden. Das 3-dim. Stabilitdtsdiagramm fiir die lineare Paulfalle ist in Abbildung 1.4
zusammen mit dem entsprechenden 2-dim. Stabilitdtsdiagramm fiir das Quadrupol-
Massenfilter gezeigt.
Der deutlichste Unterschied zwischen den Gleichungen (1.13) und (1.6) besteht
darin, dass das Vorzeichen fiir den Term, der den a-Parameter enthilt, im Falle
der linearen Paulfalle unabhéingig von x- und y-Richtung ist. Die Bedingungen
fiir eine stabile Teilchenbewegung sind folglich fiir die beiden radialen Richtungen
identisch und in Abb. 1.4 dargestellt. Die Bedingung a, < 0 gewihrleistet eine
stabile Bewegung des Ions entlang der Fallenachse |71].
Im Gegensatz zum Quadrupol-Massenfilter oder der urspriinglichen 3-dim. hyper-
bolischen Paulfalle, kénnen fiir die lineare Paulfalle alle ¢-Parameter und damit
RF-Spannungsamplituden zu stabilen Einschlussbedingungen fiithren. Allerdings
wird fiir hohe Werte von ¢ der mogliche Wertebereich des a-Parameters zunehmend
schmaler. Fiir im Experiment typische Fallenparameter sind |a| < 5 x 1073 und ¢ <
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0.6, wie in Abbildung 1.4, eingezeichnet.

Adiabatische Approximation - Mikro- und Makrobewegung

Fiir den experimentell interessanten Bereich |a|,|¢| << 1 kann der charakteristische
Exponent p, = i3, fiir die stabilen Losungen der radialen Mathieugleichungen durch
B, = \/a, + ¢*/2 angendhert werden. Die Fourierreihenentwicklung von p kann da-
mit auf die Terme n = —1,0,1 beschrinkt werden und man erhélt folgende stabile
Néherungslosung fiir die radiale Bewegungsgleichung des Ions:

p(t) =4, [1 — gcos(QRFt)} cos(w,t + ¢,) . (1.14)

Dabei hingen die Amplitude A, und die Phase ¢, von den Anfangsbedingungen ab
und es gilt fiir die Frequenz w, mit p = x,y [60]:

0 2
wp= =2\ +ay. (1.15)
Diese sogenannte adiabatische Approximation weicht fiir ¢ < 0.4 weniger als 5%
von der tatsichlichen Losung ab. Fiir ¢ < 0.6 liegt die Abweichung unter 10 %.
Gleichung (1.14) zeigt explizit, dass es sich bei der lonenbewegung in adiabatischer
Niherung um eine Uberlagerung zweier Oszillationen handelt. Die Amplitude der
oszillatorischen Tonenbewegung mit der Sdkularfrequenz w ist mit der RF-Frequenz
Qrr moduliert.
Die Oszillation mit w, (Makrobewegung) ist verglichen mit der schnelleren, {iber-
lagerten Mikrobewegung mit der Frequenz Qgp fiir typische Fallenbedingungen ca.

P/Prmax

0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
RF-Zyklen Qge t/(211) RF-Zyklen Qg t/(217)

Abbildung 1.5: Normierte eindimensionale Trajektorie (durchgezogen, blau) eines einzelnen Ions
entlang p (x oder y), berechnet fiir einen radialen Mathieu-Stabilitdtsparameter von ¢ = 0.2 (links)
bzw. ¢ = 0.5 (rechts) und jeweils @ = 0. Es handelt sich um die Uberlagerung einer schnellen Oszil-
lation kleiner Amplitude mit der RF-Frequenz Qrpr und einer typischerweise deutlich langsameren
Ostzillation (gestrichelt, magenta) im Pseudopotential mit der Frequenz w, = Qrp/2+/a + ¢%/2.
Die Amplitude der schnellen Mikrobewegung wichst mit zunehmendem Abstand p von der Qua-
drupolachse an.
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einen Faktor 20 langsamer.

In Abbildung 1.5 sind eindimensionale Beispiel-Trajektorien fiir ein einzelnes Ion,
bei Speicherung mit verschiedenen ¢-Parametern und fiir spezielle Anfangsbedin-
gungen (A, = pmes und ¢, = 0), gezeigt. Man erkennt, dass die Amplitude der
Mikrobewegung von der Tonenposition, genauer von seinem Abstand zur Fallenach-
se, abhangt. Auf der Fallenachse verschwindet die reguldre Mikrobewegung, wahrend
ihre Amplitude an den Umkehrpunkten maximal (aber Faktor ¢/2 kleiner als die
Amplitude der Makrobewegung) wird. Die Oszillation mit der RF-Frequenz ist vor-
handen, sobald sich das Ion radial von der Fallenachse wegbewegt. Da es sich um
eine getriebene Bewegung handelt kann diese hochstens in der Amplitude reduziert
werden, z.B. durch Reduktion der Amplitude der Makrobewegung durch Kiihlen.
Die Giiltigkeit der adiabatischen Naherung wurde bereits in den 1960ern durch Wu-
erker et al. [72] visuell, durch fotografische Aufnahmen von Teilchentrajektorien
einzelner pm-grofser geladener Eisen- und Aluminiumteilchen bei langsamen Fallen-
frequenzen, bestéitigt. Dort ist deutlich zu erkennen, dass bei zeitlicher Mittelung
iiber eine RF-Periode ausschliefslich die Makrobewegung, basierend auf den Frequen-
zen w; (i = x,y,z), iibrig bleibt, analog zu der 1-dimensionalen Darstellung in Abb.
1.5.

Pseudopotential

Die 3-dimensionale Ionenbewegung in einer linearen Paulfalle kann also in adia-
batischer Niherung durch die Uberlagerung dreier harmonischer Oszillationen
mit den sogenannten Fallenfrequenzen w; (i = x,y,z) beschrieben werden. Dies
legt die Definition eines zeitunabhingigen Pseudopotentials Upg..q, nahe, das
die iiber eine RF-Periode Trr = 27/Qgp zeitlich-gemittelte Ionenbewegung
p(t) =1/Trr :+TRF p(t)dt' liefert. Fiir die meisten Experimente, mit in linearen
Paulfallen gespeicherten Ionen, gilt w, < w, ~ w, und es ergibt sich in adiaba-
tischer Approximation (|a.|,|¢| << 1) folgende Beschreibung des asymmetrischen,
harmonischen ponderomotorischen Pseudopotentials (veranschaulicht in Abb. 1.6):

1 M
U pseudo(T, Y, 2) = 02 (w2a® + w2y + w? 2%) (1.16a)

QRF rad 1
,/_ +a, = \/ M 2 — 5w (1.16b)
QRF C] rad 1 )
1 — 1.16
2 V2T MTO 2% (1.16c)
_ Qgp

w. — BE o 2QenUpc
: 2 - M 22

(1.16d)

wobei die Fallenfrequenzen w; vollstédndig durch die Mathieuschen Stabilitatsparame-
ter und die RF-Frequenz charakterisiert sind. Die Stérke des 3-dim. Fallenpotentials
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Block
(Mg >> M)

Abbildung 1.6: Mechanisches Analogon fiir ein im harmonischen Pseudopotential gebundenes
Ion. In der simplifizierten Darstellung sind die Bindungskrifte durch (masselose) Federn dargestellt.
Im Experiment hingegen sind diese durch elektromagnetische riicktreibende Kréfte gegeben. Nach
[73]. Der von der Speicherung prinzipiell unabhéngige Kiihlvorgang kann z.B. mittels Laserkiihlung
realisiert werden (wie im néchsten Kapitel beschrieben).

hdngt neben den Parametern der angelegten Spannungen und der Geometrie der
Elektroden somit nur von dem @ /M- Verhéltnis der gespeicherten Ionen ab.

Im Sinne einer kompakteren Darstellungsweise wurde fiir die Beziehungen (1.16) die
Frequenz wy, mit Definition

B Qrr B QeUgr
wo = q= (1.17)
V8 V2MQppr?
eingefiihrt.
Fiir V5% = 0 sind die radialen Fallenfrequenzen entartet w, = w, = w, und das
zeitlich-gemittelte Pseudopotential W pseudo (7, 2) = 5: Y (w?r? + w? 2?) besitzt Zy-

lindersymmetrie. Durch gezieltes Anlegen einer Spannung VA& = 0 oder durch im-
perfekte Elektrodengeometrie wird die Entartung aufgehoben. Typischerweise treten
Unterschiede im Prozentbereich zwischen den beiden transversalen Fallenfrequenzen
im Experiment auf.

Abbildung 1.7 vergleicht zwei asymmetrische Pseudopotentiale QW pseyq, fiir zwei lo-
nen mit verschiedenem )/m-Verhiltnis. Durch die direkte ¢/M-Abhéngigkeit des
Pseudopotentials W peyq0 (siehe Gleichung 1.16) ist der Einschluss fiir Tonen mit gro-
ferem @Q/M-Verhéltnis an sich schon stérker als fiir Teilchen mit kleinerem /M.
Das Pseudopotential (im Sinne der potentiellen Energie) QeV pyeyqo ist fiir hoher
geladene Teilchen nochmals um den Faktor () stirker als fiir z.B. einfach geladene
Ionen. Beispielsweise ist der radiale Einschluss fiir ein Ar'3*-Ion um den Faktor 38
stirker als fiir ein Be™-Ton bei identischen Fallenparametern.

Werden mehrere Ionen mit verschiedenen Masse-zu-Ladungs-Verhéltnissen in einer
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Pseudopotentia\ eV

M), < (Q/M), -

Abbildung 1.7: Vergleich zweier asymmetrischer Pseudopotentiale QeW pgeyq, fiir ein einzelnes
Bet ((Q/M)1) bzw. Ar'3* ((Q/M)2) Ion bei gleichen -fiir das Experiment typischen (100 mV
effektive axiale Potentialtiefe, 50 V. RF Spannungsamplitude)- Fallenparametern. Das ponderomo-
torische Pseudopotential ist fiir Ar'3* wesentlich steiler als fiir ein Bet Ion. Dies legt den Schluss
nahe, dass sich erstere im Inneren eines Be™-Kristalls lokalisieren wiirden.

linearen Paulfalle gleichzeitig gespeichert, dann ordnet sich die Ionensorte mit gréfse-
rem (Q/M-Verhiltnis (z.B. Ar'®* im Vergleich zu Be™) bevorzugt im Fallenzentrum
an, wihrend die Ionen mit kleinerem ) /M-Verhéltnis soweit nach aufen verschoben

werden, bis die dort erhohte riicktreibende Kraft der Coulomb-Abstofsung durch die
innen liegenden Ionen die Waage hélt.

Die Stérke des Fallenpotentials am Rand der Elektroden (z.B. r = rp= 3.5mm, z =
Omm) kann als Fallentiefe W, interpretiert werden. Typische experimentelle Werte
liegen in der Grofenordnung von QeWy = 1eV (fiir Bet-Ionen bei Fallenparametern
aus Abb. 1.7 in radialer Richtung ca. 700 meV). Um diese Barriere zu iiberwinden

miissten die Ionen kinetische Energien besitzen, die Temperaturen von ungefihr
5400 K entsprechen.
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1.2 Laserkiihlung gespeicherter Ionen

Laserkiihlung von Atomen ist gleichbedeutend mit der Kontrolle externer Zustinde
(Ort, Impuls) atomarer Systeme durch die mechanische Wirkung der Atom-Licht-
Wechselwirkung.

Uberlegungen zum Lichtdruck, den emittierte, absorbierte oder reflektierte elektro-
magnetische Strahlung auf Kérper ausiibt, gehen auf Keplers Erkldrungen 1617 zum
Staubschweif von Kometen und spéter 1873 auf Maxwells Ableitungen im Rahmen
der Elektrodynamik [74] zuriick.

Die mechanischen Krifte, die Licht auf einzelne Atome und Molekiile ausiibt, wur-
den von A. Einstein in seiner Abhandlung “Zur Quantentheorie der Strahlung® [75]
diskutiert und erstmals 1933 von R. Frisch experimentell nachgewiesen [76]. Er be-
obachtete die Ablenkung eines langen, diinnen Na-Atomstrahls durch den Impuls-
iibertrag bei der Absorption und Emission von Resonanzlicht. Fiir das resonante
Licht war er auf eine Natriumdampflampe angewiesen, so dass der Effekt so klein
war, dass die Verschiebung des Atomstrahls innerhalb dessen Querschnitts lag.

A. Kastler schlug 1950 erstmals ein “lumino-frigorique” Schema, d.h. eine Idee zum
Kiihlen mit optischem Licht, vor [77,78]: Es sollte mdglich sein, Salze der seltenen Er-
den mittels Anti-Stokes-Raman-Streuung zu kiihlen. Die Grundidee bestand darin,
dass das Energiedefizit bei Anti-Stokes-Streuung an Ionen, eingebettet in einen Fest-
korper, durch Reduktion der Energie von Gitterschwingungen ausgeglichen wiirde.
Kastlers Grundidee wurde jedoch erst in den 1970er Jahren, durch die Verfiigbarkeit
neuer Technologien (Entwicklung durchstimmbarer Laser ab 1960 [79]) fiir die Pra-
paration kalter atomarer Systeme als Grundlage hochpraziser Spektroskopie, erneut
in Betracht gezogen.

Experimentelle Realisierungen der Laserkiihlung gebundener atomarer Systeme wur-
den erstmals 1978 veroffentlicht. Wineland et al. berichteten {iber die Laserkiihlung
eines, in einer Penningfalle gespeicherten, Mg*-Ionen Ensembles [80], wihrend Neu-
hauser et al. die Laserkiihlung von ca. 50 Bat-Ionen in einer Paulfalle durch foto-
grafische Fluoreszenzdetektion demonstrierten [81].

Zwei Jahre spiter gelang Neuhauser et al. die mikroskopische Lokalisierung eines
einzelnen, im Vakuum schwebenden, Ba®-Ions durch Laserkiihlung in einer Paul-
falle |82]. 1989 folgte die Praparation eines einzelnen, harmonisch gebundenen Ions
im quantenmechanischen Grundzustand des Fallenpotentials mittels Seitenbandkiih-
lung [83]. Damit war die Grundlage fiir Hochprézisionsspektroskopie an einzelnen
Tonen [84], fiir die Entwicklung immer genauerer Frequenzstandards [85], sowie fiir
Experimente zu Quantenoptik und -information [86-91] geschaffen.

Parallel zum Kiihlen geladener Ionen wurden Techniken zum Kiihlen und Spei-
chern neutraler Atome mittels Lasern entwickelt [92-95]. In diesem Zusammen-
hang wurden drei Nobelpreise [96-103|, u.a. fiir die Erzeugung von Bose-Einstein-
Kondensaten vergeben. Da in der vorliegenden Arbeit ausschlieflich geladene Teil-
chen in kalten Zustinden prapariert wurden, wird auf dieses weite und interessante
Feld nicht nidher eingegangen.

Die in den letzten vier Jahrzehnten realisierten Arbeiten und theoretischen Grund-
lagen zum Laserkiihlen gespeicherter Ionen wurden in mehreren ausgezeichneten
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Review-Artikeln und Biichern betrachtet: [73,104-108]. Die folgenden Uberlegun-
gen zum Laserkiihlen geladener Teilchen in einer Paulfalle stiitzen sich daher in
zusammenfassender Weise auf die Referenzen |73,104-108|.

Hauptsachliches Ziel des Laserkiihlens gespeicherter Ionen ist die Reduzierung
der kinetischen Energie der Ionen, nachdem sie in die Falle geladen wurden. Hier
konnen sie anfangs kinetische Energien besitzen, die mehreren 1000 K entsprechen
(vergleiche Kapitel 1.1.3). Idealerweise konnen die Ionen bis in den Grundzustand
des harmonischen Oszillatorpotentials herunter gekiihlt werden.

Effizientes Kiihlen eines Ions, ausgehend von den hohen Starttemperaturen nach
dem Laden, bedingt die Verwendung dipolerlaubter, schneller Ubergiinge, um eine
maximale Anzahl an Streuereignissen in kurzer Zeit zu ermoglichen. Die meisten
Paulfallenexperimente mit gekiihlten Tonen starten daher mit einem Doppler-
Kiihlzyklus im Bereich unaufgeloster Seitenbénder [107], da hierfiir die Lebensdauer
des angeregten Zustandes deutlich kiirzer als die Periodendauer der harmonischen
Ionenbewegung ist. Wie im néchsten Kapitel diskutiert, verlauft die Dopplerkiihlung
eines gebunden lons im Bereich unaufgeloster Seitenbédnder analog zur Dopplerkiih-
lung freier Atome.

Um Ionen mit hoher Wahrscheinlichkeit in den mechanischen Grundzustand zu
kiihlen folgt anschliefsend ein weiterer Kiihlzyklus, typischerweise mit einem schmal-
bandigeren, langsameren Ubergang im Bereich aufgeloster Seitenbinder.

1.2.1 Dopplerkiihlen

Die Dopplerkiihlung von Atomen basiert - neben den physikalischen Prinzipien
der Energie- und Impulserhaltung, sowie der Tatsache, dass Photonen einen Im-
puls 7 = hik besitzen - auf der Bewegungszustands-selektiven Anregung atomarer
Uberginge. Dabei kommt die Geschwindigkeits-Selektivitit der Anregung durch
die Kombination aus Doppler-Effekt und endlicher Linienbreite I" von Ubergiingen
zustande.

Kiihlung quasi-freier Ionen

Die Grundidee der Laserkiihlung freier Atome (dquivalent zu quasi-freien Ionen im
weak-binding limit, wie spéter gezeigt) ist in Abbildung 1.8, fiir die Kiihlung der
Bewegungsrichtung entlang der z-Achse, skizziert. Hierbei wird vereinfachend ange-
nommen, dass es sich bei dem Atom um ein Zwei-Niveau-System handelt. Das Atom
mit Masse M und Geschwindigkeit v bewege sich anti-parallel zu den einfallenden
Laserphotonen, die den Impuls hlgi besitzen. Die monochromatische Frequenz des
Laserlichts w; sei dabei um A = (w; — w,) mit w; < w,, in Bezug auf die Resonanz-
frequenz w, des ruhenden Atoms, rot verstimmt.

Durch die Relativbewegung zwischen Photonenquelle und Atom kommt es zum
Doppler-Effekt bzgl. der Laser- oder Resonanzfrequenz (je nach Bezugssystem). All-
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a) b)
MV nk; MV - hk;
lon Laserphoton
—_—p

Abbildung 1.8: Vereinfachte Prinzipskizze des Doppler-Laserkiihlens quasi-freier Ionen im Im-
pulsbild des weak-binding limits.

a) Ein Ton bewege sich kollinear zum einfallenden Kiihllaserstrahl, der im Vergleich zur Ubergangs-
frequenz des ruhenden Zwei-Niveau-Systems rot verstimmt ist. Im bewegten Bezugssystem des Ions
erscheint das Laserlicht durch den Doppler-Effekt blau verschoben und ein Photon kann absorbiert
werden.

b) Durch Absorption eines Laserphotons erfahrt das Ion aufgrund der Impulserhaltung einen Riick-
stofs, wodurch sich seine Geschwindigkeit verringert.

c) Uber mehrere Absorptions-Emissions-Zyklen gemittelt erfihrt das Ion keinen Netto-
Impulsiibertrag durch die spontane Photonenemission, da die Photonen isotrop ausgesandt werden.
Die spontan emittierten Photonen besitzen im Laborsystem, im Vergleich zu den Laserphotonen,
im Mittel eine hohere Frequenz, so dass das Ion Energie an das Photonenfeld abgibt. Die Be-
wegung von Atomen kann, bei schnellen Ubergingen, so mit bis zu 10°¢g (¢9—Erdbeschleunigung)
verlangsamt werden.

gemein gilt in einer eindimensionalen Betrachtung (sonst kann die Projektion von ¢

auf k betrachtet werden): In einem mit dem Atom mit bewegten Bezugssystem ist
die Laserfrequenz wie folgt Doppler verschoben [109]:

1+v/c\"?
A 1.18
= (1205) (L1

dabei stehen die jeweils oberen Vorzeichen fiir den Fall, dass sich Atom und Laser-
photonen aufeinander zu bewegen, wahrend die jeweils unteren Vorzeichen fiir eine
parallele Bewegung stehen.

Bei typischen mittleren Geschwindigkeiten atomarer GGase bei Raumtemperatur von
ca. 1000ms~! ist eine nicht-relativistische Niherung angebracht und Gleichung
(1.18) kann um v = 0 entwickelt und Terme hoherer Ordnung vernachléssigt werden:

102

v
102
~ kv + J 2 (1.20)

Der erste Term in obiger Gleichung (1.20) wird Doppler-Effekt erster Ordnung, der
zweite Term Doppler-Effekt zweiter Ordnung genannt. Fiir die folgenden Betrach-
tungen vernachlissigen wir den Doppler-Effekt zweiter Ordnung, da er nicht von der
relativen Bewegungsrichtung abhéngt und daher nicht zur Kiihlung beitragt. Fiir das
effektive Detuning o7y, das sich aus der Doppler-Verschiebung und der Laserver-
stimmung bzgl. der Resonanzfrequenz eines ruhenden Atoms A zusammensetzt, gilt
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1.2. Laserkiihlung gespeicherter Ionen

folglich:
deff = A —kU. (1.21)

Bewegt sich das Zwei-Niveau-System auf die Laserphotonen zu (k7 < 0), so kann
die Laserfrequenz fiir das Atom in Resonanz geschoben werden. Bei einer Bewegung
in die gleiche Richtung wie die Laserphotonen (k% > 0) erscheint die Laserfrequenz
dem Atom dagegen noch weiter rot verstimmt. Die Absorption eines Photons ist also
wesentlich wahrscheinlicher, wenn die Bewegungsrichtungen von Laserphotonen und
Atom anti-parallel sind.

Die Absorption eines Laserphotons iiberfiihrt das Atom in den angeregten Zustand
und iibertrigt dabei den Impuls p'= hk in Richtung seines Wellenvektors k auf das
Atom. Fiir die Situation aus Abbildung 1.8 bedeutet dies, dass sich das Ion verlang-
samt.

Fiir die anschlieffend ausgesandten Photonen der spontanen Emission gibt es keine
Vorzugsrichtung, da das Atom kein “Gedédchtnis* bzgl. der urspriinglichen Laser-
ausbreitungsrichtung besitzt. Uber mehrere Absorptions-Emissions-Zyklen gemittelt
erhilt das Atom folglich keinen Netto-Impulsiibertrag durch die Photonenemission,
wie in Abb. 1.8 ¢) skizziert. Allerdings ergibt sich durch die statistische Natur der
Absorptions- und Emissionsvorgénge ein Random Walk im Impulsraum, der letzt-
lich mit einer Heizrate gleichgesetzt werden kann und daher die minimal erreichbare
Doppler-Kiihltemperatur mitbestimmt.

Bei einer Temperatur von 300 K besitzt ein Ensemble aus BeT-Atomen eine mittlere
Geschwindigkeit von ~ 840ms™!, die um wenigstens zwei Grokenordnungen durch
Laserkiihlung verringert werden soll. Nach Abbildung 1.8 erhilt das Atom zusam-
menfassend im Mittel einen Impulsiibertrag Ap = hk und seine Geschwindigkeit
andert sich um die Riickstofgeschwindigkeit v, mit

v, = % ~ ld4cems™ fiir Bet (A =313nm). (1.22)

Somit miissen in der Grofenordnung von 10* Absorptions-Emissions-Zyklen statt-
finden, um atomare Systeme, ausgehend von Raumtemperatur, in den mK-Bereich
herunter zu kiihlen.

Jedes einzelne Photonenereignis ruft eine Doppler-Verschiebung der Gréfe

hk?
vk = a2~ 2.8 MHz fiir Be™ (A =313 nm) (1.23)

hervor. Verglichen mit der Linienbreite I'/2r =19.4 MHz bedeutet dies, dass nur
ca. 44 Absorptions-Emissions-Zyklen mdéglich wéren, bevor die Laserfrequenz nach-
verstimmt werden miisste, um einen kontinuierlichen Impulsiibertrag von Photonen
auf das Atom zu gewahrleisten.

Beim Herunterkiihlen neutraler Atome verstimmt man daher entweder adiabatisch
die Laserfrequenz mit abnehmender atomarer Geschwindigkeit [95] oder verén-
dert kontinuierlich die Resonanzfrequenz des atomaren Ubergangs durch einen
Zeeman-Slower [92]. Des weiteren werden fiir neutrale Atome je zwei gegenldufige
Laserstrahlen verwendet, um die Geschwindigkeitsverteilung in einer Raumrichtung
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zu komprimieren [95].

Kiihlung harmonisch gebundener Ionen (1D)

In den Experimenten der vorliegenden Arbeit werden in einer Paulfalle gespeicherte
Ionen lasergekiihlt. Es soll also die Amplitude der oszillatorischen Makrobewegung
der Tonen verringert werden. Wie Abbildung 1.9 verdeutlicht ist hier das Vorhan-
densein eines einzelnen Laserstrahls pro Raumrichtung ausreichend.
Fiir die folgenden Betrachtungen vernachlissigen wir zunéchst die Mikrobewegung
und betrachten die Ionenbewegung in einer Dimension, z.B. entlang der Symmetrie-
achse einer linearen Paulfalle im harmonischen Potential ® = 1/2w?2? (siehe Abb.
1.9 a)). Unter semiklassischer Betrachtungsweise (Bewegung des Ions klassisch, Zwei-
Niveau-System des Tons quantenmechanisch beschrieben) folgt die Geschwindigkeit
des Ions damit der Form:

U, (t) = Vmaz cos(w,t) . (1.24)

Das Ton kann zu jedem Zeitpunkt angeregt werden, in dem die Dopplerverschiebung
kv, das Laserdetuning A im Rahmen der Linienbreite des Uberganges kompensiert,
gefolgt von der spontanen Emission eines Photons.

Wird die Laserverstimmung wie beim Dopplerkiihlen freier Atome so gewahlt, dass
die Photonenabsorption wahrscheinlicher ist, wenn sich das Ion auf die Photonen-
quelle zu- statt wegbewegt (A < 0), so verringert sich die Ionengeschwindigkeit bei

a) b) L
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W77 77/ AVRes 7
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Geschwindigkeit v, (bel. Einheiten)

T T L T T L B T
0.0 0.5 1.0 15 2.0
Zeit (Periodendauer T = 2n/w)

Abbildung 1.9: Eindimensionale Prinzip-Betrachtung zur semiklassischen Theorie der Laserkiih-
lung gespeicherter Ionen nach Stenholm [105].

a) Das atomare Zwei-Niveau-System ist im axialen (vernachldssighare Mikrobewegung) harmoni-
schen Potential ® = 1/2w?2z? einer linearen Paulfalle gebunden.

b) Das Ion fiihrt harmonische Oszillationen entlang der Fallenachse aus, so dass es eine Reihe von
Dopplerverschiebungen annimmt. Beim Durchlaufen des Geschwindigkeitsintervalls Avges wird
das, gegeniiber der Ubergangsfrequenz des ruhendes Atoms, rot verstimmte Laserlicht fiir das
Ton aufgrund des Doppler-Effektes jedes Mal in Resonanz geschoben. Dann kann es ein Photon
absorbieren und dadurch gekiihlt werden. Heizprozesse und die detaillierte Form des geschwindig-
keitsabhingigen Absorptionsquerschnitts sind in der Darstellung nicht inkludiert.
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jedem Absorptions-Emissions-Zyklus im Mittel um v,.

Ist die Oszillationsperiode im Fallenpotential langsam, im Vergleich zur Lebensdau-
er des angeregten Zustandes, (w, << I') so findet ein Anregungszyklus bei quasi
konstanter Geschwindigkeit (und konstantem Ort) statt. Die Geschwindigkeit eines
Tons unterliegt dann einer gedampften Oszillation, wie in Abb. 1.9 vereinfacht illus-
triert.

Wiéhrend der Oszillationsperiode T, = 27 /w, nimmt das Ion kontinuierlich die Ge-
schwindigkeiten im Bereich —v,,44 . . . Upmae an. Durchlduft das Ion hierbei das Re-
sonanzband Avg.s, so verringert sich seine Geschwindigkeit um ein oder mehrere
Riickstofsgeschwindigkeiten.

Wihrend einer Oszillationsperiode T, tastet das Ion kontinuierlich alle moglichen
Dopplerverschiebungen mit einer Rate der Grofenordnung v,..kw. ab [105]. Da-
mit betrigt die Zeit, um einen Wechselwirkungsbereich der Grofte I' zu durchlaufen
ungefahr I'/(vpekw,). Fir w, << I ist diese Zeit (nach anfinglichem, kurzem
Kiihlprozess nach dem Laden) wesentlich kiirzer als die Lebensdauer eines ange-
regten, schnellen dipolerlaubten Ubergangs (7 ~ 10ns). Bei dem Fallenexperiment
der vorliegenden Arbeit ist z.B. die axiale Fallenfrequenz fiir ein Be™-Ion rund zwei
Grofsenordnungen kleiner als die Linienbreite des Kiihliibergangs. In diesem Fall
kann das Ion fiir den Kiihlprozess als quasifrei angesehen werden. Damit kann, wie
fiir freie Atome, der mittlere Strahlungsdruck durch eine geschwindigkeitsabhingige,
kontinuierliche Kraft beschrieben werden.

Die Rate, mit der die Absorptions-Emissions-Zyklen, welche das Ton kiihlen, statt-
finden, ist durch die Linienbreite I des Ubergangs multipliziert mit der Besetzungs-
wahrscheinlichkeit p.. = (e|p|e) des angeregten Niveaus gegeben. Daraus folgt direkt
die, durch den kontinuierlichen Photoneniibertrag hervorgerufene, mittlere Kraft F,
auf ein Ion [107]:

dp
— | =~ F, = hklpee, 1.25
(%) p (1.25)
wobei die Besetzungswahrscheinlichkeit des angeregten Zustandes nach [110] durch
2
Pee = S/ (126)

(1+5) 4 (20c57/T)?

gegeben ist. Das effektive Laserdetuning d.ss ist in Gleichung (1.21) definiert und
s = I/Is = 2Q07%/T? steht fiir den Sittigungsparameter, der als das Verhéltnis von
Anregungs- zu Relaxationsrate des Ubergangs gegeben ist. ) bezeichnet die Rabifre-
quenz des Ubergangs. Der Sittigungsparameter kann dquivalent als Verhiltnis von
Laserintensitit zu Séttigungsintensitét [ des atomaren Ubergangs geschrieben wer-
den. Fiir einen E1-Ubergang im Zwei-Niveau-System kann die Sittigungsintensitiit
damit wie folgt berechnet werden [111,112]:

o= The

e (1.27)

Gegen Ende des Doppler-Kiihlprozesses, wenn die Dopplerverbreiterung kleiner als
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Abbildung 1.10: a) Normierter Reibungskoeffizient 3 fiir verschiedene Séttigungsparameter s. 8
ist fiir optische Ubergiéinge klein: B4, = 72h/\? fiir s = 2 und A = I'/2. So erhilt man z.B. fiir
den 25} )o(F = 2) +— 2Pj35(F = 3) Kiihliibergang des Be™-Ions bei A =313nm einen Wert von
Bmaz = 1 x 107 kgs™ L.

b) Normierte, iiber mehrere Absorptions-Emissions-Zyklen gemittelte, Lichtdrucke-Kraft F fiir
ein ruhendes Ion, die, bei Verwendung eines einzelnen Kiihllaserstrahls entlang der Fallenachse,
das Ion leicht aus dem Fallenzentrum herausschiebt. Der Maximalwert von Fy betrigt fiir den
Kiihliibergang des Be™-Tons 1 x 1071 N = 108zN. Fy ist fiir verschiedene Séttigungsparameter s
dargestellt, um die Entstehung der Sittigungsverbreiterung des Ubergangs fiir s > 1 zu illustrieren.

die natiirliche Linienbreite I' wird, kann man die Kraft F, aus Gleichung (1.25),
mittels Taylorreihenentwicklung, um v = 0 linearisieren und erhalt:
F,~ Fy+ pv. (1.28)
Dabei handelt es sich bei
r 5

Fo= Ik T s+ @Ay (1.29)

um die mittlere, konstante Lichtdruck-Kraft, die das Ion, bei Verwendung eines
einzelnen Laserstrahls, aus dem Fallenzentrum heraus und soweit gegen das Fallen-
potential schiebt, bis sich eine neue Gleichgewichtslage ergibt.

Der zweite Term aus Gleichung (1.28) hat die Form einer Stokes’schen Reibungs-
kraft. Hierbei wird der sogenannte Reibungskoeffizient

A/T
B = 4hk? Ll 5 (1.30)
[(1+5) 4+ (2A/T)?]
der Laserkiihlkraft zum Reibungswiderstand fiir A < 0. In diesem Fall ergibt sich

die Kiihlrate Ecool, gemittelt iiber viele Oszillationsperioden der Makrobewegung
des Ions, zu

Frpol = (Fu)y = Fy (v) + <v2> =4 <v2> = % (E) , (1.31)
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da fiir ein harmonisch oszillierendes Ion (v) = 0 gilt. Der Verlauf des Reibungs-
koeffizienten in Abhéngigkeit der Laserverstimmung ist in Abbildung 1.10 a) fiir
verschiedene Sittigungsparameter gezeigt. Fiir das Parameterpaar s = 2 und
A = —I'/2 erreicht die Kiihlrate aus Gleichung (1.31) ihren maximal moglichen
Wert mit 3,4, = hk?/4.

Doppler-Kiihllimit

Die Temperatur des Ions kann als Zeitmittel iiber 3/2kpT = (E) definiert wer-
den [113]. Damit erhélt man als Kiihlrate T,,, der Ionentemperatur - bei Laser-
kiihlung des gespeicherten Ions mit einem einzelnen Laserstrahl - die Beziehung
Teoor = (28/3M)T.

Da es sich bei Beryllium um ein leichtes Element handelt, konnen unter optimalen
Bedingungen, relativ hohe Kiihlraten erreicht werden. Um z.B. ein einzelnes Be'-Ion
von 7; = 10mK auf Ty = 5mK auf dem 25} 5(F = 2) +— 2P;,5(F = 3) Kiihliiber-
gang mit A = —I'/2 herunter zu kiihlen wiirde eine Zeit ¢.,,, = In(7%/T;)/(26/3M)
von 2ys vergehen. Aus Abbildung 1.10 a) ist aber auch zu erkennen, dass die Kiihl-
zeiten unter nicht ganz optimalen Bedingungen (I >> Ig oder I << [g oder starker
Laserverstimmung) schnell um mehrere Grofenordnungen ansteigen kénnen.
Abbildung 1.10 b) zeigt den Verlauf der Lichtdruckkraft Fo(A) auf ein einzelnes,
ruhendes lon fiir verschiedene Sattigungsparameter. Die maximale Lichtdruckkraft
wird fiir A = 0 erreicht und nimmt fiir gréfer werdende Laserintensitdten zu, bis
Sattigung fiir [ >> Ig eintritt.

Das Sattigungsverhalten kommt dadurch zustande, dass die Rate des Impulsiiber-
trags von den Laserphotonen auf das Ion durch die Rate der spontanen Emission li-
mitiert wird. Denn fiir die Besetzungswahrscheinlichkeit (siehe Gleichung (1.26)) des
angeregten Zustandes des Kiihliibergangs gilt: pe.(A = 0) = s/(2(1 + s)) — 50%
fiir I, — oo. Die maximale Lichtdruckkraft fiir ein einzelnes Be™-Ion liegt in der
Grofenordnung von 108zN. Fiir I >> I, setzt Séttigungsverbreiterung des Uber-
gangs ein, so dass sich eine effektiv verbreiterte Linienbreite

FeffIF\/1+S (132)

ergibt, wie in Abb. 1.10 b) verdeutlicht.

Nun bleibt noch die Frage nach der minimal, mittels Doppler-Kiihlung, erreichba-
ren lonentemperatur 7T,,;, zu klaren. Nach Gleichung (1.31) hétte das Ion final eine
kinetischen Energie von Null, wenn man nicht die, mit der statistischen Natur von
Photonenemissions und -absorptionsvorgéngen verbundenen, Heizmechanismen in
Betracht zieht. Zusétzlich wiirde das Ion selbst bei v = 0 immer noch Anregungs-
zyklen mit einer Rate von I'p.. durchlaufen, was zum Recoil-Limit der Temperatur
fiihrt.

Wie zu Beginn dieses Kapitels diskutiert und in Abb. 1.8 ¢) verdeutlicht, ist der
mittlere Impulsiibertrag durch die isotrope, spontane Photonenemission gleich Null
(Ap) = 0. Aufgrund der statistischen Natur spontaner Photonenemission kommt
es jedoch, analog zur Brown’schen Bewegung [114, 115], zum Diffusionsprozess im
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Impulsraum und damit zu (Ap?) # 0. Dies fiihrt zu einer fundamentalen Grenze der
minimal erreichbaren Temperatur, die oberhalb des Recoil-Limits liegt.

Das Ion vollfiihrt einen Random-Walk im Impulsraum mit Schrittweite k, wihrend
die Schrittfrequenz der Photonenstreurate I'p.. entspricht. Damit kann (Ap?) nach
der Theorie zu Random-Walk Prozessen mittels des zugehdrigen Diffusionskoeffizi-
enten D = £Up..(hk)? als (Ap?) = Dt beschrieben werden. Das zweite Moment der
Verteilung des statistischen Parameters (hier: Impulsiibertrag) ist folglich propor-
tional zur Anzahl N = T'p..t der stattfindenden Schritte [114,116].

Analoge Uberlegungen gelten fiir die statistische Natur des Absorptionsvorgangs,
nur das hier nur eine Richtung fiir die Diffusion in Frage kommt. Daher wurde der
Diffusionskoeffizient fiir die spontane Emission bereits mit dem geometrischen Fak-
tor & gewichtet (£ = 2/5 fiir elektrische Dipoliiberginge [105,107]).

Bei Annédherung an das Doppler-Kiihllimit kann man davon ausgehen, dass v rela-
tiv kleine Werte, in der Nidhe von Null, annehmen wird. Damit erhélt man fiir die
Heizrate Eheat durch die Impulsdiffusion:

Eheat - m% <p2> = Eem + Eabs - ab8<1 + 6)
1 2
~ — T = 1 . 1.
L (kT (0 = )1+ ) (133

Wenn Heiz- und Kiihlprozesse mit der gleichen Rate ablaufen, so kann eine Gleich-
gewichtstemperatur erreicht werden. Zu Bestimmung von 7,,;, miissen also Glei-
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Abbildung 1.11: Am Doppler-Kiihllimit erreichbare Temperatur, in Einheiten von AI'/(kp), in
Abhéngigkeit der Laserverstimmung A, in Einheiten von T, fiir verschiedene Sattigungsparameter
s. Die durch Doppler-Kiithlung im weak-binding limit tiefste erreichbare Temperatur betréigt fiir
den 25 5(F = 2) +— 2P35(F = 3) Ubergang mit s — 0 im Be™-Ion T, ~ 0.32mK (AL'/(kp) ~
0.93 mK). Sie wird bei einer Laserverstimmung von A = —I'/2 mit I'/27 = 19.4 MHz erreicht.
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chungen (1.31) und (1.33) gleichgesetzt werden:

KD T 24|
M (v*) = kgT = (1 — |(1+8) s+ —| - 1.34
Fiir dieses einfache (1-dim.) Modell der Doppler-Laserkiihlung erhélt man als mini-
mal mogliche Temperatur den Ausdruck

RTY/(1+ s)

(1.35)
fiir eine Laserverstimmung von A = —T'v/1 + s/2.

Abbildung 1.11 vergleicht den Verlauf am Doppler-Kiihllimit erreichbarer Tempera-
turen in Abhéngigkeit der Laserverstimmung fiir verschiedene Séttigungsparameter.
Die durch Doppler-Kiihlung im weak-binding limit tiefste erreichbare Temperatur
betriigt fiir den 25) j5(F = 2) +— 2P3)5(F = 3) Ubergang mit s — 0 im Be'-Ton
Thnin ~ 0.32mK.

Auch wenn die Verwendung kleiner Laserintensititen, s — 0 zur minimal mogli-
chen Temperatur fiihrt, so ist es aus experimenteller Sicht trotzdem meist vorteil-
hafter bei hoheren Sattigungsintensititen zu arbeiten, da z.B. fiir s = 2 maximale
Kiihlraten erreicht werden kénnen (vergleiche Abb. 1.10 a)). In den Experimenten
dieser Arbeit wurde zur schnelleren Kiithlung (und damit auch Riickkiihlung bei
diskreten Heizprozessen) bei Sittigungsparametern zwischen s = 2 und s = 30
gearbeitet.

Reale Kiihlbedingungen

In der Regel liegt die allein mittels Doppler-Laserkiihlung im weak-binding limit
erreichbare minimale Ionentemperatur, aufgrund weiterer Heizprozesse technischer
Natur, oberhalb des durch Gleichung (1.35) gegebene Wertes. Frequenz- und Inten-
sitdtsrauschen des Kiihllasers, RF-Heating, hervorgerufen durch den Energietransfer
von der getriebenen reguldren Mikrobewegung zur statistischen Makrobewegung in
einer nicht-idealen Paulfalle, das Vorhandensein von Excess Mikrobewegung oder
die Kopplung unter mehreren Ionen in der Falle konnen allesamt zu zusdtzlichen
Heizprozessen fiihren.

Im Gegensatz zu freien Atomen kénnen in einer Paulfalle gespeicherte Ionen mittels
eines einzigen Kiihllaserstrahl gekiihlt werden [117]. Fiir ein einzelnes Ion sollte
dafiir der Kiihllaserstrahl nicht exakt entlang der Symmetrieachse der Falle verlau-
fen, sondern je einen Winkel zu den (z,y,z)-Achsen (definiert in Abb. 1.2) haben,
so dass alle drei Raumrichtungen effizient gekiihlt werden konnen. Sollen mehrere
Ionen gleichzeitig gekiihlt werden, so ist selbst ein einzelner, entlang der Fallenachse
ausgerichteter Kiihllaserstrahl ausreichend. Dann wird zwar nur eine Bewegungs-
richtung direkt gekiihlt, diese koppelt aber durch die Coulomb-Interaktion mit
den iibrigen Ionen an die anderen Bewegungsrichtungen, so dass deren kinetische
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Energie ebenfalls reduziert wird.

Die Grundlage der vorangegangenen Uberlegungen zur Laserkiihlung harmonisch
gebundener Tonen basiert auf der Modellierung selbiger als Zwei-Niveau-System mit
hoher Streurate. Reale Tonen sind jedoch keine reinen Zwei-Niveau-Systeme.

Diese Annahme ist in der Realitdt nur fiir eine relativ kleine Auswahl von atomaren
Systemen naherungsweise gerechtfertigt. So sollte das lon idealerweise einen ge-
schlossenen Ein-Elektronen-Ubergang von einem kurzlebigen (= 10ns) angeregten
Zustand aus besitzen, der bei einer Wellenlinge liegt, die mit Lasern erreichbar ist.
Kann dieser angeregte Zustand in weitere metastabile Zustinde zerfallen, so muss
mittels weiterer Laser dafiir Sorge getragen werden, dass das Elektron wieder in
den Kiihlzyklus zuriick gepumpt werden kann (Einsatz von Repumper Lasern). Um
die Anzahl der benétigten Kiihllaser zu minimieren wiahlt man daher typischerweise
Kiihlionen die eine geringe Zahl von relevanten Energieniveaus aufzeigen.

Die oben genannten Bedingungen an das Energieniveauschema der Tonen schliefst
z.B. die meisten Molekiilionen [118,119] und hochgeladenen Ionen [120] vom direkten
Laserkiihlen aus. Um hier nicht nur wenige Ausnahmen, sondern alle spektrosko-
pisch interessanten Ionen kiihlen zu kénnen, wendet man fiir diese Klasse von Ionen
das sympathetische Kiihlen an, wie in Kapitel 1.4 erlautert wird.

Das Kiihlion (wird direkt lasergekiihlt) beim sympathetischen Kiihlen sollte dem
Ideal des Zwei-Niveau-Systems auf moglichst einfache Weise nahe kommen. Hier
bieten sich daher, neben Hg™ und Yb™, vor allem Ionen aus der zweiten Haupt-
gruppe des Periodensystems (Erdalkalimetalle) , von Bet bis Ba't, an, die bereits
seit drei Jahrzehnten routineméfig in atomphysikalischen Laboratorien im Einsatz
sind [80,81,84,121-124|. Diese Ionen besitzen alle eine Alkalimetall-artige Elektro-
nenkonfiguration und damit ein relativ einfaches Niveauschema. Fiir das sympa-
thetische Kiihlen hochgeladener Ionen ist Beryllium als Kiihlion besonders geeignet
(vergleiche Kapitel 1.4) und ist daher bei den Experimenten der vorliegenden Arbeit
im Einsatz. Die fiir das Doppler-Laserkiihlen relevante Energieniveaustruktur des
Be™-Tons wird in Kapitel 1.5.3 betrachtet.

1.2.2 Seitenbandkiihlen - Optisches Pumpen kinetischer Energieniveaus

Beim direkten Seitenbandkiihlen handelt es sich um eine Kiihlmethode, die es er-
laubt harmonisch gebundene Ionen wesentlich unter das Doppler-Kiihllimit, bis zum
Grundzustand der Bewegung, zu kiihlen. Ausfiihrliche Darstellungen findet man
in [73,105,125,126|, an denen sich folgende Zusammenfassung orientiert.

Fiir ein atomares Zwei-Niveau-System, dass in einem harmonischen Fallenpotential
mit Schwingungsfrequenz w gebunden ist, werden dessen elektronischem Niveau-
Schema die Energiezustinde der Bewegung in dem harmonischen Potential {iber-
lagert, wie in Abbildung 1.12 schematisch illustriert wird. Dadurch entstehen im
Anregungs- und Emissionsspektrum des gebundenen Zwei-Niveau-Systems dquidi-
stante Seitenbdnder, die energetisch um w voneinander getrennt sind.

Im Bereich schwacher Bindung, d.h. wenn die Linienbreite des angeregten Nive-
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Zwei-Niveau-Atom Harmonisches Fallenpotential gekoppeltes System
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Abbildung 1.12: Schematische Illustration des Zustandekommens der Zustéinde eines atomaren
Zwei-Niveau-Systems, welches im harmonischen Potential, mit w >> I', gebunden ist. In diesem
Fall starker Bindung besteht das Spektrum des Systems aus dquidistanten Linien. Rechts ist sind

mogliche Anregungen des Systems (auf dem Carrier An = 0, dem roten An = —1 oder blauen An =
+1 Seitenband) skizziert. Fiir das direkte Seitenbandkiihlen, im skizzierten Bereich aufgeloster
Seitenbénder, wird der Laser auf das rote Seitenband verstimmt: A = —w.

aus breiter als der Abstand der Energieeigenwerte des harmonischen Oszillators ist
I' >> w, konnen diese Seitenbéander nicht direkt aufgeldst werden.

Die direkte Seitenbandkiihlung der Bewegung eines gebundene Ions verlangt daher,
dass die Fallenfrequenz w groft sein sollte, im Vergleich zur Laserbreite und der
Linienbreite des getriebenen atomaren Ubergangs Damit sind die einzelnen Seiten-
bander spektral aufgelost und der Laser kann selektiv auf das niedrigere, so genannte
rote, Seitenband verstimmt werden: A = —w. In diesem Fall ist jede Anregung in
den oberen Zustand |1) mit einer Reduktion der Vibrationsquantenzahl n verbun-
den: An = —1.

Befindet sich das Ion zusétzlich im so genannten Lamb-Dicke-Regime, so bleibt der
Bewegungszustand des Ions, bei der spontanen Emission eines Photons, die meis-
te Zeit erhalten. Um dies qualitativ zu erkennen betrachtet man zuerst die De-
finition des Lamb-Dicke-Regimes, das durch n? << 1 charakterisiert wird, wobei
n = |k|zo = kv/h/(2mw) den Lamb-Dicke-Parameter, mit der Ausdehnung zo des
Wellenpaketes des lons im Schwingungsgrundzustand, bezeichnet. Aus der Defini-
tion des Lamb-Dicke-Parameters wird ersichtlich, dass sein Quadrat das Verhéltnis
von Energie E,e.on = h°k*/(2M) des PhotonenriickstoRes zum Energieabstand fuw
der harmonischen Oszillator-Niveaus darstellt. Somit gilt im Lamb-Dicke-Bereich:

2 Erecoil
T Th

Fiir n? << 1 ist auch die Riickstoenergie n?/w kleiner als der energetische Abstand
der harmonischen Energieniveaus, so dass die Emission eines einzelnen Photons,
analog zum Mokbauer-Effekt der Kernphysik (nur, dass der Riickstof hier sinnbild-
lich von der Falle aufgenommen wird), nicht den Bewegungszustand des Ions dndern
wird, die Schwingungsquantenzahl bleibt erhalten.
Bei Einstrahlung von Laserlicht auf dem roten Seitenband wird bei jedem
Absorptions-Emissions-Zyklus somit die Schwingungsquantenzahl um Eins vermin-
dert, bis das Ton den Grundzustand der Bewegung erreicht. Dort ist es dann von
der Laseranregung (bis auf Heizmechanismen) entkoppelt. Direktes Seitenbandkiih-
len wird in der Regel an Doppler-Laserkiihlung angeschlossen, die das lon vor der

<<l <+ FEreeoi << hw. (1.36)
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Seitenbandkiihlung in den Lamb-Dicke-Bereich bringt. In der Regel werden fiir die
beiden Arten der Kiihlung verschiedene Ubergiinge im Ion verwendet: schmalbandi-
ge fiir das Seitenbandkiihlen und breitere fiir das Doppler-Kiihlen.

Direktes Seitenbandkiihlen im Lamb-Dicke-Bereich verringert somit die mittlere Be-
setzungszahl (n) (gleichbedeutend mit der Phononenanzahl des Systems) und damit
die Temperatur des Teilchens, wenn man selbige iiber (n) nach der Bose-Einstein-
Relation

n) = —— (1.37)

definiert.

Die Kiihlrate K beim Seitenbandkiihlen hingt von der Schwingungsquantenzahl n
ab und kann als das Produkt aus Zerfallsrate des angeregten Zustandes und dessen
Besetzungswahrscheinlichkeit durch

K . (V)
"2/ + 12

berechnet werden. Der Bewegungsgrundzustand |n = 0) ist kein absolut dunkler
Zustand, da immer noch nicht-resonante Anregung nach |n = 1) aus dem Grund-
zustand stattfinden kann, die ein Kiihllimit beim Seitenbandkiihlen festlegt. Unter
den Annahmen, dass (n) << 1 und, dass die Rabifrequenz 2 kleiner als die Zer-
fallsrate des angeregten Zustandes ist, erhédlt man durch Losen der Ratengleichun-

gen [73,105,125,126]:
2 (/p\> 1
= L - 1.

mit den zwei verschiedenen Lamb-Dicke-Parametern 7,7 fiir den spontanen
Emissions- bzw. den stimulierten Absorptions-Prozess. Im Bereich aufgeloster
Seitenbénder mit [' << w kann das Ton folglich bis in den Grundzustand der Bewe-
gung, mit hoher Wahrscheinlichkeit, gekiihlt werden, wie experimentell z.B. in [127]
gezeigt.

(1.38)
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1.3 Eine kryogene Paulfalle der ersten Generation

Fiir die Langzeitspeicherung (> min) hochgeladener Tonen ist die Arbeit im
UHV-Bereich mit Driicken deutlich < 1 x 1072 mbar zur Vermeidung von
Ladungsaustausch-Prozessen unerldsslich, wie in Kapitel 2.8 gezeigt werden wird.
Solch niedrige Driicke kénnen durch Einsatz kryogener Apparaturen erzielt werden,
da hier, bei Temperaturen unter 10K, sdmtliche Restgase, bis auf Hy (und He)
an den Hitzeschilden (manchmal auch Kilteschilde genannt, engl. heat shield) der
Kéltestufen adsorbiert werden.

Mechanische und thermische Konstruktion

Die kryogene, lineare Paulfalle CryPTEx, ausfiihrlich beschrieben in [50, 129, 130]
und in Kollaboration mit der Drewsen-Gruppe der Aarhus Universitdt im Rahmen
der Doktorarbeit von M. Schwarz aufgebaut, besteht aus einer Fallenelektroden-
konfiguration von insgesamt 24 vergoldeten, zylindrischen Elektroden, jeweils mit
einem Aufendurchmesser von 8 mm. In Abbildung 1.13 a) sind unter anderem die
vier mittleren Hauptfallenelektroden mit einer Linge von 5.4 mm, und die restlichen
Elektroden mit je 20 mm Léange, zu erkennen. Die komplette Fallenkonfiguration ist,
auf den ebenfalls vergoldeten Paulfallenhaltern, auf einer 5 mm dicken Kupferplatte
montiert, um eine mdoglichst homogene Temperaturverteilung zu gewéhrleisten. Die
Spannungsversorgung der einzelnen Elektroden wird iiber vergoldete Kupferdréih-
te realisiert, die iiber Saphirklemmen, zur elektrischen Isolation gegeneinander, mit

. __‘. : - 3 > A =T
Hauptfallenelektroden B -
: yam .

W S

Vergoldete Kupferdrahte § ‘
.-
E A% Wl

Abbildung 1.13: In a) sieht man ein Foto der zusammengebauten Elektrodenkonfiguration. Die
24 zylindrischen Fallenelektroden sind {iber den vergoldeten Paulfallenhalter auf einer 5 mm dicken
OFHC-Kupferplatte montiert. Die Hauptfalle von CryPTEx besteht aus 8 20mm und 4 5.4 mm
langen Elektroden. Die Spannungsversorgung erfolgt iiber die vergoldeten Kupferdrahte, die iiber
Saphirklemmen mit der Bodenplatte verbunden sind. Am rechten unteren Rand ist eine 1 Cent
Miinze zum Grofenvergleich mit abgebildet. Fotografiert im Rahmen von [128]. b) zeigt zusétzliche
hohlzylindrische Elektroden, die nachtréglich eingebaut wurden, und in den Experimenten dieser
Arbeit als elektrostatischen Spiegel eingesetzt werden. Sie sind entlang der Fallenachse, koaxial an
beiden Enden der Elektrodenkonfiguration, angebracht.
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der Kupferplatte verbunden sind. Der Fallenbereich der kryogenen, linearen Paulfalle
kann auf Temperaturen von bis zu 4 K abgekiihlt werden. Um diese Temperaturen zu
erreichen wurde eine, in sich geschachtelte, Konstruktion gewahlt, die iiber mehrere
Temperaturstufen (bei 4K, 40 K und 300 K) die Temperaturdifferenz zur umschlie-
fenden Vakuumkammer gewéhrleistet, wie dies in Abbildung 1.14 a) schematisch
dargestellt ist. Jede Temperaturstufe besteht aus einem polierten Edelstahlrahmen
(sieche Abbildung 1.14 b) und c)), der jeweils mit den angrenzenden Temperatur-
stufen tiber eine gekreuzte Speichenkonstruktionen (siehe Abbildung 1.14 ¢)) derart
verbunden ist, dass eine maximale Versteifung bei gleichzeitig geringer thermischen
Konduktivitét besteht. Jeweils acht Speichen, mit einem Durchmesser von 2 mm und
einer Lange von 10 cm, fiihren zu einem konduktiven Warmetransport () zwischen
den Stufen, der sich wie folgt abschatzen lasst:

Q= —KAT? . (1.40)

Dabei ist A die Querschnittsfliche der Speiche, [ ihre Linge und s der tempera-
turabhiangige Warmeleitwert des verwendeten Materials. Fiir den Warmetransport
zwischen den Stufen ergibt sich fiir den Ubergang zwischen der 300 K- und 40 K-
Stufe von 0.8 W, sowie fiir den Ubergang von der 40 K- zur 4 K-Stufe ein Wirme-
transport von 0.05 W. Die einzelnen Edelstahlrahmen einer Temperaturstufe bilden
jeweils einen Kifig, auf dem aussenseitig Kélteschilde montiert sind, wie man in
den Abbildungen 1.14 b) und c) teilweise erkennen kann. Alle Edelstahloberflichen
und das Innere der umgebenden Vakuumkammer sind poliert, um die Reflektivitit
der Oberflichen zu erhéhen, um damit die Warmelast durch thermische Strahlung
zu reduzieren. Die Kélteschilde bestehen aus OFHC-Kupfer (99.98 % reines Kupfer)
und sind zur Erhéhung ihrer Reflektivitdt mit Silber beschichtet. Sie sind jeweils,
iiber 2mm dicke, gewellte OFHC-Kupfer-Bleche, direkt mit der 40 K- bzw. 4 K-
Stufe eines Pulsrohrenkiihlers (Model SRP-082B-F20H der Firma Sumitomo Heavy
Industries, Ltd.) verbunden. Die 40 K-Stufe des Pulsrohrenkiihlers kann dabei eine
Wirmeleistung von 40 W, die 4 K-Stufe eine Leistung von 4 W abfiihren. Durch den
hohen Wirmeleitwert von OFHC-Kupfer lasst sich der Aufbau, mit einer Gesamt-
masse von 3 kg fiir die 4 K-Stufe und 6 kg fiir die 40 K-Stufe, innerhalb von 15h auf
die angestrebte Endtemperatur abkiihlen.

Wihrend des Abkiihl- und Aufwarmvorgangs entstehen nur geringe thermische Ver-
formungen, im Bereich < 100pum, da die Ausdehnungskoeffizienten von OFHC-
Kupfer und dem verwendeten, rostfreien Stahl sehr dhnlich sind. Zur Reduzierung
von Vibrationen durch den Pulsréhrenkiihler (in der Grofenordnung von 7pm bis
9pm) und um einen direkten axialen Durchschuss entlang der Fallenachse zu ermog-
lichen ist der Kéltekopf an einem Sechsfachkreuz oberhalb der Vakuumkammer der
Falle angebracht.

Neben den beiden axialen Zugidngen zur Falle, durch die ein axialer Einschuss aus
externen Ionenquellen ermoglicht wird, besitzt CryPTEx weitere 13 optische Zugén-
ge. 5 Zuginge befinden sich horizontal auf jeder Seite der Falle unter den Winkeln
90°, 68° und 45° zur Fallenachse. Senkrecht zur Fallenachse und jeweils unter 45° zu
dieser befinden sich die restlichen optischen Zuginge. Fiir die Vielzahl an optischen
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Abbildung 1.14: In a) sind die verschiedenen Temperaturstufen von CryPTEx, samt der ther-
misch leitenden Verbindungsspeichen, dargestellt. Entnommen aus [130]. Das Foto in b) zeigt die
Speichen zwischen der 40 K- und der 4 K-Stufe, die zur besseren mechanischen Versteifung iiber-
kreuzt eingespannt sind. Das hier noch nicht versilberte, Kélteschild der 4 K-Stufe ist auf der
Vorderseite zu sehen. Fotografiert im Rahmen von [128]. In c¢) ist der polierte Edelstahlhalterah-
men der 300 K-Stufe, sowie das fertige 4 K-Kélteschild zu erkennen. Die 40 K-Ro6hrchen fiir die
optischen Zuginge sind direkt auf die Fallenmitte der Hauptfallenregion ausgerichtet. Fotografiert
im Rahmen von [130].

Zugingen sind Offnungen in den Kilteschilden notwendig. In diese Offnungen sind
Edelstahlrohrchen verbaut, die zu einer Reduzierung der thermischen Strahlung,
durch ein Verringerung des Raumwinkels, aus dem Schwarzkorperstrahlung von der
300 K- Stufe in das Fallenzentrum gelangen kann, auf 24 1% fiihren, so dass 98 +1%
der einfallenden Schwarzkorperstrahlung von der 4 K- Stufe kommt und somit die
Wirmelast im Fallenbereich auf einen Wert verringert wird, bei dem der Pulsroh-
renkiihler die gewiinschte Endtemperatur erreichen kann.

Aufgrund einer vermuteten Warmebriicke und Verunreinigungen im He-Kreislauf
des Pulsrohrenkiihlers, konnte die innerste Temperaturstufe wihrend der Experi-
mente nur noch auf 8 K abgekiihlt werden. Vor Kurzem wurden jedoch, nach einer
Wartung des Kiltekopfes, wieder Temperaturen von ~ 6 K erreicht.
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Fallenelektronik

Die Fallenelektronik von CryPTEx wurde von derjenigen fiir eine der
Raumtemperatur-Paulfallen der Drewsen-Gruppe iibernommen und wird in der
Veroffentlichung [131] von P.F. Herskind ausfiihrlich beschrieben. Charakteristikum
der Elektronik besteht in der individuell anpassbaren Hohe der DC-Spannung und
RF-Spannungsamplitude fiir jede der 24 Fallenelektroden. Dies wurde urspriinglich
so entwickelt, um das RF-Potentialminimum radial um bis zu 100 pm verschieben zu
konnen, mit dem Ziel, die lonen im optischen Feld eines, in die Paulfalle integrierten,
Resonators an geeigneter Stelle positionieren zu konnen.

Die RF-Spannung fiir die Fallenelektroden wird im vorliegenden Experiment von
einem Frequenzgenerator (AFG) geliefert, dessen Ausgangssignal durch einen HF-
Verstérker, iiber einen LRC-Schwingkreis an die Fallenelektroden eingekoppelt und
letztlich mit einer DC-Spannung iiberlagert wird (siehe Abbildung 1.15).

Uber einen toroidalen Transformator mit Eisenkern, mit 13 Windungen auf der
Fallenseite und 4 auf der Primérseite, wird das RF-Signal induktiv in den LRC-
Schwingkreis eingekoppelt, wobei die Falle selbst den kapazitiven Teil des LRC-
Schwingkreises bildet. Eine schematische Skizze, wie die beiden Phasen der RF-
Spannung in der elektronischen Koppelbox erzeugt werden, ist in Abbildung 1.16
a) zu sehen. Zwei, um 180° phasenverschobene, Signale fiir die Fallenelektroden
von diagonal gegeniiberliegenden Stdben werden erzeugt, indem man zwei getrennte
Schwingkreise, mit gegenliufig gewickelten Spulenwindungen, an die Priméirseite
koppelt. Jede so erzeugte Phase wird an jeweils 12 Kanéle fiir die Fallenelektroden,
tiber den in Abbildung 1.16 b) dargestellten Koppelkondensator Cy, kapazitiv weiter-

|
|
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| e » Tiefpass > Spanr_1ungs : ; 1
Versorgung teiler (I -\(§ :
| |
| .
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I : I
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: I 1 Paulfalle :
L ————————————————————————— -l h ————————
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Abbildung 1.15: Schematische Darstellung der Spannungsversorgung der Paulfallenelektroden.
Der DC-Spannungsanteil wird iiber einen Spannungsteiler von einem Gleichspannungsnetzteil ge-
liefert und iiber einen Tiefpass auf der Koppelelektronik mit der RF-Spannung iiberlagert. Da die
Amplitude der RF-Spannung vom Frequenzgenerator (AFG), selbst mit dem Transformator noch
zu gering wire, wird sein Ausgangssignal noch vor dem Uberlagern mit der DC-Spannung in der
Koppelbox mit Hilfe eines HF-Verstirkers verstirkt. Die Koppelbox versorgt dann jede der 24
Elektroden der Paulfalle individuell iiber einen eigenen Kanal mit der entsprechenden Spannung
Ui(t) = UFF cos (Qrpt + ®;) + UPC an der i-ten Elektrode (®; gehort je nach Lage der Elektrode
zu einer der beiden Phasen). Der eine, nach rechts weisende Pfeil aus der Koppelbox steht folglich
symbolisch fiir 24 getrennte Leitungen, die in einem Flachbandkabel von Raumtemperatur zu den
kryogenen Elektroden gefiihrt werden.
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Abbildung 1.16: a) Schematische Darstellung der Elektronik fiir die Erzeugung der beiden RF-
Phasen. Das Eingangssignal vom Frequenzgenerator U;, wird vom HF-Verstirker A verstirkt,
bevor es auf die Primérspule des Koppeltransformators gelangt. Die Sekundérseite des Transfor-
mators besitzt zwei Sekundirspulen, die gegenldufig gewickelt sind und so RF-Spannungen entge-
gengesetzter Phase erzeugen. Die Resonanzschwingkreise auf der Sekundarseite, bestehend aus der
Induktivitit L,.r und der anpassbaren Kapazitit Cs, fithren zusétzlich zu einem Bandpassverhal-
ten. Ohne den Verstirker A wiirde aber auch das Resonanzverhalten des Resonanzschwingkreises
nicht ausreichen, um die benétigten RF-Spannungsamplituden fiir die Paulfalle zu liefern.

b) Das hier vereinfacht dargestellte Schaltdiagramm fiir die i-te Fallenelektrode zeigt die Uber-
lagerung von RF- und DC-Spannung, sowie die Mdglichkeit der Feineinstellung der gewiinschten
RF-Spannungsamplitude an der i-ten Fallenelektrode {iber den i-ten Trimmkondensator Cs.

geleitet. Des Weiteren ist in Abbildung 1.16 b) dargestellt, wie die Gesamtspannung
der individuellen Elektroden zustande kommt. Uber einen Tiefpass, bestehend aus
dem Widerstand R3 und dem Kondensator Cy, wird die DC-Spannung dem, iiber den
Koppelkondensator C; eingekoppelten, RF-Signal iiberlagert. Der Tiefpass dampft
die eingekoppelte RF-Spannung in Richtung des DC-Netzteils, so dass dieses ge-
schiitzt bliebt, wihrend der Koppelkondensator C; verhindert, dass Gleichspannung
auf die Sekundérseite des Transformators gelangt. Der Koppelkondensator jedes
Kanals minimiert zudem den Einfluss aller 12 Koppelkanile, beider Wechselspan-
nungsphasen, gegeneinander, da diese iiber die Sekundirseite des Transformators
miteinander verbunden sind und sich gegenseitig beeinflussen. Die, bei den typischen
RF-Arbeitsspannungen, somit erzeugte hohe Impedanz entkoppelt die Kanile fast
vollstandig voneinander.

Der Trimmkondensator C; und die Elektrodenkapazitét Ci.,, bilden gemeinsam,
in Serie mit dem Koppelkondensator C}, einen kapazitiven Spannungsteiler, so
dass iiber den Trimmkondensator Cs, die Spannungen an den einzelnen Elektroden
individuell eingestellt werden konnen. Die Kapazitdt einer Fallenelektrode liegt in
der Grofenordnung von 40 pF, die des Koppelkondensators wird als 22 pF gewéhlt
und die Trimmkondensatoren koénnen von 1pF bis 30 pF variiert werden. Die an
den Fallenelektroden anliegende RF-Spannung ist dabei durch folgende Beziehung
gegeben:

Cy

Cy +Cy+ Chap

Urap = Urp (1.41)
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Die Anpassung der RF-Spannungsamplituden an den individuellen Elektroden ist
aufgrund der unterschiedlichen Kapazitdten der Elektroden, bedingt durch deren
verschiedene Lange, die Lange der Leitungen sowie durch parasitidre Kapazitdten,
notwendig, um ungewollte Spannungsdifferenzen zwischen den einzelnen Elektroden
zu verhindern und somit zusétzliche RF-Felder in axialer Richtung zu minimieren.
Aufserdem kann die Korrektur der Elektrodenkapazitit auch zur Verschiebung des
radialen Potentialminimums auf die geometrische Fallenachse genutzt werden, sollte
dies erforderlich sein.

In der vorliegenden Arbeit wurden zwei verschiedene Versionen, der oben kurz er-
lauterten Elektronik, verwendet, wobei die Hauptunterschiede der beiden Varianten
darin bestehen, dass bei der Variante B kritische Bauteile vorsortiert wurden und
sie zusatzlich im Gegensatz zur Variante A die Trimmkondensatoren Cy besitzt. In
Variante A der Koppelelektronik wurden Bauteile fiir C; verwendet deren Toleranz
5% betragt, was zu Spannungsdifferenzen, zwischen unbelasteten Koppelkanilen,
von 10% und damit zu einer ausgeprigten axialen Mikrobewegung [132-134]| der
Ionen, fiihrte. Bei Variante B sind die Koppelkondensatoren C; mit einer Toleranz
0.0807 % vorsortiert, was schon ohne die Verwendung von Trimmkondensatoren zu
einer Spannungsgenauigkeit von 10~* an den Elektroden fiihrt, wenn die Kapazi-
tiaten aller Elektroden gleich groft wiren. Mit den Trimmkondensatoren lassen sich
die Spannungen an den einzelnen Elektroden so einstellen, dass in der Hauptfalle
die axiale Mikrobewegung minimiert ist, was fiir zukiinftige Spektroskopie an kalten
HCTs von grofem Vorteil sein wird. Fiir eine Charakterisierung der Koppelelektro-
nik von CryPTEx sei hier auf die, wihrend dieser Doktorarbeit betreute, Masterar-
beit [135] verwiesen.

Samtliche, in dieser Arbeit gezeigten, dreidimensionalen Coulomb-Kristalle wurden
mit der Elektronik-Variante B (vernachlédssigbare axiale Excess-Mikrobewegung)
aufgenommen, wiahrend alle gemischten Ionenketten unter Variante A erzeugt wur-
den.

Fluoreszenz-Detektionssystem

Die in der Paulfalle gespeicherten Be'-Tonen werden durch Einsammeln bzw. Ab-
bilden des von ihnen, wiahrend der Absorptions-Emissions-Zyklen des Laserkiihlens,
emittierten Fluoreszenlichtes detektiert. Hierfiir wurde eine Linse, thermalisiert mit
der 4 K-Stufe, im Vakuum in unmittelbarer Nidhe der Hauptfallenelektroden einge-
baut (siche Abbildung 2.25 in Kapitel 2.5). Fiir einen Teil der Messungen handelt
es sich hierbei um eine plan-konvexe Linse (Thorlabs LA4130) mit einer Brennwei-
te von f = 38.2mm, bei einer Wellenlinge von 313 nm und einer Temperatur von
—265°C. Direkt vor (vom Fallenzentrum aus schauend) der Linse befand sich eine
[risblende mit einem Innendurchmesser von 5 mm. Die Linse war ca. 41 mm vom Fal-
lenzentrum entfernt eingebaut und bewirkte, analog zu einem Mikroskop-Objektiv,
die Abbildung der Be'-Tonen mit einer Vergrokerung von ca. M = —13.5. Die Licht-
sammeleffizienz der Linse betrug in etwa 0.1 % (numerische Apertur: NA ~ 0.066).
Diese Variante des Abbildungssystems wird im Folgenden mit A bezeichnet. Das ein-
gesammelte Fluoreszenzlicht wird auferhalb der Vakuumkammer iiber einen Strahl-
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Abbildung 1.17: Quanteneffizienz in Abhingigkeit der Wellenlénge des zu detektierenden Lichtes
fiir die beiden im Experiment verwendeten Detektionseinheiten. a) Quanteneffizienzen des iStar
ICCD-Detektors Modell-Nr A-DH740-18U-03 der Firma Andor. b) Quanteneffizienzen der Ultra
Bialkali Photokathode des PMT photon counting heads Modell-Nr H10682-210 der Firma Hama-
matsu.

teiler im Verhéltnis 50 : 50 aufgeteilt. Ein Arm geht direkt auf die Photokathode
eines PMTs, welches eine Zahlrate liefert, die proportional zur Fluoreszenzrate ist.
Das PMT wird z.B. fiir Messungen zur Kompensation der Mikrobewegung nach der
Photonenkorrelationsmethode [132] verwendet. Der andere Strahlteilerarm leitet das
Licht auf die Photokathode des Bildverstéirkers der iStar ICCD der Firma Andor wei-
ter. Die Quanteneffizienzen der beiden Detektionseinheiten (iICCD und PMT) sind in
Abhédngigkeit der Wellenldnge, nach Herstellerangaben, in Abbildung 1.17 zu sehen.
Die Pixelgrofe der CCD-Kamera betragt 13.5 pmx 13.5 pm bei 512 x 2048 Pixeln. Bei
Variante B des Abbildungssystems wurde statt der plano-konvexen eine asphérische
Linse (Edmund Optics 48 — 537) mit einem Arbeitsabstand von 25 mm eingebaut.
Vergroherungsfaktor und Lichtsammeleffizienz betrugen hier M = —14.4(5) und 2 %
(NA =~ 0.3). Die Vergroferungsfaktoren wurden mit Hilfe einer Glasfaser, mit ei-
nem Aufendurchmesser von 106(3) pm, bestimmt. Dazu wird diese mit ihrer Spitze
im Fallenzentrum positioniert und der Kiihllaser auf die Faser ausgerichtet. Durch
Detektion des Streulichts kann die Faser auf die CCD abgebildet und damit M be-
stimmt werden.

Samtliche, in dieser Arbeit gezeigten CCD-Bilder dreidimensionaler Coulomb-
Kristalle wurden mit der Detektions-Variante B aufgenommen, wahrend alle ge-
mischten Ionenketten unter Variante A abgebildet wurden.

Bei typischen experimentellen Belichtungszeiten zwischen 0.1s und 10s werden die,
durch das RF-Feld induzierten, Quadrupoldeformationen der Coulomb-Kristalle (Sa-
kularbewegung) in den aufgenommenen CCD-Bildern zeitlich heraus gemittelt. Die
Richtung der, durch das RF-Feld getriebenen, radialen Mikrobewegung hingt von
der Position der Ionen in der Falle ab. Nur Ionen die sich in der Néhe der horizontalen
Fallenebene und der Fallenachse befinden kénnen ohne wesentliche Verschmierung
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des Fluoreszenzsignals aufgrund der Mikrobewegung abgebildet werden, da hier die
Bewegungsrichtung der Mikrobewegung orthogonal zur CCD-Kamera erfolgt.
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1.4 Sympathetisches Kiihlen

Insgesamt wurde bisher nur eine limitierte Anzahl an einfach geladenen Ionen direkt
lasergekiihlt. Fiir die Mehrheit hochgeladener und auch molekularer Ionen ist direk-
tes Laserkiihlen herausfordernd (z.B. mehrere Laser und Repumper) oder unmog-
lich, wenn das relevante Atom keinen geeigneten (einfaches Niveau-Schema, schnel-
ler, (quasi)-geschlossener Ubergang) Kiihliibergang besitzt. In diesem Fall kann das
interessante Ion indirekt gekiihlt werden, indem es gemeinsam mit direkt laser-
gekiihlten Ionen in einen mikroskopischen Raumbereich, z.B. in einer Paul- oder Pen-
ningfalle, eingeschlossen wird. Dann kommt es durch die Coulomb-Wechselwirkung
wiederholt zu Stéfen mit entsprechendem Energietransfer auf die Kiihlionen, denen
wiederum die Energie kontinuierlich durch Laserkiihlung entzogen wird.

Diese indirekte Kiihlmethode wurde bereits in den Anfiingen des Laserkiihlens, erst-
mals fiir Tonen in Penningfallen, demonstriert [43,136|. Seitdem wird das Kiihlprinzip
auf eine stetig wachsende Variation neutraler und geladener Teilchen in verschie-
denen Fallentypen angewandt (atomare und molekulare Ionen, Elementarteilchen,
neutrale Teilchen [137]). Grundlage des sympathetischen Kiihlens ist die Moglich-
keit des gleichzeitigen Speicherns der beiden Teilchensorten in einer Falle, so dass es
aufgrund der gegenseitigen Wechselwirkung zu einem wiederholten Energietransfer
in Richtung Kiihlion kommen kann. Das Konzept ist insofern universell und kann
daher auf verschieden Fallen, in denen beide Ionensorten gleichzeitig gespeichert
werden kénnen, angewandt werden, um die gewiinschten Kiihleigenschaften der la-
sergekiihlten Teilchensorte (LC) auf die interessierende, aber nicht direkt kiihlbare,
Teilchensorte (SC) zu transferieren. Im Folgenden erfolgt die Beschrénkung auf den
hier relevanten Fallentyp der Paulfalle. Gespeicherte Ionen bilden hier, bei ausrei-
chend starker Kiihlung, geordnete Strukturen aus (Coulomb-Kristalle, [138]). Fiir
Prazisions-Spektroskopie ist nicht nur die prinzipielle sympathetische Kiihlung von
Bedeutung, vielmehr ist eine sympathetische Kristallisation und die damit verbun-
denen Temperaturen < 10 mK (fiir einfach geladene Ionen [138]), fiir die nicht di-
rekt laserkiihlbaren Spezies, erwiinscht. Historisch gesehen kam es beim Laden der
Kiihlionen in die Falle, durch Elektronenstokionisation eines neutralen Atomstrahls,
zur Erzeugung von Restgasionen oder Ionen verschiedener Isotope, die sich dann,
nach sympathetischer Kristallisation, als dunkle, nicht-fluoreszierende Gitterpléitze
im Coulomb-Kristall der Kiihlionen bemerkbar machten [139].

Der in mehrfacher Hinsicht entscheidende Parameter fiir den sympathetischen Kiihl-
prozess ist das Verhéltnis der ¢ /M-Verhiltnisse der beiden Tonensorten.

Eine erste Erkenntnis iiber den (Q/M)g,-Bereich der SC-Ionensorte, der fiir ein be-
stimmtes Kiihlion sympathetische Kiihlung erméglicht, stammt aus der Betrachtung
des, in Abbildung 1.4 aus Kapitel 1.1.3 gezeigten, Stabilitdtsdiagramms der lonen-
bewegung in einer linearen Paulfalle. Mochte man zwei Ionensorten mit verschiede-
nen ()/M-Verhéltnissen gleichzeitig in der Paulfalle speichern, so wird in der Ndhe
von a = 0 gearbeitet, so dass der Bereich moéglicher Werte des radialen Mathieu-
Stabilitdtsparameters ¢ maximal wird. Fiir dreidimensionale Coulomb-Kristalle aus
Bet-Tonen fiihrten fiir CryPTEx, in Ubereinstimmung mit [138, 140], ¢-Werte im
Bereich [0.07 — 0.8] zur stabilen Langzeitspeicherung. Da g oc Q/M ist, wiirde dies
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indizieren, dass lonensorten mit )/M-Verhéltnissen, die sich um eine Gréfenord-
nung unterscheiden, gleichzeitig gespeichert und gekiihlt werden konnen. In diesem
Bereich ist die Falle fiir das Ion mit kleinerem (/M noch ausreichend tief, so dass es
durch DC-Feld-Imperfektionen nicht zu Tonenverlusten kommt, wihrend der Effekt
der RF-Heizung fiir das Ton mit groferem /M nicht zu ausgeprigt wird.

Ist man nicht nur an einer prinzipiellen Kiihlung interessiert, sondern auch an der
minimal erreichbaren finalen Temperatur und der sympathetischen Kiihlrate, so er-
geben sich empirisch strengere Einschrinkungen fiir den ¢)/M-Unterschied zwischen
SC- und LC-Ionen. Fiir ein bestimmtes LC-Ion héngt der, zur sympathetischen Kris-
tallisation fithrende, Bereich der () /M-Verhéltnisse der SC-Ionen davon ab, ob es um
die Ko-Kristallisation in einer gemischten Ionenkette oder einem dreidimensionalen
Kristall geht.

Fiir 3D-Kristalle hangt die sympathetische Kiihlrate nicht nur von dem moglichen
Energietransfer bei den Coulomb-Stofken ab, sondern kann auch durch die rdum-
liche Trennung der beiden lonenspezies, aufgrund verschieden starker Pseudopo-
tentiale, zusammen mit der Coulomb-Abstofung, limitiert sein. Hier umgibt die
Tonenspezies mit dem kleineren @) /M-Verhéltnis transversal die andere Ionenspezi-
es mit groferem ()/M-Verhéltnis. Je grofer der Unterschied zwischen den beiden
() /M-Verhiltnissen, desto stéirker wird die eine Spezies radial nach aufen gedriickt.
Dadurch wird zum einen die Kopplung zwischen beiden Ionensorten reduziert, zum
anderen konnen die dufleren Tonen stirker von der RF-Heizung betroffen sein. Dies
zeigte sich z.B. beim sympathetischen Kiihlen des schweren AF*-Molekiils durch
lasergekiihlte *®Bat-Tonen. Hier lagerten sich die Molekiilionen mit einer Masse
von 410u wie zu erwarten auken an. Wie in [141] gezeigt, ergab sich eine erhohte
Temperatur fiir das Kiihlionen-Ensemble, sowie ein deutlicher Temperaturgradient
eines Faktors von ca. 3 zwischen den beiden Ionensorten. Dahingegen konnten innen
liegende HJ-Tonen durch lasergekiihlte Be*-Ionen in [142] auf Temperaturen von
wenigen mK gekiihlt werden. Bei diesem Ionen-Paar liegen die @)/M-Verhéltnisse
einen Faktor 4.5 auseinander. Es kann also von Vorteil sein, wenn die nicht direkt
laser-gekiihlte Tonensorte sich auf oder nahe an der Fallenachse mit verminderten
Heizraten befindet. In [143] wurde das sympathetische Kiihlen von Antiwasserstoff-
Tonen H' durch lasergekiihlte Be'-Ionen, mittels Molekulardynamik-Simulationen,
untersucht. Hier unterscheidet sich das ¢ /M-Verhiltnis beider lonensorten um einen
weiteren Faktor 2 im Vergleich zum vorherigen experimentellen Beispiel. Die Simu-
lationen ergaben, dass die Antiwasserstoff-Tonen nur mit Hilfe intermediarer ellip-
soidaler Schalen, bestehend aus ITonen deren ()/M-Verhéltnis zwischen denen der
anderen beiden Spezies liegt, z.B. aus HD™-Ionen, auf die gewiinschten Temperatu-
ren abgekiihlt werden konnen.

Die Dynamik beim sympathetischen Kiihlen resultiert einerseits aus dem Gegenspiel
zwischen der Coulomb-Abstofsung und dem Fallenpotential, das die Ionen einander
annédhert, und dem Gegenspiel zwischen Laserkiihlung und RF-Heizung auf der an-
deren Seite. Experimente und Simulationen zeigen, dass die Kopplungsstarke zwi-
schen den Bewegungen der zwei verschiedenen Ionensorten abnimmt, je weiter die
()/M-Verhiltnisse auseinander liegen [143,144].
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Abbildung 1.18: Aufstellung aller Ionen des Periodensystems (bis zur Ordnungszahl Z =
112), deren Ladungs-zu-Masse-Verhiltnis die Relation % X (Q/M)kintion < (Q/M)pcr < 3 X
(Q/M)Kiintion fiir das jeweils angegeben Kiihlion erfiillt. Dabei wurde fiir die Masse eines hoch-
geladenen Ions je die Masse des am hé&ufigsten vorkommenden Isotops eingesetzt. HCIs, die im
hellgriinen Bereich liegen, wiirden bei groferen Misch-Coulombkristallen innen liegen, wihrend
HCIs aus dem hellblauen Bereich aufierhalb eines Be™-Coulomb- Kernkristalls angeordnet wiren.
Der Blaue Punkt steht je fiir Ar'3+, withrend die grauen Punkte fiir ausgewiihlte HCIs stehen, die
nach den theoretischen Vorhersagen [9-17] interessante Uhren-Kandidaten sind.
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Ebenfalls von Relevanz fiir die Effizienz des sympathetischen Kiihlprozesses ist das
reine Massenverhéltnis Mgc /Mo der beiden Ionensorten. Wie in dem letzten obigen
Beispiel angedeutet, ist es schwieriger eine leichtere Tonensorte, d.h. Mgc /Mo < 1,
zu kiihlen, als eine schwerere mit Mgc/Mpc > 1. In einem vereinfachten Bild kann
man sich die Begriindung wie folgt denken: Analog zum elastischen Stoft zweier
Teilchen ist die Geschwindigkeit des deutlich leichteren Teilchens nach dem Stofs
wesentlich grofser als die des schweren Teilchens. Stellt man sich nun vor, dass das
lasergekiihlte Ion das schwerere Teilchen ist, so wird sich dessen Geschwindigkeit
bei Stofen mit dem leichten SC-Ion kaum dndern. Da die Grundlage der Doppler-
Laserkiihlung eine viskose Reibungskraft ist, deren Stirke linear mit der Geschwin-
digkeit skaliert (siche Gleichung (1.28) aus Kapitel 1.2.1), folgt daraus direkt eine
ineffizientere Kiithlung, wenn Mgc /Mo < 1 im Gegensatz zu Mgo/Mpc > 1 gilt.

Auswahl des Kiihlions

Fiir die Auswahl aus den zur Verfiigung stehenden einfach geladenen Kiihlionen,
wurde fiir den Zweck des effizienten, sympathetischen Kiihlens von HCIs ein konser-
vativer maximaler Faktor von 3 (bzw. 1/3) fiir den erlaubten Unterschied zwischen
den @Q/M-Verhiltnissen der beiden Ionensorten gewéhlt [138,143,144|. Da es sich
bei Be™ um das leichteste zur Verfiigung stehende Kiihlion handelt, bietet es, unter
dieser Nebenbedingung, die grofte Flexibilitdt bzgl. der sympathetischen Kiihlung
aller nach dem Periodensystem moglichen hochgeladenen Ionen. Dies wird in Ab-
bildung 1.18 a)-c) illustriert, in der die Aufstellung aller Ionen des Periodensystems
(bis zur Ordnungszahl Z = 112), deren Ladungs-zu-Masse-Verhéltnis die Relation
1/3 X (Q/M )xiintion < (Q/M)ucr < 3 X (Q/M )kimiion fiir das jeweils angegebene
Kiihlion erfiillt, fiir die leichtesten gingigen Kiihlionen Be™, Mg® und Ca*t zusehen
ist. Fiir Bet liegen alle, theoretisch fiir die Realisierung optischer Uhren und die
anschliefsende Suche nach einer Variation fundamentaler Konstanten vorgeschlage-
nen HCI-Kandidaten, in dem geforderten Bereich. Dies wire zwar noch fiir 2#Mg™
ebenfalls der Fall, aber schon nicht mehr fiir “°Ca™. Das, in dieser Arbeit verwendete
Testion *°Ar'3* wiirde auch fiir 22Mg™ als Kiihlion deutlich auferhalb dieses Berei-
ches liegen. Dabei ist zu beachten, dass dieser keine harte Grenze darstellt, sondern
vielmehr eine empirische, durch Simulationen gestiitzte, konservative Abschitzung
darstellt. Damit ist davon auszugehen, dass alle HCIs des Periodensystems prinzi-
piell durch Bet sympathetisch gekiihlt und kristallisiert werden konnen.
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1.5 Priparation von “Be" Coulomb-Kristallen

Die Préparation im Vakuum schwebender, kontinuierlich lasergekiihlter Be™-
Coulomb-Kristalle stellt eine grundlegende Voraussetzung fiir das sympathetische
Stoppen und Kiihlen einer variablen Anzahl an hochgeladenen Tonen in einer Paul-
falle dar. Diese Priparation beinhaltet neben dem stabilen Laserkiihlen der einmal
gespeicherten Be™-Ionen auch deren Laden in die Paulfalle.

Um den, mit der Injektion von extern erzeugten Ionen in eine Paulfalle verbundenen
Aufwand zu vermeiden, werden die Kiihlionen typischerweise durch Ionisation neu-
traler Target-Atome in-situ im Fallenzentrum erzeugt. Dabei stehen prinzipiell zwei
verschiedene Projektile fiir den Ionisationsprozess zur Verfiigung - Elektronen fiir
die Elektronenstofionisation oder Photonen fiir die Photoionisation. Der Ladepro-
zess selbst sollte “sauber”, effizient und kontrolliert ablaufen. Damit ist mit “sauber
u.a. gemeint, dass der [onisationsvorgang nach Mdéglichkeit isotopenselektiv sein soll-
te und zusédtzlich auch keine Restgasionen in die Falle mit hinein geladen werden.
Des Weiteren sollte die Zahl der benétigten neutralen Atome moglichst gering sein,
so dass z.B. kollimierte und/oder gepulste Atomstrahlen verwendet werden konnen.
Dies verhindert eine Kontamination der Paulfallenelektroden und vermeidet somit
Instabilitdten und Drifts der Fallenpotentiale . Dieser Aspekt des sauberen Ladens
kann am besten durch einen effizienten Ionisationsprozess mit relativ hohem Wir-
kungsquerschnitt gewahrleistet werden.

Da diese Kriterien durch resonanzverstiarkte Mehrfach-Photoionisation besser als
durch Elektronenstossionisation erfiillbar sind, hat sich diese Methode der Photoio-
nisation mittels schmalbandiger CW-Laser innerhalb des letzten Jahrzehnts zum
Stand der Technik in Bezug auf das Einbringen einfach geladener Kiihlionen in
Paulfallen entwickelt. Dies zeigt sich auch an den entsprechenden Publikationen von
Ionenfallen-Gruppen iiber den Ladeprozess der Kiihlionen mittels resonanzverstark-
ter Photoionisation aus dem entsprechenden neutralen Target-Element (Mg™ [145],
Ca't [146-148|, Bat [149-151], Sr* [152-154], Yb™ [155], [156] und [157] fiir reso-
nanzverstiarkte Photoionisation erhéhter Effizienz durch die Verwendung von Ul-
trakurzpulslasern, usw.). Hier wurde unter anderem auch gezeigt, dass durch den
Ubergang von Elektronenstoss- zu Photoionisation zum einen iiber Wochen kaum
noch Anderungen der Micromotion-Kompensations-Spannungen nétig waren [152]
und zum anderen das Aufladen von Isolatoren in Paulfallen-Néhe (z.B. von in die
Paulfalle integrierten Resonator-Spiegeln [145]), mit den damit verbunden Drifts der
Ionenpositionen, durch die Elektronen vermieden werden konnte.

Natiirlich vorkommendes Beryllium ist mono-isotop, so dass im vorliegenden Expe-
riment Isotopenseliktivitit kein entscheidendes Kriterium ist. Es sollen jedoch in-
nerhalb von Sekunden grofe Be™-Coulomb-Kristalle mit 10* Tonen erzeugt werden
konnen, so dass der Effizienz des Ionisationsprozesses eine entscheidende Bedeutung
zukommt. Gleichzeitig sollte das deterministische Laden von einzelnen Be™-Ionen,
z.B. fiir die Fallencharakterisierung, mdéglich sein. Die hierfiir benétigte Kontrolle
iber die Be'-Ionenproduktion geschieht tiber die fiir den Produktionsmechanismus
relevanten physikalischen Grofen. Im vorliegenden Experiment, bei dem Be™ durch
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resonanzverstirkte Zwei-Photonenionistaion aus einem thermischen Be-Atomstrahl
erzeugt wird, sind dies der Be-Atomfluss in der Falle, sowie Intensitdt und Verstim-
mung des Photoionisationslasers.

Die Bereitstellung eines Vorrats an neutralen Target-Atomen im Fallenzentrum kann
durch Laser-Ablation eines Festkorpers in unmittelbarer Fallen-Néhe [158,159] oder
durch resistives Heizen eines Festkorpers und der damit verbundenen Sublimati-
on erfolgen (siehe obige Referenzen). Auch die Photoionisation aus einer beladenen
magneto-optischen Falle ist moglich [160], jedoch mit erhhtem Aufwand verbunden.
Um mit einer moglichst geringen Anzahl an verschiedenen Lasersystemen arbeiten
zu konnen und den Wérmeeintrag in die kryogene Paulfallenregion zu minimieren,
wurde fiir das vorliegende Experiment ein kollimierter Be-Atomstrahl mit Hilfe eines
Be-Ofens, der ca. 1 m von der Fallenregion entfernt ist, erzeugt.

Damit die tatsichliche Bet-Laderate ungefihr der Photoionisationsrate neutraler
Be-Atome entspricht, wird zeitgleich zum Photoionisationsprozess bereits der Kiihl-
laserstrahl (gemeinsam mit dem Repumper-Laserstrahl) auf die erzeugten Ionen
gerichtet. Aufgrund der typischen Fallentiefen in der Grofenordnung 1eV, entspre-
chend 5400 K fiir Be™ (siche Kapitel 1.1.3 Seite 23), konnen diese nach der Pro-
duktion kurzfristig gespeichert werden. Sie miissen fiir eine Langzeitspeicherung
iiber Stunden und Tage aber zeitnah zur Produktion gekiihlt werden, um RF- und
Mikrobewegungs-Heiz-Prozessen und damit einhergehenden Verlusten entgegen zu
wirken. Bei geeigneter Wahl der Fallen und Kiihllaserparameter bilden sich Be™-
Coulomb-Kristalle als geordnete Strukturen in der Paulfalle aus. Diese stehen dann
fiir die Implantation hochgeladener Ionen zur Verfiigung.

In den folgenden Abschnitten wird zuerst die Erzeugung eines kollimierten Be-
Atomstrahls beschrieben, von Ofenaufbau und -konzept iiber den experimentell zu
erwartenden Be-Atomfluss in der Fallenregion. Anschliefend geht es um die Aus-
richtung von Photoionisations-Laserstrahl und Be-Ofen auf das Fallenzentrum und
aufeinander. Der folgende Abschnitt diskutiert allgemeingiiltig die resonanzverstark-
te Zwei-Photonenionisation und die konkret fiir das Experiment zu erwartenden
Be-Photoionisationsraten. Des Weiteren wird die Kontrolle der Be™-Laderate durch
die Laserparameter sowie die Erzeugung des Laserlichtes bei einer Wellenldange von
235nm beschrieben. Die nichsten Abschnitte sind dann dem Laserkiihlen der ge-
speicherten Be™-Ionen gewidmet. Ausgehend vom relevanten Bet-Termschema wird
die Ausnutzung der Polarisation des Kiihllaserlichts, sowie Notwendigkeit und Para-
meter des Repumper-Laserstrahls beschrieben. Es folgen der Aufbau und die Cha-
rakterisierung des Kiihllaser-Systems und abschliefend die Temperaturabschitzung
fiir ein einzelnes Bet-Ton mittels zeitgleichen Frequenz-Scans des Kiihllasers und
Repumpers, sowie die Erzeugung grokerer BeT-Coulomb-Kristalle.
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1.5.1 Erzeugung eines neutralen, kollimierten “Be-Atomstrahls

Die Kombination einer kryogenen Paulfalle, mit mdglichst niedrigen Driicken in der
Hauptvakuumkammer, mit einer resistiv geheizten Beryllium-Quelle resultiert in ei-
nigen Anforderungen an das Be-Ofen Konzept.

Zum einen sollte der Be-Ofen so weit von der Paulfalle entfernt und durch Hitzeschil-
de abgeschirmt sein, dass thermische Strahlung und Warmeleitung keine Warmelast
in den kryogenen Paulfallenbereich einbringen.

Zum anderen sollte die Vakuumkammer des Be-Ofens, in der durch Ausheiz-Effekte
hohere Driicke herrschen konnen, durch differentielles Pumpen von der Paulfallen-
Vakuumkammer weitestgehend entkoppelt sein.

Zudem muss der thermisch, durch Sublimation festen Berylliums im Vakuum, er-
zeugte Be-Atomstrahl so geformt und kollimiert werden, dass die Paulfallenelektro-
den unter keinen Umstédnden vom neutralen Be-Atomstrahl getroffen werden kon-
nen. Sonst wiirden sich (bei geringer Be-Kontamination) durch den Be*-Ladeprozess
Drifts in den Fallenpotentialen ergeben. Im schlimmsten Fall kénnte es zu einem
Kurzschluss der Elektroden kommen.

Des Weiteren sollte es eine einfache Moglichkeit geben, den Be-Ofen so auszurich-
ten, dass der erzeugte Be-Atomstrahl den Photoionisationslaser moglichst unter 90°
kreuzt, um Dopplerverschiebungen zu minimieren und den Ladeprozess effizienter
zu gestalten.

Wichtigste physikalische Bedingung fiir das Ofen-Konzept ist eine ausreichende
Flussdichte neutraler Be-Atome im Wechselwirkungs-Volumen zwischen neutralem
Be-Atomstrahl und Photoionisationslaser, bei gleichzeitig moglichst langer Lebens-
dauer einer einzelnen Ofenfiillung. Es sollen verinderbare Be™-Laderaten zwischen
1s7! und 1000s~! méglich sein. Zusétzlich sollte der Be-Atomstrahl jederzeit schnell
ausgeschaltet werden konnen. Letzteres wird durch ein elektrisch betriebenes UHV-
Ventil realisiert, welches die Paulfallen- von der Be-Ofen-Vakuumkammer trennt.

Aufbau und thermisches Modell des Ofens

Im Folgenden wird der Aufbau des Ofen-Systems kurz umrissen, die Ausrichtung von
Be-Atomstrahl und Pl-Laser aufeinander sowie auf das Fallenzentrum beschrieben
und die Photoionisationsrate - und damit gekoppelt die Be'-Laderate - in Abhén-
gigkeit der Ofentemperatur abgeschétzt.

Abbildung 1.19 zeigt die essentiellen Einzelkomponenten des Be-Ofens. Ein koni-
scher Wolfram-Heizwendel (Kundenanfertigung der Firma Midwest Tungsten) wird
iiber zwei 127 mm lange Cu-Stédbe einer elektrischen Vakuumdurchfithrung auf dem
Endflansch eines justierbaren Balges befestigt. In das Innere des Wolframwendels
wird ein AlyOs-Tiegel gesteckt, der typischerweise mit 10 Streifen Be-Folie & 2 mm
x 10mm x 30 pm (ca. 10mg) befiillt wird. Der Ofen wird je nach experimentellen
Erfordernissen im Bereich von 1000 K to 1300 K betrieben so dass eine Ofenfiillung
im Durchschnitt 2-3 Jahre ausreicht.

Typische Ofentemperaturen von 1250 K (977 °C) fithren in der Be-Ofenkammer, die
mit zwei 801s~! Turbopumpen und einer nachgeschalteten Scroll-Pumpe evakuiert
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wird, zu einem Druckanstieg von 3 x 107 mbar (Ofen kalt) auf 2 x 10~® mbar. Da
Be-Ofen- und Paulfallenkammer durch ein 6 mm langes Réhrchen mit 2mm Innen-
durchmesser getrennt sind, ist bei typischen Be-Ofentemperaturen kein Druckanstieg
in der Paulfallenkammer beobachtbar.

Bei den erreichten Vakua innerhalb der Be-Ofen-Kammer spielt Konvektion fiir den
Wirmetransport keine Rolle mehr. Selbiger ist nur noch durch Warmeleitung und
Wiérmestrahlung (engl.: Black Body Radiation, kurz BBR) gegeben. Ein direkter
thermischer Kontakt zwischen dem heifen Be-Ofen und der Vakuumkammer ist
ausschlieflich durch die W-Fiifschen des Wolframwendels in Serie mit den langen
Cu-Stébe mit Durchmesser 2.4 mm gegeben. Der obere Teil des Ofens (siehe Abb.
1.19), in dem sich der Al,O3-Tiegel befindet, wird auferhalb der W-Wendel durch ei-
ne Hitzeummantelung, bestehend aus einem elektrisch isolierenden Al,O3-Rohrchen
und einem Tantal-Zylinder, umgeben. Da zum einen Tantal mit € = 0.2 gegeniiber
Al,O3 mit € = 0.9 eine geringere Emissivitit besitzt und durch das Ta-Hitzeschild
ein Teil der Warmestrahlung wieder auf den Tiegel zuriick reflektiert wird, kann eine
bestimmte Ofentemperatur bei niedrigerer elektrischer Heizleistung erreicht werden.
Im Abstand von 14.5mm um das Ta-Hitzeschild befindet sich ein Aluminium-
Hohlzylinder, der in Austrittsrichtung des Ofens auf 5mm Innendurchmesser ver-
jingt wird. Dadurch entsteht ein Kontaminationsschutz der Vakuumkammer vor
Be-Beschichtungen. Da zuséatzlich dieser Al-Zylinder nur durch vier M4 Schrauben

ID:1.6 mm OD:7 mm
Fliche A: 2 mm?
= 1= | g {
E = 4
£ e & : i
P ~ E
2 Al,0; Tiegel A <
Hitzeummantelung X
(Innen: Al,O3, Aussen: Tantal-Folie) o
ac
"
=
Wolfram-Heizwendel \v
Beryllium-Folie .

(ca. 10 mg) Material Schmelztemperatur

Be 1560 K

Ti 1941 K

Al203 2323 K

Ta 3290 K

w 3695 K

Abbildung 1.19: Oberes Foto: Einzelkomponenten des Be-Ofens mit essentiellen Abmessungen
und Materialbezeichnungen. Unteres Foto: zusammengebauter Be-Ofen, befiillt mit 10 Streifen
Be-Folie 4 ungefdhr 2mm x 10mm x 30pm, d.h ca. 10 mg. Tabelle: verwendete Materialien mit
zugehorigen Schmelztemperaturen. Die iibrigen Materialien kénnen problemlos den, fiir die Subli-
mation von Beryllium im Vakuum notwendigen, Temperaturen, widerstehen.
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Abbildung 1.20: a) Mit Hilfe eines optischen Pyrometers bestimmte Gleichgewichts-Temperatur
im Ofeninneren in Abhéngigkeit der elektrischen Leistung der resistiven Heizung. Optische Pyro-
meter kénnen zur Temperaturbestimmung bis ca. 2000 °C mit typ. Unsicherheiten von +100°C
verwendet werden [161]. b) Vereinfachtes thermisches Modell des Be-Ofens (ohne duferes Al-
Hitzeschild), welches zur Konsistenzpriifung der Messwerte aus a) dient.

geringen Durchmessers mit der Vakuumkammer verbunden ist, wirkt er als weiteres
Hitzeschild, so dass sich die Vakuumkammer kaum merklich bei heifsem Be-Ofen
erwarmt.
Um eine Kalibrationskurve fiir die Umrechnung von angelegter elektrischer Leistung
(P, = U - I) in erreichte Be-Ofentemperatur zu erhalten, wurde fiir verschiedene
elektrische Leistungen die Be-Ofentemperatur mittels eines optischen Pyrometers
(Mikro-Pyrometer der Pyro-Werk GmbH) bestimmt. Hier wird die Ofentemperatur
beriihrungslos durch visuellen Vergleich mit der Gliihfarbe einer kalibrierten Wolf-
ramlampe verglichen. Optische Pyrometer kénnen zur Temperaturbestimmung bis
ca. 2000 °C, mit typ. Unsicherheiten von £100°C, verwendet werden [161]. Die mit-
tels dieses Verfahrens erhaltenen Messpunkte sind in Abb. 1.20 a) dargestellt und
wurden im Rahmen einer wihrend dieser Promotionsforschung mitbetreuten Mas-
terarbeit [162] aufgenommen.
Um die mit relativ grofen Unsicherheiten aufgenommenen Datenpunkte der 7-P,;-
Kennlinie des Ofens auf Plausibilitéit zu priifen wurde ein vereinfachtes thermisches
Modell des Be-Ofens aufgestellt und fiir die experimentell typische Ofentemperatur
von Tofen, = 1250K ausgewertet. Das vereinfachte Modell ist in Abbildung 1.20
b) skizziert. Die durch Warmestrahlung abgegebene Leistung ist durch das Stefan-
Boltzmann-Gesetz

Prad = Aot €0 TG e, (1.42)
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gegeben. Dabei bezeichnet A, die Flidche des Strahlers, in diesem Fall die Flache
(plus Endkappen) des Ta-Hitzeschildes, o ist die Stefan-Boltzmann-Konstante und €
die Emissivitat von Tantal bei der Ofentemperatur (e ~ 0.2). Fiir die Gleichgewichts-
Temperatur To ., = 1250 K ergibt sich somit eine vom Be-Ofen abgestrahlte ther-
mische Leistung von P,,q = 14.9 W.

Die thermischen Verluste aufgrund der Warmeleitung durch die elektrischen Zulei-
tungen lassen sich nach Fouriers Gesetz wie folgt berechnen:

Pcond =k Acond (TOfen - TUm)/Lcond . (143)

Die Hohe der Verluste ist, neben der Temperaturdifferenz zwischen Ofentemperatur
und Temperatur Ty, der Vakuumkammer, durch den thermischen Leitwert G =
k- Acond/ Leona gegeben, der fiir einen Warmeleiter konstanter Querschnittfliche Aqong
und Linge L,,q sonst nur noch von der materialspezifischen Warmeleitfahigkeit k
abhéngt. Bei dem vorliegenden Aufbau handelt es sich um je eine Serienschaltung
von W- und Cu-Leitung in Kombination mit der Parallelschaltung beider elektrischer
Leitungsstriange. Dies fiihrt zu dem Ausdruck

Pcond = (TOfen - TUm> ' 1 1 + 1 1 (144)
Geu Giw Gcu Gaw

fiir die thermischen Leistungsverluste durch Warmeleitung beim Ofen-Modell nach
Abb. 1.20 b). Fiir das vorliegende System ergeben sich die einzelnen thermischen
Leitwerte zu Gop = 14mW K™, Gy = 7.7mW K~ bzw. Gy = 2.8 mW KL,
Bei einer Gleichgewichts-Ofentemperatur von T, = 1250 K betragt der Verlust
durch Warmeleitung folglich P.,,; = 6.9 W.

Da sich die elektrische Gesamtleistung nach dem vereinfachten thermischen Ofenmo-
dell zu Poy = Proa(T0 fen) + Peond(T0 fen) — Prada(T0) ergibt, der letzte Beitrag aufgrund
der T*-Abhingigkeit der Strahlungsleistung und der relativ niedrigen Raumtempe-
ratur des kalten Ofens jedoch vernachléssigbhar klein ist, betrigt die elektrische Ge-
samtleistung nach den Gleichungen (1.42) und (1.43) bei Tofen, = 1250K ca. P, =

21.8 W. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit der Fitkurve
P (Togen) = A2 - Tg pon + AL - Togen — (A2 - Tpr,, + AL - Ty (1.45)

an die Messwerte aus Abbildung 1.20.

Ofen-Konzept und Be-Fluss

Das Be-Ofen-Konzept beruht auf dem Prozess der stark temperaturabhingigen Sub-
limation eines metallischen Festkorpers im Vakuum.

Die Anzahl der emittierten Be-Atome ergibt sich als Differenz zwischen der
Sublimations- und Kondensationsrate von Be-Atomen [163|. Befindet sich ein Be-
Festkorper z.B. im abgeschlossenen Vakuum, so kann ein Teil der Atome die Bindung
im Festkorper iiberwinden und selbigen verlassen. Gleichzeitig wird bei Metallen je-
des Be-Atom das auf die Festkorperoberflache trifft kondensieren. Die kinetischen
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Energien der Atome im Festkoérper konnen als Maxwell-Boltzmann verteilt ange-
nommen werden. Wie viele Atome ausreichend hohe kinetische Energien besitzen,
um den Festkorper zu verlassen, hingt somit stark von der Temperatur des Festkor-
pers ab.

Bei einem abgeschlossenen System entsteht durch die verdampften Atome im dyna-
mischen Gleichgewicht der Séttigungs-Dampfdruck Pp iiber dem Festkorper. Die-
ser kann fiir die Sublimation aus dem Festkérper nach der Clausius-Clapeyron-
Gleichung, welche die Steigung der Phasengrenzkurve durch das Verhéltnis von
Entropie- zu Volumenséinderung beim Phaseniibergang beschreibt, wie folgt geschrie-
ben werden [167] :

Pp(T) = Rye "o | (1.46)

dabei steht W fiir die stoffspezifische Sublimationswéirme pro Teilchen und F ist
leicht temperaturabhéngig (Wurzelabhingigkeit, siche [163]).

Abbildung 1.21 zeigt die starke Temperaturabhéngigkeit des Be-Dampfdrucks. Die
griine, gestrichelte Kurve stellt einen Fit nach Gleichung (1.46) an fiinf verfiighare
Messwerte aus den Tabellenwerken [165,166], unter Vernachldssigung der schwachen
Temperaturabhéngigkeiten von W und Py, dar. Des Weiteren ist als lila, durchge-

R SRR

10" 4

3= Alcock empirische Kurve E
10° 4~ = ~Fit: Py = P, ™" /4¢f
10"4 @ Messwerte Tabellenwerk - ]
1024 Schmelzpunkt Be _~

3] A
10 =
10* 7~

E ,;'/

10° 4

10° /
107 4 ,/
10° 'j
10° /
10" /

10 _;7

10-12 3 % . — . . . . — — . . . .

800 1000 1200 1400 1600 1800
Temperatur T (K)

Be-Dampfdruck P, (mbar)

Abbildung 1.21: Halblogarithmische Darstellung der Dampfdruckkurve von Beryllium in Ab-
héngigkeit der Temperatur. Es sind zum einen die Kurve nach der empirischen, metallurgischen
Formel (1.47), mit einer Genauigkeit von 5% nach [164] und die Messwerte aus den Tabel-
lenwerken [165, 166] dargestellt. Zum anderen ist in (griin, gestrichelt) die Fitkurve der Form

Pp(T)=PF ¢~ 5T an die Messwerte eingezeichnet. Zum Laden der Paulfalle mit Be™-Ionen wur-
de der Be-Ofen auf Temperaturen im Bereich 1100 K-1400K geheizt (T}, = 1250K). In diesem
Temperaturbereich wird der Be-Dampfdruck ausreichend genau, sowohl durch die Fitkurve als
auch durch die empirische Formel, beschrieben.
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zogene Kurve der Verlauf des Be-Dampfdrucks nach der empirischen Formel
Log (Pp(Pa)) = 13.048 — 17020 x T~' — 0.4444 x LogT (1.47)

aus [164] zu sehen. Diese Formel mit typischen Unsicherheiten von 5% wurde fiir
die folgenden Abschéitzungen zu Be-Fluss bis hin zur Be™-Laderate verwendet.
Besteht eine Offnung vom Be-Ofen aus zur umgebenden Vakuumkammer, so ver-
lasst ein thermischer Be-Atomstrahl genau dann den Ofen, wenn der Druck in der
Vakuumkammer wesentlich niedriger als der Be-Dampfdruck bei einer spezifischen
Ofen-Temperatur ist.

Dies ist fiir typische experimentelle Bedingungen mit Vakua im Bereich
3 x 107 mbar-2 x 10~® mbar ab einer Ofen-Temperatur von ca. 1000 K gegeben,
wie ein Blick auf Abbildung 1.21 zeigt. Fiir typische Be-Ofen-Temperaturen zum
Bet-Tonen Laden von 1250 K ist der Dampfdruck Pp(7T = 1250 K) bereits grofer
als 1 x 10~* mbar und die Be-Atome verlassen den Ofen.

Um einen kollimierten Atomstrahl erzeugen zu konnen, sollte der Be-Ofen im Be-
reich der so genannten freien Molekularstromung arbeiten. In diesem Bereich ist die
mittlere freie Weglénge

| = <\/§7r n 02) B (1.48)

deutlich grofser als die charakteristische Lange des Ofens, die hier dem Durchmes-
ser des Ofen-Tiegels entspricht. In diesem Fall bewegen sich die Be-Atome ent-
lang von geraden Strahlen, ausgehend von der Ofen-Offnung, bis sie auf eine Wand
treffen. Atom-Atom-Kollisionen konnen vernachlassigt werden und die Gesetze der
kinetischen Gastheorie gelten. In Gleichung (1.48) bezeichnet o den Wechselwir-
kungsquerschnitt fiir Atom-Atom-Kollisionen und ist damit fiir Beryllium durch den
Be-Atomradius ¢ = 105 pm gegeben. n ist die, bei einer bestimmten Temperatur,
zu erwartende sublimierte Be-Teilchendichte. Diese ldsst sich, wegen des wesentlich
niedrigeren Drucks in der Vakuumkammer, nach dem idealen Gasgesetz durch

Pp(T)
kgT

n= (1.49)
beschreiben.
Abbildung 1.22 a) zeigt die mittlere freie Weglénge fiir Be-Atome im Bereich typi-
scher experimenteller Ofen-Temperaturen. [ liegt fiir den dargestellten, experimentell
relevanten Bereich, mindestens zwei Grofsenordnungen oberhalb der charakteristi-
schen Liange des Ofen-Tiegels, der einen Innendurchmesser (vergleiche Abb. 1.19)
von a = 1.6mm besitzt. So liegt die mittlere freie Wegldnge bei einer typischen
Ofentemperatur von 1250 K bei [ = 30m >> a = 1.6 mm.
Die Flussdichte von Be-Atomen, ausgehend von einem Flichenelement dA des Ofens,
in ein bestimmtes Raumwinkelelement dw, das einen Winkel o mit der Symmetrie-
achse des Ofens bildet, ist durch

d*N v cos (o) 1

——— N—_ 1.
dAdt dS) V. 4r (1.50)
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Abbildung 1.22: a) Mittlere freie Weglinge [ in Abhingigkeit der Be-Ofen-Temperatur 7. [ liegt
fiir den dargestellten, experimentell relevanten Bereich mindestens zwei Grofsenordnungen oberhalb
der charakteristischen Linge des Ofen-Tiegels, der einen Innendurchmesser (vergleiche Abb. 1.19)
von a = 1.6 mm besitzt. Damit gilt stets [ >> a und fiir die Abschitzungen der Be-Flussdichte
kann man von einem so genannten molekularen Gasfluss ausgehen, bei dem Kollisionen zwischen
den Be-Atomen keine Rolle spielen.

b) Halblogarithmische Darstellung der Anzahl aus dem Ofen emittierter Be-Atome je Raumwin-
kelelement, in Abhéngigkeit der Ofen-Temperatur.

gegeben [154], wobei © der mittleren Geschwindigkeit einer Maxwell-Boltzmann-
Verteilung entspricht. Integration iiber die gesamte Ofenfliche (A = 7 (a/2)?, siche
Skizze 1.23) liefert zusammen mit dem Ausdruck

SkgT
M

v =

(1.51)

fiir die mittlere Geschwindigkeit einer Maxwell-Boltzmann-Verteilung und Verwen-
dung von Gleichung (1.49) als Formel fiir den Fluss an Be-Atomen, der den Ofen
je Raumwinkelelement verldsst (Emissionscharakteristik analog zum Lambertschen
Strahler):

d*N 1 cos (v

dtd V21 M kgT ™
Integration iiber [cos(a)d) = m iiber alle moglichen Austritts-Winkel beschreibt
dann den kompletten Be-Fluss Fp e, aus der Ofendéffnung in Vorwértsrichtung:

(1.52)

AN 1
Ofen ="qt — " /2r M kgT

Fiir eine rein auf der kinetischen Gastheorie basierende Herleitung von Gleichung
(1.53) sei auf [163] verwiesen.

Abbildung 1.22 b) zeigt die starke Abhéngigkeit des Be-Flusses ([F] = Be-Atome/s)
von der Ofen-Temperatur. Bei einer typischen Temperatur von 1250 K ergibt sich
ein Fluss von 5.7 x 10'*s~!. Fiir eine spezifische, fiir das Experiment erforderliche

Pp(T). (1.53)
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Ofen-Temperatur ldsst sich aus Gleichung (1.53) die Massenverlustrate durch Di-
vision mit der Avogadro-Konstanten und Multiplikation mit der molaren Be-Masse
bestimmen. Sie ist fiir den experimentell relevanten Temperaturbereich in Abbildung
1.29 dargestellt.

Ausdehnung und Be-Fluss des kollimierten Atomstrahls

Im experimentell relevanten Temperaturbereich kénnen Atom-Atom-Kollisionen ver-
nachldssigt werden, da die mittlere freie Wegldnge wesentlich grofer ist als der
Durchmesser des Ofentiegels. Die Atome breiten sich geradlinig aus, bis sie auf eine
Wand treffen. Da Beryllium, wie die meisten Metalle, einen “sticking“-Koeffizient
von Eins hat, d.h. bei Auftreffen auf eine Wand dort adsorbiert bleibt, kann ein
thermischer Be-Atomstrahl geformt und mittels Blenden bzw. Réhrchen kollimiert
werden.

Im vorliegenden Experiment gibt es als Kontaminationsschutz und zur Realisierung
des differentiellen Pumpens zwischen Be-Ofen- und Paulfallenkammer mehrere Blen-
den mit verschiedenen Durchmessern, wie in Abbildung 1.23 a) gezeigt.

Das, den Be-Ofen umgebende, Al-Hitzeschild hat in Paulfallen-Richtung einen Off-
nungsdurchmesser von 5mm, das Réhrchen KO, zum Trennen der beiden Vakuum-

Al-Hitzeschild/
Kontaminationsschutz

Be

- L ) .
b)
Be- (p: LY
ofen——#/-j----.-.-.- -_I;T
K4 d
L

Abbildung 1.23: Schematische Skizzen (nicht maRstabsgetreu) einfacher, geometrischer Uberle-
gungen zur: a) oberen Abschitzung der Gesamtausdehnung 2h+d des neutralen Be-Atomstrahls im
Paulfallenzentrum bzw. zwischen den Paulfallenelektroden im Abstand L’ vom limitierenden Kol-
limationsrohrchen K1 vor der Falle. b) Bestimmung des Kollimationswinkels ¢ = arctan(d/(2L))
unter Annahme einer punktférmigen Be-Quelle.

Die Abschiitzung aus a) wird zur Uberpriifung der Kollisionsfreiheit zwischen Be-Atomstrahl und
Paulfallenelektroden, sowie zur Konsistenzpriifung des auf Seite 63 bestimmten Wechselwirkungs-
volumens benétigt, wihrend b) der Abschétzung des von K1 ausgeschnitten Raumwinkelelementes
dient.
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kammern fiir das differentielle Pumpen, ist mit einem Innendurchmesser von 2 mm
dimensioniert, wihrend die letzte Kollimationsblende vor den Paulfallenelektroden
einen Innendurchmesser von d = 1 mm besitzt und damit fiir die Gesamtkollimation
des Be-Atomstrahls die limitierende Blende darstellt.

Die niherungsweise Raumwinkel-Selektion 7 (d/(2L))* ~ 7 (¢)* durch die limitie-
rende Apertur des Kollimationsrohrchens K1 mit Durchmesser d = 1 mm, welches
sich im Abstand L ~ 800 mm von der Be-Folie im Ofen befindet, bedingt den Fluss
an Be-Atomen in der Paulfalle Fpyy. zu (siehe auch: [147,154]):

1 d/2\?
Fpale = A————— Pp(T) (== . 1.54
Fall 27TMI{?BT D( )(L> ( )

Hierbei konnte die Be-Quelle als punktformig angenommen werden, da die Blende
K1 in einem Abstand L vom Ofen positioniert ist, der wesentlich grofer als die
Durchmesser von Blende K1 und Be-Ofen ist: L >> a,d.

Damit lésst sich der Kollimationsgrad des Be-Atomstrahls {iber den Kollimations-
winkel ¢ aus Abbildung 1.23 b) quantifizieren und man erhélt ¢ ~ 0.6 mrad. Die-
se Dimensionierung von L und a bringt jedoch auch die Notwendigkeit der ge-
nauen Ausrichtung des Be-Ofens bzgl. des Paulfallenzentrums mit sich. Wie sel-
bige realisiert wurde, wird im nachfolgenden Unterabschnitt zur Bestimmung des
Interaktions-Volumens zwischen Atomstrahl und Photoionisationslaser gezeigt.

Da Photoionisationslaser- und Be-Atomstrahl einander unter 90° im Paulfallenzen-
trum kreuzen, kénnen Dopplerverschiebung und -verbreiterung fiir die jeweiligen
Abschétzungen vernachléssigt werden. Die Dopplerverbreiterung aufgrund des trans-
versalen Anteils der urspriinglich Maxwell-Boltzmann verteilten Geschwindigkeiten
skaliert mit sin () ~ 6 x 107%, wodurch die Standardabweichung der Dopplerver-
breiterung in der Gréfenordnung von 3 MHz liegt und damit kleiner als die na-
tirliche Linienbreite des angeregten Zwischenzustandes im Be-Atom bzw. als die
PI-Laserbreite ist.

Fiir eine obere Abschéitzung des Durchmessers Dy, des Be-Atomstrahls im Fal-
lenzentrum, sowie im Bereich der hinteren Fallenelektroden D gy, wird der Be-Ofen
nicht als Punktquelle betrachtet. Die Skizze zu den geometrischen Uberlegungen der
entsprechenden Abschétzungen befindet sich in Abbildung 1.23 a). Der Winkel 6,
der zusammen mit dem Durchmesser des Kollimationsrohrchens K1 die Ausdehnun-
gen Dypyqp, Dy bedingt, kann nach tan (0) = (a/2 + d/2)/(L) berechnet werden
und betrigt 0 ~ 1.6 mrad. Aus dieser Beziehung folgt direkt der Zusammenhang zur
Berechnung der Ausdehnungen des kollimierten Be-Atomstrahls nach:

!/
Di:d+%(a+d). (1.55)
Der Abstand zwischen dem letzten Kollimationsréhrchen K1 und dem Paulfallen-
zentrum betrdgt 61 mm. Dies hat nach Gleichung (1.55) Dryqp, = 1.2 mm zur Folge.
Da es nur zu einer maximalen Strahlaufweitung um 16 % kommen kann, wird selbi-
ge fiir die weiteren Abschéitzungen, insbesondere des Interaktionsvolumens und der
Photoionisationsrate, vernachléssigt. Vielmehr wird der kollimierte Be-Atomstrahl
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Abbildung 1.24: Halblogarithmische Darstellung des Flusses neutraler Be-Atome innerhalb
der Paulfalle (a)), sowie der im Wechselwirkungsvolumen (siehe Gleichung (1.58) zwischen Be-
Atomstrahl und Photoionisationslaser vorhandenen Anzahl an Be-Atomen (b)).

im Fallenzentrum als zylinderférmig mit Durchmesser 1 mm angenommen. Dies ist
fiir die Abschitzungen zur Photoionisationsrate gerechtfertigt, da aufgrund des klei-
nen Kollimationswinkels ¢ auch die Be-Atome mit leicht transversalen Geschwindig-
keitskomponenten noch nennenswert resonant angeregt werden und zuséatzlich mehr
Atome im Kernbereich als in den Randbereichen des Atomstrahls vorhanden sind.

Des Weiteren liefert Gleichung (1.55) die Erkenntnis, dass der Be-Atomstrahl im
gesamten Elektroden-Bereich der Paulfalle einen Durchmesser von Dgj;, < 1.3mm
besitzt. Da der minimale Abstand zweier benachbarter Elektrodenstidbe der Paul-
falle 2.6 mm betragt, kann es folglich zu keiner Ablagerung der neutralen Be-Atome
auf den Paulfallen-Elektroden kommen.

Die Anzahl an Be-Atomen, welche die Paulfalle je Sekunde durchqueren, ist in Ab-
bildung 1.24 a) gezeigt und betrégt bei einer typischen Ofentemperatur von 1250 K
ca. 2.2 x 108s71.

Mittels Gleichung (1.54) erhélt man, bei Kenntnis des Wechselwirkungsvolumens
Viyw zwischen Be-Atomstrahl und PI-Laser, nach Ng. (Viyw,T) = Fraue Vivw /(AD)
direkt eine Beziehung fiir die, zu jedem Zeitpunkt im Wechselwirkungsvolumen vor-
handene, Anzahl an Be-Atomen:

1 /d/2\?* Pp(T)V;
NBe (VWW7T):_( é) D(k;TWW

; (1.56)

Die zu jedem Zeitpunkt im Interaktionsvolumen, als Targets fiir die resonanzver-
stirkte Zwei-Photonen-Ionisation, zur Verfiigung stehende mittlere Anzahl an neu-
tralen Be-Atomen ist in Abhéngigkeit der Temperatur in Abbildung 1.24 b), fiir
ein fixes Wechselwirkungsvolumen, dargestellt. Bei einer typischen Ofen-Temperatur
von 1250 K stehen ca. 36 Be-Atome zu jedem Zeitpunkt fiir die Photoionisation durch
Laserphotonen bei 235 nm zur Verfiigung.

Das Wechselwirkungsvolumen héngt neben den Abmessungen des Be-Atomstrahls
im Paulfallenzentrum zusétzlich vom Fokusdurchmesser des Photoionisationslasers
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ab und kann fiir das Laden von Be*-Ionen im Rahmen der hier vorgestellten Expe-
rimente als konstant angesehen werden. Viyy, wird im néchsten Unterabschnitt, in
dem auch die Erzeugung der Uberlappung zwischen Laser und Atomstrahl diskutiert
wird, berechnet.

Wechselwirkungsvolumen zwischen Be-Atomstrahl und Ionisationslaser

Um das Wechselwirkungs-Volumen zwischen Be-Atomstrahl und Photoionisations-
laser kontrolliert zu erzeugen und charakterisieren zu konnen, werden beide Strahlen
auf das Fallenzentrum justiert. Dabei muss zusétzlich gewéahrleistet sein, dass sich
beide Strahlen so gut wie moglich unter 90° kreuzen (engl.: crossed-beam method)
um Dopplerverschiebung und -verbreiterung zu minimieren.

In Abbildung 1.25 sind die essentiellen Komponenten des Aufbaus fiir das Ausrich-
ten des Be-Atomstrahls dargestellt. Der Be-Ofen ist auf dem hinteren, justierbaren
Flansch eines verformbaren Balges zentral montiert. Damit l&sst sich der Ofen un-
abhéngig voneinander um die vertikale und horizontale Achse verkippen.

Zum Ausrichten des Ofens wird zum einen ein unpolarisierender Strahlteilerwiirfel in
den Be-Atomstrahlengang eingeschoben und der Ofen so geheizt, dass der Wolfram-
wendel anfingt orange zu glilhen. Zum anderen richtet man einen Justage-HeNe-
Laser mit 1/e?-Strahldurchmesser von ca. 0.8 mm mittig durch die Kollimations-
rohrchen K1, K2 und die Apertur AP, mit je Innendurchmesser 1 mm, auf die Faser
im Fallenzentrum aus. Da die iCCD des Abbildungssystems auch bei 632nm eine
nennenswerte Quanteneffizienz besitzt (siche Abb. 1.17), kann das mittige Treffen
der Faserspitze durch Beobachtung des CCD-Bildes der Faser gewéhrleistet werden.
Anschlieffend wird der Be-Ofen so verschoben und verkippt, dass sich bei visuel-
ler Betrachtung durch den Strahlteilerwiirfel der HeNe-Laserspot im Zentrum des
Al, O3 Tiegels befindet (siche Foto in Abb. 1.25).

Wird anschliefend der Strahlteilerwiirfel aus dem Be-Atomstrahlengang herausge-
zogen, so ist selbiger grob ausreichend genau auf das Fallenzentrum ausgerichtet, um
Bet-Tonen produzieren zu konnen. Eine feinere Ausrichtung des Ofens erfolgt durch
Maximierung der Be-*-Tonenladrate. Nachdem der Ofen bei der ersten Inbetrieb-
nahme auf diese Weise ausgerichtet war, wurde zusétzlich die Apertur AP in den
Strahlengang des HeNe-Lasers eingebaut. Beim néchsten Neubefiillen des Ofens war
somit eine Ausrichtung des Ofens mittels HeNe-Lasers auf £0.4 mm genau moglich
und der Ausrichteschritt mittels Maximierung der Photoionisationsrate entfiel, da
der Innendurchmesser des Be-Ofens mit 1.6 mm gréfer ist als der des Kollimations-
rohrchens K1 mit 1.0 mm.

Das oben erlduterte Ausrichtungsverfahren des Be-Atomstrahls stellt, insbesondere
unter Beriicksichtigung des Zeitintervalls zwischen zwei Neubefiillungen des Ofens
von ca. 2-3 Jahren, eine effiziente Variante der Herstellung der Uberlappung zwi-
schen Atomstrahl und Photoionisationslaser dar.

Die Methode zur Erzeugung und Charakterisierung der Uberlagerung von Photoio-
nisationslaser mit dem Weg des Be-Atomstrahls ist in Abbildung 1.26 gezeigt. Zur
Erh6hung der Photoionisationsrate wird der Photoionisationslaserstrahl so fokus-
siert, dass der Fokus um die Strecke A hinter dem Fallenzentrum (in Abb. 1.26
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Abbildung 1.25: Skizze zum Ausrichten des Be-Ofens - und damit des Be-Atomstrahls - auf das
Fallenzentrum mit Hilfe eines Justage HeNe-Lasers. AP - Apertur mit Innendurchmesser 1 mm, K1
und K2 - Kollimationsrohrchen mit je 1 mm Innendurchmesser. Der Minimalabstand zwischen den
Rohrchen betragt 122 mm, der Abstand von AP zur Faser im Fallenzentrum ist ca. 300 mm grof.
Beachte das sichtbare Specklemuster des HeNe-Lasers im Foto rechts oben. Beim Strahlteilerwiirfel
ist je nur einer der moglichen Strahlenginge eingezeichnet.
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Abbildung 1.26: Uberlegungen im Rahmen der geometrischen Strahlenoptik zur Ausrichtung
bzgl. des Fallenzentrums und Fokussierung des Photoionisations-Laserstrahls mit A ~ 235 nm. Das
Foto links oben in Grafik a) zeigt die Fluoreszenz von Molekiilen im Millimeterpapier, die durch
den UV-Ionisationslaser angeregt werden. Zu sehen ist zum einen das durch die Faser erzeugte
Beugungsmuster, sowie, innerhalb des kreisférmigen Fluoreszenzmusters, der Schatten der Faser.
Der Durchmesser D des Faserschattens kann somit zu 1.1(1) mm bestimmt werden, wihrend der
reale Faserdurchmesser 106(3) mm betrdgt. So ist 61.5(5) cm und S; kann somit durch einfache
geometrische Uberlegungen zu 54(5) mm bestimmt werden.
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gekennzeichnet durch die Faserspitze) liegt.

Der 1/e*-Strahldurchmesser des niherungsweise kollimierten PI-Laserstrahls vor
der Quartzglas-Fokussierlinse betridgt 3.2mm. Die Linse (LA4184UV von Thorl-
abs) hat bei 587.6nm eine spezifizierte Brennweite von f = 500mm. Dies lisst
sich bei Brechungsindizes von n(587.6nm) = 1.4585 und n(235nm) = 1.5166 mit
f(A1) = f(A2) - (n(A2) — 1)/(n(A;) — 1) umrechnen auf eine Brennweite von f =
444 mm bei 235 nm.

Mittels Gaufscher Strahlenoptik ergibt sich somit im Fokus ein minimaler 1/e*-
Strahldurchmesser 2w von 42pum. Erfolgt die Uberlappung zwischen Atom- und
Laserstrahl am Rande des Atomstrahls, so ist das Vorhandensein einer nennens-
werten Be'-Tonenladerate stark gekoppelt an die Drift- und Vibrationsfreiheit des
PI-Laserstrahls. Um hier gréfseren experimentellen Spielraum zu haben und nicht
wahrend eines Fxperimentiertages den Laserstrahl nachjustieren zu miissen wird der
Fokus um die Strecke F aus dem Fallenzentrum herausgeschoben.

Dafiir wird zuerst der Laser mittels zweier Spiegel auf die Faserspitze, die sich bei
hineingeschobener Faser im Fallenzentrum befindet, so ausgerichtet, dass er auf der
gegeniiberliegenden Seite aus der Vakuumkammer der Paulfalle austritt. Dabei wird
er durch die Fluoreszenz von Molekiilen eines Blattes Millimeterpapiers, die durch
das UV Licht des PI-Lasers angeregt werden, sichtbar gemacht.

Das Millimeterpapier ist im Abstand Sy = 61.5(5) cm vom Fallenzentrum entfernt,
orthogonal zum Laserstrahl, angebracht. Als néchstes wird die Linse unter der Be-
dingung minimaler transversaler Verschiebung des Laserstrahls in den Strahlengang
eingebracht und kollinear zum Laserstrahl so verschoben, bis der Abstand S einen
gewiinschten Wert einnimmt. Befindet sich der Fokus hinter der Faserspitze, so
schiebt sich der Schatten der Faser von rechts in den runden Laser-Fluoreszenzspot
auf dem Millimeterpapier hinein. Ein entsprechendes Foto ist in Abb. 1.26 a) in-
tegriert. Mittels einfacher geometrischer Uberlegungen ergibt sich der Versatz des
Fokus fiir den genannten Fall (Grafik ¢) in Abb. 1.26) zu

- D/D+1°

D ist dabei der reale Faserdurchmesser von 106(3) pm, wihrend D’ fiir den Durch-
messer des Schattens der Faser auf dem Millimeterpapier steht (hier: 1.1(1) mm).
Fiir die Experimente dieser Arbeit wurde somit S; zu 54(5) mm gewiéhlt.

Damit ergibt sich ein 1/e?-Strahldurchmesser des Photoionisationslasers im Bereich
des Atomstrahl-Zylinders von 530(40) pm. Die Anderung des Strahldurchmessers
im Fallenzentrum tiber die Ausdehnung von Dr,q, = 1 mm des Atomstrahls betréigt
8 pm. Damit kann der Strahldurchmesser (2w) iiber die Ausdehnung des Atomstrahls
als konstant mit einem Wert von

(2w) = 530(40) pm

angesehen und fiir die folgenden Abschétzungen verwendet werden.
Das Wechselwirkungsvolumen Vi zwischen kollimiertem Be-Atomstrahl mit
Durchmesser dg. = 1 mm und den Photonen des Ionisationslasers betrégt somit

Vivw = rw?dg, = 0.22mm? (1.58)

S (1.57)
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Photoionisations-Laserstrahl

Abbildung 1.27: CCD-Aufnahme der Fallenregion mit dem Abbildungssystem Variante A, ohne
eingestrahlten Kiihllaserstrahl. Zu erkennen ist das Fluoreszenzlicht bei 235nm der durch den
PI-Laser angeregten Be-Atome.

und die Be-Atome brauchen bei einer mittleren Geschwindigkeit von 1715ms™*

(Ofentemperatur von 1250 K) ungefihr 309 ns um das Wechselwirkungsvolumen zu
durchqueren.

Die Lebensdauer des angeregten Zwischenzustandes im Be-Atom ist mit 7 ~ 1.8 ns
wesentlich kiirzer als die benotigte Zeit zum Durchqueren des Interaktionsvolumens.
Bis das angeregte Be-Atom ionisiert wird oder den Laserstrahl verldsst, kann es spon-
tan ein Photon emittieren und zum Grundzustand zuriickkehren. Da unter typischen
experimentellen Bedingungen nur ein Bruchteil der Be-Atome ionisiert wird, ergibt
sich ein deutliches Fluoreszenzsignal bei 235 nm, welches durch die Optik auf die
CCD-Kamera abgebildet wird. Diese ist bei 235 nm so empfindlich (siehe Abbildung
1.17 zur wellenlingenabhingigen Quanteneffizienz der CCD), dass das Interakti-
onsvolumen beobachtet und damit die Ausrichtung von Laser und Atomstrahl fein
justiert werden kann (siehe Abbildung 1.27 fiir einen typischen Ausgangszustand
nach Ofen-Neubefiillung).

1.5.2 Resonanzverstiarkte Zwei-Photonen-Ionisation von Be-Atomen

Das fiir die Photoionisation relevante Termschema von neutralem Beryllium ist in
Abbildung 1.28 zu sehen. Analog zu Helium gibt es im Be-Atom ein Singulett- und
Triplettsystem, zwischen denen keine starken E1-Ubergiinge stattfinden kinnen. Der
niedrigste angeregte Zustand des Singulettsystems ist das 2p 'P; Niveau, welches
5.27eV oberhalb des Grundzustandes liegt, mit selbigem iiber einen elektrisch di-
polerlaubten Ubergang verbunden ist und eine Lebensdauer von 7 = 1.8 ns besitzt.
Die lonisationsenergie des Be-Atoms betrigt 9.3eV.

Wie skizziert reicht damit die Energie von zwei 235 nm Photonen aus, um die Ener-
giedifferenz zwischen Grundzustand und lonisations-Kontinuum zu iiberbriicken.
Damit kann man den, gegeniiber nicht-resonanter Zwei-Photonen-lonisation, um
Grofenordnungen héheren Wirkungsquerschnitt [168,169] der resonanzverstirkten
Zwei-Photonen-Ionisation nutzen, indem sequentiell zuerst der intermedidre Zustand
2p ' P, angeregt und anschlieRend von dort das aktive Elektron in die Kontinuums-
zustinde angehoben wird.
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Abbildung 1.28: Fiir die resonanzverstirkte Zwei-Photonen-lonisation relevantes Termschema
des Singulett-Systems atomaren Berylliums. Der Photoionisationslaser mit A = 235nm kann ein
Elektron zunichst resonant zum intermediéiren Niveau 2p!P; anregen. Um von dort aus das ge-
bundene Elektron in einen freien Zustand im Kontinuum anzuheben wire ein Photon mit nur
307nm notig, so dass dieser zweite Schritt nicht resonant stets durch die Photonen des CW-
Photoionisationslasers erfolgen kann. Es wird folglich nur ein Laser fiir den Photoionisations-
Prozess benétigt.

Photoionisationsrate

Formal handelt es sich bei dem hier verwendeten Photoionisations-Schema um einen
Multiphotonen- Absorptionsprozess, bei dem das Atom ionisiert werden kann, obwohl
die Energie eines einzelnen Photons des schmalbandigen Lasers kleiner als das Ioni-
sationspotential des Be-Atoms ist.

Die Ubergangswahrscheinlichkeit vom Grundzustand in den Kontinuumszustand
kann somit fiir den Zwei-Photonen Prozess im schwachen Laserfeld (Keldysh-
Parameter 42 >> 1 [170]) mittels Stérungsrechnung zweiter Ordnung berechnet
werden. Die Ubergangswahrscheinlichkeit wird hierbei als Uberlappung zwischen
Grund- und Kontinuumszustand, summiert iiber alle méglichen Zwischenzustéinde,
dargestellt, wobei zusétzlich durch die Differenz zwischen Laserlicht und Energie-
differenz zwischen den jeweiligen Zustinden dividiert wird. Ist das Laserlicht in
Resonanz mit der Energiedifferenz zwischen Grundzustand und einem intermedi-
dren Zustand (hier 2p!P;), so dominiert der Term des resonanten Zwischenzustan-
des die Summe. Diese kann folglich durch einen einzelnen Term reprisentiert wer-
den, der sich multiplikativ aus der Anregungswahrscheinlichkeit in den Zwischen-
zustand und der Ionisationswahrscheinlichkeit dieses Zwischenzustandes zusammen
setzt [171,172].

Betrachtet man die Zustinde des 2515, «+— 2p' P, Ubergangs niherungsweise als
Zwei-Niveau-System, so ergibt sich unmittelbar folgender Ausdruck fiir die resonanz-
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verstirkte Zwei-Photonen-Ionisation des Be-Atoms (analog zu [147,155,171,173]):
ANp.: 1 5/2
— o1 00 * .
At he/A T (14 s) + (2A/T)?

Dabei beschreibt der erste Faktor I o1p, ,../(hc/)) die Rate der Einzel-Photonen-
Tonisation des angeregten 2p!P; Zustandes, mit einem in [174] theoretisch berech-
neten Wirkungsquerschnitt von o1p, o = 22Mb = 22 x 10722m? bei einer Photo-
nenenergie von 5.27eV.

Die Kombination der iibrigen Faktoren aus Gleichung (1.59) gibt die Anzahl der
im Mittel zur Verfiigung stehenden, angeregten Target-Be-Atome fiir den Prozess
der Einzel-Photonen-Ionisation an. Diese ist gleichbedeutend mit der mittleren An-
zahl im Wechselwirkungsvolumen zwischen Be-Atomstrahl und Photoionisations-
laser vorhandenen Be-Atome, die sich bei einer spezifischen Laserleistung und -
verstimmung im angeregten Zwischenzustand befinden.

Bei der Motivation von Gleichung (1.59), die auch anschaulich aus der Definition
des Wirkungsquerschnitts fiir die Einzel-Photonen-Ionisation des angeregten 2p P
Zustandes abgeleitet werden kann, wurde der Einfluss der Polarisation des Photoio-
nisationslasers vernachléssigt. Dies sollte nach [168,169] jedoch nur einen Faktor der
Grofsenordnung 1 in Gleichung (1.59) ausmachen.

Npe Vww, T) . (1.59)

Mit Hilfe von Gleichung (1.59) kann nun die, fiir eine bestimmte Be-Ofen-
Temperatur, mit dem vorhandenen experimentellen Aufbau erreichbare Produkti-
onsrate von Be'-Ionen, abgeschitzt werden. Dazu wird das Gaufische Strahlprofil
des Photoionisationslasers als Top-Hat-Profil mit homogener Intensitit I = P/(rw?)
angendhert. Fiir experimentell typische Laserparameter von P35, = DmW und
A = 0T sowie fiir einen 1/e? Strahldurchmesser von 530 pm erhilt man die in Ab-
bildung 1.29 gezeigte obere Kurve, welche die Temperaturabhéngigkeit der mittels
resonanzverstirkter Zwei-Photonen-Ionisation erzeugter Be'-Ionen darstellt. In der
selben Abbildung ist die Massenverlustrate des Be-Vorrats aus dem Ofen eingetra-
gen. Der Vergleich beider Kurven ermoglicht eine Einschitzung, welche Wahl der
Ofen-Temperatur fiir das jeweilige Experiment sinnvoll ist. Zum Laden groferer
Bet-Coulomb-Kristalle bietet sich z.B. eine typische Ofen-Temperatur von 1250 K
an. Unter diesen Betriebsbedingungen wurde die elektrische Leistung des Ofens, und
damit verbunden dessen Temperatur, zwischen den Ladevorgidngen reduziert, um die
Langlebigkeit einer Ofenfiillung zu gewéhrleisten.

Die Photoionisationsrate aus Abbildung 1.29 stellt eine obere Abschétzung fiir die
Be'-Laderate dar, da nicht jedes im Fallenbereich erzeugtes Be™-Ion auch tatsich-
lich stabil gespeichert werden muss. Fiir typische Ofen-Temperaturen < 1250 K
und gleichzeitige Laserkiithlung der erzeugten Be'-Ionen ist davon auszugehen, dass
die Bet-Laderate ndherungsweise durch die Photoionisationsrate gegeben ist. Da-
fiir spricht, dass fiir diese Ofen-Temperaturen die Periodendauer Trr der RF-
Paulfallenspannung mit 250 ns deutlich kiirzer ist als die Zeit von 350ns, die ein
Be-Atom im Mittel benétigen wiirde, um das Wechselwirkungsvolumen, in Mitten
des Fallenzentrums, zu durchqueren. Zusatzlich ist der Abstand zwischen dufierem
Rand des Wechselwirkungsvolumens Vi und den Fallenelektroden von der Groéfen-
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Abbildung 1.29: Die lila Kurve zeigt die abgeschétzte Rate der mittels resonanzverstarkter Zwei-
Photonen-Ionisation erzeugten Be™-Ionen, die, bei zeitgleich eingestrahltem Kiihllaser, niherungs-
weise der BeT-Laderate in die Paulfalle entspricht. Die Photoionisationsrate wird, in Abhingigkeit
der Ofentemperatur, fiir Laserparameter von Pa3sn,, = 5mW und A = 0T sowie fiir einen 1/e?
Strahldurchmesser von 530 pm dargestellt. Die zugehorige, berechnete Be-Massenverlustrate wird

durch die griine Kurve représentiert und betrégt, fiir typische Ofentemperaturen von T3, = 1250 K

zum schnellen Laden grofier Be-Kristalle, 8.5ngs™!.

ordnung 2.5 mm, so dass der Faktor zwischen Be-Produktions- und Laderate von
der Grofenordnung Eins sein sollte. Dies entspricht den experimentellen Beobach-
tungen. Hier kann die Laderate durch konsekutive Aufnahme von CCD-Bildern des
Fallenvolumens bei 313 nm im Abstand von 1s berechnet werden. Dies ist moglich,
da an Hand der CCD-Bilder die Anzahl der geladenen und gekiihlten Be™-Tonen
auch fiir grofere Bet-Coulomb-Kristalle und -Fliissigkeiten, anhand des “Zero-T-
charged-liquid“ Modells [175|, abgeschétzt werden kann.

Abhéngigkeit der Photoionisationsrate von den Laserparametern

Zur schnelleren Erfassung von Abhéangigkeiten der Photoionisationsrate von den
Laserparametern wird Gleichung (1.59) im Folgenden umgeformt. Mit der in Kapitel
1.2 definierten Grofe des Séttigungsparameters s = I/Ig als Verhéltnis von Laser-
zu Sittigungsintensitit I = mhel'/(3A3) des intermedisiren Ubergangs, sowie dem
Wirkungsquerschnitt o1g, ,1p, = 0eze = 3M?/(2m) |112] fiir die resonante Anregung
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Abbildung 1.30: Nach Gleichung (1.59) berechnete Produktionsrate von BeT-Ionen mittels
resonanzverstirkter Zwei-Photonen-Ionisation bei Photonenenergien von 5.27eV, dargestellt in
Abhéngigkeit der Leistung Posssnm(c0) des Photoionisationslasers. Die verschieden farbigen Kur-
ven sind verschiedenen Laserverstimmungen bzgl. der atomaren Resonanzfrequenz des Ubergangs
2515, «— 2p'P; im Be-Atom zuzuordnen. Alle Kurven wurden fiir eine spezifische Ofen-
Temperatur von 1250 K bestimmt. Die Laserleistung dient der Kontrolle des Be Ladeprozesses
- vom deterministischen Laden einzelner Be'-Ionen bis hin zum schnellen (~ 10s) Laden von
Coulomb-Kristallen mit ein paar 10* Be*t-Ionen.

eines Zwei-Niveau-Systems mit A = 235nm, erhélt man die Beziehung

: 1 [235nm 2 1

Moo = e o 1 (o) iy Mo (0
Dabei ist zu beachten, dass mit Verringerung des PI-Laserdurchmessers 2w nicht
nur die Intensitéit nach I = P/(rw?) grofer, sondern auch die Anzahl Np, oc w?® der
Target Be-Atome um den selben Faktor kleiner wird.
Ist A = OT und gleichzeitig s << 1, so kann der Faktor ((1 + s) + (2A/T)?)~!
vernachlissigt werden und es gilt direkt Np.+ o< P, w2, Analog erhélt man bei
Giiltigkeit der Nebenbedingungen s << (2A/T)? und (I'/(2A))? << 1 die néhe-
rungsweise geltende Formel

: 1 [ Dssam > [T\ P}
NBle:O-exc'O-lPl—M)o'_'( 25 ) (_) 'NBeOCM' (161)

I E235 nm 4A w?

Ist hingegen fiir s >> 1 der resonante Anregungsschritt gesittigt, so gilt nach Glei-
chung (1.59) Npe+ X Pagsnm, da dann dort der zweite Faktor eine Konstante wird.
Das diskutierte Verhalten fiir die beiden Grenzfille ist gut in Abbildung 1.30 zu se-
hen: fiir niedrige Leistungen des Photoionisationslasers (der Strahldurchmesser des
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Lasers bleibt im Experiment unverindert) steigt die Be-Photoionisationsrate N Bet
quadratisch mit zunehmender Laserleistung an, wohingegen die Zunahme bei gro-
fseren Laserleistungen linear mit der Leistung erfolgt.

Im Experiment dient die Laserleistung der Kontrolle des Be™ Ladeprozesses. Fiir das
deterministische Laden einzelner Be*-Ionen (z.B. fiir die Bestimmung der Fallenfre-
quenzen fiir ein einzelnes Be™-Ton) wird die zweite Verdopplungsstufe des Lasers z.B.
im Scan-Modus betrieben, so dass eine geringe, zeitlich gemittelte, Laserleistung vor-
liegt und die zu erwartende Photoionisationsrate deutlich kleiner als 1s=1 ist. Fiir
das schnelle Laden grofier Be-Coulomb-Kristalle mit mehreren tausend lonen, muss
entweder eine hohe Ofen-Temperatur oder Laserleistung eingestellt werden. Die Re-
duktion der Temperatur des Ofens von 1250 K ausgehend um 50 K reduziert die
Photoionisationsrate um ca. den Faktor 2.7, dies kann jedoch durch Erh6hung der
Laserleistung von 5mW auf 11 mW ausgeglichen werden.

Formal erkennt man an Gleichung (1.60) z.B. fiir den Fall (s << 1,A = 0I'), dass
fiir einen Multiphotonenprozess, bei dem N Photonen absorbiert werden, in N-ter

Ordnung Stérungstheorie die Ubergangsrate RY)

1) —se) proportional zu einem genera-

lisierten Wirkungsquerschnitt a‘(;;/) , sowie zum Photonenfluss hoch N ist [172]:

—le)
(V) (N) Ny

Bt = %19l <E) : (1.62)

I vorliegenden Fall gilt ' =2 und U\(;>)—>|E> = Oepe  O1p, 500 L a1 x 1078 ms.

Photoionisationslaser

Der in dieser Arbeit verwendete Photoionisationslaser mit einer Wellenldnge von
235 nm wird durch zweimalige Frequenzverdopplung (SHG) (engl. Second-harmonic-
generation) des Laserlichtes eines kommerziellen Dioden-Lasers, der Firma Toptica,
bei 940 nm und einer maximalen Ausgangsleistung von 1500 mW, erzeugt. [176] lie-
fert eine ausfiihrliche Beschreibung und Charakterisierung des verwendeten Laser-
systems, dem die folgende Darstellung zusammenfassend folgt. Fiir eine theoretische
Abschétzung der moglichen Ausgangsleistungen der beiden Stufen, fiir den hier spe-
ziell verwendeten Aufbau, werfe man einen Blick in die, im Rahmen dieser Arbeit
mitbetreute Masterarbeit [162]. Zur allgemeinen Theorie der nichtlinearen Optik
und Frequenzverdopplung sei auf die Standard-Lehrbiicher, wie [177|, verwiesen. Ei-
ne ausfiihrliche theoretische Studie zur parametrischen Wechselwirkung fokussierter
Gaufsscher Laserstrahlen mit uniaxialen, nicht-linearen Kristallen findet sich in [178§].
Diese Theorie von Boyd und Kleinman bildete auch die Grundlage der Designs aller
hier verwendeten Uberhshungsresonatoren zur Frequenzverdopplung.

Das Licht des Dioden-Lasers wird iiber ein Teleskop zur Modenanpassung in die ers-
te Stufe der Frequenzverdopplung, von 940 nm auf 470 nm, geleitet. Diese findet in
einem Uberhshungsresonator (engl. Bowtie cavity) mittels eines AR-beschichteten
PPKTP-Kristalls statt, um eine erhhte Ausgangsleistung bei 470 nm zu erhalten.
Der Kristall besitzt eine Linge von 20 mm und wird stabil auf einer Temperatur von
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1.5. Priparation von “Bet Coulomb-Kristallen

22.4°C gehalten um eine Quasi-Phasenanpassung (QPM) (engl. quasi phase mat-
ching) zu erreichen. Neben einer starken Nicht-Linearitit besitzt der Kristall eine
hohe Transparenz sowohl bei 940 nm als auch bei 470 nm. Die Geometrie des Uber-
héhungsresonators ist auf eine moglichst hohe Konversionseffizienz optimiert und
seine Lénge mit Hilfe der Pound-Drever-Hall-Technik (PDH) [179] auf den Laser
gelockt. Hierfiir wird das vom Diodenlaser ausgesandte Licht phasenmoduliert. Am
Resonator-Einkoppler reflektiertes Licht fallt auf einen schnellen Photodetektor, des-
sen Ausgangssignal dann mit dem phasenverschobenen Signal eines Lokaloszillators
gemischt und durch einen Tiefpass gefiltert wird. Das somit erzeugte Fehlersignal
wird verwendet, um iiber einen Piezotreiber, der einen Piezo-Stack ansteuert, auf
dem Spiegel M2 aufgeklebt ist, die Linge des Uberhshungsresonators entsprechend
anzupassen. Die Phasenmodulation des Laserlichtes bei 940 nm wird dem per Fre-
quenzverdopplung erzeugten Licht bei 470 nm aufgeprigt, so dass fiir das PDH-Lock
der zweiten Verdopplungsstufe keine erneute Phasenmodulation des blauen Lichtes
notig ist. Aufgrund thermischer Linseneffekte [180] wurde der Uberhshungsresona-
tor im verwendeten Aufbau enger, als optimal berechnet [176], aufgebaut. Die Lénge
des langen Resonatorarms (Abstand M3 zu M4) betrégt hier nur 118 mm. Bei einem
Eingangsstrom des Dioden-CW-Lasers von 2157 mA konnte mit dem Resonator eine
Ausgangsleistung von 300 mW bei 470 nm erreicht werden.

Das, in der ersten Stufe erzeugte, Licht bei 470 nm, wird nun iiber ein weiteres

( : ok 1-t Frequnz- -
S ] ¥ Vgrg_c.)pplungs-Stufe

Abbildung 1.32: Fotoaufnahme des Photoionisations-Lasersystems mit den beiden Frequenzver-
dopplungsstufen. Die Orientierung des Fotos ist, zur besseren Vergleichbarkeit, analog zur schema-
tischen Abbildung 1.31. Der Ausgang des Diodenlasers befindet sich in der Ecke rechts oben.
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Teleskop zur Modenanpassung in die zweite Stufe zur Frequenzverdopplung einge-
bracht, um Licht der Wellenldnge 235 nm zu erzeugen. Die Stufe besteht wieder aus
einem Uberhohungsresonator, bei dem jedoch diesmal ein, im Brewsterwinkel fiir
470 nm geschnittenen, Beta-Bariumborat-Kristall (BBO-Kristall), der Lige 10 mm,
zur resonanzverstirkten Frequenzverdopplung, genutzt wird. Im Gegensatz zur ers-
ten Verdopplungsstufe wird hier eine Winkel-Phasenanpassung (engl. angle phase-
matching) verwendet. Der kritische Phasenanpassungswinkel (engl. critical type-I
phase matching) betriigt hier 58.15°. Auch der zweite Uberhdhungsresonator ist be-
ziiglich seiner Konversionseffizienz optimiert, wobei die Stabilisierung auch hier iiber
eine Langenanpassung, durch die Position des Spiegels M6 des Resonators, mit Hilfe
der PDH-Technik, realisiert wird. Bei einer Eingangsleistung am Eingang der zwei-
ten Frequenzverdopplungsstufe von 300 mW wurde eine maximale Ausgangsleistung
von 30 mW erreicht.

Die Laserwellenldnge wird bei 940 nm mit einem Wavemeter der Firma High Finesse
bestimmt und durch einen Regelkreis stabil gehalten. Die Linienbreite des Dioden-
lasers bei 940nm liegt bei ca. 1 MHz, d.h. sie betrdgt bei 235nm um die 4 MHz.
Damit ist sie ausreichend klein, da bei typischen Paulfallen-Laser-Experimenten auf
den Photoionisationslaser die geringsten Anforderungen bzgl. der Linienbreite zu-
kommen. Wahrend Uhrenlaser Linienbreiten im Bereich von 10 mHz bis 1 Hz haben
sollten, liegen die Anforderungen bei Kiihl- und Repump-Lasern in der Grofenord-
nung von 100kHz bis 1 MHz. Photoionisationslaser sollten wenigstens Linienbrei-
ten < 100 MHz aufweisen, was angesichts der Rest-Dopplerbreite (Atomstrahl und
PI-Laser nie absolut orthogonal zueinander, Atomstrahl nie perfekt kollimiert) des
Be-Atomstrahls die Anforderungen an eine effiziente Photoionisation erfiillt.
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1.5.3 Laserkiihlen von Be'-Ionen
Spektroskopische Eigenschaften des Bet-Ions

Entfernt man ein Elektron aus atomarem Beryllium, als Element der 2. Haupt-
gruppe des Periodensystems, so besitzt das Be'-Ion mit der Grundzustands-
Elektronenkonfiguration [He]2s' ein einzelnes Valenzelektron. Die abgeschlosse-
ne Schale der Rumpfelektronen liegt energetisch wesentlich tiefer als die tiefs-
ten Zustdnde des Leuchtelektrons. Dadurch gibt es keine Mehrelektronenanre-
gung im Bereich optischer Photonenenergien. Es ergibt sich der einfache Fall eines
Quasi-Einelektronensystems, bei dem sich das Valenzelektron im Wesentlichen im
durch die Rumpfelektronen abgeschirmten Coulomb-Potential des Atomkerns be-
wegt. Es ergibt sich ein einfaches und damit zugleich fiir Laserkiihlung attraktives
Energieniveau-Schema, dessen unterste Zustédnde in Abbildung 1.33 gezeigt sind.
Als alkalidhnliches Ton ist der Grundzustand bei Be™ ein S-Orbital (Hiillen-
Gesamtdrehimpuls L = 0, Gesamtelektronenspin S = 1/2). Beim untersten an-
geregten Zustand handelt es sich um ein P-Orbital (L = 1). Der S <+— P Ubergang
ist elektrisch dipolerlaubt und kann mittels Laserlicht bei A = 313 nm angeregt wer-
den.

Die Spin-Bahndrehimpuls-Kopplung fiithrt zur Feinstrukturaufspaltung des P-
Zustandes in die zwei Unterzustéinde 2p?P; ), und 2p?Psjs (spektroskopische No-
tation), wihrend der Grundzustand 2525, /2 keine Feinstrukturaufspaltung erféhrt.
Die Feinstrukturaufspaltung des P-Zustandes wurde experimentell zu 197.2 GHz (ca.
0.065nm) bestimmt [181].

Bei einer Lebensdauer von 8.2ns des *Py ) Niveaus ( I'/2r = 19.4 MHz natiirliche

E 1 ,
- [1s2pt]e”
s, 2

~~~ P1/2 .......

‘Be*

Cooling & A=313 nm
Detection /2m=18 MHz_.-'_,.-'

AN
AN}

Repumping

[152251]--=-- 251/2.{.._. / y 1.25 GHz

Abbildung 1.33: Niveauschema eines Be'-Ions mit den fiir das Doppler-Laserkiihlen relevanten
Energieniveaus (im Grenzfall B — 0, da dann F' auch fiir den angeregten Ps,, Zustand eine gute
Quantenzahl ist).
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Linienbreite) [182] und einer typischen Linienbreite des Kiihllasers von < 100 kHz
kann das Ion gezielt auf dem Ubergang 2S;, +— %P3, angeregt werden und das
2Py j» Niveau spielt fiir die folgenden Betrachtungen keine Rolle.

Bei ungerader Massenzahl hat das Bet-Ton einen halbzahligen Kernspin mit Quan-
tenzahl I = 3/2. Dies fiihrt zur Hyperfeinstrukturaufspaltung der relevanten Ener-
gieniveaus.

Bei schwachem (quantitative Definition folgt auf Seite 75 Gleichung (1.70)) exter-
nen Magnetfeld koppeln Elektronen-Gesamtdrehimpuls J und Kernspin I zum ato-
maren Gesamtdrehimpuls F' = J 4 I. Die Quantenzahl F' kann dabei die Werte
|J — 1| < F < J+ I annehmen [172]. Fiir den Be" Grundzustand gilt J = 1/2 und
I = 3/2 und damit F' € {1,2}, wahrend fiir den, fiir die Laserkiihlung relevanten,
angeregten Zustand J = 3/2 mit F' € {0,1,2,3} gilt.

Der Hamiltonoperator Hypg, der die Entstehung der Hyperfeinstruktur durch die
magnetische Dipol-Wechselwirkung (magnetisches Dipolmoment des Atomkerns mit
dem Magnetfeld der Atombhiille) und die elektrostatische Quadrupol-Wechselwirkung
(Kernquadrupolmoment mit dem E-Feld der Elektronenhiille) beschreibt lautet
[172]:

B(IT)? + 30T — I(I+1)J(J +1)
21(21 —1)J(2J — 1)

Hyps = AgpsIJ + Byps (1.63)

Die Diagonalisierung von Hy g, indem Jund I zu F gekoppelt werden, fiithrt zu ei-
ner Anderung der Energieeigenwerte durch die Hyperfein-Wechselwirkung von [172]:

A K(K +1) =211+ 1)J(J + 1)
Aburs =5 K+ B 21(21 — 1)2J(2J — 1) (1.64)
mit K=FF+1)-I(I+1)—-J(J+1). (1.65)

Dabei ist A die Hyperfeinkopplungskonstante der magnetischen Dipol-
Wechselwirkung und B die Hyperfeinkopplungskonstante der elektrostatischen
Quadrupol-Wechselwirkung. Der Term mit B aus Gleichung (1.64) ist u.a. identisch
Null fiir J = 1/2 Niveaus, d.h. z.B. fiir den S/, Grundzustand des Bet-Tons.
Der Parameter A fiir den Be™ Grundzustand wurde experimentell zu A/h =~
—625MHz bestimmt [84]. Damit ergibt sich die in Abbildung 1.33 skizzierte HFS-
Aufspaltung des Grundzustandes nach:
é><§zh><—469MHz fir FF=2
AEyps(%Sy ) = A2 g (1.66)
— X —==xhx 625MHz fir F=1.
2 2
Es ergibt sich folglich eine invertierte Hyperfeinstruktur im Grundzustand und der
energetische Abstand im HFS-Dublett des 25251/2 Zustandes betragt 1.25 GHz.
Die Hyperfeinstrukturaufspaltung des P/, Zustandes betrigt insgesamt 237 MHz
[181], was die Vernachlédssigung diese Zustandes fiir den resonanten Laserkiihlpro-
zess bestétigt.
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Die HF'S-Aufspaltung des P3/, Niveaus ist durch die experimentell bestimmten HE'S-
Kopplungskonstanten festgelegt: |A|/h < 0.6 MHz, B ~ 2 MHz [183]. Die Hyperfein-
strukturaufspaltung liegt hier folglich innerhalb der Linienbreite des angeregten Zu-
standes und kann nicht aufgelést werden.

Die (2F+1) magnetischen Unterzusténde eines Hyperfein-Multipletts sind bei Abwe-
senheit eines externen Magnetfeldes entartet. Bei Anlegen eines schwachen Magnet-
feldes wird die Entartung durch den linearen anomalen Zeeman-Effekt aufgehoben.
Die magnetische Wechselwirkung mit dem externen Magnetfeld wird dann als Sto-
rung im gekoppelten |J, I, F, mg) Schema behandelt. In diesem Fall ist F' eine gute
Quantenzahl und der Wechselwirkungs-Hamiltonoperator lautet:

mit dem Hyperfein-Landé-Faktor

FIF+1)—I(I+1)+J(J+1)
2F(F+1)

Die entsprechende Energieverschiebung der Niveaus im Bereich schwacher Magnet-
felder aufgrund des Zeemaneffektes ergibt sich zu:

AE\FmF) = ,uBgFmFBZ. (169)

Schwache Magnetfelder B sind solche, fiir die

(1.70)

Ah ~22mT fir 251/2
giuB

B << By = =
! ~ 30pT fiir 2Py

gilt, da dann die magnetische Dipol-Wechselwirkung zwischen Kernhiille und Ma-
gnetfeld des Kernmomentes stirker ist als die Wechselwirkung zwischen Hiille und
externem Magnetfeld. .
Im Labor wird entlang der Symmetrieachse der Paulfalle ein B-Feld zur Definition
der Quantisierungsachse in der Grofenordnung von 100 n'T bis 300 pT angelegt.
An der Ungleichung (1.70) erkennt man, dass bei typischen angelegten externen Ma-
gnetfeldern im Grundzustand des Be™-Tons F' eine gute Quantenzahl ist. Dies gilt
jedoch nicht fiir das ? P35 Niveau. Dort ist das externe B-Feld stark im Vergleich zur
Hyperfeinaufspaltung, so dass die Wechselwirkung zwischen magnetischem Moment
der Elektronenhiille mit dem externen Magnetfeld im Vergleich zur Kopplung an das
Kernmagnetfeld dominiert. Das geeignete Kopplungsschema zur Beschreibung der
Energieniveaus und Uberginge ist jetzt |J,m;, I, m;). In dieser Basis ergeben sich
die Energieverschiebungen der Niveaus aufgrund der zusétzlichen Wechselwirkungen
zu [172]:

AByps = Amymr + (gspsmy — grpnmr)B. (1.71)

mit den Landé-Faktoren g; und gy (siehe z.B. [172] oder [111] fiir ausfiihrliche De-
finitionen und Herleitungen).

75



Kapitel 1. Langzeitspeicherung lasergekiihlter Coulomb-Kristalle

Im angelegten Quantisierungs-Magnetfeld wihlt man somit verschiedene Stérungs-
hierarchien bzgl. Magnetfeld- und Hyperfeinaufspaltung fiir Grundzustand und an-
geregten Zustand. Dies wird in Abbildung 1.34 illustriert. der Ubersichtlichkeit we-
gen wird in der Abbildung jedoch auf die Darstellung der Energieniveauverschiebung
im Magnetfeld verzichtet.

Nach den Auswahlregeln fiir E1-Ubergiinge kann ein nach 2p? P/, angeregtes Bet-
[on spontan in beide Hyperfein-Niveaus des Grundzustandes zerfallen. Durch die
Anregung mittels schmalbandiger Laserstrahlung sind die Ionen im F = 1 Hyperfein-
Zustand fiir den Absorptions-Emissions-Zyklus der Laserkiihlung verloren. Um den-
noch einen quasi-geschlossenen Ubergang zu erzeugen, kommt ein zweiter Laser (ge-
nannt Repumper, da er das Leuchtelektron zuriick in den Kiihlzyklus pumpt) zum
Einsatz, der gegeniiber dem eigentlichen Kiihllaser um die Hyperfeinaufspaltung des
Grundzustandes A fgrg rot verstimmt ist (sieche Abb. 1.33).

Laserpolarisation und Repumper

Wie viel Intensitdt man fiir den Repumperzweig des Kiihllasers benétigt, hidngt
von den einzelnen relativen Oszillatorstirken des Termschemas, der Laserpolarisa-
tion und der urspriinglichen Besetzung der Hyperfeinniveaus des Grundzustandes
ab. Daher werden im Folgenden die relativen Oszillatorstarken fiir die einzelnen er-
laubten Uberginge zwischen Grundzustand S1/2 und angeregtem Pj, Zustand bei
typischen angelegten Magnetfeldern berechnet. Die Ergebnisse sind in Abbildung
1.34 zusammengefasst.

Die Stirke der Kopplung von fast-resonantem Laserlicht mit einem E1 Ubergang
zwischen den Zusténden |g) und |e) eines Atoms ist u.a. durch das Dipolmatrixele-
ment dg. festgelegt. Die Ubergangswahrscheinlichkeit Wy ist nach Fermis Goldener
Regel, in der elektrischen Dipolndherung, direkt proportional zu |d.|?:

Wie o< |dgel . (1.72)

Daher ist es fiir den relativen Vergleich der Stirken aller méglichen Uberginge vom
Grundzustand in den angeregten Ps/, Zustand des Be*-Ions vollkommen ausreichend
die Quadrate der Dipolmatrixelemente d = g.- (g| - €|e) zu bestimmen. Dabei steht
qe— fiir die Elektronenladung und q.- 7" € fiir das Skalarprodukt aus elektrischem Di-
polmoment und Polarisationsvektor € der Laserstrahlung.

Da im Folgenden nur der fiir die Experimente dieser Arbeit relevante Fall von Ma-
gnetfeldstarken, in der Grofenordnung mehrerer 100 nT, betrachtet wird, beschreibt
|dge|? damit den Ubergang zwischen Subniveaus |J, I, F,mp) des Grundzustandes
und den Unterzustdnden |.J',m/;, I',m/) des P3/5 Niveaus nach:

dgeZQe_ <J7]7F7mF|F'gljlam{h]/amll> . (173)

Im Gegensatz zu iiblichen Lehrbuch-Beispielen beinhaltet dg. im vorliegenden Fall
einen verschiedenen Satz an guten Quantenzahlen fiir die beiden involvierten Zu-
stdnde. Die Hyperfeinniveaus |J, I, F,mp) des Grundzustandes kénnen mit Hil-
fe der Clebsch-Gordan Koeffizienten in der Basis der ungekoppelten Drehimpulse
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|J,my, I, mr) nach

J 1
L Fmp)y= > > (Jmy, Lomy | J 1, Fymg) | Jmy, Imy) (1.74)
g=—J 1

my=—J my=—

~
Clebsch-Gordan Koeffizienten

entwickelt werden. Fiir die folgenden Uberlegungen werden die Clebsch-Gordan Ko-
effizienten mittels Wigner 3J-Symbolen ausgedriickt [111]:

J I F

my my —mg

(Jymy, Imy |1, F,mp) = (—1)J+ImF\/2F+1( ) . (1.75)

Um die Ubergangswahrscheinlichkeiten je in Abhingigkeit der Polarisation des La-
serlichtes bestimmen zu konnen, wird der Polarisations-Einheitsvektor €in der spha-

rischen Basis
o I _ -1 .
€ = E_lﬁ (EI — ZEy) —+ €p€, + E‘HE (Ex + ZEy) (176)

geschrieben. Driickt man zusétzlich den allgemeinen Ortsvektor 7" in der atomaren
Helizitétsbasis aus, so kann das Skalarprodukt aus Orts- und Polarisationsvektor
mit Hilfe der Kugelflichenfunktionen Y3,(0,¢)(l = 1, m = q) wie folgt geschrieben

werden: , )

q:—]_ q:—l

Des Weiteren erfolgt die Beschriinkung auf je reine o, 7 Polarisation des absorbier-
ten bzw. emittierten Lichtes mit

ot-Licht : ¢=Amy;=+1 er1=1,e.1=¢6¢=0
o -Licht : ¢=Am;=-1 e1=1le11=¢€6=0. (1.78)
m-Licht : ¢g=Am;=0 =11 =€,1=0

Damit ist je nach Polarisation stets nur genau ein Summand aus d,. = Zézq dye(q)
von Null verschieden und man kann die Dipolmatrixelemente getrennt nach Polari-
sation (charakterisiert durch ¢) betrachten.

Des Weiteren wechselwirkt der elektrische Dipoloperator nicht mit dem Kernspin
[111,184]. Dies hat die Beschrinkung auf Ubergiinge mit Al = 0 und Am; = 0 zur

Folge, so dass die Kombination der Gleichungen (1.73)-(1.75)

J

—J+I-m J 1 F
) =0 3 (0T ( L ) G )
my=—J

(1.79)
ergibt. Das rechte Matrixelement aus obiger Gleichung (1.79) kann mit Hilfe des
Wigner-Eckart Theorems [111] in einen Clebsch-Gordan Koeffizienten und ein rein
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radiales reduziertes Matrixelement faktorisiert werden:

(J,my| r; |J',m/}) =

(i)

V2J +1

—J'+1-my V2J +1 J 1 J <J’ ’rHJ/> .
V2J 1 \my g —my

Damit erhilt man fiir das Dipolmatrixelement von Ubergéingen im Bet-Ton, bei

fiir den P55 Zustand hohen Magnetfeldern und fiir eine spezifische Polarisation des
Lichtes ¢, folgende Gleichung:

= (J',mf,1,q|J",m}) (1.80)

- (-1)

J

e g1 V2F + 12T + 1
dge(q> =(e- Z <_1) JH e =S 27 + 1 '

my=—J

J 1 F J 1 J
: B S RO PO (1.81)
my my mpg my; g my

Fiir die Uberlegungen zum Laserkiihliibergang des Be*-Ions ist es ausreichend die
relativen Stirken S(q) der Uberginge |F,mp) — |my, m;) zu vergleichen. Da zu-
sitzlich das Wigner 3.J-Symbol aus Gleichung (1.81) nur fiir ein bestimmtes m; von
Null verschieden ist, reicht es vollkommen aus den Term

ol s@=eren[(2 L EY(A L AT )

my m;y —mp) \m; q¢ —m

fiir die verschiedenen Polarisationen zu berechnen. )
Die, nach Gleichung (1.82) fiir die 25%Si/, <— 2p*P3/» Ubergiinge berechneten,
relativen Oszillatorstirken sind in Abbildung 1.82 dargestellt.
Die Auswahlregeln
m;—my=¢q, Am;=0, (1.83)

welche durch die Eigenschaften der Wigner 3J-Symbole in den Dipolmatrixele-
menten (1.81) festgelegt werden, bestimmen die in Abbildung 1.34 eingetragenen
moglichen Ubergiinge. Da bei den typischen, im Experiment angelegten Magnet-
feldstérken, der Grundzustand und der angeregte P3/o Zustand verschiedene, gute
Quantenzahlen haben stellt man die |F,mpg) Zustinde der Hyperfein-Niveaus des
Grundzustandes nach Gleichung (1.74) als Linearkombination in der |m , m;) Basis
dar und bezieht die Auswahlregeln (1.83) auf diese Basis.

Befindet sich das Leuchtelektron des Be'-Ions einmal im |F' =2 mp = +2) bzw.
|F' =2, mp = —2) Unterniveau des 252 Grundzustandes, so kann sich fiir perfekte
oT- bzw. o~ -Polarisation des treibenden Laserlichtes aufgrund der Auswahlregeln
(1.83) ein geschlossener Ubergang ergeben. Diese beiden Fille entsprechen der
Realisierung des idealen Zwei-Niveau-Systems aus Kapitel 1.2.1. Fiir das Laser-
kiithlen wird daher der Kiihllaser o bzw. ¢~ polarisiert und das Be*-Ion auf dem
geschlossenen 251 o(F = 2,mp = +2) — 2Pyn(m; = 3/2,m; = 3/2) bzw.
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281 /0(F = 2,mp = =2) «— 2Py5(my = —3/2,m; = —3/2) Ubergang getrieben.
Zu Beginn des Laserkiihlens kommt es zu Dopplerverschiebungen in der Gréfsenord-
nung mehrerer GHz, so dass fiir heiffe Be™-Tonen die beiden Hyperfein-Niveaus des
Grundzustandes thermisch mit gleicher Wahrscheinlichkeit besetzt sind. Analoges
gilt bis zum Doppler-Kiihllimit fiir die anfangliche Besetzung der magnetischen Un-
terzustiande des F' = 2 Niveaus. Des Weiteren kann man mit Hilfe der in Abbildung
1.34 angegebenen Ubergangsstirken direkt ableiten, dass ein mit o -Laserlicht aus
dem F' = 2 Hyperfein-Grundzustand angeregtes Ion, sich nach einem einzelnen
Absorptions-Emissions-Zyklus mit einer Wahrscheinlichkeit von 37.5% anschlie-
fend im F' = 1 Hyperfein-Niveau des Grundzustandes befindet. Diese Uberlegungen
fithren zu dem Schluss, dass ein um 1.25 GHz gegeniiber dem Haupt-Kiihllaser rot
verstimmter, Repumper-Laser benotigt wird, um einen nidherungsweise geschlosse-
nen Kiihliibergang zu erzeugen. Der Repumper-Laser sollte dabei Leistungen in der
gleichen Gréfenordnung wie der Haupt-Kiihllaserstrahl besitzen.

Verwendet man fiir die Laserstrahlen jedoch reine ot oder o~ Polarisation, so wird
das aktive Elektron nach einer gewissen Zeit in den 251/2(F = 2,mp = 2) bzw.
2S1)2(F = 2,mp = —2) Zustand durch optisches Pumpen [77,185] iiberfiihrt. Zu
diesem Zeitpunkt wére prinzipiell kein Repumper mehr nétig. Durch technische Im-
perfektionen (keine reine Polarisation des Laserlichtes, Schwankungen von Richtung
und Betrag des Magnetfeldes und Restmagnetfelder in den iibrigen Raumdimen-
sionen) kann das Elektron trotzdem in andere Unterniveaus des Grundzustandes
gelangen. Daher wird kontinuierlich eine Repumper, allerdings mit niedrigerer Leis-
tung als der Haupt-Kiihllaser, eingesetzt. Im FExperiment der vorliegenden Arbeit
wurde der Repumper-Zweig mit ca. 10 % der Leistung des Haupt-Kiihllasers betrie-
ben, bei gleichem Fokusdurchmesser in der Hauptfallenregion.

Experimentell gilt es, bei Verwendung von o*-Laserlicht, die Wahrscheinlich-
keit zu minimieren, dass das Elektron in einen anderen magnetischen Hyperfein-
Unterzustand des F' = 2 Niveaus auller mp = 2 fillt, da zum einen die Sattigungs-
intensitiit /,q; o 1/|d- €|> umgekehrt proportional zu Stirke des Ubergangs ist [184]
und es zum anderen zu einer Verdnderung der Verstimmung des Kiihllasers kommt.
Bei gleichbleibender Laserleistung kann daher keine optimale Kiihlung erreicht
werden. Daher wird z.B. die Polarisation des Kiihllasers, vor der Umwandlung von
linearer in zirkulare Polarisation, durch die Verwendung einer Kombination aus A/2-
Wellenplatte und a-BBO Glan-Laser Polarisator mit Extinktionskoeffizient 10° : 1
gereinigt. Experimentell wird die Fluoreszenzrate eines einzelnen, in der Paulfalle
gespeicherten, BeT-Tons mittels der \/2-Wellenplatte vor und der A\/4-Wellenplatte
nach dem Cleanup-Polarisator maximiert.

Beim vorliegenden experimentellen Aufbau ist die Magnetfeldkontrolle in der Fallen-
region der limitierende Faktor, so dass (in Kombination mit weiteren Heiz-Effekten)
die erreichbaren minimalen Be™ Ionentemperaturen in der Regel leicht oberhalb des
Doppler-Kiihllimits lagen.
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Kiihllaser-System

Mit Blick auf die natiirliche Linienbreite des Ubergangs in Beryllium von 19.4 MHz
[127], wird eine Linienbreite des Kiihllasers in der Grofenordnung von < 1 MHz,
bei den erforderlichen 313 nm, angestrebt. Der Kiihllaser-Aufbau basiert auf dem
Konzept von Wilson et al. [186] und wurde auch in abgewandelter Form in [176]
beschrieben.

Zur Erzeugung von Licht der Wellenlange 313 nm wird ein zweistufiger Prozess ver-
wendet, bei dem nach [187] erst eine Frequenzsummierung (SFG) (engl. Sum fre-
quency generation) und anschliefiend eine Frequenzverdopplung durchgefiihrt wird.
Abbildung 1.35 zeigt eine schematische Zeichnung des Kiihllaser-Aufbaus. Ausgangs-
punkte des Kiihllaser-Systems sind zwei kommerzielle DFB-Faserlaser-Systeme der
Firma NKT Photonics, mit je einer maximalen Ausgangsleistung von 5W. Der
Faserlaser Boostik Y10-5 hat eine Linienbreite von < 70kHz, bei einer Zentral-
Wellenldnge von 1051.14 nm (CW single mode, PM output), wihrend der zweite Fa-
serlaser Boostik [E15-5 eine Linienbreite von < 10 kHz, bei einer Zentral-Wellenldnge
von 1549.85nm (CW single mode, PM output), besitzt. Im Experiment wurde die
Wellenlinge des Kiihllasers, zum Aufsuchen des Be™-Kiihliibergangs mit Hilfe des
Boostik Y10-5 Piezos, durchgestimmt. Dieser lasst sich iiber ein DC-Netzteil bei
0 — 200V im Bereich von ca. 12 pm durchstimmen. Zur Frequenzstabilisierung auf
das Wavemeter wurde der 0 — 5V PID-Ausgang des Wavemeters auf die volle DC-
Bandbreite hochtransformiert. Die Frequenzen der beiden Faserlaser werden, bei
dem hier verwendeten Ansatz, in einer ersten Stufe summiert und es wird Licht der
Wellenlédnge 626 nm erzeugt. Hierfiir gilt:

1 1 1

= 4 1.84
Ny (1.84)

w3 =wi +wy bzw.
Dieses alternative Vorgehen liefert etwa die doppelte Leistung bei 626 nm, wie bis-
herige Ansétze mit Farbstofflasern [186]. Durch Frequenzverdopplung des nun sicht-
baren Lichtes, in einer zweiten Stufe, wird dementsprechend leistungsstirkeres UV-
Licht produziert.
Das Licht aus den beiden Lasern wird iiber \/2-Platten derart angepasst, dass man
eine optimale Transmission durch die optischen Isolatoren, die die Strahlquellen vor
Riickreflektionen schiitzen, erhélt. Jeder Strahl wird je iiber ein Teleskop so ange-
passt, dass man optimal passende Strahlprofile im nicht-linearen Kristall, nach der
Uberlagerung beider Strahlen durch einen dichroitischen Spiegel, erhilt. Die iiberla-
gerten Strahlen werden hier in einen PPLN-Kristall (engl. periodically poled lithium
niobate crystal) fokussiert.
Der PPLN-Kristall hat eine Lange von 40 mm und wird im Experiment typischerwei-
se bei einer Phasenanpassungs-Temperatur von193.2 °C betrieben. Stimmt man die
PPLN-Ofen Temperatur, zur Auffindung des Leistungsmaximums im Roten, durch,
so beobachtet man die zu erwartende sinc’:-Funktion mit zwei kleinen Nebenma-
xima und einem deutlich grofseren Hauptmaximum. Temperatur-Scans um selbiges
sind in Abbildung 1.36 b) fiir verschiedene Leistungsprodukte der IR-Laser zu se-
hen. Man erkennt, dass zum einen eine Temperaturstabilitit des PPLN-Ofens in der
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Abbildung 1.36: a) Gemessene Leistung bei 626 nm in Abhéngigkeit der, vor dem PPLN-Kristall,
gemessenen Leistungen der beiden Grundwellen bei 1050 nm und 1550 nm (rot, linke Achse). Mit
eingezeichnet sind die berechneten Werte der Konversionseffizienz pro Kirstalllinge I, (hier: I, =
4cm). b) Gemessene Leistung bei 626 nm in Abhéngigkeit der PPLN-Ofentemperatur Tppry.
Gezeigt sind Messkurven fiir verschiedene Leistungs-Produkte der Grundwellen.
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Abbildung 1.37: a) Gemessene Leistung bei 313 nm in Abhéngigkeit der, vor dem Verdopplungs-
Resonator, gemessenen Leistung der Grundwelle bei 626 nm (lila, linke Achse). Mit eingetragen
(grau, rechte Achse) ist die aus dem Leistungsverhiltnis von Ober- zu Grundwelle berechnete Ver-
dopplungseffizienz (bezogen auf das Gesamtsystem des nichtlinearen Kristalls im Uberhohungsre-
sonator). b) Messwerte fiir die, durch Moden- und Impedanzanpassung festgelegte, Einkopplungs-
effizienz in den Verdopplungs-Resonator als Funktion der Leistung der Grundwelle bei 626 nm.
Beide Messreihen wurden mit einem Einkoppelspiegel von R = 0.975 aufgenommen (bei einer
Reflektivitdt von R = 0.9995 fiir die iibrigen drei Resonatorspiegel).
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Grofenordnung 0.05 K, aufgrund der Schmalheit des Maximums, notwendig ist. Der
verwendete Ofen plus Temperatur-Controller der Firma Covesion iibererfiillt diese
Bedingung mit einer Temperaturstabilitit von 0.01 K. Zum anderen zeigt sich an
den Messungen aus Abbildung 1.36 b), dass sich die Position des am Ofen einzu-
stellenden Temperaturmaximums mit zunehmendem Leistungsprodukt der IR-Laser
zu niedrigeren Temperaturen hin verschiebt. Dies ist aufgrund thermischer Effekte,
verbunden mit der erhéhten IR-Leistung im Kristall, zu erwarten.

1.36 a) zeigt die gemessene Ausgangsleistung der erzeugten Summenfrequenz, sowie
die gemessene Konversionseffizienz pro Kristalllinge, in Abhéngigkeit vom Produkt
der Eingangsleistungen der beiden IR-Laser. Die Konversionseffizienz ergibt sich aus
einem linearen Fit zu:

P626

= =(21+0.D%W ltem™t. 1.85
P1050P10511K7‘i8t ( ) 0 < )

n

Dabei ist P jeweils die Leistung des Strahls der entsprechenden Wellenldnge und
lgrise die Lange des Kristalls. Die gemessene Konversionseffizienz ist leicht niedri-
ger, aber gut vergleichbar mit dem in [186] angegebenen Sollwert.

Das 626 nm-Licht der Frequenzsummationsstufe wird anschliefend in einem Uber-
hohungsresonator frequenzverdoppelt. Hierzu wird die Nichtlinearitit eines im
Brewsterwinkel geschnittenen BBO-Kristalls ausgenutzt. Der BBO-Kristall ist
10 mm lang und der Phasenanpassungswinkel betrédgt fiir die vorliegende Wellenlén-
ge 38.35°. Um die Linge des Uberhohungsresonators, mit Hilfe des, auf einen Pie-
zokristall aufgeklebten, Spiegels M4 zu stabilisieren, wird anders als beim Photoio-
nisationslaser, anstatt der PDH- die Hansch-Couillaud-Stabilisierungstechnik [188]
verwendet. Die gemessene Ausgangsleistung und Konversionseffizienz der Verdopp-
lungsstufe sind in Abbildung 1.37 a), fiir verschiedene Eingangsleistungen Pgag, auf-
getragen. Wie zu erwarten nimmt die Ausgangsleistung linear mit der Eingangsleis-
tung zu und erreicht bis zu 650 mW, entsprechend einer Verdopplungseffizienz von
bis zu 42 %, was eine deutliche Verbesserung zu Aufbauten mit Farbstofflasern als
Ausgangslaser darstellt.

Abbildung 1.37 b) zeigt die, durch Moden- und Impedanzanpassung festgelegte, ver-
messene Einkopplungseffizienz in den Verdopplungs-Resonator als Funktion der Leis-
tung der Grundwelle bei 626 nm. Hier zeigt sich, dass die Impedanzanpassung, durch
Ausprobieren verschieden stark reflektierender Einkoppelspiegel, fiir hohe Leistun-
gen der Grundwelle durchgefiihrt wurde.

Zur Stabilisierung der Laserleistung wurde, im Rahmen einer, wihrend dieser Pro-
motionsforschung betreuten, Masterarbeit [189] eine zweistufige Leistungsstabilisie-
rung realisiert. In Abbildung 1.35 ist die erste Leistungsstabilisierung zu sehen, die
einen UV-Reflex im BBO-Kristall iiber eine Photodiode aufnimmt. Das entsprechen-
de Fehlersignal steuert dann iiber eine PID-Regelung eine motorisierte A/2-Platte
vor einem polarisationssensitiven Element (Glan-Taylor-Polarisator).

Zusétzlich wird noch ein Repumper-Laser benotigt, wie er in Abbildung 1.38 dar-
gestellt ist. Ein Teil des Laserlichtes vom Kiihllaser wird mittels eines zweifachen
Durchgangs durch zwei Akustooptische-Modulatoren frequenzverschoben, bevor es
zum Experiment geleitet wird. Bei einer Effizienz von 15% stehen, bei einer typi-
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Abbildung 1.38: Schematische Zeichnung zur Erzeugung des Repumper-Laserlichtes mittels Fre-
quenzverschiebung durch Akustooptische-Modulatoren. Spiegel sind mit Mz, Aperturen mit APz,
AOMs mit Rz und rechtwinklige Prismen mit Pz nach aufsteigender Nummerierung z entlang des
Strahlenganges gekennzeichnet. Weitere Abkiirzungen: \/2 - Wellenplatten, HS - Halbspiegel, B1
- Strahlblock. Die Effizienz des gesamten Repumper-Aufbaus betrigt maximal 15 % und wird mit
einer typischen Eingangsleistung von 10 mW betrieben. Damit gehen ca. 1.5 mW Repumper-Licht
Richtung Experiment.

schen Eingangsleistung von 10mW, 1.5mW zur Verfiigung. Fiir die zweite Stufe
der Leistungsstabilisierung des Kiihllasers geht selbiger in der +1—ten Ordnung
durch einen AOM mit 200 MHz RF (siehe Abbildung 1.39 im nichsten Unterkapi-
tel). Da der Repumper insgesamt am Ort der Tonen, im Vergleich zum Kiihllaser, um
1.25 GHz rotverschoben sein sollte, geht der abgezweigte Teil des Kiihllaserstrahls
in Abb. 1.38 durch den ersten AOM, mit ebenfalls 200 MHz RF, in der (0, —1) —ten
Ordnung und durch den zweiten AOM in der (—1,—1) —ten Ordnung durch.
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Bet-Einzelionen und -Coulomb-Kristalle

Das UV-Licht des Photoionisations-, Kiihl- und Repumper-Lasers wird je als Frei-
strahl von den vibrations- und thermisch-entkoppelten Laser-Aufbauten zu den, die
Paulfalle umgebenden, optischen Tischen gefiihrt. Dort wird der Photoionisations-
Laser auf das Fallenzentrum fokussiert und ausgerichtet, so dass er den kollimierten
Be-Atomstrahl unter ca. 90° kreuzt (crossed beam method, siehe Kapitel 1.5.1 und
1.5.2). Dadurch kénnen Be™-Tonen, bei gleichzeitiger Einstrahlung von Kiihllaser und
Repumper effizient geladen und laser-gekiihlt werden. Die Polarisation von Kiihlla-
ser und Repumper wird jeweils durch die Kombination von A/2-Wellenplatte und
BBO-cleanup Polarisator gereinigt und anschlieflend durch eine A/4-Wellenplatte in
zirkular polarisiertes Licht umgewandelt (zur Notwendigkeit dieses Vorgehens siehe
Kapitel 1.5.3 Seite 76 und folgende). Anschlieftend werden die beiden Laserstrahlen
mittels eines Halbspiegels unter einem leichten Winkel iiberlagert und anschliefsend
mit einem gemeinsamen Spiegel entlang der Symmetrieachse der Paulfalle durch
das Fallenzentrum geleitet. Hier wird ebenfalls die herausziehbare Faser zur Grob-
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Abbildung 1.39: Schematische Skizze (nicht mafistabsgetreu) der Strahlverlaufe von Lasern und
Atomen. EM1 und EM2 bezeichnen zwei elektrostatische Spiegelelektroden fiir das Fangen der
HCIs in der Paulfalle, die direkt von weiteren ionenoptischen Elementen (hellgriin) ins Innere der
Paulfalle iibergehen. Bei K1 handelt es sich um das Kollimationsrohrchen fiir den Be-Atomstrahl
(vergleiche Abbildung 1.25).
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1.5. Priparation von “Bet Coulomb-Kristallen

ausrichtung der Laserstrahlen auf das Fallenzentrum verwendet. Die Feinjustage
erfolgt an Hand der gespeicherten Ionen-Kristalle. Fiir die, im Rahmen dieser Ar-
beit durchgefiihrten, Experimente wurde mit nur einem Kiihllaserstrahl entlang der
Paulfallen-Achse gearbeitet, der stets in —z-Richtung verlief. Nur fiir einen kurz-
en Zwischentest, bei der Charakterisierung der anfanglich vorhandenen Excess mi-
cromotion, wurde die Richtung des Kiihllaserstrahls kurzzeitig vertauscht. Um die
Effekte des Strahlungsdruckes zu eliminieren, kann prinzipiell mit zwei gegenldu-
figen Kiihllaserstrahlen entlang der Paulfallenachse gearbeitet werden. Zusétzlich
wurde je nach Bedarf ein radialer Kiihllaserstrahl (ohne Repumper) unter 90° zur
Symmetrieachse auf das Fallenzentrum ausgerichtet, um insbesondere einzelne Be™-
Ionen auch radial stirker zu kiihlen. Die maximalen Winkel, die Kiihllaserstrahl
und Repumper in Bezug auf die x- und y-Achsen der Falle haben kénnen betragen
0,0y <0.3°. Diese Winkel-Limitierung ist durch die relativ lange Strecke von 2.58 m
bis zum Vakuumfenster am Ende der HCI-Beamline gegeben, durch den die La-
ser (zur Verminderung von Streulicht) wieder austreten sollen, in Kombination mit
den Durchmessern der beiden elekrostatischen Spiegel-Elektroden von 4 mm, wel-
che sich an Ein- und Ausgang des Paulfallen-Elektrodensystems befinden. Je nach
Ausnutzung dieses Winkelspielraums ist die effektive Kiihlung der radialen Moden
eines einzelnen Be'-Tons eingeschrinkt und es kommt zu einer auf der CCD beob-
achtbaren radialen Aufweitung der Fluoreszenz. Fiir grofere Be™-Coulomb-Kristalle
wird kein Seiten-Kiihllaser benotigt, da hier die einzelnen Freiheitsgrade durch die
Coulomb-Wechselwirkung zwischen den Tonen stark gekoppelt sind.

Auf dem Lasertisch vor der Paulfalle besitzt der Kiihllaserstrahl in TEM00 Mode
einen 1/e*-Durchmesser von 3.02mm, dieser wird durch ein Galilei-Teleskop hal-
biert, um die maximale Beugungseffizienz beim Durchgang durch den AOM (RF
von 200 MHz, identisch zu dem Modell R1 in Abbildung 1.38) zu erreichen. Das
Strahlprofil der +1-ten Ordnung des AOMs wird anschliefsend durch ein weiteres
Galilei-Teleskop auf einen 1/e2-Durchmesser von 692 um am Ort der Falle reduziert.
Der Kiihllaserstrahl geht nahezu kollimiert durch den ca. 2.58 m langen Aufbau,
wahrend der Repumper-Strahl mittels eines Galilei-Teleskops leicht auf das Fallen-
zentrum fokussiert wird und dort einen 1/e?-Strahldurchmesser von 511 pm besitzt.
Typische verwendete Laserleistungen fiir Kiihllaser und Repumper belaufen sich
auf 5mW bzw. 200nW. Es ergibt sich somit ein Sittigungsparameter von s ~ 30
fir den 2S10(F = 2,mp = 42) +— 2P3p(m; = 3/2,m; = 3/2) Ubergang in
Be™. Die vorliegenden Experimente werden folglich im stark sdttigungsverbreiter-
ten Regime des Be™ Kiihliibergangs durchgefiihrt, bei typischen Linienbreiten von
Fepp = V148 = 5.6 x I' = 2rx108 MHz. Dies hat den Vorteil fiir die HCI-
Experimente einer robusten Kiihlung mit schnellen Riickkiihlzeiten nach kurzfris-
tigen Aufheizungen des Kristalls. Mit diesen Parametern entspricht auch die Be™-
Laderate anndhernd der Photoionisationsrate in der Fallenregion. Alternativ kénnte
man einen separat deutlich rot-verstimmbaren weiteren Kiihllaserstrahl abzweigen
und parallel zu dem Haupt-Kiihllaserstrahl durch die Falle fiihren. Dieser Strahl
wiirde dann getrennt die Aufgabe des schnellen Ladens und Riickkiihlens {iberneh-
men, wahrend der Haupt-Kiihllaserstrahl mit geringerer Intensitit zu niedrigeren
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Kapitel 1. Langzeitspeicherung lasergekiihlter Coulomb-Kristalle

Doppler-Kiihllimits fithren wiirde. Diese Variante wird fiir die nachfolgenden QLS-
Experimente angestrebt. Fiir die hier diskutierten Experimente zum erstmaligen
sympathetischen Kiihlen von HCIs in einer Paulfalle, sollten als erstes Ziel Tem-
peraturen im mK Bereich, in der Nihe des Doppler-Kiihl-Limits von Be™ erreicht
werden. Da dies mit den oben genannten Laserparametern moglich ist (siehe Grafik
1.11 aus Kapitel 1.2), wurde die vereinfachte Variante fiir die vorliegenden Experi-
mente gewahlt.

Ob die erwiinschte lonentemperatur unter den gegebenen experimentellen Bedin-
gungen erreicht wird, kann unter anderem durch das vermessene Linienprofil des
Kiihliibergangs abgeschitzt werden [190, 191]. Dazu wird ein einzelnes Be™-Ion
in der Paulfalle gespeichert und lasergekiihlt. Die Fluoreszenz bei 313nm wurde
hierbei, mittels Variante B von Fallenelektronik und Abbildungssystem, durch die
CCD-Kamera detektiert. Da die Kiihllaser-Frequenz iiber das Wavemeter vermes-
sen und indirekt geregelt werden kann, wurde ein LabView-Programm geschrieben,
welches schrittweise die Laserfrequenz hochregelt und nach jedem Schritt ein CCD-
Bild mit einstellbarer Belichtungszeit aufnimmt. Fiir die CCD-Aufnahme wird dann
ein interessanter Bereich (engl. region of interest - ROI) definiert, in den die Ionen-
Fluoreszenz abgebildet wird. Hier wird die Anzahl der Zahlereignisse pro Pixel be-
stimmt und zusammen mit der aktuellen Laserfrequenz gespeichert.

Wie zu sehen ist (Abbildung 1.40), ergibt der Frequenz-Scan des Kiihllasers fiir
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Abbildung 1.40: Messpunkte des automatisierten Frequenz-Scans des Kiihllasers, bei gleichzei-
tiger Aufnahme von CCD-Bildern eines einzelnen gespeicherten Bet-Ions. Die linke Abbildung
zeigt die Intensitdt der Ionen-Fluoreszenz in Abhingigkeit der Laserverstimmung von der ato-
maren Resonanz des ruhenden Ions. Die Grafiken rechts sind dreidimensionale Darstellungen der
Intensitéitsverteilung der jeweiligen CCD-Bilder des Bet-Ions. Die Pfeile stellen Beziehungen zwi-
schen CCD-Bildern und entsprechenden Laserverstimmungen her. Die CCD-Belichtungszeit pro
Frequenzschritt betragt 1s. Die Messung wurde durchgefiihrt mit den Varianten B von Paulfalle-
nelektronik und Abbildungssystem. Ein Pixel entspricht hier 0.94(3) pm.
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1.5. Priparation von “Bet Coulomb-Kristallen

ein einzelnes Be+-Ion ein asymmetrisches Linienprofil. Da in diesem Fall ein ein-
zelner Laserstrahl fiir die Spektroskopie des Ubergangs und das Kiihlen des Ions
zustdndig ist, verdndern sich mit dem Durchstimmen der Laserfrequenz auch die
Kiihlbedingungen fiir das Ion. Die Frequenz wird von, bzgl. der atomaren Reso-
nanzfrequenz des ruhenden Atoms, rot-verstimmten Werten Richtung atomare Re-
sonanzfrequenz verfahren. Ab Erreichen der Resonanzfrequenz wird das Ton durch
den Kiihllaser aufgeheizt und kann dadurch aus dem Fallenpotential getrieben wer-
den. Durch den Verlust des lons aus der Falle bricht in Abb. 1.40 die detektierte
Fluoreszenz plotzlich, bei Erreichen der Resonanzfrequenz, ein. Aus Abbildung 1.11
in Kapitel 1.2.1 zum Doppler-Kiihllimit bei verschiedenen Laserparametern erkennt
man, dass die minimal erreichbaren Ionentemperaturen iiber den Anstieg des Li-
nienprofils im Bereich § = —10I',... , — 3/4I" von 2mK bis 5.0 mK variieren, so
dass der Einfluss der Temperaturvariation auf das Linienprofil in erster Ndherung
vernachlissigt werden kann. Fiir ein einzelnes, lasergekiihltes Ion kann im Mittel,
in axialer Richtung von einer Maxwell-Boltzmann Verteilung der Geschwindigkeiten
ausgegangen werden [87,192] (Zeit- statt Ensemble-Mittel fiir ein einzelnes Ion bzw.
Besetzungsverteilung der Zustédnde im harmonischen Fallenpotential). Damit bietet
es sich an, einen Voigt-Fit auf das vermessene Linienprofil anzuwenden. Fiir den
Fall aus Abbildung 1.40 ergibt ein Voigt-Fit einen Gauf-Anteil, der innerhalb des
Fehlers konsistent mit Null ist. Daher ist in Abbildung ein reiner Lorentz-Fit mit
einer FWHM Lorentz-Breite von 128(5) MHz zu sehen. Dies entspricht der mit den
verwendeten Laserparametern von P(oco) &~ 6.7mW und damit s ~ 43 im Rahmen
der Fehler erwarteten sittigungsverbreiterten effektiven Linienbreite von 129 MHz.
Der Voigt-Fit zusammen mit der hohen Giite eines reinen Lorentz-Fits ldsst den
Schluss zu, dass die Gaufbreite wesentlich kleiner als die Lorentz-Breite sein muss.
Durchfiihren mehrerer Voigt-Fits mit festgehaltenem Gauf-Anteil und Beobachtung,
wann es zu einer sichtbaren Abweichung von dem freien Voigt- bzw. reinen Lorentz-
Fit kommt fiihrt zu einer Abschiitzung der Ionentemperatur von 2*;°mK. Dabei
ist die untere Grenze durch die bei dem verwendeten Sattigungsparameter minimal
mogliche Doppler-Kiihllimit-Temperatur von 2.1 mK gegeben.

Eine Moglichkeit fiir genauere Temperatur- und Peakpositions-Bestimmungen mit-
tels Frequenz-Scan des Lasers bei 313 nm wére z.B. durch die Verwendung von Be™-
Ionenketten und eines weiteren getrennt durchstimmbaren Zweiges des Kiihllasers
moglich (analog zu dem Vorgehen in [191]). Durch direktes Laserkiihlen von Ionen
am einen Ende der Kette, wiirden die {ibrigen Ionen sympathetisch gekiihlt. Strahlt
man dann den getrennten Kiihllaser-Zweig auf die Ionenkette ein, stimmt dessen
Frequenz durch und nimmt CCD-Aufnahmen der Fluoreszenz auf, so kann man
durch die Positionsempfindlichkeit der CCD-Aufnahmen gezielt nur das Linienprofil
fiir das Be™-Ton am anderen Ende der Kette vermessen. Dadurch separiert man die
Spektroskopie vom Kiihlprozess.

Des Weiteren zeigen die in Abbildung 1.40 rechts exemplarisch prisentierten po-
sitionsempfindlichen Intensitdtsmatrizen (= CCD-Aufnahmen) des einzelnen Be™-
Ions, dass die 3-dimensionale Intensitétsverteilung der lonen-Fluoreszenz fiir Laser-
frequenzen in der Nihe der atomaren Resonanzfrequenz an Breite zunimmt und
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100 200 300 400 500 Pixel

Abbildung 1.41: Ausschnitt einer CCD-Aufnahme der Fluoreszenz bei 313nm eines Be™-
Coulomb-Kristalls (1s Belichtungszeit). Zusitzlich sind die horizontale und vertikale Projektion
eines je 17 Pixel breiten Streifens um das Fallenzentrum zu sehen. Der Kristall ist 398(13) pm lang
(Umrechnungsfaktor: 1Pixel= 0.94(3) pm) und besteht aus ca. 65(9) BeT-Ionen. Die Aufnahme
wurde mit den Varianten B von Fallenelektronik (minimierte axiale Mikrobewegung) und Ab-
bildungssystem (erhohte Lichtsammeleffizienz) aufgenommen. Die Fallenpotentiale wurden durch
Upc = 521(60) mV (f, = 98(6) kHz) und Ugr = 59(3) V (peak-to-peak, f,. = 205(12) kHz) erzeugt
(vergleiche Abbildung 1.2 und die darin enthaltenen Definitionen). Kiihllaserparameter: s =~ 15,
A~ —5T.

sich das Intensitidts-Maximum mit zunehmender Streurate in den Abbildungen nach
rechts, und damit kollinear zum Kiihllaserstrahl, verschiebt. Die Verbreiterung der
Verteilung kommt durch eine Temperaturerhohung in Richtung Maximum des Lini-
enprofils (vergleiche Abbildung 1.11 in Kapitel 1.2.1), wihrend die Verschiebung der
Tonenposition mit zunehmender Fluoreszenzrate durch ein verénderliches Gleichge-
wicht zwischen Laserdruckkraft und Kraft auf das Ion im harmonischen Oszillator
des Fallenpotentials bedingt ist. Mit der Fluoreszenzrate R = I'p.. erhilt man folg-
lich fiir die Verschiebung z des einzelnen lons entlang der Fallenachse die Beziehung

hkR=Mw?z. (1.86)

Gleichung (1.86) kann z.B. dazu genutzt werden, die Lichtsammeleffizienz des Ab-
bildungssystems bei 313 nm zu kalibrieren. Indem man bei experimentell bekannter
axialer Fallenfrequenz die Verschiebung eines einzelnen Be™-Ions entlang der Fal-
lenachse auf den CCD-Bildern vermisst. Dann kann man aus Gleichung (1.86) die
Streurate R bestimmen und gleichzeitig mit CCD oder PMT die Photonenrate mes-
sen. Das prozentuale Verhiltnis liefert dann die gesamte Effizienz des Abbildungs-
systems.

Diese Art der Verwendung der Kiihlionen zur Fallencharakterisierung wird typi-
scherweise fiir die meisten Speicher-Parameter angewandt. Durch das Fallendesign
zusammen mit entsprechenden Simulationen sind zwar die idealen Fallenparame-
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ter im Prinzip bekannt und wéhrend der Inbetriebnahmen der Paulfalle (z.B. nach
Umbaumaknahmen) werden zusdtzlich entsprechende Kalibrationskurven, z.B. fiir
die angelegten DC- und RF-Spannungen, aufgenommen. Letztendlich besteht die
genauste und flexibelste Methode der Fallencharakterisierung jedoch darin, die ge-
speicherten Tonen selbst als sensitive Sensoren fiir ihre Umgebung zu verwenden.
Liegen zum Beispiel zwei benachbarte Mittelelektroden der Hauptfalle je auf dem
gleichen um 1mV hoheren DC-Potential von 129.501 mV als die diesen beiden ge-
geniiberliegenden Hauptfallenelektroden, so wiirde ein einzelnes Be™-Ion, bei einer
radialen Fallenfrequenz von f, = 200kHz, um 1pm radial aus der Fallenmitte ver-
schoben werden. Dies wire entweder direkt auf dem CCD-Bild beobachtbar oder
konnte durch Modulation der RF-Spannung und gleichzeitiger Detektion des Fluo-
reszenzlichtes oder durch Micromotion-Messungen mit radialem Kiihllaser mit dem
PMT gemessen werden.

Lidt man mehrere Bet-Tonen in die Hauptfallenregion der Paulfalle, so erhilt man,
fiir typische Fallenfrequenzen f, > f,, einen reinen Bet-Coulomb-Kristall, der die
Form eines prolaten Rotationsellipsoids besitzt, wie beispielhaft in Abbildung 1.41
gezeigt wird.
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Praparation kalter
hochgeladener Ionen

»Testing can never demonstrate the absence of errors,
only their presence. “
Edsger W. Dijkstra

Um die Limitierungen laserspektroskopischer Methoden, angewandt auf HCIs in
situ in einer EBIT zu iiberwinden, bietet es sich an, die energetische Produktion
hochgeladener Tonen von dem Ort ihrer Kiihlung und spektroskopischen Untersu-
chung zu trennen. Im Hinblick auf die erwiinschte Anwendung von Quantenlogik-
Spektroskopie auf HCIs, werden diese aus der EBIT extrahiert und in eine Paulfalle
injiziert. Wobei Letztere sich iiber die vergangenen Jahrzehnte zum Arbeitspferd
optischer Uhren, mit einem einfach geladenen Ion als Taktgeber, entwickelt hat.
Verschiedene Methoden zur Injektion extern, mittels Beschleunigern erzeugter
einfach geladener Ionen wurden mehrfach im Zusammenhang mit Paulfallen-3-
Zerfall- oder Penningfallen-Massenmessungen verwendet. Dort basiert die externe
Ionen-Injektion auf der Kiihlung durch Kollisionen mit einem neutralem Puffer-
gas [128,193-196|. Diese Techniken sind, aufgrund der Verluste durch Ladungs-
Austausch, nicht auf die externe HCI-Injektion {ibertragbar. Andere Arbeiten zur
Injektion hochgeladener Ionen in Penningfallen arbeiten mit Widerstands-Kiihlung
[47,197,198] oder vorgeschlagener Elektronen-Kiihlung [199]. Diese beiden Techni-
ken sind durch die erreichbaren HCI-Temperaturen limitiert bzw. nicht fiir Paulfallen
anwendbar. Eine zur Kiihlung hochgeladener Ionen anwendbare Kiihl-Strategie ist
das sympathetische Kiihlen [43,47,197], welches, vor dieser Arbeit, erstmals zur
Kiihlung hochgeladener Xenon-Ionen in einer Penningfalle verwendet wurde [197].
Hier wurden die HCIs extern in die Penningfalle injiziert und, vor der Anwendung
sympathetischen Kiihlens, resistiv gekiihlt.

In der vorliegenden Arbeit wurde erstmals eine EBIT, als HCI-Quelle, mit einer
kryogenen Paulfalle verbunden, sowie ein Kiihlionen-Coulomb-Kristall zum sympa-
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Abbildung 2.1: Schematische Skizze mit allen relevanten Elektrodenanordnungen und
Magnetfeld-Spulen, die zur Praparation kalter, stark lokalisierter HCIs in einer Paulfalle notwendig
sind. Das Schema wird als Referenz fiir die folgenden Abschnitte verwendet. Teilweise entnommen
aus der, wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Verdffentlichung [200].

thetischen Stoppen der HCIs verwendet. Entscheidende Schnittstelle zwischen EBIT
und Paulfalle ist eine Beamline, die zum Abbremsen und Vorkiihlen extrahierter
HCIs genutzt wird. Abbildung 2.1 gibt eine Ubersicht der relevanten Elektroden-
und Spulen-Konfigurationen, von EBIT bis Paulfalle, und dient als Referenz-Grafik
fiir alle folgenden Unterkapitel.

Dem Weg der HCIs aus Abb. 2.1 folgend, werden selbige mit Ladung Qe in der EBIT
produziert und von dort, gepulst, mit typischen longitudinalen, mittleren kineti-
schen Energien von 680eV /(@) extrahiert. Die longitudinale Energieverteilung kann
als gaufformig angenommen werden, mit typ. Halbwertsbreiten von 25eV/Q. An-
schliefsend findet ein dreistufiger Abbrems- und Kiihl-Vorgang der extrahierten HCI-
Pakete statt, bis selbige in einer mikroskopischen Region der kryogenen Paulfalle ge-
speichert sind und innerhalb des Kiihlionen-Coulomb-Kristalls ko-kristallisieren. In
einem ersten Schritt werden die Ar'3*-Tonenpakete mittels zweier gezackter, elektro-
dynamisch betriebener, Abbremselektroden verlangsamt und vorgekiihlt. Anschlie-
fiend werden die HCI-Pakete elektrostatisch bei Injektion in die Paulfalle auf mitt-
lere kinetische Energien < 1eV/Q abgebremst. Dies geschieht durch Anlegen einer
einheitlichen DC-Abbremsspannung an alle Paulfallenelektroden. Dies erlaubt, zu-
sammen mit einem implementierten Reflektionszyklus, das Wiedereinfangen und die
ungekiihlte Speicherung von HCIs in der Paulfalle. In einem letzten Schritt werden
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die HCIs vollstindig, durch Coulomb-Stofe in einem kontinuierlich lasergekiihlten
Be™-Coulomb-Kristall, abgebremst. Das vollstandige Abbremsen von ihrer anfingli-
chen Injektionsenergie auf thermische Energien < 1peV/Q, die typ. fiir kristallisierte
Tonen-Ensemble sind, fiihrt letztendlich zur Ko-Kristallisation der Ar'3*-Tonen im
Kiihlionen-Kristall.

Damit wird der, vor der HCI-Injektion, in der Paulfalle gespeicherte Bet-Coulomb-
Kristall, sowohl zum Stoppen der HCI-Bewegung (Verlust der restlichen Projektil-
energie bis auf thermische Energien) als auch zum anschliefend sympathetischen
Kiihlen bis zur Ko-Kristallisation verwendet. Zwar ist das Bremsvermdégen der
Kiihlionen-Kristalle abhéngig von Ladung und Masse der injizierten HClIs, dies stellt
jedoch keine grundlegende Limitierung beziiglich des @ /M-Verhéltnisses der HCIs
dar. Wie experimentell getestet, kann z.B. der Implantationsprozess innerhalb we-
niger Minuten auf einen anderen Ladungszustand von Argon umgestellt werden,
da hierzu im Wesentlichen die Schaltzeitpunkte der gepulsten Elektroden angepasst
werden miissen. Auch beim Ubergang zu einem anderen Element besteht keine fun-
damentale Limitierung. Die vorgestellte Methode erdffnet somit ein neues Feld der
Untersuchung kalter hochgeladener Ionen, in der prizise kontrollierbaren Umgebung
einer Paulfalle.

Im Folgenden werden zuerst theoretische Voriiberlegungen zur Extraktion von HCIs
aus einer EBIT und dem Bremsvermogen von Kiihlionen-Coulomb-Kristallen in
den Unterkapiteln 2.1.1 und 2.1.2 angestellt. Letztere fiithren zur Notwendigkeit
eines Multipass-Konzeptes fiir die Implantation von HCIs, sowie zu einer obe-
ren Grenze fiir die anfangliche Energie der HCIs bei Injektion in die Paulfalle.
Kapitel 2.2 behandelt die essentiellen Details zur HCI-Extraktion aus der EBIT,
wahrend Kapitel 2.3 Abbremsen und Vorkiihlen der extrahierten HCI-Pakete mit-
tels eines theoretischen, analytischen Modells im Vergleich mit Simulationen, sowie
Charakterisierungs-Messungen diskutiert. Aufbau und Schema zum Wiedereinfan-
gen der HCIs in der linearen Paulfalle werden in Kapitel 2.4, zusammen mit entspre-
chenden Messungen als notwendige Voraussetzung fiir die Implantation von HCIs
in Kiihlionen-Kristallen, dargestellt. Eine Kurzfassung folgt in Kapitel 2.5, in dem
auch die wesentlichen HCI-Energien und die Effizienzen der einzelnen Schritte des
Implantations-Prozesses zusammen gefasst werden. Die restlichen Unterkapitel be-
fassen sich mit Nachweis- und Charakterisierung der erzeugten Mischkristalle - vom
Ubergang grokerer Coulomb-Mischkristalle zu Ionenketten -, bestehend aus zwei
Ionensorten, zur Bestimmung des Ladungszustandes und der Temperatur der im-
plantierten HCIs.
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Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen

2.1 Theoretische Voriiberlegungen

2.1.1 Extraktion von HCIs aus einer EBIT

Das, in der EBIT mittels Elektronenstofionisation, erzeugte Ensemble hochgelade-
ner Tonen wird, in den Experimenten dieser Arbeit, gepulst aus der EBIT extrahiert.
Hierfiir wird an die zentrale Fallenelektrode der EBIT ein kurzer, positiver Span-
nungspuls V. angelegt, der wesentlich hdher als die Spannungsdifferenz zwischen
zentraler Elektrode und den umgebenden Elektroden ist. Das Extraktionspotential
Veztr von dem aus die HCIs starten ist dabei nicht direkt mit V., gleichzusetzen.
Dies kommt hauptséichlich durch Raumladungseffekte V. des Elektronenstrahls, so-
wie deren teilweise Kompensation & durch die positiv geladene Ionenwolke, zustande.
Die HCI-Pakete starten von einem Extraktionspotential

‘/e:ptr = (‘/set + (1 - 5) ‘/sc> Re (21)

wobei der Faktor . beschreibt, dass die Ionen die Falle verlassen konnen, bevor der
volle, eingestellte Wert von V., erreicht ist.

Der Wert von V.., sollte angemessen hoch sein, um die transversale FEmittanz
€2/yrms der extrahierten HCI-Pakete, als Voraussetzung fiir einen effizienten Trans-
port zur Paulfalle, zu minimieren. Die transversale Emittanz eines Unterraums (z
oder y), die neben der Ortsverteilung durch die thermische Geschwindigkeitsvertei-
lung der Ionen in der Produktions-Falle verursacht ist, kann dabei nach [201] durch

kBTHCI
z/y,rms — Ox “ a A~ 15 2.2
‘ v 7 /v 26QHCI‘/;xtr < )

beschrieben werden. In Gleichung (2.2) bezeichnet Tyer die Temperatur des HCI-
Ensembles vor der Extraktion, kp die Boltzmann-Konstante und o,/, die mittle-
re transversale Breite der Ortsverteilung der HCIs mit Ladung eQpycor. Der Bei-
trag des Magnetfeldes zur transversalen Gesamtemittanz ist fiir die Extraktion aus
EBITs klein [201], womit Gleichung (2.2) zum Ausdruck fiir die transversale Gesamt-
emittanz eines Unterraums wird.

Die Temperatur des HCI-Ensembles vor der Extraktion, und damit nach Glei-
chung (2.2) auch die transversale Emittanz, kann entweder durch Verdampfungs-
kithlung [201] oder durch Reduktion der Aufheizung durch Ion-Elektron-Stéfe (Ver-
wendung eines relativ niedrigen Stroms des Elektronenstrahls), verringert werden.
Des Weiteren kann die transversale Emittanz durch Verkleinerung von o,/,, erreich-
bar durch Erhéhung des EBIT-Magnetfeldes, ebenfalls verkleinert werden. Fiir einen
gegebenen experimentellen Aufbau ist der Bereich, iiber den Tx¢; und o,/, verdn-
dert werden konnen, limitiert. Daher wird der Parameter der Extraktionsenergie zur
Minimierung der transversalen Emittanz gewahlt.

Fiir den experimentellen Aufbau dieser Arbeit, werden HCI-Pakete typischerwei-
se mit einer ndherungsweise gaufkformigen, longitudinalen kinetischen Energiever-
teilung mit einem Mittelwert von V.., = 680 eV/Qucr und einer FWHM Breite
von 25eV /Qucor extrahiert. Betrachtet man diese Werte im Vergleich zu typischen
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2.1. Theoretische Voriiberlegungen

Paulfallentiefen von ein paar 10eV, so ist klar, dass die mittlere kinetische Ener-
gie der extrahierten Ar'®*-Tonenpakete um mindestens zwei Grofenordnungen, vor
Injektion in die Paulfalle, verringert werden muss. Zuséatzlich muss die Breite der
Energieverteilung reduziert werden, um die Anzahl an Ar'3*-Tonen in einem, fiir die
Implantation in die Bet-Coulomb-Kristalle geeigneten, kinetischen Energieintervall
zu erhohen. Dies fiihrt entweder zu einer Erhohung der Implantationsrate oder zu
einer Lockerung der Anforderungen an die Injektion der HCIs in die Paulfalle bzgl.
der geometrischen Akzeptanz selbiger.

2.1.2 Bremsvermogen von Be"-Coulomb-Kristallen

Um ein Konzept fiir den Prozess der Implantation extern produzierter HCIs in la-
sergekiihlte Kiihlionen-Coulomb-Kristalle entwickeln zu konnen, muss zunéchst die
Abbremslinge fiir ein, in den Coulomb-Kristall einlaufendes Projektil-HCI, in Ab-
hangigkeit der Injektionsenergie des HCls, bestimmt werden. Im Folgenden wird
eine Abschédtzung der Abbremslénge sgp aufgrund des Bremsvermogens eines Be™-
Coulomb-Kristalls diskutiert und zuerst eine einfache Abschitzung fiir die obe-
re Grenze der Injektionsenergie auf Basis der Plasmafrequenz des Be™-Coulomb-
Kristalls gegeben.

Die so genannte Plasmafrequenz w, des Target-Mediums, hier ein BeT-Ionen-
Kristall, mit Ladung @7, Masse M7 und Teilchendichte ny ist durch

/eQQQ
Wp = ﬁ nr (23)

gegeben. Das inverse der Plasmafrequenz w, ! legt die Zeitskala der Reaktion des
Bet-Einkomponenten-Plasmas auf das HCIT als einlaufendes Projektil fest. Dabei
kann die Be™-Teilchendichte nach ny = egMp (w2 + w;, + w?) / (eQr)” aus den mess-
baren Fallenfrequenzen (w,,wy,w,) bestimmt werden. Fiir den experimentellen Auf-

bau dieser Arbeit werden typischerweise BeT-Teilchendichten von 2 x 1013 m™3 er-

zeugt. Dies entspricht einer Plasma-Reaktionszeit von 7, = w;l = 508mns. Ein
Vergleich mit der moglichen Interaktionszeit ¢; eines unabgebremst, mit mittlerer
kinetischer Energie von 680¢eV/Q, aus der EBIT kommenden, Ar'3"-Tonenpaketes
mit einem $..,x = 2mm langen BeT-Coulomb-Kristall obiger Dichte zeigt, dass die
HCIs hier viel zu schnell wiren, um durch kollektive Wechselwirkungs-Effekte mit
dem Kiihlionen-Plasma wesentlich an Energie zu verlieren. Da in [202], im Rah-
men umfangreicher Molekulardynamik-Simulationen des Abbremsvorgangs langsa-
mer HCIs (< 1eV) in lasergekiihlten Mg™-Coulomb-Kristallen gezeigt wurde, dass
typische Energieverluste aufgrund von bindren Coulomb-Stéfsen zwischen hier HCI
und Mg™-Ion im Bereich von ein paar meV liegen, wire eine Implantation bei hohen
HCI-Injektionsenergien auch nicht durch binére Stofe moglich. Nach ¢t; = seryst/vrer
ergibe sich, bei einfachem Durchgang durch den Kiihlionen-Kristall, eine Interak-
tionszeit von ca. 10ns. Aufgrund dieser einfachen Abschétzung kann bereits davon
ausgegangen werden, dass die mittlere Geschwindigkeit der Ar'®*-Pakete ungefihr
um den Faktor 50 reduziert werden muss, um tatséchlich eine effiziente Implanta-
tion der HCIs in den Be™-Coulomb-Kristall zu gewéhrleisten. Dies entspricht einer
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Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen

Injektionsenergie von 0.3eV/Q (d.h. 4eV fiir Ar'**-Tonen).

Abgebremste, in die lineare Paulfalle injizierte HCIs verlieren einen Grofteil ihrer
verbleibenden geringen kinetischen Energie durch Coulomb-Stéke mit Bet-Tonen,
die bereits im Hauptteil der Falle gespeichert wurden. Die Vielzahl an Coulomb-
Stoken mit den kontinuierlich lasergekiihlten Be™-Tonen entspricht einer effektiven,
auf die einlaufenden HCIs wirkenden, Reibungskraft. Das Bremsvermogen —dEd%C’
eines Coulomb-Kristalls, bestehend aus Kiihlionen, ist als Energieverlust des ein-
laufenden Projektil-HCIs pro zuriick gelegter Wegstrecke s definiert und kann nach

Bussmann et al. [202] durch folgende Gleichung berechnet werden:

_dEHC] _ ((EQQ%{CI 1

2 Ao (E . 2.4
ds Are U?{01>wp ¢ (Encr) (2:4)

Ansatzpunkt fiir die Herleitung von Gleichung (2.4) ist die Integration des Energie-
verlustes eines einzelnen Coulomb-Stofkes mit Stokparameter b iiber alle moglichen
Stofparameter. Der erste Term, in Klammern, von Gleichung (2.4) enthélt hierbei
die Eigenschaften des Projektil-HCIs, wie dessen Ladung QQgc; und Geschwindig-
keit vgcr. Der zweite Term basiert auf der Plasmafrequenz w, des Target-Mediums.
Der dritte Term aus Gleichung (2.4) ist der so genannte Coulomb-Logarithmus

Ao = fbbm“” 4 der iiblicherweise nur schwach von der Energie des Projektil-HCIs

10 5 —
] // —
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10"+ Bet E
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Abbildung 2.2: Bendotigte Abbremslinge sgo, in einem kontinuierlich lasergekiihlten Bet-
Coulomb-Kristall in Abhingigkeit der kinetischen Injektionsenergie F; eines einzelnen HCIs. Ge-
zeigt sind mehrere Kurven fiir Projektil-HCIs mit verschiedenem @ /M-Verhéltnis sowie fiir ver-
schiedene BeT-Ionendichten n g+ .
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abhéngt, wie folgende Beziehung aus [202] zeigt:

V128meo B3/
Ac =In UiTlal (o) . (2.5)
e2Quc1QrvMucrw,

Ein Ansatz zur Abschitzung der Abbremslénge in Abhingigkeit der Projektilenergie
besteht darin, in Gleichung (2.4) die schwache Energieabhéngigkeit des Coulomb-
Logarithmus zu vernachlissigen und das Bremsvermdgen des Kiihlionen-Kristalls

durch
_dEqci _ f
dS EHC’I

auszudriicken, wobei der Faktor f das Produkt aus Bremsvermdgen und Projektil-
energie bezeichnet und somit wie folgt beschrieben werden kann:

(2.6)

1
Die Integration von Gleichung (2.6) mit den entsprechenden Integrationsgrenzen
nach — | ; EdE = f [;*" ds ergibt direkt einen Ausdruck fiir die Abbremslinge
Sstop 1N Abhéngigkeit der anfénglichen kinetischen Injektionsenergie F;:

2
Sstop = QE—} : (2.8)
Die Ableitung von Gleichung (2.8) beruht auf der Annahme, dass der Kiihlionen-
Kristall wihrend des gesamten Abbremsvorgangs in der kristallinen oder fliissigen
Phase bleibt und nicht in die gasférmige Phase, die durch eine gespeicherte Ionen-
wolke ohne scharfen Rand in den Fluoreszenzbildern charakterisiert ist, iibergeht.
Benotigte Abbremslédngen in einem lasergekiihlten Be'-Coulomb-Kristall in Ab-
hangigkeit der anfinglichen Injektionsenergie eines HCIs sind in Abbildung 2.2 fiir
verschiedene Szenarien von Kiihlionendichten und Projektil-HCIs gezeigt. Der Ver-
gleich der einzelnen Kurven verdeutlicht die Abhangigkeiten des Bremsvermdogens,
nach Gleichungen (2.6) und (2.7), von Masse und Ladung des Projektil-HCIs, sowie
von der Dichte der Kiihlionen.

Fiir den hier experimentell typischerweise zu erwartenden Fall einer Bet-Tonendichte
von npgey = 2 x 103 m™3, erhiilt man fiir den beispielhaften Fall des Abbremsens (bis
zur Ko-Kristallisation) eines Ar'3*-Ions, mit einer anfinglichen Injektionsenergie von
E; = 1eV, eine Abbremslidnge von sgop = 220mm (Ac = 11.7, f = 2.3 meV? pm ™).
Vergleicht man dieses Ergebnis zur Abbremslinge mit maximal vertretbaren Lingen
des Bet-Coulomb-Kristalls von (1 — 2)mm, so erkennt man, dass selbst fiir relativ
niedrige Injektionsenergien < 1eV eine einzelne Durchquerung des Kiihlionen-
Kristalls nicht zum Stoppen der Ar'3*-Tonen ausreichen wiirde. Daher wurde eine
Konzept, beruhend auf Mehrfach-Reflektionen der HCIs zwischen zwei, die Paul-
falle umgebenden, elektrostatischen Spiegeln, entwickelt. Damit kann die effektive
Lange des Kiihlionen-Coulomb-Kristalls um ein Vielfaches verldngert werden. Der
zusitzliche Vorteil eines Multi-Durchgangs-Konzeptes besteht hier darin, dass die
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Injektionsenergie der Projektil-HCIs fiir ein groferes Energieintervall zur erfolgrei-
chen Implantation und Ko-Kristallisation der HCIs fiihrt.

Wie in [202,203| gezeigt, kann man die, zur Abbremslinge gehérende Abbremszeit
tstop, die bendtigt wird um ein, mit anfanglicher Injektionsenergie £, einlaufendes
HCT im Kiihlionen-Kristall zu stoppen, nach tg,, = \/2MpcrE?/ f berechnen. Fiir
das Beispiel eines einzelnen, zu implantierenden Ar'3*-Tons mit Injektionsenergie
E; = 1eV und einer Be*-Ionendichte von 2 x 10'¥m=3, erhiilt man eine abgeschitz-
te Abbremszeit von 400 ps. Hierbei wird davon ausgegangen, dass die Linge des
Kiihlionen-Coulomb-Kristalls ausreichend grof ist, um das HCI auf dieser Wegstre-
cke vollstindig abbremsen zu kénnen. Wie im Zusammenhang mit Abbildung 2.2
diskutiert, ist dies experimentell nicht unbedingt der Fall. Bei Anwendung eines
Multi-Durchgangs-Konzeptes verldngert sich die bis zur Implantation bendtigte
Gesamtzeit t4.5, im Vergleich zu t,p, je nach Abstand der beiden elektrostatischen
Tonen-Spiegel und der fiir den axialen Einschluss des Kristalls in der Hauptfallenre-
gion bendtigten DC-Spannungsdifferenz Upc, wie bei Betrachtung von Abbildung
2.3 klar wird, in der auch die experimentell gegebenen Absténde eingetragen sind.
tstop verldngert sich um die Zeiten, die das HCI, mit immer kleiner werdender
Geschwindigkeit, braucht, um je die Strecken 2 x s; und 2 x s, zuriickzulegen.
Zuséatzlich ist hier zu bedenken, dass sich die Energie, mit der die HCIs auf den
Bet-Kristall in der Hauptfalle treffen, aus ihrer anfinglichen Injektionsenergie
E; und der kinetischen Energie QUpc(1 — k) zusammen setzt, die sie gewinnen,

Elektrostatische Spiegel
s _ N ®
( - - )] Evap > Q Upc (1-K)
e — PRI >
$4=72.7 mm Strap $,=11.2 mm

Axialer Potentialrand Hauptfalle

- @

C S 55, <QUpe (1K)
D e g ot b TEEEEEEEE »:
$4=9.5mm  Scryst $,=9.5 mm

Abbildung 2.3: Skizze zum Multipass-Konzept des vollstindigen Abbremsens von HCIs in
Kiihlionen-Coulomb-Kristallen. Die Skizze und Abmessungen werden zur niherungsweisen Bestim-
mung der, zur Implantation von HCIs im Bet-Kristall, bendtigten Gesamtzeit t4.s verwendet. Die
Gesamtzeit entspricht dabei der Zeitdauer zwischen Injektion der HCIs in die Paulfalle bis zum
vollstandigen Abbremsen, dass durch Erreichen, fiir einen Coulomb-Kristall typischer, thermischer
kinetischer Energien der HCIs definiert ist. HCIs kommen in der Skizze von links in die Paulfal-
le und verlieren bei jedem Durchgang durch den Kiihlionen-Kristall einen Teil ihrer kinetischen
Energie, bis sie ko-kristallisieren. Anfangs finden die Reflektionen zwischen den elektrostatischen
Spiegeln, bei geniigend hohem Energieverlust zwischen den axialen Potentialrindern der Haupt-
falle, statt. Abmessungen bezogen auf das reale Experiment und eine Kiihlionen-Kristalllange von
Seryst = 1 mm.
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Abbildung 2.4: Berechnete Abschétzungen der Gesamt- bzw. Abbremszeit (a)), sowie der Anzahl
der Bet-Kristall-Durchquerungen (b)) eines einzelnen Ar!3*-Tons in Abhiingigkeit seiner anfing-
lichen Injektionsenergie E;. Fiir die Berechnungen wurde eine Be™-Ionendichte von 2 x 103 m=3
(f =23 meV? pm’l) fiir einen Kristall der Linge s¢qys¢ = 1mm angenommen, sowie eine DC-
Spannung von Upc = 490mV fiir den axialen Einschluss der Ionen (sieche 1.9 aus Kapitel 1.1.2).
Abbruchbedingung fiir die iterative Berechnung der HCI-Energie E, im n-ten Durchlauf war:

Sstop (En) S Scryst-

wenn sie das axiale Potential der Hauptfalle herunter laufen. Ab einem gewissen
Energieverlust pendeln die HCIs nur noch in dem axialen Potential der Hauptfalle
durch den Be™-Kristall, bis sie ko-kristallisiert werden. Die Energien, und damit die
Geschwindigkeiten, konnen iterativ berechnet werden. Fiir die Energie F,, des HCIs
im n-ten Durchlauf, die zur Berechnung der zum Zuriicklegen der Strecken s; und s,
benétigten Zeit dient, werden zwei zeitlich aneinander anschlieftende Bereiche defi-
niert. Basis zur iterativen Berechnung von E,, ist stets die Integration von Gleichung
(2.6). Gilt fiir die kinetische Energie Ey.,, des HCIs im axialen Potentialminimum
der Hauptfalle Ei,.., > QUpc(1 — k) (was anfangs immer der Fall ist), so wird der

Ausdruck E, = \/(E’n—l + QUpc(1 = K))* = 2fSeryst — QUpc(1 — k) angewandt.
Fiihrt das HCI fiir Ey,,, < QUpc(l — k) nur noch eine oszillatorische Bewegung
in der Hauptfalle aus, so wird die Gleichung F, = \/ E2 [ —2 fSeryst angewandt.
Die Abbruchbedingung der Iterationen ist dabei durch sgop (Ef) < Seryst gegeben,
d.h. wenn die zu der Energie Ey gehorende Abbremslidnge kleiner als die Linge des
Kiihlionen-Kristalls ist. Die Abbremszeit im zweiten Bereich (2) ist fiir eine gegebene
Spannungsdifferenz Upc konstant und unabhéngig von der Injektionsenergie FE;.
Fiir Upc = 490 mV wire sie in diesem Experiment ca. 27 ms.

Die Ergebnisse einer beispielhaften Rechnung sind, fiir die Implantation eines
einzelnen Ar'3*-Tons in einem Coulomb-Kristall mit einer Be'-Ionendichte von
2 x 10¥m™3 und einer DC-Spannung von Upc = 490mV fiir den axialen Ein-
schluss der Ionen (siehe 1.9 aus Kapitel 1.1.2), in Abbildung 2.4 a) und b), zu sehen.
Man erkennt an a), dass fiir obiges Beispiel eines einzelnen, zu implantierenden
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Ar'3*.Tons mit der Injektionsenergie F; = 1eV und einer Be'-Ionendichte von
2x 10 m™?, t,es mit 200ms rund 500 mal hoher ist als die reine, innerhalb des
Kiihlionen-Kristalls, benétigte Abbremszeit. Die gesamte benotigte Zeit, kann zum
einen durch Verringerung des Abstandes zwischen den elektrostatischen Spiegeln
verkleinert werden, der allerdings fiir die Experimente dieser Arbeit durch die Werte
aus Abb. 2.3 gegeben ist. Zum anderen kann die Gesamtzeit durch Upc beeinflusst
werden. Hier besteht jedoch nur eine geringe Variationsbreite, da stets ein aus-
reichend starker axialer Einschluss der Coulomb-Kristalle gewdhrleistet sein muss.
Abbildung 2.4 a) dient der Verdeutlichung des Unterschieds zwischen der reinen
Abbremszeit tg,, und der gesamten , fiir den Implantationsprozess notwendigen,
Zeit t4es. Die fiir die Berechnung gemachte, vereinfachende Annahme eines kasten-
formigen statt harmonischen Potentials in der Falle &ndert dabei weder etwas an der
prinzipiellen Aussage noch an der Grofsenordnung des dargestellten Unterschiedes
zwischen den beiden Zeiten.

Die, in Abb. 2.4 b) gezeigte, Abhéngigkeit der Anzahl, bis zur Implantation statt-
findenden Durchquerungen des Bet-Coulomb-Kristalls, von der anfinglichen HCI
Injektionsenergie verdeutlicht, dass F; moglichst nicht hoher als ein paar eV sein
sollte. Ansonsten steigt die Wahrscheinlichkeit im realen Experiment, dass das HCI
bei der hohen Anzahl an Reflektionen in der Paulfalle durch elektronische Insta-
bilitaten oder durch die Wechselwirkungen mit den Bet-Tonen auf eine instabile
Teilchenbahn gezwungen wird und verloren geht.

Die experimentelle Beobachtung der maximalen Zeit zwischen Beginn eines
Injektions-Zyklus und erfolgreicher HCI-Implantation, ldsst mittels der Resulta-
te aus Abb. a) 2.4 dann Riickschliisse auf die anfdngliche Injektionsenergie der
HCIs zu. In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass die auf der linea-
ren Antworttheorie beruhende Gleichung (2.7), Werte liefert, die im Vergleich mit
den Molekulardynamik-Simulationen aus [202] um einen Faktor 2 — 3 zu grof sein
konnen.
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2.2 Produktion und Extraktion hochgeladener Ionen

Bei kontinuierlicher Injektion von Ar-Neutralgas als Atomstrahl in die Fallenregion
einer EBIT, entstehen durch Elektronenstofionisation (EII) sequentiell immer hohe-
re Ladungszustinde von Argon-Ionen. Dieser Prozess kann sich so lange fortsetzen,
bis die Elektronenstrahlenergie unterhalb des lonisationspotentials, des bis dahin am
hochsten geladenen Argonions, liegt. Die Elektronenstrahlenergie ist dabei festgelegt
durch die Beschleunigungsspannung zwischen Elektronenkanone und Fallenelektro-
den, sowie der negativen Raumladung des Elektronenstrahls in der Fallenregion und
der teilweisen Kompensation selbiger durch die produzierte Ionenwolke. Neben EII,
gehoren Rekombinations- und Ladungsaustausch-Prozesse (Rec und CX) im diinnen
EBIT-Plasma zu den Reaktionen zwischen Ionen und dem e~-Strahl bzw. neutralen
Restgas-Teilchen, die den Ladungszustand der lonen verdndern kénnen. Dies fiihrt
zu dem bekannten System gekoppelter Ratengleichungen, welche die Populations-
dynamik der Dichten n, von Ionen in einem bestimmten Ladungszustand () nach
Penetrante et al. [204] wie folgt bestimmen:

dng EII Rec CX
et R g + 1011 (Ro%im0 + Rotino) (2.9)
EIl Rec CcX FEsc source

Im Unterschied zur Originalveroffentlichung wurden hier, aufser fiir den Quellterm
Rg*e¢ die, auf ein einzelnes Ton bezogenen, normierten effektiven Raten angege-
ben. Der Term mit RSSC beschreibt das thermisch bedingte radiale und axiale Ent-
weichen von Tonen, mit Ladungszustand (), aus der Falle. Da die Raten von Ent-
weichen und Ladungsaustausch von der Temperatur des Ionenensembles mit La-
dungszustand () abhéngt, muss parallel zu dem Differentialgleichungssystem (2.9),
eines fiir die Temperaturdynamik der einzelnen Ionenwolken in der EBIT-Falle gelost
werden. Die Temperatur der Ionenwolke wird durch Aufheizeffekte, bedingt durch
Coulomb-Stofe mit den Elektronen des e™-Strahls, durch Energieaustausch zwischen
den Ionenwolken verschiedener Ladungszustinde, durch ITon-Ion-Stéfe sowie durch
Verdampfungskiihlen [205] aufgrund des Entweichens von heiferen Tonen des En-
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)y ———— QY —— — Q+1
ceoe — — coe

CX CX

Abbildung 2.5: Gekoppelte Populationsdynamik fiir die Dichten an erzeugten Ionen verschiedener
Ladungszustidnde. Die Kopplung erfolgt durch das Vorhandensein mehrerer, teils gegenldufiger
Prozesse: EII - Elektronenstoffionisation, Rec - resonante und nicht-resonante Rekombinations-
Prozesse, CX - Ladungsaustausch mit neutralem Restgas, ESC - thermisch bedingtes, axiales oder
radiales Entweichen aus der EBIT-Falle (dquivalent zu einem kontinuierlichen Extraktionsprozess).
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Abbildung 2.6: Identifikation von Ionen mit unterschiedlichen ) /M -Verhéltnissen fiir beispielhaf-
te, aus der EBIT extrahierte, Ionenpakete. Blaue Kurve: Flugzeitspektrum extrahierter Ionenpulse
mit kontinuierlicher Ar-Injektion in die EBIT-Falle, im Zeitraum vor der Extraktion. Magenta
Kurve: Flugzeitspektrum extrahierter Ionenpakete ohne vorherige Ar-Injektion (Ventil zum Gasin-
jektor geschlossen). EBIT-Einstellungen fiir die HCI-Produktion: Strom des e -Strahls von 14 mA,
Beschleunigungsspannung fiir den e~-Strahl von 900V, invertierte Falle. Flugzeitspektren je mit
(BD1) aufgenommen.

sembles aus der Falle, beeinflusst.

Aus Gleichungssystem (2.9) folgt, dass sich, bei kontinuierlicher Injektion von neu-
tralem Argon, in der Regel nur ein Bruchteil der erzeugten Argonionen in einem
bestimmten Ladungszustand befindet (siche hierzu auch Abb. 2.5). Bei gleichzeiti-
ger, gepulster Extraktion aller produzierter Tonen, z.B. durch Anlegen eines kurzen
hohen positiven Spannungspulses an die zentrale EBIT-Fallenelektrode, wird das
gesamte lonenensemble bereits auf dem Weg zum Detektor (BD1), durch die ver-
schieden langen Flugzeiten, nach den einzelnen )/M-Verhéltnissen separiert. Da-
durch ermoglicht die Extraktion des produzierten Ensembles hochgeladener Ionen
die zeitlich aufgeloste Beobachtung der Ladungszustandsverteilung in der EBIT. Die
zeitliche Auflosung erfolgt durch die Extraktion nach verschieden langen Brutzeiten,
definiert als die Zeit zwischen Schliebung und Offnung der axialen EBIT-Falle.
Nach erfolgter @)/M-Identifikation aller Flugzeitpeaks, kann somit die Hohe des
Flugzeitpeaks mit gewiinschtem @ /M-Verhéltnis, z.B. das fiir Ar'3"-Tonen, als MaR
fiir die Anzahl an HCIs in diesem Puls, durch geeignete Einstellung der relevan-
ten EBIT- und Beamline-Parameter optimiert werden, wéihrend alle anderen Flug-
zeitpeaks unterdriickt werden konnen. Die, dieser Promotionsforschung vorange-
gangene, Diplomarbeit [206] beschiiftigt sich detailliert mit Populationsdynamik
der einzelnen Ladungszustianden in der EBIT (Seiten 12-21 und 52-56), sowie mit
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dem Extraktionsmechanismus und der Beobachtung und Optimierung der extrahier-
ten Ladungszustandsverteilungen (Seiten 115-127). Fiir vertiefte Informationen zu
Ionenproduktion- und Extraktion, auf Basis von EBITs, sei daher auf [206] und die
darin enthaltenen Referenzen verwiesen.

Die Identifikation aller, in den extrahierten Ionenpaketen enthaltener, Ionen stellt die
Voraussetzung fiir die Optimierung der EBIT-Parameter (z.B. Elektronenstrahlener-
gie und -strom, Brutzeit, axiale Fallentiefe, Injektionsdruck) bzgl. der Anzahl produ-
zierter HCIs mit gewiinschtem @ /M-Verhiltnis, sowie der aktiven @ /M-Selektion
der HCI-Pakete, dar. Die verwendeten Methoden zur () /M-Identifikation werden im
Folgenden zusammengefasst.

Werden die HCI-Pakete nicht abgebremst, so befinden sich zwischen EBIT und
Ionendetektor (BD1) nur elektrostatische Ionenoptiken. Damit kann die Q/M-
Identifikation nur iiber eine Flugzeit-Methode erfolgen, bei der die gesamte Beamline
Teil der 2m langen Wegstrecke zwischen der zentralen EBIT-Fallenelektrode und
(BD1) ist. Flugzeitspektren des, im gepulsten Modus, extrahierten Tonenensembles
werden mit Hilfe eines Oszilloskops aufgenommen, das durch das TTL-Signal getrig-
gert wird, welches auch die Extraktion aus der EBIT bewirkt (siehe auch Abbildung
2.15 ohne Abbremsen). Der Nullpunkt der Flugzeitspektren ist somit durch den
Zeitpunkt festgelegt, an dem alle produzierten HCIs zeitgleich die EBIT-Falle axial,
mit mittleren kinetischen Energien von QeVipir, in Richtung des hohlzylinderfor-
mig aufgebauten Kollektors, verlassen. Anschlielend werden sie, entlang der Weg-
strecke zum Detektor, aufgrund der unterschiedlichen Flugzeiten nach ihren Q/M-
Verhéltnissen separiert. Ein typisches mit (BD1) gemessenes Flugzeitspektrum, bei
Produktion von hochgeladenen Argonionen, gemittelt iiber 64-Extraktionszyklen,
ist in Abbildung 2.6 (blaue Kurve) zu sehen.

Prinzipiell kann das ()/M-Verhéltnis der zeitlich aufgelosten Flugzeitpeaks nach

@ 2] ~ 1oax 10t — (x o)) ;
Wearr [V] (tq/ar [15])

M Lu
bestimmt werden. Dabei steht £,y fiir die mittlere Flugzeit (Peak-Position) eines
HCI-Pulses, bestehend aus Ionen eines spezifischen (Q/M-Verhéltnisses und z ist die
Wegstrecke zwischen zentraler EBIT-Fallenelektrode und dem Ionendetektor. Die
Herleitung von Gleichung (2.10) beruht dabei auf der Energieerhaltung fiir die Be-
wegung eines geladenen Teilchens in elektrostatischen Feldern bei gleichzeitiger An-
nahme einer geradlinig gleichférmigen Ionenbewegung durch die Ionenoptiken. Alle,
auf der rechten Seite von Gleichung (2.10) enthaltenen Grofen kénnen experimen-
tell bestimmt werden. Allerdings ist die Annahme einer geradlinig gleichférmigen
Ionenbewegung entlang von z nicht korrekt und die gemessenen Flugzeiten miissen
mittels Simulationen korrigiert werden, damit Gleichung (2.10) anwendbar bleibt.
Der Grund hierfiir liegt darin, dass die Tonen mehrere, lange elektrostatische Ionen-
optiken durchfliegen. Dabei &ndert sich die Gesamt-Energie der Teilchen, aufgrund
der Energieerhaltung, nicht, wohl aber ihre Gesamt-Flugzeit, da sich die HCIs in-
nerhalb der Ionenoptiken, bei negativ (positiv) angelegten Spannungen, schneller
(langsamer) bewegen im Vergleich zu einer geradlinig gleichformigen Wegstrecke.

(2.10)
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Abbildung 2.7: Mit dem Ionendetektor (BD2) hinter der Paulfalle aufgenommene Flugzeitspek-
tren extrahierter Ionenpakete. Der Startzeitpunkt entspricht dem Extraktionszeitpunkt der HCIs
aus der EBIT. Griine Datenpunkte: Flugzeitspektrum ohne Ladungszustands-Selektion, eingestell-
te Beschleunigungsspannung fiir den e~ -Strahl von 997 V. Blaue Datenpunkte: Flugzeitspektrum
mit aktiver Ladungszustands-Selektion, d.h. unter Verwendung der Kicker-Elektrode von (D1) zum
Exkludieren von Ladungszustdnden unterhalb von 13 und einer Beschleunigungsspannung fiir den
e~ -Strahl von 777V zur Unterdriickung hoherer Ladungszusténde als 13. Die Flugzeitspektren
wurden ohne Kompensation des EBIT-Restmagnetfeldes aufgenommen.

Des Weiteren kann berechnet werden [206], dass diese Verdinderung der Flugzeiten
eine Q) /M-Abhéangigkeit mit g/ (Q/M) ™" zeigt. Gleichung (2.10) wird, zusam-
men mit SIMION-Simulationen zur Korrektur des ionenoptischen Flugzeit-Effektes
fiir die gegebene Beamline, zur ersten ) /M-Identifikation verwendet.

Die Flugzeit Q/M-Identifikations-Methode wird zur eindeutigen Identifikation mit
weiteren Methoden kombiniert. Eine besteht in dem Vergleich zweier Flugzeit-
Spektren, die bei gleichen EBIT- und Beamline-Einstellungen aufgenommen werden,
bis auf den Unterschied, dass einmal das Ventil zum Gasinjektor der EBIT gedffnet
und einmal geschlossen ist. Zwei solcher Spektren werden beispielhaft in Abbildung
2.6 verglichen. Ist das Ventil offen (blaues TOF-Spektrum) wird kontinuierlich Ar-
Neutralgas in die EBIT-Fallenregion injiziert und es werden folglich hauptséchlich
Argonionen verschiedener Ladungszustinde extrahiert und detektiert. Ist das Ventil
geschlossen (magenta TOF-Spektrum), wird das Flugzeitspektrum von HCI-Peaks
dominiert, die verschiedenen Ladungszustinden von Restgas-Ionen (z.B. HCIs von
N, O, C), die stets im EBIT-Vakuum vorhanden sind, zugeordnet werden konnen.
Wird neutrales Argon injiziert, so verdringen dessen Ionen die leichteren Restgasio-
nen aus der Falle und es ist gerade bei seichter axialer Falle moglich, die Entstehung
und Extraktion von Restgasionen zu unterbinden, so dass nur Argonionen-Pakete
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im Flugzeit-Spektrum vorkommen. Eine andere Methode besteht in dem Beobach-
ten des Auftretens neuer Flugzeit-Peaks bei schrittweiser Erhéhung der, fast mono-
energetischen, Elektronenstrahl-Energie und Vergleich mit den bekannten Ionisati-
onspotentialen der relevanten Elemente. Die mit diesen Methoden erhaltene )/M-
Identifikation konnte zusétzlich durch die Beobachtung Ladungszustands-abhingiger
dielektronischer Rekombinationen [207]| in Argon bestitigt werden.

Nach erfolgreicher )/M-Identifikation der Flugzeit-Peaks kann der gewiinschte
Flugzeit-Peak, z.B der zu Ar'3* gehorende, selektiert werden, indem die iibrigen
Argon-Ladungszustinde unterdriickt werden. Hohere Ladungszustdnde von Argon
kénnen durch Setzen der Elektronenstrahlenergie auf einen Wert unterhalb des Ioni-
sationspotentials von Ar'?* unterdriickt werden. Niedrigere Ladungszustinde wer-
den in der Beamline vor dem Quadrupol-Bender durch die so genannte Kicker-
Elektrode (D1) (in Abb. 2.1) aussortiert, indem diese direkt nach Durchflug des
Art3*t.Tonenpaketes auf einen positiven, langanhaltenden Spannungswert gepulst
wird, der die nachfolgenden Argonionen-Pakete niedrigerer Ladungszustinde auf
eine Bahn bringt, auf der sie nicht mehr durch die 12 mm breite Offnung des Bender-
Gehéduses kommen. Ein beispielhaftes Ergebnis solch einer aktiven Ladungszustands-
Selektion, aufgenommen mit dem Detektor (BD2), wird in Abbildung 2.7 gezeigt.
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2.3 Abbremsen extrahierter Ionenpakete und Vorkiihlen

2.3.1 Beamline Komponenten

Ein CAD-Schnittbild der Beamline-Komponenten, die fiir das Abbremsen und Vor-
kithlen der HCI-Pakete relevant sind (vergleiche Abb. 2.1), ist in Abbildung 2.8
gezeigt. Mit Gesamtabmessungen von 0.7m x 1m der beiden 160 CF (conflat)
Vakuumkammern ist sie fiir Arbeiten mit HCIs vergleichsweise kompakt gehalten
und konnte spéter im radialen Querschnitt fiir Nachfolge-Experimente auf 100 CF
verkleinert werden. Der Druck innerhalb der Vakuumkammern wird bei typisch
5 x 107 mbar gehalten, um Ladungsaustauschprozesse der HCIs mit neutralem
Restgas zu verhindern. Das Ultrahochvakuum wird durch zwei 30015~ Turbomole-
kularpumpen, gefolgt von einer 801s~! Turbomolekularpumpe, die wiederum von ei-
ner Scroll-Pumpe unterstiitzt wird, erzeugt. Alle Elektroden (bis auf die Quadrupol-
Bender Elektroden, die aus Titan gefertigt wurden) sind aus Edelstahl hergestellt
und wurden anschlieffend elektropoliert, um eine ausreichend prézise elektrische
Felddefinition zu ermoglichen und zusétzlich die erreichbaren Vakuumbedingungen
zu verbessern.

Die mechanischen und elektrischen Anforderungen, sowie das entsprechende Design
der einzelnen ionenoptischen Komponenten wurde bereits in der, dieser Arbeit vor-
ausgehenden Diplomarbeit [206], im Detail beschrieben. Daher soll hier nur ein kur-
zer Uberblick iiber die Funktionalitit und Einsatzweise der Beamline-Komponenten
gegeben werden. Die Beschreibung orientiert sich hierbei, wie in den gesamten Ka-
piteln 2.1 - 2.4 eng an der, wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Verof-
fentlichung [200].

Folgt man dem Weg der extrahierten HCI-Pakete, ausgehend von ihrem Entste-
hungsort innerhalb der EBIT, so treffen selbige nach Verlassen des Kollektor-
Bereichs der EBIT, als erstes auf eine 232 mm lange Sikler-Linse ((SI) in Abb.2.1)
[208|. Sie kann zum zweidimensionalen transversalen Ablenken und gleichzeitig zur
Fokussierung der HCI-Pakete verwendet werden. Diese rdumlichen Manipulationen
der HCI-Pulse erfolgen im Vergleich zu herkémmlichen Kombinationen aus Einzel-
Linsen und Ablenkern mit moglichst geringen Aberrationen. Bei einer Sikler-Linse
handelt es sich um eine, aus drei koaxial aufeinanderfolgenden Hohlzylindern be-
stehende, Einzellinse, deren zentrale Elektrode zweimalig diagonal in insgesamt vier
Segmente zerteilt wird, um die Ablenkfunktionalitit zu erhalten. An die Sikler-Linse
schliefen sich vier Ablenk-Elektroden an ((D1) in Abb.2.1), welche mechanisch durch
zwei, zueinander orthogonale, Schnitte entlang der Symmetrieachse eines Hohlzy-
linders entstehen. Dieses Design stellt somit den Vorldufer einer Sikler-Linse dar,
wobei die beiden dufteren, geerdeten Elektroden hier durch das geerdete Gehéduse
des Quadrupol-Benders, sowie den geerdeten Haltering von (D1) gebildet werden.
Die mit diesem Design einhergehende Platzersparnis wiegt verstiarkte Aberrationen
insofern auf, als dass der 40 mm Innendurchmesser von (D1) dazu beitrigt, dass sel-
bige eine untergeordnete Rolle spielen. Die, in Abb. 2.1 zu sehende, blaue Elektrode
von (D1) wird als Kicker-Elektrode fiir die Ladungszustandsselektion der extrahier-
ten HCI-Pakete verwendet, wie in Kapitel 2.2 beschrieben.

108



2.3. Abbremsen extrahierter Ionenpakete und Vorkiihlen

Die 90°-Umlenkung der HCI-Pulse in Richtung der kryogenen Paulfalle erfolgt
durch das Anlegen geeigneter Spannungen an die Elektroden eines elektrostatischen
Quadrupol-Ablenkers [209]. Zwei diagonal gegeniiberliegende Elektroden werden da-
bei auf eine positive Spannung gelegt, wihrend die iibrigen beiden Elektroden eine
negative Spannung erhalten. Insgesamt sind die Elektroden, innerhalb des geerdeten
Gehduses des Ablenkers, in Quadrupol-Konfiguration angeordnet. Die rechteckigen
Eintritts- und Austritts-Aperturen des Gehduses sind 12mm x 52mm grof. Die
Wahl eines elektrostatischen Quadrupol-Deflektors ermdoglicht, im Gegensatz zu ei-
nem zylindrischen Ablenker, das problemlose Schalten zwischen bis zu drei mogli-
chen Tonenquellen. Im vorliegenden Fall wird nur eine Ionenquelle fiir die Injekti-
on in die Paulfalle verwendet. In diesem Fall ergibt sich als weiterer Vorteil eines
Quadrupol-Benders der zusétzliche ionen- und licht-optische Zugang zu lonenquelle
und Paulfalle (sieche Abb. 2.1), ohne Verzerrungen des elektrischen Ablenkfeldes in
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Abbildung 2.8: CAD-Schnittbild der Beamline-Komponenten, die fiir das Abbremsen und Vor-
kiihlen der HCI-Pakete relevant sind (vergleiche Abb. 2.1). Ionenoptische Komponenten: (SI) Sikler-
Linse, (D1) Ablenk-Elektroden (die sichtbare, blaue Elektrode wird als Kicker-Elektrode fiir die
Ladungszustandsselektion verwendet), (QB) Quadrupol-Ablenker, (D2) Ablenk-Elektroden, (E1)
und (E2) Einzellinsen, (PDTs) zwei gezackte gepulste Driftrohren fiir das Abbremsen und Vor-
kiihlen der HCI Pakete. Farbcodierung der angelegten Spannungen: Magenta - Erdpotential, Blau
- negative Spannungen, Griin - positive Spannungen. Die Magnetfeldspulen, angeordnet um die
(PDTs), zur Kompensation des EBIT-Restmagnetfeldes sind der Ubersichtlichkeit wegen nicht zu
sehen. Teilweise entnommen aus der, wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Veroffentli-
chung [200].
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Kauf nehmen zu miissen, wie es der Fall bei Verwendung eines zylindrischen Ab-
lenkers wire. Werden keine Spannungen an die Ablenker-Elektroden angelegt, so
konnen z.B. die extrahierten HCIs auch geradlinig aus der EBIT auf einen Ionende-
tektor geleitet werden, der direkt hinter (QB) installiert ist.

Der, durch den elektrostatischen Quadrupol-Ablenker, in die HCI-Pulse eingebrachte
Astigmatismus kann mit Hilfe der Elektroden von (D2) korrigiert werden. Die Elek-
trodengeometrien von (D2) und (D1) sind identisch. Die verschiedenen Anwendun-
gen werden durch Anlegen unterschiedlicher Spannungskombinationen ermdglicht.
Fir die Astigmatismus-Korrektur werden bei (D2) an je zwei gegeniiberliegende
Elektroden die gleichen Spannungen V bzw. —V angelegt, die sich zwischen den
beiden Elektrodenpaaren nur vom Vorzeichen her unterschieden.

Die beiden 39 mm langen Einzellinsen (E1) und (E2) gleichen lokal die Divergenz
im HCI-Strahl aus. (E1) fokussiert die HCI-Pulse leicht ins Zentrum der gepuls-
ten Driftrohren, wihrend (E2) die abgebremsten HCI-Pakete transversal nahezu
kollimiert in Richtung anschliefender Fiihrungselektroden innerhalb der Paulfallen-
Vakuumkammer schickt.

Berechnungen von Raumladungseffekten auf die transversalen Ausdehnungen der
extrahierten Ar'®* Pakete ergeben die Notwendigkeit der Strahlformung, selbst fiir
den Fall eines anfangs divergenzfreien Strahls [206]. Ein Puls bestehend aus 5 x 10*
Ar'3* Tonen hétte, bei anfinglichem Durchmesser von 4mm, am Ende des in Abb.
2.1 gezeigten Beamline-Abschnitts einen Strahldurchmesser von 45 mm. Dieser Wert
ist im Vergleich zum typischen Innendurchmesser 40 mm der zylindersymmetrischen
Elektroden zu sehen.

Das entscheidende Element der Beamline sind die beiden gezackten, ineinander
geschobenen Elektroden (PDTs), die nach dem Prinzip der gepulsten Driftroh-
re [210,211], hinsichtlich des elektrodynamischen Abbremsvorgangs der HCI-Pakete,
arbeiten. Thre Funktionsweise wird in den folgenden Kapiteln ndher betrachtet.
Nach (E2) befindet sich ein herausziehbarer Ionendetektor ((BD1) in Abb. 2.1) in
Kombination mit einem Gegenfeld-Analysator (engl. Retarding Field Analyzer). Der
Tonendetektor besteht aus zwei Mikrokanalplatten (engl. Microchannel Plate, kurz
MCP [212]) in Chevron-Konfiguration, an die sich direkt ein metallisch beschich-
teter Phosphorschirm anschliefst (proximity focusing der Tonenpakete). Es handelt
sich somit um einen ortsaufgeldsten Ionendetektor mit dem zum einen die transver-
sale Form und Ausdehnung der Ionenpakete bestimmt werden kann. Zum anderen
kann der leitende Phosphorschirm auch als Anode zum Auslesen des elektronischen
Signals der Sekundirelektronen verwendet werden. Fiir die relevanten Messungen
dieser Arbeit wurde die elektronische Ausleseform des lonendetektors verwendet.
Der Gegenfeld-Analysator setzt sich aus zwei diinnen Kupfergittern mit je einer
Ionen-Transmissionseffizienz von ca. 80 % zusammen, die unmittelbar vor dem MCP
angebracht sind. Das, aus Sicht der ankommenden Tonen, erste Cu-Gitter liegt da-
bei auf Erdpotential, wihrend an das zweite Gitter eine variable positive Abbrems-
Spannung Vi angelegt werden kann. Zur Bestimmung der longitudinalen kinetischen
Energie der HCI-Pulse wird die, ein abbremsendes Gegenfeld erzeugende, Spannung
Vi schrittweise erhoht und bei jedem Schritt die Anzahl der mit dem MCP detek-
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tierten Ionen Ngycr bestimmt, bis keine Ionen, aus Mangel an ausreichend hohen
kinetischen Energien, mehr den Detektor erreichen konnen. Anschliefend wird an
den sigmoidalen Verlauf der Anzahl detektierter Tonen eine Boltzmann-Kurve an-
gepasst. Deren erste Ableitung (mit negativem Vorzeichen versehen) liefert direkt
die kinetische Energieverteilung der extrahierten HCI Pakete. Diese Aussage ist fiir
den anzunehmenden Fall eines idealen Gegenfeld-Analysators wahr, da die, hinter
dem Abbremsgitter detektierte Anzahl an Ionen mit Ladung Qe der Faltung der
wahren kinetischen Energieverteilung B(FEj;,) des Ionenpaketes mit der Heaviside
Funktion © (Ej;, — QeVy) entspricht. Da HCI-Pakete der verschiedenen Ladungs-
zustinde den Ionendetektor zeitlich nacheinander erreichen, kann durch Aufnahme
eines Energie- und Zeit-Aufgelosten Spektrums der Ionenanzahl Nyeor (Vg, TOF)
die Energieverteilung fiir alle Ladungszustinde extrahierter HCI-Pakete gleichzeitig
bestimmt werden. Bei typischen mittleren longitudinalen kinetischen Energien von
Veetr = 680eV/Q wird fiir die aus Hyper-EBIT extrahierten Ar** - Ar'*+ Tonen-
Pakete eine Gausssche Verteilung der kinetischen Energien mit einem FWHM von
25eV/Q gemessen.

Ein zweiter, aus dem Ionen- und Laserweg herausziehbarer, Ionendetektor ((BD2)
in Abb. 2.1) befindet sich, aus Sicht der extrahierten Ionen, hinter der kryogenen
Paulfalle. Auch (BD2) basiert auf zwei MCPs in Chevron-Konfiguration, zusam-
men mit einer Metallanode, an der das elektronische Signal der ankommenden HCI-
Pulse kapazitiv ausgekoppelt wird. Die Frontplatte des Ionendetektors wird mit
einer Spannung von —2.2kV, die hintere MCP-Platte mit —200V beaufschlagt,
wihrend die Anode auf Erdpotential liegt. Ahnliche Spannungen werden fiir die
MCP-Konfiguration von (BD1) gewéhlt. Fiir eine ausfiihrliche Analyse, wie aus den
zeitaufgelosten MCP-Signalen die Anzahl der Ionen pro HCI-Puls bestimmt werden
kann, sowie zu den Detektionseffizienzen der Ionendetektoren und der Bestimmung
von kinetischen Energieverteilungen auf Basis der Gegenfeldmethode, sei auf [206]
verwiesen.

2.3.2 Pulsed Buncher Tube - Funktionsweise

Die gepulste Extraktion hochgeladener Ionen aus der EBIT ermoglicht einen elek-
trodynamischen, im Gegensatz zum weit verbreiteten elektrostatischen, Abbrems-
vorgang. Der damit verbundene physikalische Vorteil besteht in der Aufhebung der
mit dem Liouvilleschen Theorem einhergehenden Beschriankungen [213], wohinge-
gen auf der technischen Seite die Notwendigkeit einer Hochspannungs-Plattform auf
Paulfallen-Seite entfillt.

Die beiden gezackten Elektroden aus Abbildung 2.9 kénnen, durch das Anlegen
einer einheitlichen positiven Abbremsspannung Vppri = Vppra, als ca. 325 mm lan-
ge, einzelne, gepulste Driftrohre betrieben werden. Sollen einlaufende HCI-Pakete
mit mittlerer Extraktionsenergie QeV,,,, auf Qer abgebremst werden, so wird an
die Abbremseinheit eine Spannung von (‘_/em — ‘_/f) angelegt. Damit verlieren die
HCIs longitudinale kinetische Energie, wenn sie den positiven Potentialhiigel er-
klimmen miissen. Bewegen sich die HCI-Pakete nach dem Energieverlust innerhalb
des feldfreien Bereichs der Abbremseinheit, so werden beide Elektroden zeitgleich
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Abbildung 2.9: Longitudinale Kompression des Phasenraumvolumens extrahierter HCI-Pakete
mittels eines gepulsten, linear ansteigenden Abbremspotentials (griine Kurve). An die gezackten
Elektroden angelegte Abbremsspannungen werden gleichzeitig, bei Ankunft eines gemeinsamen
TTL Trigger-Signals auf 0V (gepunktete, magentafarbene Gerade) geschaltet. Schwarze Kurven
iiber den symbolisch dargestellten HCI-Paketen (blaue Kugeln) entsprechen den jeweiligen sche-
matischen longitudinalen kinetischen Energieverteilungen. Teilweise entnommen aus der, wéhrend
dieser Promotionsforschung, erstellten Veroffentlichung [200].

auf Erdpotential herunter geschaltet, so dass die HCI Pakete das Abbremssystem
mit verringerter mittlerer kinetischer Energie verlassen. Die Breite der kinetischen
Energieverteilung bleibt hier wihrend des Abbremsprozesses erhalten, so dass die
relative Breite, in Bezug auf die mittlere kinetische Energie des Tonenpaketes, ver-
grofert wird. Ohne Herunterschalten der angelegten Abbremsspannungen wiirden
die HCIs wieder ihre urspriingliche kinetische Energie erhalten, wenn sie den Poten-
tialhiigel am Ende des Elektroden-Systems herunter rollen. Der einzige entstandene
Effekt bestiinde dann in einer Verédnderung der, mittels der Ionendetektoren (BD1)
und (BD2) messbaren, Flugzeiten der HCI-Pulse, da selbige die Strecke innerhalb
der Elektroden mit niedrigerer Geschwindigkeit im Vergleich zu dem Fall, wenn bei-
de Elektroden geerdet wiren, zuriicklegen wiirden.

Wie in Abbildung 2.9 schematisch illustriert konnen die angelegten Spannungen der
Abbremseinheit unabhéngig voneinander auch so eingestellt werden, dass die HCI-
Pakete simultan zur Verringerung der mittleren kinetischen Energie eine Reduktion
der Breite ihrer longitudinalen kinetischen Energieverteilung erhalten. Dazu wird
die, aus Sicht der einlaufenden HCI-Pakete, erste gezackte Elektrode auf ein nied-
rigeres Abbremspotential als die zweite gelegt: Vppri < Vppra. Dadurch entsteht
im Uberlappungs-Bereich der beiden gezackten Elektroden ein linear ansteigendes
Abbremspotential. Die angelegten Abbremsspannungen werden genau dann, bei An-
kunft eines gemeinsamen TTL Trigger-Signals, auf Erdpotential herunter gepulst,
wenn sich die HCIs mit anfinglicher mittlerer Extraktionsenergie, in der Mitte des
Uberlappungs-Bereichs befinden. Dadurch wurden die schnelleren lonen im Puls,
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mit hoherer anfinglicher Energie QeV; > QeV.ur, zum gemeinsamen Schaltzeit-
punkt stirker abgebremst als die Norm-Ionen mit vorheriger mittlerer kinetischer
Energie. Genau das Umgekehrte gilt fiir die langsameren HCIs in einem Paket, die
zum Schaltzeitpunkt tg weniger stark abgebremst wurden als die Norm-Ionen. Ein
HCI-Paket verlisst die Abbremseinheit somit mit niedrigerer mittlerer, longitudina-
ler kinetischer Energie Qevf, zusammen mit einer reduzierten Breite der Energie-
verteilung.

Basis des Vorkiihlens der HCI-Pakete ist, neben der Verwendung transienter
Spannungs-Pulse zur Umgehung des Liouvilleschen Theorems, die Korrelation zwi-
schen der HCI-Position innerhalb des linear ansteigenden Abbrems-Potentials zum
Schaltzeitpunkt und ihrer jeweiligen anfanglichen longitudinalen kinetischen Ener-
gie.

Die longitudinale Phasenraumkompression der HCI-Pakete erhoht die Effizienz
des Implantations-Vorgangs hochgeladener Tonen in lasergekiihlte Bet-Coulomb-
Kristalle, durch Erhohung der Anzahl an HCIs in einem Energiebereich der fiir
das Stoppen der Ionen im Be™-Kristall geeignet ist.

Vorkiihlen und Abbremsen auf die gewiinschte Injektions-Energie kénnen nur durch
die prazise Auswahl eines geeigneten Schaltzeitpunktes, sowie geeigneter Spannungs-
kombinationen fiir die gezackten Elektroden realisiert werden. Diese Parameter miis-
sen als Feinjustage letztendlich experimentell bestimmt werden. Fiir eine Abschét-
zung der zu verwendeten Parameter, bei bekannter mittlerer Extraktionsenergie und
gewiinschter Injektions-Energie, kann ein vereinfachtes, eindimensionales, theoreti-
sches Modell der Tonenbewegung zu Rate gezogen werden. Dieses wird, zusammen
mit der Validierung durch SIMION-Simulationen im néchsten Kapitel vorgestellt
und hat sich auch im Vergleich mit dem Experiment bewahrt.

2.3.3 Pulsed Buncher Tube - Theoretisches Modell

Ausgangspunkt zur Berechnung von Energie-, Positions- und Flugzeitverteilun-
gen der extrahierten Ionenpakete mittels eines 1-dim., theoretischen Modells
ist eine diskretisierte Normalverteilung der longitudinalen kinetischen Energie
des HCI-Paketes. Dabei wird, wie es auch im Experiment der Fall ist, ange-
nommen, dass fiir alle Tonen in einem HCI-Paket das gleiche @Q/M-Verhiltnis
vorliegt. Eine beispielhafte, diskretisierte Gaussche kinetische Energieverteilung
ist in Abbildung 2.11 a) fiir QeVey, = 680eV/Q und QeV, = 10.6eV/Q
zu sehen. Hierfiir wurden 20000 pseudozufillige Zufallsvariablen einer anzu-
nehmenden kontinuierlichen Gaussverteilung mittels Mathematica [214] erzeugt
(RandomVariate [NormalDistribution [\_/emt,,, Va} , Anzahl HCIS] ).

Fiir das einfache, eindimensionale, theoretische Modell des Vorkiihlprozesses mittels
der beiden gezackten Elektroden, wird die Bewegung der HCIs eines extrahierten
Tonenpaketes mit einheitlichem @Q/M-Verhiltnis, in drei Regionen I-III unterteilt
(vergleiche Abbildung A.1 aus Kapitel A.1). Innerhalb dieser Bereiche wird stets
die Bewegung des i-ten HCIs mit kinetischer Energie von (QQeV; unmittelbar nach
der Extraktion sowie die Bewegung des Normions eines HCI-Paketes betrachtet.
Das Normion ist dabei als ein HCI definiert, das genau eine kinetische Energie von
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QeV, i unmittelbar nach Extraktion besitzt.
Die ersten s; = 1527mm bis zum Eintritt in PDT1 bewegen sich das i-te HCI
bzw. das Normion geradlinig gleichformig mit der Geschwindigkeit v; = /V;2Qe/M

bzw. o' = \/(Vem) 2Qe/M. Die Bewegung im anschliefenden s;; = 95 mm langen

Bereich bis zum Beginn der Uberlappungs-Region erfolgt ebenfalls geradlinig gleich-
formig, jedoch mit verringerter Geschwindigkeit v!! = \/(V; — Vppr1) 2Qe/M bzw.

o = \/(Vem — Vppri) 2Qe/M. Innerhalb des Uberlappungs-Bereichs der beiden

gezackten Elektroden mit geometrischer Gesamtliange d bewegen sich die einzelnen
HCIs im Paket mit a = — (Vppre — Vepri) Qe/(Md) gleichméhig beschleunigt.
Das, auf das i-te HCI wirkende, gesamte Abbremspotential V., zum gemeinsamen
Schaltzeitpunkt tg, ist durch

Vir = (Vppra — Vepri) zi/d + Vepr (2.11)

festgelegt, wobei z; fiir die Position des i-ten HCIs innerhalb des Uberlappungs-
Bereichs von PDT1 und PDT2 zum Schaltzeitpunkt steht. Der Nullpunkt z; = 0 ist
durch den Beginn des Uberlappungs-Bereiches definiert. Das i-te HCI im extrahier-
ten Puls verlidsst die Abbremseinheit mit einer longitudinalen kinetischen Energie
von Qe (Vi = V;y).

Angenommen die mittlere kinetische Energie des HCI-Paketes von der urspriing-
lichen Extraktions-Energie QeV,,;, soll auf die, fiir den zweiten Abbremsvorgang
direkt vor der Paulfalle notwendige mittlere Energie QeV; verringert werden. Dann
kann der dafiir notwendige Schaltzeitpunkt tg fiir das gleichzeitige Herunterpulsen
der beiden gezackten Elektroden, unter der Bedingung

V V _ _
( PDT2 ;— PDTl) = Vvemtr — Vf mit 0 < Vepr1 < Vepr (212)

mit der Flugzeit des Normions bis zum Mittelpunkt d/2 des Uberlappungs-Bereichs
gleichgesetzt werden:
~ S11 ST . d 1 ) _ o~

ts =1t — 4+ = t — = =at ts . 2.13

s S+27H+171 mit 3 2a5—|—vns (2.13)
Der Zeitanteil g des gemeinsamen Schaltzeitpunktes kann zur Bestimmung der Po-
sition z; des i-ten HCIs im lonenpaket innerhalb des Uberlappungs-Bereichs der
gezackten Abbremselektroden verwendet werden. Dabei ist der Nullpunkt z; = 0
durch den Beginn des Uberlappungs-Bereiches definiert. Fiir z; gilt die Beziehung:

1. .
dabei stehen t; bzw. ¢ fiir die Flugzeiten des i-ten HCIs bzw. des Normions durch die
beiden ersten Regionen I und II. Damit ist (¢; — ) die Zeitdifferenz zwischen dem
Eintritt des i-ten HCIs und des Normions in den Bereich III.
Da die Zeitdifferenzen aus Gleichung (2.14) allesamt proportional zu 1/ (wQ/M)
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sind, wihrend die Beschleunigung a proportional zu /M und die Geschwindigkeit
v proportional zu 1/Q/M ist, sieht man direkt an Gleichung (2.14), dass die Posi-
tionsverteilung der HCIs eines Ionenpaketes zum Schaltzeitpunkt im Uberlappungs-
Bereich unabhéngig von Ladung und Masse der HCIs ist. Sie héngt vielmehr nur
von den angelegten Spannungen und Abstidnden, d.h. vom Gesamt-Potentialverlauf
ab. Die gleiche Unabhéngigkeit von @) und M gilt folglich auch fiir die, auf den La-
dungszustand @), normierte Energieverteilung der abgebremsten und vorgekiihlten
HCI-Pakete.

Eine komplette Herleitung der Ausdriicke fiir z; (Vi, Vestrs Vf, Vepri, S1, S, d) und
Vi, (%, Vewtrs Vi, Vepr, s1/d, sH/d) findet man in Kapitel A.1 auf den Seiten 201-
206.

Um die Spannungskombination (Vppri, Vppr2) zu bestimmen, die bei gegebener
longitudinaler kinetischer Energieverteilung nach Extraktion und gewiinschter mitt-
lerer kinetischer Energie fiir die Injektion in die Paulfalle, zur minimalen Energie-
breite der Energieverteilung im HCI-Paket fiihrt, kann der Wert von Vppr be-
stimmt werden, der den energetischen Abstand nach Abbremsen und Vorkiihlen
der HCIs mit Extraktions-Energien Qe (‘_/extr + Vg) und Qe (Veam — VU) minimiert

Kinetische Energie (eV/Q)

# HCI (%) pro 0.2eV/Q Bin kinetischer Energie

250 300 350 400 450 500 550

Voprs (V)
Abbildung 2.10: Berechnete Verteilungen longitudinaler kinetischer Energie eines HCI-Paketes
nach dem Abbremsen in Abhingigkeit der Spannung Vppri. Letztere legt das Vorkiihlen iiber
die Bedingung (Vppr2 + Vepr1) /2 = Vetr — Vf fest. Beachte die logarithmische Intensitétsskala.
Berechnet fiir je 80000 HCIs je Vppri Wert. Vertikale Achse enthilt den Prozentsatz an HCIs je
Bin von 0.2eV/Q an kinetischer longitudinaler Energie. Die weifen, gestrichelten Linien definieren
die Breite 2QeV,, der Energieverteilung eines ohne Vorkiihlen abgebremsten HCI-Paketes. Fiir die
Berechnungen galt je QeVeyi = 680eV/Q, QeV, = 10.6eV/Q und QeVy = 130eV/Q.
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(siche Kapitel A.1 Abb. A.2 und Gleichung (A.12)). Alternativ kann man die longi-
tudinale kinetische Energieverteilung der HCI-Pakete nach dem Abbremsen mittels
Gleichung (2.11) (expliziter Rechenausdruck ist in Kapitel A.1 Gleichung (A.11)
gegeben) in Abhéngigkeit der an PDT1 angelegten Abbremsspannung Vepri, z.B.
durch Mathematica, fiir eine grofere Anzahl an HCIs pro Paket berechnen. Eine
solche Berechnung ist in Abbildung 2.10, fiir experimentell typische Parameter von
QeVezr = 680eV/Q, QeV, = 10.6eV/Q und QeV; = 130eV/Q, zu sehen.

Die Werte der Abbremsspannung Vppry wurden in Schritten von 1V erhdht. Die
vertikale Achse zeigt Histogramme mit einer Klassenbreite von 0.2eV/Q der je-
weils berechneten longitudinalen kinetischen Energieverteilung nach dem Abbrem-
sen. Die weiflen, gestrichelten Linien definieren die Breite 2QeV, der Energiever-
teilung eines ohne Vorkiihlen abgebremsten HCI-Paketes. Man erkennt, dass fiir
Vepr1 € (370 V,550 V), die Energiebreite der Verteilung nach dem Abbremsen klei-
ner als die Energiebreite des unabgebremsten HCI-Paketes wird. Fiir steilere Ver-
ldufe des, im Uberlappungs-Bereich der gezackten Elektroden, linear ansteigenden
Abbremspotentials werden HCIs, die nach Extraktion schneller als das Normion wa-
ren, auf kinetische Energien, die kleiner als die des abgebremsten Normions sind,
verlangsamt. Dieser Umkehreffekt setzt fiir PDT1 Spannungen < 474V ein. Wird
die Steigung des Abbremspotentials zu grofs, so erhilt man abgebremste HCI-Pakete,
deren Energiebreite im Vergleich zur Breite der Energieverteilung nach Extraktion,
vergrofsert wurde. In dem in Abbildung 2.10 gezeigten realistischen Beispiel ist dies
fiir Vppr1 < 474V der Fall. Um den Vorkiihl-Effekt eines linear ansteigenden elek-
trodynamischen Abbremspotentials nutzen zu kénnen, muss man folglich die richtige
Wahl der Abbremsspannungen, iiber Gleichung (2.12) festgelegt durch Vpprq, indi-
viduell je Parametersatz (Vem, Vo, Vi, s1/d, sH/d) treffen.

Wie Abbildung 2.10 zeigt, ist eine Reduktion der Energiebreite des abgebrems-
ten HCI-Paketes um eine Grofsenordnung, im Vergleich zum extrahierten bzw.
ohne Vorkiihlen abgebremsten HCI-Paketes, nach dem theoretischen Modell fiir
Vepr1 € (465V,483V) moglich. Diese moderate Reduktion der Energiebreite ist
somit iiber einen Bereich von 18 V mdéglich und stellt weder strenge Anforderungen
an Drifts der Netzteile noch wire eine prazise Einstellung fiir solch eine Reduktion
notwendig.

Energie- und Ortsverteilungen

In Abbildung 2.11 links werden drei berechnete, auf die Ladung normierte, longitudi-
nale kinetische Energieverteilungen eines HCI-Paketes in Histogramm-Darstellung
verglichen. Bei der Energieverteilung in Abb. 2.11 a) handelt es sich um die dis-
kretisierte Gausssche Anfangsverteilung der kinetischen Energie eines extrahierten
Tonenpaketes mit QeV,,;, =680eV/Q und QeV, =10.6eV/Q, in Abb. 2.11 b) sieht
man die Energieverteilung, die sich aus a) nach Abbremsen auf QeV; = 130eV/Q
ohne Vorkiihlen, dh. mit Vppri = Vppre = 550V, ergibt. Wie man sieht, entsteht
b) aus a), indem der Schwerpunkt der Verteilung zur kleineren Energie QeV; =
130eV/Q verschoben wird, wihrend die Energiebreite erhalten bleibt. Die relati-
ve Energiebreite, bezogen auf die mittlere kinetische Energie der Verteilung nimmt
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hier folglich zu. In Abb. 2.11 ¢) ist die kinetische Energieverteilung eines, mit zu-
sitzlich maximalem Vorkiihlen (Vppr; = 474.1V, vergleiche Abbildungen 2.10 und
A.2), auf QeV; = 130eV/Q abgebremsten HCI-Paketes zu sehen. Hierbei ist ins-
besondere die zu a) und b) verschiedene Skalierung der beiden Diagramm-Achsen
zu beachten. Da die, mit starkem Vorkiihlen, abgebremsten HCI-Pakete nicht mehr
notwendigerweise eine Gausssche Energieverteilung aufweisen, kann man fiir einen
Vergleich der Energiebreiten der in Abb. 2.11 b) und c) gezeigten Verteilungen,
fiir ¢) als Breite das Energieintervall, in dem sich 68% der HCIs befinden de-
finieren. Dann wiirde sich, fiir den betrachteten realistischen Parametersatz von

Energieverteilung Positionsverteilung
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Abbildung 2.11: Auf die Ladung normierte Energieverteilungen a)-c) von HCIs mit beliebigem
@ /M-Verhaltnis: Longitudinale kinetische Energieverteilungen. a) ist als kinetische Energiever-
teilung mit QeVpy =680eV/Q und QeV, =10.6eV/Q nach der Extraktion Ausgangspunkt fiir
sdmtliche Berechnungen nach dem 1-dim., theoretischen Modell. Die Wahl von Vppp; = 474.1V
beim Abbremsen mit Vorkiihlen fiihrt zu einem Ionenpaket mit maximal reduzierter Energiebreite
fiir die vorgegebenen Parameter. Auf die Ladung normierte Positionsverteilungen d)-f) von HCIs
mit beliebigem @Q/M-Verhiltnis: Zu a)-c) korrespondierende (Zuordnung erfolgt innerhalb einer
Zeile), berechnete Positionsverteilung der Ionen eines HCI-Paketes zum Schaltzeitpunkt tg in-
nerhalb des d = 129 mm langen Uberlappungs-Bereiches der gezackten Abbremselektroden unter
verschiedenen Bedingungen. d) unabgebremstes Ionenpaket mit QeVe.s, =680eV/Q, e) ohne Vor-
kiithlen (Vppr1 = Vpprs) auf Qer = 130eV/Q abgebremstes Tonenpaket, f) mit Vorkiihlen auf
QeV; = 130eV/Q abgebremstes Ionenpaket fiir Vppr1 = 474.1V.
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(Vepr1 = 474.1V, QeVop, = 680eV/Q, QeV, = 10.6eV/Q, QeV; = 130eV/Q,
si/d = 11.84, si/d = 0.74), eine, nach dem einfachen theoretischen Modell des
Vorkiihlprozesses, maximal zu erwartende Verkleinerung der Energiebreite um mehr
als drei Grofenordnungen ergeben (Verkleinerung um ca. Faktor 5300). Fiir, unter
realen experimentellen Bedingungen, extrahierte HCI-Pakete ist, je nach Situation,
von einer verringerten Energiebreiten-Reduktion auszugehen, wie schon im Vergleich
mit SIMION-Simulationen am Ende dieses Kapitels diskutiert werden wird.

Bei den Grafiken in Abbildung 2.11 d)-f) handelt es sich um die, zu a)-c¢) korrespon-
dierenden, auf die Ladung () normierten, Positionsverteilungen des HCI-Paketes
zum Schaltzeitpunkt tg innerhalb des d = 129 mm langen Uberlappungs-Bereiches
der gezackten Abbremselektroden. Es wurden je die gleiche Dimensionierung und
Skalierung fiir die Achsenabschnitte der Diagramme, zur besseren Vergleichbarkeit,
gewihlt. Zum einen wird deutlich, dass die Linge des Uberlappungs-Bereichs mit
ausreichend Spiel dimensioniert wurde, so dass auch auf niedrigere kinetische Energi-
en abgebremst werden kann. Des Weiteren muss der Schaltzeitpunkt dann auch nicht
zwangslaufig so gewihlt werden, dass sich das Normion dann bei d/2 befindet. Zum
Anderen zeigt sich, dass die Positionsverteilungen der abgebremsten lonenpakete
schméler sind, wobei die Ausprigung des Effektes fiir das Abbremsen mit Vorkiih-
lung (Diagramm f)) ausgeprégter ist als fiir den Fall ohne Vorkiihlung (Diagramm
e)). Fiir das Beispiel aus Abb. 2.11, nimmt die Standardabweichung z, der Positi-
onsverteilung, ausgehend von 13.1 mm fiir den unabgebremsten Fall, iiber 9.6 mm
fiir das Abbremsen ohne Vorkiihlen bis auf 8.9 mm fiir den Fall mit Vorkiihlen ab.
Fiir den Fall, dargestellt in Diagramm e), kommt die Kompression der Ortsvertei-
lung dadurch zu Stande, dass die schnelleren Ionen im Puls sich nach Eintritt in
PDT1 deutlich langsamer bewegen als die langsameren Ionen im Puls, die sich zu
diesem Zeitpunkt noch unabgebremst PDT1 nihern. Durch die geringe, bis zum
Schaltzeitpunkt zuriick zu legende Strecke bleibt ein Grofiteil der Ortskompression
erhalten. Fiir das Abbremsen mit Vorkiihlen findet durch das linear ansteigende
Abbremspotential eine zweite derartige Ortskompression statt. Fiir das Abbremsen
mit Vorkiihlen ergibt sich somit unmittelbar nach dem Schaltzeitpunkt sowohl eine
Kompression der Orts- wie auch der longitudinalen Impulsverteilung.

Prozentsatz an HCIs in spezifischem Energieintervall

Das in Abb. 2.11 ¢) gezeigte Histogramm der longitudinalen Energieverteilung der
HClIs nach dem Abbremsen mit Vorkiihlen wurde fiir Vppr1 = 474.1V berechnet, da
sich hier die mit der vorgestellten Methode minimal erreichbare Energiebreite fiir die
gegebenen Startbedingungen des HCI-Paketes und die gewiinschte Injektionsenergie
ergibt. Diese minimale Energiebreite entspricht einem maximalen Prozentsatz pyq.
an HCIs pro Ionenpaket, deren longitudinale Energien nach Abbremsen in einem
bestimmten Intervall kinetischer Energie sind. Bei dem Prozentsatz p,,.. handelt es
sich um die, fiir das Wiedereinfangen der HCI-Pakete in der Paulfalle (engl. Retrap-
ping), entscheidende Kenngrofe der Abbremseinheit. 90 % der abgebremsten HCIs
befinden sich in einem Intervall longitudinaler kinetischer Energien von +0.3eV um
130eV/Q fiir Vppry € (472.4V,475.7V). Die Breite dieses Intervalls spricht fiir die
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Abbildung 2.12: Berechnung, auf Grundlage des eindimensionalen, theoretischen Modells, des
Prozentsatzes an HCIs innerhalb bestimmter Intervalle auf @ normierter longitudinaler kineti-
scher Energie, in Abhéngigkeit verschiedener Spannungskombinationen der gezackten Abbrems-
elektroden PDT1 und PDT2. Die an PDT1 angelegte Spannung Vppr: legt, iiber die Bedingung
(Vepri + Vepr2) /2 = Veogtr — ‘_/f, die an PDT2 anzulegende Abbremsspannung fest. Fiir das
gezeigte Beispiel wurden die, fiir das Experiment realistischen, Werte QeVe,: = 680eV/Q und
QeVy = 130eV/Q gewihlt.

Robustheit des Abbremssystems nach dem vorgestellten, theoretischen Modell.

Wihrend in Abbildung 2.10 die Breite der longitudinalen kinetischen Energiever-
teilung der HCI-Pakete nach dem Abbremsen in Abhéngigkeit der, an PDT1 an-
gelegten Abbremsspannung, betrachtet wurde, zeigt Abbildung 2.12 die, fiir das
sympathetische Stoppen der HCIs durch das Bremsvermogen des Bet-Coulomb-
Kristalls, relevante Groke p (Vppri) in Abhéingigkeit des Abbremspotentials. Dabei
bezeichnet p den Prozentsatz an HCIs aus einem extrahierten Tonenpaket, deren
Energie sich in einem fiir das weitere Experiment relevanten Energiebereich befin-
det. Zusammenfassend lisst sich hier sagen, dass sich 100 % der Ar'3*-Ionen eines,
mit QeViu, = 680eV/Q und QeV, = 10.6eV/Q, extrahierten HCI-Paketes im Be-
reich von +£4eV um 13 x er = 13 x 130eV befinden, wenn das HCI-Paket mittels
zusitzlichem Vorkiihlen durch Vppry € (473.5V,474.5V) abgebremst wurde. Ver-
ringerung der mittleren longitudinalen kinetischen Energie um den selben Betrag,
aber ohne Vorkiihlen (Vppr1 = Vepre = 550V) fiihrt zu einem Prozentsatz von
2% an Ar'3*-Tonen eines extrahierten Pulses, deren Energien sich im Intervall von
+4eV um 13 x e‘_/f = 13 x 130V befinden. Die Integration des vorgestellten Vor-
kiihlkonzeptes in den Abbremsprozess ermdglicht damit eine 50-fache Erhéhung des,
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pro Extraktions-Zyklus, zur Verfiigung stehenden Prozentsatzes an Ar'3-Ionen mit
kinetischen Energien im, fiir die Injektion in die Paulfalle und das sympathetische
Stoppen, relevanten Energieintervall.

Flugzeitverteilungen - zeitliche Akzeptanz der Paulfalle

Eine weitere, technisch relevante, Kenngrofse der abgebremsten HCI-Pulse, die sich
direkt aus der Energieverteilung ableiten ldsst, ist die zeitliche Breite der Pulse
am Ort des 1-ten elektrostatischen Spiegels EM1 direkt am Eingang der Paulfalle.
Ein direkter Ausdruck fiir die Flugzeit des i-ten HCIs im Ionenpuls wird in Kapi-
tel A.1 hergeleitet und ist dort in Gleichung (A.13) zusammengefasst. Beispielhafte
Flugzeitverteilungen sind fiir die, durchgingig innerhalb dieses Kapitels gew#hlten
energetischen Start- und Endbedingungen, in Abbildung 2.13 fiir den Fall des Ab-
bremsens ohne (Diagramm a)) bzw. mit maximalem (Diagramm b)) Vorkiihlen dar-
gestellt.

Die FWHM Breiten der angenommenen gaussférmigen Flugzeitverteilungen fiir die
beiden Fille ergeben sich zu 1.73ns (Abb. 2.13 a)) bzw. zu 0.42ps (Abb. 2.13 b)).
Diese Breiten sind im Vergleich zu der FWHM Flugzeitbreite im unabgebremsten
Fall von 0.39 ps zu sehen. Trotz der selben Breite der kinetischen Energieverteilung
fiir den unabgebremsten bzw. ohne Vorkiihlen abgebremsten HCI-Puls, ist die Flug-
zeitverteilung des abgebremsten Pulses wesentlich breiter, da es fiir selbigen zu einer
Vergroferung der relativen Energiebreite in Bezug auf die mittlere kinetische Ener-
gie kommt. Die mittlere Flugzeit liegt fiir den Fall des Abbremsens ohne Vorkiihlen
leicht hoher als fiir den Fall mit Vorkiihlen. Dies kann durch die kleinere mittlere
Geschwindigkeit des, ohne Vorkiihlen abgebremsten, HCI-Pakets in Bewegungsbe-
reich II erklart werden.

Fiir ausreichende Flexibilitit bei der Injektion der HCI-Pakete in die Paulfalle, wird
der 1-te elektrostatische Spiegel EM1, pro Extraktions-/Injektions-Zyklus, einmal
fiir ein kurzes Zeitfenster von ca. 3ps auf Erdpotential geschaltet. Da die Schalt-
prozesse der Spannungen keinen Stufenfunktionen entsprechen ist das real nutzba-
re Zeitfenster um etwas mehr als einen Faktor zwei kleiner. Dies wiirde bei, ohne
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Abbildung 2.13: Berechnete Flugzeitverteilungen fiir Ar'3*-Tonenpakete am Ort des ersten elek-
trostatischen Spiegels ((EM1) in Abb. 2.1), direkt vor der Paulfalle. a) Flugzeitverteilung fiir mittels
Vppr1 = 550V, d.h. ohne Vorkiihlen, vonQeV, .. =680eV/Q auf Qer = 130eV/Q abgebrems-
tes Ar'3*-Ionenpaket. b) Flugzeitverteilung fiir ein mittels Vppry = 474.1V, d.h. mit Vorkiihlen,
abgebremstes Ar'3*-Ionenpaket. Gleiche Werte fiir V.., und Vf wie in a).
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Vorkiihlen, abgebremsten HCI-Paketen zu einem Verlust an injizierbaren HCIs pro
Zyklus, fithren. Daher triagt die zeitliche Fokussierung der Ionenpakete am Ort von
EM1 ebenfalls zur erhchten Effizienz des HCI-Implantations-Prozesses bei.

Das vorgestellte theoretische Modell ist zwar 1-dim., dabei aber nicht auf HCI-
Flugbahnen entlang der Symmetrieachse der Abbremselektroden beschréankt. Wie
die FEM-Simulation aus 2.14 ¢) des rdumlich gemittelten Potentials in der Schnitt-
ebene durch die Mitte des Uberlappungs-Bereiches, fiir angelegte Spannungen von
Vepri = 450V und Vppr; = 650V, demonstriert, betragen die Abweichungen des
Potentials innerhalb eins Kreises mit Durchmesser von 22mm vom eingestellten
mittleren Abbremspotential von 550V weniger als 0.1 %. Wesentliche Limitierun-
gen des 1-dim. Modells bestehen in der Annahme, die gezackten Elektroden wiir-
den unendlich schnell auf Erdpotential herunter geschaltet, der Annahme des stu-
fenférmigen Ubergangs von 0V nach Vppri, sowie in der Vernachldssigung einer
transversalen Divergenz des HCI-Paketes und in der Vernachlissigung von Raumla-
dungseffekten. SIMION-Simulationen, welche diese Effekte beriicksichtigen, zeigen
qualitativ keine wesentlichen Unterschiede zu dem theoretischen Modell. Thre Ergeb-
nisse zeigen jedoch quantitative Abweichungen beziiglich des maximal erreichbaren
Prozentsatzes p,q.. an HCIs in einem gewiinschten Energieintervall nach der Ab-
bremsung, wie im néichsten Abschnitt beschrieben.

Vergleich mit SIMION-Simulationen

Die Geometrie der gezackten Abbremselektroden wird, zusammen mit der be-
nachbarten Ionenoptik und umgebenden, geerdeten Vakuumkammer, mittels CAD-
Modell-Import in der SIMION-Simulationssoftware [215] modelliert. Die Wegstre-
cke zwischen Startposition der HCI-Pakete und der Position der Einzellinse (E1)
entspricht dabei moglichst genau den experimentellen Gegebenheiten. Die zeit-
abhéingigen Abbremsspannungen werden mittels eines Skript-basierten Benutzer-
Programms eingebunden. Solange die mittlere Flugzeit (engl. time-of-flight oder
kurz TOF) eines HCI-Paketes kleiner als der eingestellte Schaltzeitpunkt tg ist,
werden konstante Abbremsspannungen Vppri/e an die gezackten Elektroden ange-
legt. Sobald die mittlere Flugzeit dem Schaltzeitpunkt entspricht, beginnt SIMION
die angelegten Spannungen exponentiell, mit einer Zeitkonstante von 7 = 0.11 ps,
auf Erdpotential herunter zu fahren. Dafiir werden die Ionen-Zeitschritte mit dem
Schaltzeitpunkt synchronisiert. Der Wert fiir die Zeitkonstante 7 stammt aus SPICE-
Simulationen [216] der zeitabhéngigen Potentiale der gezackten Elektroden wéh-
rend des Abbrems-Prozesses. Als Grundlage dieser Simulationen dient ein elektro-
nisches Modell der Abbrems-Elektroden samt zugehoriger elektronischer Schaltun-
gen. Die Elektroden selbst werden als eine Kombination aus Kapazitdten gegenein-
ander (70pF) und gegen die Vakuum-Kammer (70 pF) modelliert. Hierbei basiert
die Schaltelektronik auf zwei schnellen Hochspannungs-Transistor-Schaltern (Behlke
HTS31), die synchron durch ein TTL-Signal von einem Delay-Generator getriggert
werden. Wobei der zeitliche Nullpunkt des Delay-Generators pro Extraktions-Zyklus
durch den Extraktionszeitpunkt der HCIs aus der EBIT gegeben ist. Die simulierte
Zeitkonstante wurde experimentell mittels einer Oszilloskop-Messung bestétigt. Fiir

121



Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen

einen detaillierten Uberblick zur Schaltelektronik sei auf [206] verwiesen.

Die Simulation des Abbremsprozesses wurde fiir verschiedene Startbedingungen der
HCI-Pakete simuliert. Allen gemein war die Annahme einer anfinglichen, gausss-
chen Energieverteilung mit den selben Parametern QeV,,;, = 680eV /Qund QeV, =
10.6eV/Q, die auch fiir das theoretische Modell verwendet wurden. Zusétzlich wur-
den die Schaltzeitpunkte stets so gewahlt, dass die mittlere kinetische Energie nach
dem Abbremsen QeV; = 130eV/Q betrug. Am Ende des Simulationsvorgangs wurde
die mittlere kinetische Energie aller, durch die zweite Einzellinse (E2) transferierten
und beim Ionendetektor (BD1) ankommenden, HCIs registriert und beziiglich p,,q.
ausgewertet. Tabelle 2.1 fasst die Ergebnisse fiir verschiedene sonstige Startbedin-
gungen, wie transversale Ausdehnung des Ionenpaketes, transversaler Divergenzwin-
kel, Beriicksichtigung von Raumladungseffekten, zusammen.

Ob alle 5000 Ar'3*-Tonen auf der Symmetrieachse geflogen oder homogen auf
einen koaxialen Kreis mit Durchmesser 6.5 mm verteilt werden liefert beides Mal
DPmaz = 97 % fiir den prozentualen Anteil an abgebremsten HCIs mit Energien im
Intervall von 13 x 130eV % 5¢V, in guter Ubereinstimmung mit dem theoretischen
Modell. Bei zusétzlicher Annahme einer kegelférmigen Divergenzverteilung mit, ma-
ximal experimentell zu erwartendem, Offnungswinkel von 0.1° tritt eine leichte Re-

Startbedingungen # HCI mit Ey;, €
13 x 130eV +5eV
Theoretisches Vepr1 = 474.1V 100 %
Modell
SIMION Run 1 Vepr1 =470V, 6 =0°, 97 %
d = 0mm, SC: aus
SIMION Run 2 Vepr1 =470V, 6 =0°, 97 %
d = 6.5mm, SC: aus
SIMION Run 3 Vepr1 =470V, 6 =0.1°, 96 %
d = 6.5mm, SC: aus
SIMION Run 4 Vepri =470V, 6 =0.1°, 89 %
d=6mm, SC: 2 x 10~15C
SIMION Run 5 Vepr1 =470V, 6 =0.1°, 26 %
d=6mm, SC: 2 x 1071 C
SIMION Run 6 Vepr1 =550V, 6 =0.1°, 0.4%

d=6mm, SC: 2 x 10714 C

Tabelle 2.1: Ergebnisse exemplarischer SIMION-Simulationen im Vergleich mit dem vorgestellten
1-dim. theoretischen Modell. § bezeichnet den transversalen Divergenzwinkel der HCIs (damit ist
6 der halbe Offnungswinkel der Kegelverteilung der vektoriellen Startgeschwindigkeiten), d den
Durchmesser fiir die transversale Kreisverteilung der HCIs in der Extraktionsebene und SC steht
fiir die Anzahl der pro Puls vorhandenen Ar'3*-Ionen, fiir die Félle bei denen Raumladungseffekte
bei der Simulation beriicksichtigt wurden. So entspriiche z.B. SC: 2 x 107!® C einem HCI-Paket mit
1 x 103 Ar'3*-Tonen. SIMION Run 1-4 mit je 5000 und Run 5-6 mit je 500 Ar'3*-Ionen simuliert.
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duktion auf 96 % auf. Wesentliche quantitative Unterschiede zum theoretischen Mo-
dell ergeben sich erst bei der Beriicksichtigung von Raumladungseffekten innerhalb
des HCI-Paketes mit deutlich mehr als 100 angenommenen Ar'3*-Ionen. So redu-
ziert sich ppq. fiir angenommene 1 x 10® Ar'3*-Tonen pro Puls auf 89 %. Fiir 1 x 10*
Art3*.Tonen pro Puls erhilt man eine deutliche Reduktion auf 26 %. Dieser Wert ist
jedoch im Vergleich zu dem Simulations-Ergebnis fiir das Abbremsen ohne Vorkiih-
len von 0.4% zu sehen. Fiir das Abbremsen mit Vorkiihlen kann der Prozentsatz
Pmaz zuséatzlich durch Verwendung der Einzellinse (E1) auf 48 % erhoht werden, was
fiir den Fall ohne Vorkiihlen keine Verbesserung bringt, da es hier zu Ionenbahnen
kommt, die innerhalb der Elektroden enden und selbige nicht mehr (BD1) bzw. die
Paulfalle erreichen wiirden.

2.3.4 Pulsed Buncher Tube - Design

Die beiden gezackten Elektroden werden durch Drahterosion aus Edelstahl-
Hohlzylindern hergestellt und, wie in Abbildung 2.14 a) und b) zu sehen, auf
je zwei PEEK Isolatorstdben auf einer gemeinsamen Aluminium Grundplatte mon-
tiert. Die beiden gezackten Elektroden werden dabei innerhalb von Toleranzen
kleiner als 50 pm koaxial gelagert. Die Isolatorstibe sind im 90° Winkel tangential
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Abbildung 2.14: a) Foto der zwei gezackten Abbremselektroden (PDT1 und PDT2), zusam-
men mit den beiden benachbarten Einzellinsen. b) Montage-Konzept der gezackten Elektroden
auf der geerdeten Grundplatte. ¢) FEM-Simulation des Abbremspotentials in der Schnittebene,
die senkrecht zur Symmetrieachse der Elektroden steht und den Mittelpunkt des Uberlappungs-
Bereichs enthélt. Entnommen aus der, wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Veroffentli-
chung [200].
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an den Umfang der Elektroden angelagert, um maximale Kraftableitung und damit
Stabilitit zu gewahrleisten. Das Montage-Konzept verhindert, dass sich die Isolato-
ren in Sichtlinie der HCI-Pakete befinden und somit aufgeladen werden kénnten.
Fiir die Anpassung des Designs der Abbremseinheit an die gegebenen experi-
mentellen Bedingungen (Emittanz der EBIT, Energieverteilung der extrahierten
HCI-Pakete, Akzeptanz der Paulfalle, geeignete Energieverteilung fiir sympatheti-
sches Stoppen), sind folgende Grofen von Bedeutung: die Anzahl der Zacken, die
Gesamtliange der Abbremseinheit, der Innendurchmesser der Elektroden, die Linge
des linear ansteigenden Abbremspotentials. Letzteres wird durch die zu erwartende
Positionsverteilung der HCIs eines extrahierten Pulses innerhalb des Uberlappungs-
Bereichs der gezackten Elektroden festgelegt (vergleiche hierzu Abbildung 2.11
d)-f)). Der Innendurchmesser der Elektroden wurde auf 40 mm festgesetzt. Dies ist
das Ergebnis eines Kompromisses aus Verringerung ionenoptischer Aberrationen,
Maximierung des effektiven Innendurchmessers, der zum verlustfreien (in Bezug
auf die kinetische Energie) Abbremsen mit Vorkiihlen der HCIs fiihrt und Mi-
nimierung der Gesamtlinge der Abbremseinheit. Die Gesamtlinge ist mit dem
Innendurchmesser durch das Eindringen elektrischer Felder benachbarter Elektro-
den in die gezackten Elektroden korreliert. Der effektiv zum Abbremsen nutzbare
Innendurchmesser der Abbremselektroden wird, bei konstantem geometrischem
Innendurchmesser, mit zunehmender Anzahl an Zacken grofer. Allerdings wird die
Elektrode fiir eine gréfere Anzahl an Zacken zunehmend schwieriger herzustellen,
so dass hier eine Anzahl von 10 gewahlt wurde.

Im Prinzip ware die Erzeugung eines linear ansteigenden Abbremspotentials auch
durch Hintereinanderschalten zweier Hohlzylinder-Elektroden auf verschieden hohen
Potentialen moglich. Dabei konnte der Abstand zwischen den beiden Hohlzylinder-
Elektroden, im Vergleich zu den zu erwartenden Positionsverteilungen und einem
realistischen Innendurchmesser der Elektroden, aufgrund des Felddurchgriffs zur
geerdeten Vakuumkammer und damit verbundenen Stérungen des Potentialverlaufs,
nur viel zu klein gewéhlt werden. Eine weitere Design-Alternative zur Erzeugung
eines beliebig ansteigenden Abbremspotentials bestiinde in der Hintereinanderschal-
tung mehrerer Elektroden in Kreisscheiben-Form, mit kleinen Abstédnden (=1 mm)
zwischen den Elektroden. Dies wiirde jedoch zu einer wesentlich komplexeren
Elektronik-Schaltung zum gleichzeitigen Herunterpulsen aller Elektroden fiihren.

2.3.5 Abbrems- und Vorkiihlmessungen

Die experimentelle Bestimmung geeigneter Schaltzeitpunkte aller gepulsten Elektro-
den erfolgt mittels Auswertung der Ionendetektorsignale (BD1) und (BD2) in Ab-
hangigkeit der eingestellten Spannungen und Schaltzeiten. Im Folgenden wird das
Vorgehen an Hand der Bestimmung von tg fiir das Abbremsen von HCI-Paketen
vorgestellt.

Ausgangspunkt aller Trigger-Signale fiir das Schalten der Elektrodenspannungen ist
ein Delay-Generator. Hier legt das Aussenden des Trigger-Signals, zum Extrahieren
der HCI-Pakete aus der EBIT, den Nullpunkt der Zeitachse fest. Fiir alle iibri-
gen Trigger-Signale konnen variable Verzogerungszeiten zum Aussenden dieses ers-
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ten TTL-Signals eingestellt werden. In Abbildung 2.15 zum Datenaufnahmesystem,
das zur experimentellen Bestimmung (oder Uberpriifung) geeigneter Schaltzeitpunk-
te verwendet wird, sind beispielhaft das Start-Trigger-Signal, sowie dasjenige zum
gleichzeitigen Herunterpulsen der beiden gezackten Elektroden, zu sehen.

Fiir die Aufnahme eines so genannten Abbrems-Scans werden vom Delay-Generator
zwei TTL-Signale erzeugt. Das eine (magentafarbene, durchgezogene Linie) legt den
Extraktionszeitpunkt der HCI-Pakete aus der EBIT fest, indem es das schnelle Anle-
gen eines HV-Pulses an die mittlere Fallenelektrode der EBIT auslost. Des Weiteren
wird dieses TTL-Signal als Trigger-Signal fiir ein Oszilloskop, welches der Aufnah-
me von Flugzeitspektren der HCI-Pakete dient, verwendet. Das zweite TTL-Signal
(blaue, gestrichelte Linie) wird nach einer, variabel einstellbaren, Zeit ts nach dem
ersten Signal ausgesandt und bewirkt das gleichzeitige Schalten der Abbremsspan-
nungen beider gezackter Elektroden.

Die schrittweise Erhohung der Verzdgerungszeit tg zwischen den beiden Trigger-
Signalen, mit einer typischen Schrittgrofe von 50 ns, ermoglicht, zusammen mit der
Aufnahme eins Flugzeitspektrums extrahierter HCI-Pulse pro Schritt, die Beobach-
tung der Flugzeitverdnderungen eins HCI-Paketes mit spezifischem Ladungszustand
wéahrend der verschiedenen Phasen des Abbrems-Prozesses. Fiir die Implantation von
Ar'3*.Tonen in einen lasergekiihlten Be™-Coulomb-Kristall wird vorher genau dieses
HCI-Paket nach der Extraktion selektiert. Die in den Abbildungen 2.16 bzw. 2.17 ge-
zeigten Abbrems-Scans wurden ohne Ladungszustandsselektion aufgenommen und
enthalten daher mehrere Flugzeit-Peaks mit verschiedenen () /M-Verhéltnissen. Zum

Oszilloskop

[,

| Trigger Signal

Abbildung 2.15: Datenaufnahmesystem, das zur experimentellen Bestimmung (oder Uberprii-
fung) geeigneter Schaltzeitpunkte tg sowie zur Charakterisierung der Abbremseinheit verwendet
wird. Das Schalter-Symbol steht hier je fiir schnelle Behlke-Schalter. Die elektronische Schaltung
zum simultanen Herunterpulsen der beiden Abbremselektroden ist stark vereinfacht, eine genauere
Darstellung findet sich in [206]. Entnommen aus der, wiahrend dieser Promotionsforschung, erstell-
ten Veroffentlichung [200].
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Verstédndnis der Scans ist es hilfreich sich abermals den, auf den Seiten 114 und fol-
gende, diskutierten Sachverhalt vor Augen zu fithren, dass der Schaltzeitpunkt tg
einer bestimmten Wegstrecke entspricht, die das i-te HCI in einem Puls mit ein-
heitlichem @ /M-Verhéltnis seit der Extraktion zuriick gelegt hat. Diese Wegstrecke
entspricht dann wiederum einem spezifischen Abbremspotential, welches das i-te
HCT zum gemeinsamen Schaltzeitpunkt tg erfahren hat.

Fiir die in den Abbildungen 2.16 bzw. 2.17 prisentierten Abbrems-Scans, wurde der
Schaltzeitpunkt schrittweise erhoht und bei jedem Schritt ein Flugzeitspektrum der
extrahierten Ionenpakete, je gemittelt {iber 64 Extraktionszyklen bei einer Extrak-
tionsfrequenz von 2Hz, aufgenommen fiir ein Abbremsen ohne (Vepr1 = Vepro)
bzw. mit (Vppr1 < Veprs) Vorkiihlen. Da die, bei dem verwendeten gepulsten Ex-
traktionsmodus, longitudinale mittlere kinetische Energie eines Ionenpulses direkt
proportional zum Ladungszustand der HCIs ist, legen die Ionen eine feste Wegstrecke
umso schneller zuriick, je hoher ihr Ladungszustand ist. Damit treffen HCI-Pakete,
bestehend aus héher geladenen Ar-Tonen friither am Tonendetektor an, wenn kein
Abbrems-Prozess stattfindet. Die weifte gestrichelte Linie in den beiden Abbildun-
gen 2.16 und 2.17 beschreibt die Verdnderung der mit (BD1) gemessenen Flugzeit
extrahierter Ar'3-Ionenpakete in Abhingigkeit des eingestellten Schaltzeitpunktes.
Der mit a) markierte ¢s-Bereich konstanter Flugzeit entspricht bei beiden Abbrems-
Scans dem Fall, dass die beiden gezackten Elektroden bereits auf Erdpotential her-
unter gepulst wurden, bevor die Ar'3*-Tonenpakete das durch PDT1 geformte Ab-
bremspotential erreicht haben. Fiir grofsere Werte von tg (Bereich b)) wurden die
Art3*.Tonen durch das Abbremspotential stirker und stirker abgebremst, bis sie sich
zum Schaltzeitpunkt entweder im Bereich konstanten Abbremspotentials (c) in Abb.
2.16) fiir den Fall Vppr1 = Vppre befinden oder in den Bereich des linear ansteigen-
den Abbremspotentials (k) und 1) in Abb. 2.17) fiir den Fall Vppry < Vppro eintre-
ten. m) markiert bei dem Abbrems-Scan mit Vorkiihlen, den Zeitpunkt, zu dem die
Ar'3+.Jonenpakete den gezackten Uberlappungs-Bereich der beiden Abbremselek-
troden gerade verlassen. In dem tg-Bereich d) der beiden Abbildungen verlassen die
HCI-Pakete zum Schaltzeitpunkt die Elektrode PDT2, so dass sie teilweise wieder
beschleunigt wurden. Dies ist mit einer, im Vergleich zu den Abschnitten ¢) in Abb.
2.16 bzw. m) in Abb. 2.17, verkiirzten mittleren Flugzeit verbunden. Fiir Schaltzeit-
punkte der Region d) beider Abbildungen werden die beiden gezackten Elektroden
erst herunter gepulst, wenn die HCI-Pakete die Abbremseinheit bereits verlassen
und somit nur ein elektrostatisches Potential durchflogen haben. Hier bleibt die
mittlere kinetische Energie der HCI-Pakete zwar unverdndert, ihre mittlere Flugzeit
ist jedoch im Vergleich zum Bereich a) beider Abbildungen deutlich gréfer. Dies ist
durch die langsamere Geschwindigkeit, mit der die Ar'®*-Ionenpakete die beiden,
auf positiver Spannung liegenden, Abbremselektroden durchfliegen, bedingt.

Wie die Daten der Abbildungen 2.16 und 2.17 demonstrieren, kann ein Abbrems-
Scan auch zur Uberpriifung und Sichtbarmachung des, durch Anlegen der Spannun-
gen Vppr und Vpprse an die beiden gezackten Elektroden, erzeugten Abbremspoten-
tials genutzt werden. Des Weiteren liefern sie, fiir das Abbremsen mit Vorkiihlung,
geeignete Bereiche des Schaltzeitpunktes tg. Die Feineinstellung von tg erfolgt an-
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Abbildung 2.16: Beispielhafter Abbrems-Scan (Flugzeitspektren in Abhangigkeit des Schaltzeit-
punktes) ohne Vorkiihlen fiir, aus der EBIT extrahierte, HCI-Pakete. In den jeweiligen Flugzeit-
spektren erkennt man die Argonionen-Pulse mit Ladungszusténden von 14 bis 8. Die weifse, gestri-
chelte Linie folgt der mittleren Flugzeit des Ar'**-Tonenpaketes. HCI-Pakete werden mit einer mitt-
leren kinetischen Energie von QeV,u4, = 685eV /@ extrahiert und mittels Vppr1 = Vpprs = 300V
abgebremst. Die Markierungen a) bis e) markieren die unterschiedlichen Phasen des Abbrems-Scans
wie im Text erldutert. Flugzeitspektren iiber 64 Extraktionszyklen gemittelt. Entnommen aus der,
wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Veréffentlichung [200].

Flugzeit (us)
MCP-Signal (V)

6 7 8 9 10
Schaltzeitpunkt PDTs (us)

Abbildung 2.17: Beispielhafter Abbrems-Scan mit Vorkiihlen fiir, aus der EBIT extrahierte, HCI-
Pakete. In den jeweiligen Flugzeitspektren erkennt man die Argonionen-Pulse mit Ladungszustin-
den von 14 bis 9. Die weife, gestrichelte Linie folgt der mittleren Flugzeit des Ar'3*-Tonenpaketes.
HCI-Pakete werden mit einer mittleren kinetischen Energie von QeV..:, = 695 eV/Q extrahiert
und mittels Vppr1 = 200V und Vppre = 400V abgebremst. Flugzeitspektren iiber 64 Extrakti-
onszyklen gemittelt. Entnommen aus der, wahrend dieser Promotionsforschung, erstellten Verof-
fentlichung [200].

127



Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen

schlieffend {iber Messungen der Energieverteilung abgebremster HCI-Pakete mit Hil-
fe der Gegenfeldmethode (Verwendung von (BD1) als Retarding-Field-Analysator).
Die Breite der farbigen Kurven aus den Abbrems-Scans entsprechen den zeitlichen
Breiten der Flugzeitverteilungen eines HCI-Paketes, nach Abbremsen zu einem spe-
zifischen gemeinsamen Schaltzeitpunkt. Diese zeitliche Breite ist ein Mak fiir die
Breite der kinetischen Energieverteilung eines HCI-Paketes im Verhéltnis zu seiner
mittleren kinetischen Energie (vergleiche hierzu auch Kapitel A.1 Gleichung (A.13)).
Betrachtet man die, zu Ar'®* gehérende, Kurve aus Abbildung 2.17, so erkennt man,
dass die Flugzeitbreite fiir Schaltzeitpunkte im Bereich 1) nicht grofer ist als die im
Bereich a), trotz der geringeren mittleren kinetischen Energie der Ar'3* Tonenpakete
in Bereich 1) im Vergleich zu Bereich a). Dies ist nur méglich, wenn es zu einer Ver-
schmélerung der longitudinalen kinetischen Energieverteilung durch das Abbremsen
mit Vorkiihlen gekommen ist. Diese Beobachtung ist somit der Beleg fiir die Vorkiihl-
Fahigkeiten der vorgestellten Abbrems-Methode mit Vppry < Vpprs.

Fiir eine quantitative Analyse der Verkleinerung der Energiebreite wurden die Brei-
ten der Flugzeitverteilungen bei tg = 6 1s und tg = 7.6 ps, fiir die Ar'3*-Ionenpakete
aus Abb. 2.17, miteinander und mit den, nach dem 1-dim. theoretischen Modell
zu erwartenden Flugzeitbreiten, verglichen. Es ergibt sich eine experimentell beob-
achtbare Reduktion der Energiebreite um einen Faktor 2. Diese Verschmilerung ist
durch das theoretische Modell bei den gegebenen experimentellen Parametern zu er-
warten. Die optimalen Vorkiihl-Bedingungen, laut theoretischem Modell, wéren fiir
eine Kombination von 695eV/Q als mittlerer kinetischer Extraktionsenergie und
von 395eV/Q als Zielwert fiir die mittlere kinetische Energie nach dem Abbremsen,
durch Anlegen der Spannungen (237V,363V) an die beiden gezackten Elektroden
(PDT1, PDT?2), zu erreichen gewesen.

Fiir die, im folgenden Kapitel 2.4 vorgestellte, Messreihe zum Retrapping von Ar!3*-
Ionenpaketen in die lineare Paulfalle, wurden die Ar'®*-Ionenpaketen auf eine mitt-
lere kinetische Energie von QeV; = 130.6eV/Q, unter Nutzung der Vorkiihleigen-
schaften des Abbremssystems, verlangsamt. Die gemessene FWHM Breite der gaufs-
formigen Verteilung betrug 7.1eV/Q (QeV, = 3eV/Q). Dies entspricht, fiir ge-
wahlte Abbremsspannungen (Vppri, Veprs) von (450 V,650 V), einer Reduktion der
longitudinalen kinetischen Energiebreite, im Vergleich zu unabgebremsten ITonenpa-
keten, um einen Faktor 3.5. Der Prozentsatz an HCIs mit Energien im Intervall
(130eV/Q, 130eV/Q + 10eV) betrug damit ca. 10 %, im Gegensatz zu den theo-
retisch zu erwartenden 0.4 % (vergleiche Tabelle 2.1, SIMION Run6) bis maximal
2% (vergleiche Abbildung 2.12), wenn die HCI-Pakete ohne Vorkiihlen abgebremst
wiirden. Eine Analyse, nach der in [206] erlduterten Methode, der Fléche unter dem
Ar3T_Flugzeitpeak des Tonendetektorsignals, welche mit der HCI-Anzahl pro Puls
verkniipft ist, lieferte einen Wert von 1.3 x 10* Ar'**-Tonen in den vorgekiihlt und
abgebremsten Paketen. Dies entspricht ungefihr der Halfte der typischerweise fiir un-
abgebremste Pakete bestimmten Ionenanzahl. Die relative hohe Ionenanzahl legt die
Vermutung nahe, dass der niedrigere Prozentsatz fiir ein Abbremsen ohne Vorkiihlen
Giiltigkeit hat. Dies ist in Ubereinstimmung mit der experimentellen Beobachtung,
dass ein Retrapping bzw. eine Implantation von Ar'®*-Ionen in der Paulfalle bzw.
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in den Be™-Coulomb-Kristall fiir, ohne Vorkiihlen, abgebremste Ionenpakete nicht
moglich war.
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2.4 Retrapping von HCIs in einer linearen Paulfalle

Das erfolgreiche Wiedereinfangen, mit Speicherzeiten in der Gréfenordnung von ein
paar 10 ms, der extrahierten Ar'**-Ionenpakete in der kryogenen, linearen Paulfalle
stellt eine notwendige Voraussetzung fiir das Stoppen einzelner Ar'**-Ionen durch
und die Co-Kristallisation in einem kontinuierlich lasergekiihlten Bet-Coulomb-
Kristall dar. Vor dem eigentlichen Implantationsprozess werden alle Elektroden-
spannungen und -schaltzeiten experimentell so eingestellt, dass es moglich ist meh-
rere Ar'3"-Tonen (ohne die Anwesenheit eins Be™-Coulomb-Kristalls) fiir mehrere
10ms in der Paulfalle zu speichern. Die langen Retrapping-Zeiten erlauben dann in
einem zweiten Schritt mehrfache Durchgiinge einzelner Ar'3*-Ionen durch den Be*-
Coulomb-Kristall, was dessen effektives Bremsvermogen wesentlich erhoht. Damit
erhoht sich auch die Wahrscheinlichkeit pro Extraktions-/Injektionszyklus ein oder
mehrere Ar'®*-Tonen im Be*-Kristall zu lokalisieren.

2.4.1 Retrapping-Konzept

Eine schematische Darstellung des Retrapping-Zyklus ist in Abbildung 2.18 zu se-
hen. Fiir simtliche Phasen des Retrapping-Prozesses werden die Vor-und Hauptfal-
lenelektroden der Paulfalle auf ein gemeinsames, elektrostatisches Abbremspotential
gelegt. Die Hohe der angelegten Abbremsspannungen ist durch die restliche mitt-
lere kinetische Energie QeV; des, mit Vorkiihlung abgebremsten, zu injizierenden
HCI-Paketes gegeben. Diese wird mit dem Gegenfeld-Analysator des Ionendetektors
(BD1) am Ende der Abbrems-Beamline gemessen. Hierbei ist zu beachten, dass aus
technischen Griinden, die an die Paulfallen-Elektroden angelegten DC-Spannungen
den Maximalwert von 200V nicht {iberschreiten sollten. Gleichzeitig sollte V; nicht
zu niedrig gewihlt werden, da es innerhalb der Paulfallen-Vakuumkammer u.a. eine
freie Flugstrecke von mehr als 200 mm gibt, was zu Ionenverlusten bei sehr langsa-
men Teilchen fithren kann. Typischerweise werden die Paulfallenelektroden auf ca.
130V gelegt.

Entscheidende Komponenten fiir das Wiedereinfangen der HCI-Pakete in die lineare
Paulfalle sind die beiden, koaxial zu der zylindersymmetrischen Elektrodenkonfigu-
ration der Paulfalle angeordneten, elektrostatischen Spiegel. Diese ragen auf beiden
Seiten leicht in die Paulfalle hinein, haben einen Innendurchmesser von 3 mm und
eine Lange von 26 mm.

In der Injektions-Phase des Retrapping-Prozesses wird der, aus Sicht der ankom-
menden HCI-Pakete, erste elektrostatische Spiegel (EM1 in Abb. 2.18) fiir ein kur-
zes Zeitfenster auf 0V gesetzt, wihrend der zweite elektrostatische Spiegel (EM2
in Abb. 2.18) typischerweise auf 200V gelegt wird. Damit kénnen die vorher abge-
bremsten lonenpakete gerade das, durch das Hochlegen sdmtlicher Paulfallenelek-
troden erzeugte, Abbremspotential iiberwinden. Anschliefend bewegen sie sich axial
mit geringen restlichen kinetischen Energien in der Grofenordnung < 1eV/Q. Ihre
Bewegungsrichtung wird am Ende der Paulfalle durch den zweiten elektrostatischen
Spiegel umgekehrt. Bevor die langsamen HCIs die Paulfalle wieder verlassen konn-
ten wird an den ersten elektrostatischen Spiegel ebenfalls eine Spannung von typisch
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200V angelegt. Damit ist die Falle geschlossen und die eigentliche Retrapping- bzw.
Speicherphase hat begonnen. In dieser oszillieren die HCIs axial (analog zum axialen
Einschluss von Ionen in der EBIT) in dem von EM1/2 und den Paulfallenelektro-
den geformten Einschlusspotential, wihrend sie radial durch das Radiofrequenzfeld
der Paulfalle gefangen sind. Die Falle kann nach einer variablen Verzogerungszeit,
definiert im Vergleich zum Zeitpunkt des Schliefens der Falle, durch schnelles Her-
unterpulsen von EM2 auf Erdpotential, geéffnet werden. In dieser Detektionsphase,
verlassen die gespeicherten HCIs die Paulfalle dann axial und treffen nach fester
Wegstrecke auf den Ionendetektor (BD2) hinter der Paulfalle. Die einstellbare Ver-
zogerungszeit entspricht damit der Speicherzeit der wieder eingefangenen HCIS. Die
Detektionsphase ermdglicht Nachweis und Optimierung des Retrapping-Prozesses,
sowie die Bestimmung von HCI Retrapping-Zeiten.

Die Anzahl an HCIs, die durch das Retrapping in der Paulfalle gespeichert sind,
hangt entscheidend von allen Elektroden-Spannungen, Spulen-Stromstirken und
Schaltzeitpunkten aller gepulsten Elektroden ab. Die verbleibende Energiebreite im
HCI-Paket fiihrt, zusammen mit den geringen kinetischen Energien von < 10eV, zu
einer relativ grofsen zeitlichen und longitudinal rdumlichen Breite des HCI-Paketes
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Abbildung 2.18: Oben: CAD-Modell der Retrapping-Elektroden des Ionen-Resonators: EM1 und
2 sind die beiden hohlzylinderférmigen Elektroden mit Innendurchmesser 3 mm, die als elektro-
statische Spiegel verwendet werden. (a) und (b) bezeichnen die Vor- und Hauptfallen-Elektroden
der Paulfalle, die auf ein gemeinsames elektrostatisches Abbremspotential in der Grofenordnung
130 V hochgelegt werden. Damit erhélt man ein 140 mm x 28 mm? groRes Volumen fiir das Wie-
dereinfangen der HCI-Pakete in der Paulfalle. Unten: Mittels SIMION simulierte Potentialkurven,
entlang der Symmetrieachse der Falle, fiir die verschiedenen Phasen eines Retrapping-Zyklus. Letz-
terer besteht (von unten nach oben) aus Injektions-, Retrapping- und Detektions-Phase. Teilweise
entnommen aus der, wihrend dieser Promotionsforschung, erstellten Verdffentlichung [200].
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innerhalb der Paulfalle. Dies fiihrt, zusammen mit lonenverlusten auf dem Weg zwi-
schen Paulfalle und Ionendetektor (BD2), zur Detektion von Einzelionen-Pulsen mit
(BD2), wie schematisch in Abb. 2.18 illustriert und durch Retrapping-Messreihen
(Abb. 2.19) bestétigt.

2.4.2 Ar'3*-Ionen Retrapping-Nachweis

Beginn einer typischen Retrapping-Messreihe, wie in Abbildung 2.19 gezeigt, ist
die Aufnahme eines Flugzeitspektrums des Ar!3*-Ionenpaketes mit (BD2) ohne
Reflektions-Zyklen. Hierfiir werden sdmtliche Paulfallenelektroden auf einen gemein-
samen Abbrems-Spannungswert (hier: 130 V) gelegt, wihrend die beiden elektrosta-
tischen Spiegel auf Erdpotential gehalten werden. In dem Beispiel aus Abb. 2.19
kommen die schnellsten Ar'3*-Ionen 29.2 us nach Extraktion aus der EBIT am De-
tektor (BD2) nach der Paulfalle an. Zeitlich dehnt sich das Paket {iber ca. 56 ps
aus. Dieser Wert ist ungefdhr 28-mal so grof wie die zeitliche Ausbreitung eines am
Tonendetektor (BD2) ankommenden Ar'3*-Paketes, das durch die Paulfalle fliegt,
wenn alle Paulfallen-Elektroden auf 0V liegen. Dies ist durch die verstarkte Disper-
sion des HCI-Paketes innerhalb der Paulfalle, mit allen Elektroden auf 130V, zu
erkliren.

{ 2-ter elektrostatischer Spiegel aus

MCP-Signal (bel. Einheit)

'

M ohne Reflektions-Zyklus
| YT 90 P WA A At AN

T T T T T T T T
20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240
Flugzeit seit Extraktion (us)

Abbildung 2.19: Exemplarische Messreihe zum Wiedereinfangen von Ar'3*+-Ionenpaketen in einer
linearen Paulfalle, die ganz unten mit einer Referenz-Messung ohne Reflektions-Zyklus (schwarze
Kurve) beginnt. Dargestellt ist jeweils das Ionendetektor-Signal detektierter Ar'3*-Tonen in Abhén-
gigkeit der Flugzeit, seit Extraktion aus der EBIT. Der Zeitpunkt, zu dem EM2 auf Erdpotential
herunter gepulst wird und die HCIs die Paulfalle Richtung Ionendetektor (BD2) verlassen ist bei
den orangefarbenen Kurven jeweils durch einen blauen Pfeil gekennzeichnet. Jede Oszilloskop-Spur
wurde iiber 32 Retrapping-Zyklen gemittelt.
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Anschliefsend wird der, in Abb. 2.18 schematisch illustrierte, Retrapping-Zyklus in-
klusive Detektions-Phase angewandt, wobei der Schaltzeitpunkt des zweiten elektro-
statischen Spiegels schrittweise erhoht wird. Der Schaltzeitpunkt von EM2, bezogen
auf den Extraktionszeitpunkt der HCI-Pakete aus der EBIT, ist in Abbildung 2.19 je
durch blaue Pfeile markiert. Da EM2 nach dem Schaltzeitpunkt bis zu Beginn des
néchsten Extraktions-Zyklus (Dauer: typ. 500 ms) auf Erdpotential liegt, erkennt
man an den, orange eingefarbten, Detektorsignalen einen Zusammenhang zwischen
schrittweise erh6htem Schaltzeitpunkt und schrittweise, im Vergleich zur Messung
ohne Reflektions-Zyklus, immer stirker verzogertem Auftreffen der Ar'**-Ionen auf
das MCP hinter der Paulfalle. Fiir EM2 Schaltzeiten grofer als 100 ps treten De-
tektorsignale in Bereichen auf, in denen bei einer Messung ohne Reflektions-Zyklus
nur Untergrund-Signal zu erkennen ist. Ein erster Hinweis auf das erfolgreiche Re-
trapping von HCI-Paketen in der Paulfalle. Das in Abb. 2.19 fiir die orangefarbenen
Detektorsignale beobachtbare Zeitfenster von 5 ps, zwischen dem Freilassen der HCIs
aus der Paulfalle (zeitliche Markierung durch blaue Pfeile) und dem Auftreffen sel-
biger auf den Detektor, passt zu der Kombination aus zuriickzulegender Wegstrecke
von EM2 bis zu (BD2) von 45 cm in Zusammenhang mit der minimalen kinetischen
Energie von 13 x 130eV der Ar'**-Ionen.

Fiir den eindeutigen Nachweis des erfolgreichen Retrappings von Ar!'3*-Ionen in
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Abbildung 2.20: Exemplarische Messreihe zum eindeutigen Nachweis des Retrappings von Ar!3+-
Tonenpaketen in einer linearen Paulfalle. Das orangefarbene Ionendetektorsignal ganz unten wur-
de bei vollstindiger Anwendung des Retrapping-Zyklus aufgenommen. Hierbei wurde der 2-te
elektrostatische Spiegel EM2 60 ps nach Extraktion der HCI-Pakete aus der EBIT auf Erdpoten-
tial geschaltet. Fiir die Aufnahme der {ibrigen Ionendetektor-Signale wurde je ein Element des
Retrapping-Verfahrens weggelassen. Jede Oszilloskop-Spur wurde iiber 32 Retrapping-Zyklen ge-
mittelt.
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der linearen Paulfalle wird eine zuséatzliche, in Abbildung 2.20 zu sehende, Messrei-
he durchgefiihrt. Diese erfolgt bei einem festen Wert fiir den Schaltzeitpunkt von
EM2, in Abb. 2.20 wird dabei eine beispielhafte Messreihe fiir eine Schaltzeit von
60 ps gezeigt. Zunéchst erfolgt die Aufnahme des Ionendetektor-Signals bei voller
Anwendung aller Elemente des Retrapping-Zyklus. Anschliefend werden Messun-
gen durchgefiihrt, bei denen selektiv einzelne Komponenten des Retrapping-Zyklus
weggelassen werden. Bei einer Aufnahme des MCP-Signals (griine Oszilloskop-Spur)
wird der erste elektrostatische Spiegel ausgeschaltet, d.h. kontinuierlich auf Erdpo-
tential belassen, bei einer anderen Aufnahme (magentafarbene Oszilloskop-Spur)
wird keine Radiofrequenzspannung an die Paulfallenelektroden angelegt. Schliefs-
lich wird noch das Detektor-Signal aufgenommen (blaue Oszilloskop-Spur), wihrend
die Produktion von Ar'3**-Tonen in der EBIT ausgeschaltet wurde. Hierzu wird die
Elektronenstrahl-Energie kleiner als das Ionisationspotential von Ar'?* gewiihlt, so
dass physikalisch kein Ar'** mehr durch ElektronenstoRionisation entstehen kann.
Bei allen Vergleichsmessungen, bei denen ein Element des Retrapping-Zyklus aus-
geschaltet wurde, konnte nur Untergrund-Signal detektiert werden, wohingegen bei
Anwendung des kompletten Retrapping-Schemas ein starkes Ionensignal am Detek-
tor beobachtet werden konnte. Dies ist gleichbedeutend mit dem zwischenzeitlichen
Speichern von, aus der EBIT extrahierten, Ar'®*-Ionen in der linearen Paulfal-
le durch Applikation der vorgestellten Retrapping-Methode. Die Speicherzeit der
Art3*_Tonen ist dabei nidherungsweise gegeben durch die Zeitdifferenz zwischen der
Ankunft der HCIs am Ionendetektor ohne Reflektions-Zyklus und dem Schaltzeit-
punkt von EM2. Mit den gegebenen experimentellen Parametern konnten Speicher-
zeiten von Ar'3*-Ionen bis zu 70 ms beobachtet werden.

2.4.3 Energie-Akzeptanz der linearen Paulfalle

Das kurzfristige Speichern hochgeladener lonen, ohne Kiihlung, in der linearen Paul-
falle wird durch die Kombination aus axialem Einschluss durch das “Badewannen®-
Potential, geformt durch die Differenz der an EM1/2 und die Paulfallenelektro-
den angelegten Spannungen, und dem radialen Einschluss der HCIs durch das
RF-Feld der Paulfalle realisiert. Fiir die, im néichsten Abschnitt diskutierten, bei-
spielhaften Retrapping-Messreihen wurde CryPTEx in der Elektronikvariante A
mit einer Radiofrequenz frr = Qgrp/(27) von 3.92MHz betrieben. Die angeleg-
te RF-Spannung hatte eine doppelte Amplitude (peak-to-peak) von Vgzp = 46V.
Dies ist gleichbedeutend mit einem typischen radialen Mathieu-Stabilitdtsparameter
¢ = 2QVrr/(MQ%r2) von ¢, = 0.39, wobei der minimale Abstand zwischen Paul-
fallenelektroden und Fallenachse bei CryPTEx durch ro = 3.5 mm gegeben ist. Unter
Annahme einer harmonischen Oszillationsbewegung in radialer Richtung mit einer
radialen Fallenfrequenz, gegeben durch w, = ¢,Qrr/(2v/2), lisst sich mit

U, = 0.5Mwirg (2.15)

eine obere Abschitzung fiir die Tiefe des Q?/M-abhingigen radialen Einschluss-
Potentials U, geben. U, kann fiir eine spezifische Ionensorte dann mit der radialen
Energieakzeptanz der Paulfalle gleichgesetzt werden. Hierbei ist zu bedenken, dass
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durch die Bewegung im RF-Feld anfinglich axiale Bewegungsenergie in transversale
Bewegungsenergie umgewandelt werden kann, so dass U, eine zusétzliche Limitie-
rung fiir die longitudinale Energieakzeptanz der Paulfalle sein kann. Fiir die, im
néichsten Abschnitt vorgestellten Retrapping-Messungen von Ar'3*-Tonen ergibt sich
ein Wert von 29eV fiir die radiale Fallentiefe. Axial werden langsame Ar'3*-Tonen
(longitudinale, kinetische Energie < 10eV) von der 70V grofen Spannungsdifferenz
zwischen EM1/2 und den Paulfallenelektroden reflektiert. Hierdurch ist die oberste
longitudinale Energie-Akzeptanz der Paulfalle gegeben. Vergleiche hierzu auch die
durchgefiihrten SIMION-Simulationen am Ende dieses Unterkapitels.

2.4.4 Retrapping-Effizienz

Zur Bestimmung der Effizienz des Retrapping-Prozesses kann die Anzahl der, in
der linearen Paulfalle, gespeicherten Ar'3*-Tonen fiir verschieden lange Retrapping-
Zeiten bestimmt werden. Diese Tonenanzahlen konnen miteinander und mit der An-
zahl der, ohne Reflektions-Zyklus, den Detektor (BD2) erreichenden Tonen verglichen
werden. Um typische Werte der Retrapping-Effizienz fiir den gegebenen experimen-
tellen Aufbau zu bestimmen wurde beispielhaft die Messreihe aus Abbildung 2.19,
zusammen mit einer Messung fiir viel lingere Retrapping-Zeiten, hinsichtlich der
mittels (BD2) detektierten Ar'3*-Ionenanzahl ausgewertet. Dafiir wurde die mitt-
lere Fliche unterhalb des MCP-Detektorsignals fiir Einzel-Tonen-Peaks bestimmt,
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Abbildung 2.21: Anzahl der mit (BD2) detektierter Ar'3*-Tonen in Abhéingigkeit des Schaltzeit-
punktes von EM2. Dazu wurden die Ionendetektor-Signale der Messreihe aus Abbildung 2.19 bzgl.
der Tonenanzahl ausgewertet. Der Datenpunkt bei 0 ps entspricht dabei der Referenz-Messung aus
Abbildung 2.19, die ohne Retrapping-Zyklus aufgenommen wurde (Durchschuss durch die Paul-
falle). Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung der Einzelionen-Signal Analyse. Ionen-
verluste auf dem Weg zwischen EM2 und (BD2) koénnen mit dem vorhandenen experimentellen
Aufbau nicht bestimmt werden und wurden daher bei der Datenauswertung nicht berticksichtigt.
Diese liefert somit eine untere Abschétzung der Anzahl an Ionen, welche die Paulfalle durchfliegen
bzw. durch diese eingefangen werden.
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so dass anschliefend die Anzahl detektierter Ionen in Signalen ohne Einzel-lonen-
Peak-Auflésung, unter der Annahme von Linearitit, bestimmt werden konnte.

Fiir die Bestimmung der Flache unter dem relevanten Teil des Ionendetektorsignals
wurde fiir die Messung (schwarze Oszilloskop-Spur) ohne Reflektionszyklus ein Zeit-
fenster von 56 ps, beginnend bei 29.2 ps, gewédhlt. Das analysierte Zeitfenster fiir
die Messungen mit Retrapping-Zyklus (orangefarbene Oszilloskop-Spuren) wurde
90 s lang gewéhlt, wobei der Startpunkt identisch zum Schaltzeitpunkt von EM2
(Position blauer Pfeile) gesetzt wurde. Zusétzlich wurden Mittelwert und Standard-
abweichung fiir die Fliche unter einem Einzel-Ionen-Peak, aus 40 Peaks auferhalb
der gewihlten Zeitfenster, bestimmt.

Die, in Abbildung 2.21 zusammengefassten, Ergebnisse der Auswertung liefern eine
untere Abschitzung der absoluten Anzahl gespeicherter bzw. transmittierter Ar!3+-
Tonen, da Ionenverluste auf dem Weg zwischen Paulfalle und Detektor (BD2) nicht
bestimmt werden konnten und somit fiir die Auswertung nicht beriicksichtigt wur-
den. Ausgehend von dhnlichen Verlusten fiir transmittierte wie, nach einer gewissen
Speicherzeit, wieder freigelassener HCIs konnen Ionenverluste auf dem Weg zum
Detektor fiir die Bestimmung der Retrapping-Effizienz vernachlissigt werden. Die
bestimmten Ar'3*-Ionenanzahlen fiir die acht Retrapping-Messungen sind, innerhalb
der Fehlerbalken, konsistent mit keiner Abhéngigkeit der Anzahl wieder eingefange-
ner HCIs mit der Speicherzeit.

Die Effizienz des Retrapping-Prozesses konnte somit aus dem Verhéltnis des Mittel-
wertes der Anzahl gespeicherter Ar'3*-Ionen, fiir die acht Retrapping-Messungen,
von 68(15) mit der typischen Anzahl, ohne Reflektions-Zyklus, transmittierter Ar'3*-
Tonen von 91(37) zu 75(17) % bestimmt werden.

2.4.5 SIMION-Simulationen des Retrapping-Prozesses

Zur Simulation des Retrapping-Prozesses (inklusive Mikrobewegung) wird ein CAD-
Modell der relevanten Elektrodenkonfiguration, bestehend aus sémtlichen Paulfal-
lenelektroden und den beiden elektrostatischen Spiegeln, zusammen mit einer um-
gebenden geerdeten Kammer, in die Umgebung der SIMION-Simulationssoftware
importiert. Dort konnen iiber ein Skript-basiertes Benutzerprogramm, die Parame-
ter (Frequenz und Spannungsamplitude) der RF-Spannung sowie die angelegte DC-
Spannung individuell fiir jede Paulfallenelektrode eingestellt werden. Des Weiteren
kénnen die Spannungswerte, Schaltzeitpunkte und Zeitkonstanten fiir EM1 und 2
festgesetzt werden. Fiir die, in diesem Kapitel vorgestellten Simulationen wurden Pa-
rameter in der Nihe typischer experimenteller Werte verwendet: Eine RF-Spannung
(peak-to-peak) von Vrp = 50V bei einer RF-Frequenz von frr = 3.92 MHz, der
erste elektrostatische Spiegel wird, mit einer Zeitkonstante von 0.1ps von Erdpo-
tential auf 220V geschaltet, wihrend der zweite elektrostatische Spiegel, mit der
gleichen Zeitkonstanten wie EM1, von 220V auf Erdpotential, zu einem bestimm-
ten Schaltzeitpunkt, herunter gepulst wird. Upes der Hauptfalle wurde zu 600 mV
gewahlt, dabei wurden die Mittelelektroden der Hauptfallenregion auf 132.4V ge-
legt, wahrend alle iibrigen Paulfallenelektroden auf 133V gesetzt wurden. Auch
wenn, fiir die Simulation des Retrapping-Prozesses, prinzipiell alle Elektroden auf
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Abbildung 2.22: SIMION-Simulation des Prozentsatzes an Ar'3*-Ionen, die nach einer beispiel-
haften Speicherzeit von 500ps am Ort des Detektors (BD2) registriert wurden. Die Simulation
wurde fiir einen kollimierten Atomstrahl (keine Divergenz) mit maximal moglichem Radius sowie
einer Gleichverteilung an Injektionsenergien durchgefiihrt. Weitere Simulationsparameter: iden-
tisch zu denen von Abbildung 2.24 (siehe dortige Bildunterschrift). Beachte die logarithmische
Intensitdtsskala. Simulation durchgefiihrt von B. Piest im Rahmen der Masterarbeit [217].
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Abbildung 2.23: SIMION-Simulation des Prozentsatzes an Ar'3*-Ionen, die nach einer beispiel-
haften Speicherzeit von 500ps am Ort des Detektors (BD2) registriert wurden. Die Simulation
wurde fiir einen Atomstrahl mit maximal moglichem Radius und Divergenzwinkel von 6 = 1°
sowie einer Gleichverteilung an Injektionsenergien durchgefiihrt. Weitere Simulationsparameter:
identisch zu denen von Abbildung 2.24 (siehe dortige Bildunterschrift). Beachte die logarithmische
Intensitédtsskala. Simulation durchgefiihrt von B. Piest im Rahmen der Masterarbeit [217].
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das gleiche Abbremspotential gelegt werden kénnten, wurde Upc = S1600mV ge-
wahlt, um moglichst mit dem Experiment vergleichbare Ergebnisse zu erhalten, da
hier der axiale Einschluss des Kiihlionen-Kristalls fiir den anschliefsend erfolgenden
Implantations-Prozess der HCIs, gewéhrleistet sein muss.

Simulierte Akzeptanzen der linearen Paulfalle

Zur Bestimmung der geometrischen und energetischen Akzeptanzen der linearen
Paulfalle, bzgl. der Injektion von Ar'3*-Ionen, wird der Prozentsatz an simulierten
Ar'3*_Tonen, die beispielhaft fiir 500 ps in der Paulfalle gespeichert wurden, in Ab-
héngigkeit ihrer kinetischen longitudinalen Energie (keine transversale Geschwin-
digkeitskomponenten) vor Injektion in die Paulfalle, sowie in Abh#ngigkeit ihrer
geometrischen Startbedingungen, bestimmt.

Abbildung 2.22 zeigt das Ergebnis solch einer Simulation, bei der fiir jeden Da-
tenpunkt, bestehend aus kinetischer Injektionsenergie und Startposition, mindes-
tens 50 Ar'®*-lonen, mit zufilligen Phasen im Vergleich zum RF-Feld der Paul-
falle, geflogen wurden. Die Intensitdtsmatrix beruht auf einer Energie-Schrittweite
von 0.15eV/Q und einer Positions-Schrittweite von 37.5pm. Wie in Abbildung
2.22 zu sehen ist, konnen 100% der Ar'3*-Ionen, mit Anfangsenergien zwischen
133eV/Q und 134eV/Q, die innerhalb eines Kreises mit Durchmesser 450 pm um
die Paulfallen-Symmetrieachse und parallel zu selbiger, injiziert werden, fiir die ge-
testete Retrapping-Zeit von 500 ps gespeichert werden. Die Anzahl speicherbarer
Ar'3*Tonen, fiir den Startenergie-Bereich von 133eV/Q bis 134eV/Q, sinkt auf
5%, wenn man von einem kollimierten, zentral injizierten HCI-Strahl mit Durch-
messer 1.3 mm ausgeht.

Fiir die Simulation der Datenpaare aus Abbildung 2.23 wurden die Schrittweiten
obiger Simulation beibehalten. Fiir jeden Punkt der Intensitdtsmatrix wurden je-
doch die geflogenen Ar'3*-Tonen mit verschiedenen Geschwindigkeitskomponenten
in transversaler Richtung versehen, mit einer kegelférmigen Divergenz mit maxima-
lem, halbem Offnungswinkel von 1°. Fiir den Bereich von 133eV/Q bis 134eV/Q an
Startenergien der simulierten Ar'3*-Tonen, ergibt sich damit ein mittlerer Prozent-
satz an speicherbaren Ar'3*-Tonen von 5(3) %. Die Datenpunkte der Intensititsma-
trix in dem speicherbaren Energiebereich bei denen 0 % der Ionen gespeichert werden
konnen, konnten auf den Umstand zuriick zu fiihren sein, dass bei dieser Simulation
statistisch gesehen relativ wenige Ar!'3*-Ionen pro Datenpunkt geflogen werden, da
jetzt sowohl Startphase im Vergleich zum RF-Feld als auch der Divergenzwinkel der
50 Ionen variiert werden. Dies sollte an der allgemeinen Aussage des Diagramms
nichts dndern. Beim Vergleich der Abbildungen 2.22 und 2.23 fillt auf, dass fiir,
parallel zur Paulfallenachse injizierte HCIs, prinzipiell hhere Prozentsitze speicher-
barer Tonen méglich sind, dafiir mit Divergenzwinkeln injizierte Ar'3*-Tonen jedoch
robuster gegen den Abstand des Injektionspunktes zur Paulfallen-Symmetrieachse
sind. Fiir die Experimente ist eher von dem in Abb. 2.23 dargestellten Fall auszu-
gehen, vermutlich mit geringerem Divergenzwinkel (es wurde fiir die Simulation der
geometrisch maximal mogliche gewéhlt).

Fiir die verwendeten Simulationsparameter erhdlt man, nach Gleichung (2.15), fiir
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Ar'3* eine radiale Fallentiefe von 34 eV. Sollte dies auch die longitudinale kinetische
Energie-Akzeptanz der Paulfalle limitieren, so diirften fiir Anfangsenergien ober-
halb von 135.6eV/Q keine Ar'®*-Tonen mehr gespeichert werden. Gemittelt iiber
die Abstinde der Startpositionen zur Paulfallen-Symmetrieachse (Kreis mit Innen-
durchmesser von ca. 3mm und Mittelpunkt auf der Fallenachse) ist der simulierte
Prozentsatz gespeicherter Ionen mit Divergenzwinkeln verschwindend gering. In Ab-
bildung 2.22 sind jedoch, fiir Startpositionen mit Abstand zur Fallenachse kleiner
als 100 pm, zusétzliche Resonanzen bei hoheren Anfangsenergien zu erkennen, wie
im folgenden Abschnitt u.a. besprochen.

Simulierte Retrapping-Zeiten ungekiihlter Ar'>*-Ionen

Zusatzlich zu den, im vorherigen Abschnitt gezeigten, Simulationen des Retrapping-
Prozesses wurde die Anzahl Nzy an Reflektionen gespeicherter, ungekiihlter Ar3+-
Ionen, zusammen mit den entsprechenden Retrapping-Zeiten, in Abhéngigkeit ihrer
rein longitudinalen kinetischen Anfangsenergie, simuliert. Die Parameter zur Erzeu-
gung der elektrischen Felder wurden wie oben gewihlt, die Ar'3*-Ionen mit zufilliger
Phase, in Relation zum RF-Feld, entlang der Paulfallen-Symmetrieachse injiziert.
Die Bewegungsbahn eines einzelnen Ar'**-Tons wurde pro Energieschritt der Weite

# Reflektionen

D
o
P

0]
132 153 1:|34 155 11|36 11|37 11|38 159
Ar"®* kinetische Energie bei Injektion (eV/Q)

Retrapping-Zeit (ms)
N B
.2

Abbildung 2.24: Oben: SIMION-Simulation der Anzahl an Reflektionen zwischen den bei-
den elektrostatischen Spiegeln, fiir in der Paulfalle gespeicherte Ar!3*-Tonen, in Abhiingigkeit
ihrer kinetischen Energie vor Injektion in die Paulfalle. Unten: Simulation der Speicherzeiten
fiir Ar'3T-Tonen in Abhiingigkeit ihrer Injektionsenergie, korrespondierend zur Anzahl an Re-
flektionen im oberen Diagramm. Simulationsparameter: Injektion der Ar'3*-Ionen entlang der
Paulfallen-Symmetrieachse, alle Paulfallen-Elektroden sind auf 133 V hochgelegt, die Paulfalle wird
mit einer RF-Spannung bzw. -Frequenz von Vgr = 50V bzw. Qrp/27 = 3.29 MHz betrieben
(wr (A7) /2 = 585kHz). Teilweise entnommen aus der, wihrend dieser Promotionsforschung,
erstellten Veroffentlichung [200].
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0.1eV simuliert. Die Flugzeit, seit Start der lonenbewegung, wurde jedes Mal regis-
triert, sobald das Ion die Ebene, senkrecht zur Fallenachse und in der Mitte zwischen
den beiden elektrostatischen Spiegeln, kreuzte. Die Anzahl der Eintrige pro Ion (SI-
MION nummeriert die Ionen durch) ergeben somit die Anzahl der Reflektionen,
wahrend die Zeitdifferenz zwischen der ersten und letzten aufgezeichneten Flugzeit
als Retrapping-Zeit tgy festgelegt wurde. Die Ergebnisse dieser exemplarischen Si-
mulation sind in Abbildung 2.24 zusammengefasst.

Die getrennt sichtbaren Peaks bei hoheren Injektionsenergien, die fiir niedrigere
Anfangsenergien in ein Kontinuum iibergehen, konnten durch eine Stabilitdtsbedin-
gung der lonentrajektorien unter Reflektions-Zyklen, erklirt werden. Fiir die Peak-
Positionen lasst sich ein Modell aufstellen, bei dem der Abstand L zwischen den
Umkehrpunkten der lonenbewegung gerade halbzahligen Vielfachen der Wellenldnge
A = moger/wy: L = n\/2, n € N entspricht, die den Pfad des Tons im Pseudopo-
tential der Paulfalle beschreibt. Dabei ist vycr = v/2FEncr/M die longitudinale Ge-
schwindigkeit der, mit Anfangsenergie Exc; in die Paulfalle injizierten, Ar*3*-Ionen.
Zusammenfassend gesagt, erkennt man in den simulierten Spektren der Retrapping-
Zeit und Anzahl an Reflektionen, Resonanzen bei spezifischen Injektionsenergien,
die durch die Bedingung

Muw, L?
2m2n?

beschrieben werden konnen. Da langsamere Ionen durch kleinere Reflektions-
Potentiale zur Umkehr ihrer Bewegungsrichtung gezwungen werden kdnnen, erwar-
tet man, dass die geometrische Distanz L von der Anfangsenergie der HCIs abhéngt.
Simulationen zeigen jedoch nur eine schwache Abhéngigkeit, die in Gleichung (2.16)
vernachléssigt wurde, der Distanz L von der Injektionsenergie. Fiir eine genauere Be-
trachtung der Resonanzbedingung, sowie zur Mikrobewegungs-bedingten Substruk-
tur der Resonanz-Peaks sei auf [217] verwiesen.

Die Retrapping-Zeit tpr eines Ar'®**-Tons, mit Anfangsenergie Eycy, ist mit der
Anzahl N an Reflektionen iiber die Energiedifferenz zwischen Eyo;r und dem Ener-
giedquivalent Fy = QeVyqs des elektrostatischen Abbremspotentials Vi, der Paul-
fallenelektroden wie folgt verkniipft:

tRTO(N/\/ EHCI_EO- (217)

Dies erklirt den steilen Anstieg an Speicherzeiten fiir, sich Ey = QeVj;s ndhernde
Anfangsenergien, wie in Abbildung 2.24 unten deutlich zu erkennen ist.

Ein Vergleich zwischen den gemessenen Speicherzeiten ungekiihlter Ar'3*-Tonen von
bis zu 70 ms mit den, fiir dhnliche Bedingungen, simulierten Retrapping-Zeiten aus
Abbildung 2.24, legt den Schluss nahe, dass die kinetischen Energien der experimen-
tell gespeicherten Ar'3T-Tonen unterhalb von 10eV fiir lingeres Retrapping liegen.

Encr = (2.16)
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2.5 Zusammenfassung, typ. Energien und Effizienzen

Abbildung 2.25 a) und b) fasst das modulare Konzept zur Produktion kalter, in ei-
nem mikroskopischen Bereich einer Paulfalle, lokalisierter, hochgeladener Ionen zu-
sammen. Ausgangspunkt ist die Separation des energetischen Produktions-Prozesses
hochgeladener Ionen vom sympathetischen Kiihlen in der Paulfalle, mittels einer Be-
amline mit Abbrems-, Vorkiihl- und Retrapping-Eigenschaften. Abbildung 2.25 a)
zeigt eine schematische Illustration der experimentellen Anordnung fiir die Prépa-
ration kalter HCIs, wéihrend in b) die entsprechenden notwendigen gepulsten Po-
tentiale, ausgerichtet im Vergleich zu den jeweiligen Komponenten aus a), zu sehen
sind.

Fiir die Implantation von HCIs in einen Bet-Coulomb-Kristall werden, in einem
ersten Schritt, alle Parameter von EBIT und Beamline so eingestellt und optimiert,
dass die gewiinschte Anzahl an HCIs (hier: Ar'**-Tonen) fiir eine minimale, lingere
Zeit ungekiihlt, d.h. ohne Anwesenheit von Kiihl-Ionen, in der Paulfalle gespeichert
werden konnen. Im néchsten Schritt wird ein Be™-Coulomb-Kristall in der Haupt-
falle von CryPTEx erzeugt und solange das, in Kapitel 2.4 vorgestellte, Retrapping-
Schema angewandt, bis die gewiinschte Anzahl an HCIs co-kristallisiert wurden. Die
erfolgreiche Implantation einzelner HCIs kann durch das kontinuierliche Abbilden,
mit Belichtungszeiten von typ. 1s, des Fluoreszenzlichtes vom Kiihlionen-Kristall
auf die CCD-Kamera iiberwacht werden, wie in dem Einschub in Abb. 2.25 a) fiir
die Implantation von zwei Ar'®*-Ionen zu sehen. Die Anwesenheit kristallisierter
HClIs im Mischkristall kann durch das Auftreten dunkler, kreisformiger Aussparun-
gen im ansonsten hell leuchtenden Fluoreszenzbild des Kiihlionen-Kristalls erkannt
werden. Hat man die gewiinschte Anzahl an HCIs injiziert und kristallisiert, wird
die weitere Implantation von HCIs verhindert, indem eine Elektrode (z.B. eine der
Elektroden von (D3) in Abb. 2.1) der Beamline schnell auf einen Spannungswert
gebracht wird, der die Injektion von HCI-Paketen in die Paulfalle verhindert.

Im vorliegenden Experiment, konnte eine Co-Kristallisation von Ar!'3*-Tonen im
Kiihlionen-Coulomb-Kristall nur nach erfolgreich eingestellten Retrapping-Zeiten
grofker als 10 ms fiir ungekiihlte Ar'3*-Ionen beobachtet werden. Die minimale beob-
achtete Anzahl an Kiihlionen, die fiir das Stoppen und Co-Kristallisieren von Ar'3*-
Ionen im Bet-Coulomb-Kristall ausreichend ist befindet sich in der Grofenordnung
von ein paar 10 bis 100 Be™-Ionen. Typische Implantationsraten fiir Ar'**-Tonen,
fiir die hier vorgestellten Experimente, lagen zwischen 1s™ und 15s7!, so dass
teilweise mehr als 20 Ar'**-Tonen in einem Kiihlionen-Kristall implantiert waren
(vergleiche [120]). Die Implantationsrate kann, durch Verwendung einer Deflektor-
Elektrode der Beamline (z.B. eine der Elektroden von (D3) in Abb. 2.1), durch
Verschlechterung der geometrischen Injektionsbedingungen in die Paulfalle beliebig
zu kleinen Werten hin veréndert werden. Die maximale Implantationsrate ist durch
mehrere Faktoren gegeben: Anzahl, in der EBIT pro Extraktionszyklus, produzierter
Ar'3*-Tonen; Transmissionseffizienzen der Beamline in den verschiedenen Bereichen;
Grad des Vorkiihlens der HCI-Pakete; optimale Abstimmung der Schaltzeitpunkte
gepulster Elektroden aufeinander; Anpassung des elektrostatischen Abbremspoten-
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tials der Paulfallenelektroden an die mittlere longitudinale kinetische Energie der
HCI-Pakete nach dem Abbremsen, inklusive méglicher Drifts sdmtlicher Netztei-
le. Im Rahmen der Messreihe zum Retrapping-Prozess aus Abbildung 2.19 wurden
anschlieRend Ar'3*-Implantationsraten von 5s~! bis 10s~! beobachtet. Hierbei wur-
den die HCI-Pakete mit einer Frequenz von 2 Hz aus der EBIT extrahiert. Innerhalb
dieses 2 Hz Injektionszyklus wurden wiederholt ca. 68(15) Ar'3*-Tonen fiir 70 ms un-
gekiihlt gespeichert. Dies entspricht einer Implantationseffizienz, definiert als pro-
zentuales Verhiltnis zwischen ungekiihlt speicherbaren und implantierten HClIs, von
(6 — 19)%. Fiir die hoch-prazise Laser-Spektroskopie kalter, lokalisierter HCIs sind
Implantationsraten in der GréRenordnung von 1s~! bis 557! ausreichend, da hier
z.B. fiir Quantenlogik-Methoden nur ein einzelnes HCI benétigt wird.

EBIT: HCI Produktion
im MK Temperaturbereich

Paulfalle: Sympathetisches Kiihlen
in den mK Temperaturbereich und
Kristallisation der HCls

Beamline: Abbremsen und
Vorkihlen von HCI Pulsen

680 eV/Q 130 eV/Q
—

Abbildung 2.25: Zusammenfassung des Ladeprozesses von HCIs in einen kontinuierlich laserge-
kiihlten BeT-Coulomb-Kristall. a) Schematische Illustration der experimentellen Anordnung fiir die
Priparation kalter HCIs, bestehend aus einer EBIT als Produktionsort fiir HCIs, einer Beamline
zum Abbremsen und Vorkiihlen extrahierter HCI-Pakete und einer linearen Paulfalle mit Moglich-
keiten zur externen Injektion von Ionen in Kombination mit den elektrostatischen Spiegeln zur
Realisierung von Reflektions-Zyklen in der Paulfalle. Die CCD-Bild Ausschnitte in Abbildung a)
sind beide identisch und 640 pm lang. Komponenten: (a) Elektronenkanone, (b) Elektronenstrahl,
(c) supraleitende Helmholtz-Spulen, (d) Atomstrahl, (¢) EBIT-Fallenelektroden fiir axialen Ein-
schluss, (f) Elektronenkollektor, (g) Abbildungssystem, (h) Be™-Coulomb-Kristall, (i) Paulfallen-
elektroden (zur Ubersicht nur Haupt- und keine Vorfallen-Elektroden gezeigt), (j) elektrostatische
Spiegel EM1 und EM2. b) Schematische Darstellung der verwendeten gepulsten Potentiale (ausge-
richtet im Vergleich zu den jeweiligen Komponenten aus a)). Blaue durchgezogene bzw. gestrichelte
Kurven représentieren die Potentiale vor bzw. nach den Schaltzeitpunkten. Orangefarbene Pfeile
bezeichnen das schnelle Schalten der Elektrodenspannungen, wihrend schwarze Pfeile die Bewegung
der HCI-Pakete symbolisieren. Die Linge schwarzer Pfeile kodiert dabei die Grofse der mittleren,
longitudinalen kinetischen Energie der HCI-Pakete. Teilweise entnommen aus der, wihrend dieser
Promotionsforschung, erstellten Versffentlichung [120].
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Typische kinetische Energien nach den einzelnen Schritten des Prozesses zur Pra-
paration kalter hochgeladener Ionen in einer Paulfalle sind in Abbildung 2.25 zu-
sammengefasst, wihrend die, fiir die einzelnen Schritte typischen, Effizienzen und
Absolutzahlen an Ar'3*-Tonen, die in den vorherigen Abschnitten betrachtet wur-
den, zusammengefasst im Folgenden gruppiert werden.

Je nach EBIT-Parametern betrigt die Anzahl pro Paket extrahierter Ar'3*-Ionen
vor der Abbremseinheit 2x10* (Produktion plus Transmission bis zum Ionendetektor
(BD2) ohne Abbremsen der Pakete). Die Anzahl an Ar'**-Ionen nach Schritt (2) aus
Abb. 2.25 b), die auf Qe\_/f = 130.6eV/Q, unter Nutzung der Vorkiihleigenschaften
des Abbremssystems mit (Vppri, Vepre) von (450 V,650 V), verlangsamt wurden,
betrigt ca. 1 x 10, somit liegen typische Effizienzen der Abbremseinheit bei ca.
50 %. Unter den gerade genannten Abbrems- und Vorkiihlbedingungen haben unge-
fihr 10 % der 1 x 10* Ar'3*-Tonen pro Paket longitudinale kinetische Energien, die
fiir langere Retrapping-Zeiten und somit fiir die Implantation in Kiihlionen-Kristalle
geeignet sind. Da, fiir die gegebenen experimentellen Bedingungen, im Schnitt ca.
100 Ar'3*-Tonen durch die Paulfalle transmittiert und mit (BD2) detektiert werden
kénnen, ist von einer Kombination aus Transmissions- und Injektions-Effizienz von
7% auszugehen. Dies erscheint im Vergleich mit Abbildung 2.23 und der Annah-
me, dass die HCI-Pakete unter héheren Divergenzwinkeln in die Paulfalle eintreten,
realistisch. Die Retrapping-Effizienz, definiert als Verhéltnis transmittierter zu lian-
gerfristig, ungekiihlt speicherbaren Tonenzahlen wurde zu 75 % bestimmt. Die, oben
definierte, Implantationseffizienz liegt fiir die in Abbildung 2.25 gezeigten typischen
HCI-Energien bei (6 — 19)%.

Die Effizienz des gesamten Pridparations-Prozesses fiir die angegebenen HCI-
Energien, ausgehend von den extrahierten und bis zur Abbremseinheit transmit-
tierten Ar'3*-Tonenpaketen, liegt somit bei (0.2 — 0.5)%.

Diese Effizienz ist fiir die angestrebten, sowie die in dieser Arbeit durchgefiihrten
Experimente vollkommen ausreichend und muss fiir die meisten Anwendungen her-
unter geregelt werden. Ware eine Effizienzerhhung notwendig, so kdnnte zum einen
die Anzahl an HCIs mit Energien im, fiir die Implantation und das Retrapping geeig-
neten Bereich, durch optimierte Wahl der Spannungen (Vppri1, Vepre) um fast eine
Grokenordnung erhoht werden (mit jetzigem Aufbau moglich). Zum anderen koénn-
ten die Injektionseffizienz in die Paulfalle und die Transmission von Abbremseinheit
zu Paulfalle durch Einbau zusitzlicher Elektroden verbessert werden.
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2.6 Dreidimensionale HCI/Kiihlion-Mischkristalle

2.6.1 Konstanz der Ladungsdichte

Die sukzessive Erzeugung eines HCI/Bet-Mischkristalls ist in Abbildung 2.26 zu er-
kennen. Ausgangspunkt ist ein Bet-Coulomb-Kristall, in den erst ein einzelnes HCI
und anschliefsend ein weiteres HCI, mit Ladungszustand (g, implantiert wird.
Nach erfolgreicher Implantation erhélt man ein, fiir die Fallen-, Laser- und Ionen-
Parameter charakteristisches, spezifisches Fluoreszenzbild des Mischkristalls. Dieses
andert sich nicht mehr zwischen aufeinanderfolgenden CCD-Aufnahmen, solange
keine Tonenverluste auftreten (Laser- und Fallenparameter ebenfalls unverindert).
Somit kann von einem Kriftegleichgewicht fiir die individuellen Ionenpositionen aus-
gegangen werden und es gilt:

(I)trap (F) + (I)sc (F) + (I)laser (7_“) = const. , (218)

d.h. die Summe aus Fallenpotential, Raumladungspotential und Laserpotential, wel-
ches durch die Verwendung eines einzelnen Kiihllasers entsteht, ist fiir alle Positio-
nen im Kristallvolumen (Zero-Temperature-Charged-Fluid-Modell [175]) konstant.
Da das Laserpotential linear mit der Position eines Be™-Tons entlang der Fallenachse
ansteigt, folgt aus Gleichung (2.18) die Beziehung:

Ay, (7) + ADy, (7) = 0. (2.19)

Da das Paulfallen-Pseudopotential harmonischer Natur ist, d.h. @, o 22, y*, 2

gilt weiterhin A®,,, = const.. Einsetzen der Poisson-Gleichung A®,. (7) =
—p () /€0 in Gleichung (2.19), wobei p (7) die Ladungsdichte im Kristallvolumen
bezeichnet, fiihrt iiber

AD,. (T) = (1) = const. (2.20)
€0

direkt zur Konstanz der Ladungsdichte innerhalb des Kristallvolumens. Auch wenn
das Paulfallen-Potential streng genommen kein echtes elektrostatisches Potential ist,
da es die Laplace-Gleichung nicht erfiillt. Die Konstanz der Ladungsdichte in einem
Mischkristall, bestehend aus den zwei verschiedenen einfach geladenen Ionensorten
2"Mg™ und *°Ca’, wurde fiir grofe Coulomb-Kristalle in [218] experimentell besté-
tigt.
Fir die in Abbildung 2.26 betrachteten HCI/Kiihlionen-Mischkristalle, beste-
hend aus einer Anzahl von Np, Bet-Ionen und Nyc; HCIs, mit einem Gesamt-
Kristallvolumen Vg, ldsst sich Gleichung (2.20) umschreiben zu

Npe + Nucr Quer
Ve

= const. = ny, (2.21)

mit der, durch die Paulfallen RF-Parameter bestimmten, Teilchendichte ny eines
reinen Be™-Coulomb-Kristalls.
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2.6. Dreidimensionale HCI/Kiihlion-Mischkristalle

Da die Anzahl implantierter HCIs fiir mittelgrofe Mischkristalle eindeutig bestimm-
bar ist, bietet der Vergleich der Kristallvolumina zweier CCD-Aufnahmen mit ver-
schiedener Anzahl ko-kristallisierter HCIs, zusammen mit Gleichung (2.21), prinzi-
piell die Moglichkeit zur Bestimmung des Ladungszustandes der HCIs nach

QHCI = (222)

Ve N @)
v IVHCT HCI
G

wobei VG(l), NI(;)CI bzw. VG@), Nz(z)ol fiir die entsprechenden Grofen der 1-ten bzw.
2-ten CCD-Aufnahme stehen und angenommen wurde, dass die Anzahl Ng. der
Be'-Tonen zwischen den Aufnahmen unverindert bleibt (keine Tonenverluste beriick-
sichtigt) und nur eine Sorte an HCIs implantiert wird. Das Kristallvolumen kann
niherungsweise mittels Anpassung einer Ellipse an die, in den CCD-Aufnahmen
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Abbildung 2.26: Links: CCD-Bilderfolge zum konsekutiven Laden von insgesamt zwei Ar!3+
Ionen in einen lasergekiihlten Be™-Kristall, bestehend aus 65(9) Be™-Ionen. Aufgenommen unter
den gleichen Fallenparametern wie der Coulomb-Kristall in Abbildung 1.41. Es ist jeweils der
exakt gleiche Ausschnitt des CCD-Chips bei einheitlicher Intensitdts-Skalierung gezeigt. Beachte
die Ausrichtung der z-Achse von rechts nach links. Rechts: a) Vergleich der Projektionen eines je
20 Pixel hohen Streifens um die Fallenachse auf die horizontale Achse des CCD-Bildes fiir die drei
Aufnahmen. b) Vergleich der Projektionen des gesamten, gezeigten Ausschnitts auf die vertikale
Achse des CCD-Bildes fiir die drei Aufnahmen.
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sichtbare, Kristallgrenze bestimmt werden, wie in Abbildung 2.26 illustriert wird.
Grofse und kleine Halbachse (L und R) der Projektions-Ellipse (und damit des Ro-
tationsellipsoids) werden je durch die Ausdehnungen der Intensitdtsverteilung, bei
Projektion der CCD-Aufnahmen auf die horizontale bzw. vertikale Achse, festge-
legt. Wie in der Bildunterschrift zu Abb. 2.26 niher erldutert, wird zur Bestimmung
der radialen Ausdehnung das gesamte, detektierte Fluoreszenzlicht auf die vertikale
Achse projiziert (Abb. 2.26 b)), wihrend zur Bestimmung der axialen Ausdehnung
ein horizontaler Streifen um die Fallenmitte auf die horizontale Achse projiziert wird
(Abb. 2.26 a)). Die Ausdehnungen werden je durch den Abfall des Fluoreszenzlichtes
am Rand des Kristalls festgelegt (axial durch den Abfall des Fluoreszenzlichtes des
einzelnen Tons am rechten Rand bestimmt, radial durch den Abfall des Fluoreszenz-
lichtes der dufsersten Schale). Fiir den axialen Fall wird die grofe Halbachse direkt
durch das duferste, rechte Bet-Ton bestimmt, indem der axiale Schwerpunkt als,
durch die Aufnahme ohne HCIs, bekannt vorausgesetzt wird.

Wie sowohl an den Ellipsen der CCD-Aufnahmen, als auch den Projektionen der
Fluoreszenz deutlich wird, nimmt das Volumen des Mischkristalls mit der Anzahl
implantierter HCIs nach VG(Q) > VG(I) > VG(O) immer weiter zu, wobei der obere Index
fiir die Anzahl implantierter HCIs steht. Es ergeben sich die folgenden Volumina,
in Pixel, die nach Gleichung (2.22) zu den korrespondierenden Werten fiir den La-
dungszustand der implantierten HCIs fiihren:

V(l)
VY = 4.075(122) x 10 px® —O5 =1197(049) = Quer=13%4
v,
VeV = 4.879(137) x 10° px® V(g;)
V{2 = 5.696(151) x 10° px? ﬁ = 1.398(056) = Qpucr=13+3
G

Zur Berechnung des Ladungszustandes wurde der, anhand der Fallenparameter und
der Kenntnis von VG(O), bestimmte Wert von 65(9) fiir die Anzahl der Be™-Ionen
verwendet. Man erkennt an dem Ergebnis der Berechnung des Ladungszustandes,
die auf der Konstanz der Ladungsdichte des Mischkristalls beruht, dass diese Me-
thode nicht genau genug fiir eine eindeutige Bestimmung des Ladungszustandes ist.
Selbst wenn die Np, bis auf ein Be™-Ion genau und die Halbachsen der Ellipsen
auf ein halbes Pixel genau bekannt wéren, kdnnte man unmittelbar benachbarte
Ladungszustande, bei der betrachteten Mischkristall-Konfiguration, nicht eindeutig
voneinander trennen. Hinzu kommt, dass mogliche Bet-Tonenverluste in Folge der
HCI-Implantation vernachlissigt werden. Die vorgestellte Methode kann jedoch als
einfache Abschitzung angewandt werden und erlaubt unmittelbar die Aussage, dass
auf jeden Fall hochgeladene Ionen in den Be™-Coulomb-Kristall implantiert wurden.
Das Seitenverhéltnis o = R/L, von kleiner zu grofer Halbachse des Coulomb-
Kristalls, steigt fiir die Mischkristalle aus Abbildung 2.26 mit zunehmender Anzahl
implantierter HCIs von o(® = 0.320(5) iiber o = 0.326(5) auf o? = 0.331(5).
Eine Abweichung des Wertes von « fiir Mischkristalle von dem Wert, der dem Ver-
hiltnis der axialen zur radialen Fallenfrequenz eines einzelnen Be™-Ions entspricht,
ist nicht ungewohnlich, wie Molekulardynamik-Simulationen und die experimentel-
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2.6. Dreidimensionale HCI/Kiihlion-Mischkristalle

len Ergebnisse in [218] zu Mgt /49Ca*-Mischkristallen zeigen. Die Abweichungen
konnen prinzipiell, je nach Verhéltnis der Fallenfrequenzen und Anzahl an Ionen
verschiedener ) /M-Verhéltnisse, in beide Richtungen auftreten.

2.6.2 Ionenkonfiguration als Minimierung der Gesamtenergie

Die individuellen Tonenpositionen eines Mischkristalls sind durch die Minimierung
der Gesamtenergie des Kristalls im Gesamtpotential gegeben. Letzteres wird durch
die Fallen- und Laserparameter, sowie die Raumladung der Ionen bestimmt. Die
asymmetrische Form der HCI/Kiihlion-Mischkristalle ist durch die Verwendung ei-
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Abbildung 2.27: a) CCD-Bilderfolge ein und desselben Be™/Ar'3*-Coulomb-Kristalls fiir ver-
schiedene Verstimmungen des Kiihllasers. Hierbei ist das obere Bild fiir einen, gegeniiber der ato-
maren Resonanz, rot verstimmteren Laser aufgenommen worden, A; > As. Es ist jeweils der ex-
akt gleiche Ausschnitt des CCD-Chips bei einheitlicher Intensitéts-Skalierung gezeigt. Die orange-
gestrichelten Linien dienen als optische Referenz fiir die Verschiebung der Be™-Tonen aufgrund der
erhohten Lichtdruckkraft. Die Fluoreszenzrate der Bet-Ionen ist in der unteren CCD-Aufnahme
um den Faktor 3 gegeniiber der oberen erhoht. Ganz unten befindet sich der Vergleich der Projektio-
nen eines je 30 Pixel hohen Streifens um die Fallenachse auf die horizontale Achse des CCD-Bildes
fiir die beiden Aufnahmen. b) analog zu a), allerdings fiir einen Coulomb-Mischkristall mit 160(20)
statt 65(9) Be'-Ionen, die zudem in einem, im Vergleich zu a), schwiicheren radialen Fallenpotenti-
al gespeichert sind. Des Weiteren erhoht sich die Fluoreszenzrate pro Be™-Ion zwischen dem oberen
und unteren CCD-Bild hier um den Faktor 5 und die Breite des Ausschnitts fiir die horizontale
Projektion betrigt 50 Pixel.
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nes einzelnen Kiihllaser-Strahls entlang der Fallenachse bedingt. Da ausschlieklich
die Bet-Tonen durch den Kiihllaser mit einer Wellenlinge von 313nm zur Fluo-
reszenz angeregt werden, erfahren auch nur sie die, mit der Anregung verbundene,
Lichtdruck-Kraft in Richtung des Wellenvektors des Kiihllaserstrahls. Damit ver-
schiebt sich das axiale Potentialminimum eines reinen Bet-Kristalls kollinear zum
Laserstrahl, wihrend das axiale Potentialminimum der dunklen, hochgeladenen Io-
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Abbildung 2.28: Links: CCD-Bilderfolge ein und desselben Be™ /Ar!3*-Coulomb-Kristalls fiir
verschiedene Stérken des radialen Fallenpotentials mit Us > U; > U;. Es ist jeweils der ex-
akt gleiche Ausschnitt des CCD-Chips bei einheitlicher Intensitéts-Skalierung gezeigt. Beachte die
Ausrichtung der z-Achse von rechts nach links. Als Referenz fiir die Bet-Fallenmitte unter den
gegebenen Laserparametern wurde ganz oben eine CCD-Aufnahme von drei BeT-Ionen eingefiigt.
Die Fallenmitte fiir ein einzelnes HCI wiirde sich demnach bis zu ca. 10 Pixel links von der gestri-
chelten Linie befinden. Rechts: a) Vergleich der Projektionen eines je 27 Pixel hohen Streifens um
die Fallenachse auf die horizontale Achse des CCD-Bildes fiir die Aufnahmen bei U; und Us. b)
bzw. c¢) vergleicht die Projektionen eines 40 Pixel breiten Streifens um die radial grofite Ausdeh-
nung des Kristalls bzw. eines 32 Pixel breiten Streifens um die Position maximaler Ausdehnung
des dunklen HCI-Bereichs auf die vertikale Achse der CCD-Bilder fiir die Aufnahmen bei U; und
Us.

148



2.6. Dreidimensionale HCI/Kiihlion-Mischkristalle

nen direkt dem Minimum des axialen harmonischen Fallenpotentials entspricht.
Durch Erhohung der einseitigen Lichtdruckkraft auf die Bet-Ionen, in dem z.B.
der Kiihllaserstrahl blauer verstimmt wird, verdndern sich in einem Mischkristall
zusitzlich die relativen Tonenpositionen, wie in Abbildung 2.27 fiir zwei verschiede-
ne radiale Fallenpotentiale und Kristallgrofen gezeigt wird. In Abb. 2.27 a) wurde
zwischen den beiden CCD-Aufnahmen die mittlere Streurate eines einzelnen Be™-
Ions ca. um den Faktor drei erh6ht. Dadurch verschieben sich die, mit 1 — 3 gekenn-
zeichneten Ionen ungefihr doppelt so stark in axialer Richtung, wie es fiir die Ionen
4 — 5 der Fall ist. Bei Erhohung der Streurate in einem reinen Bet-Kristall unter
dhnlichen Bedingungen verschob sich ausschlieflich der Schwerpunkt des Kristalls
entlang der Fallenachse, bei unverdnderten Relativpositionen der Ionen. Die Ver-
schiebung der Ionenposition 2 in Abb. 2.27 b), bei Erhohung der Lichtdruckkraft
um ungefihr das Fiinffache, fiihrt zu einer Verdnderung der Grenze des dunklen,
das HCI umgebenden, Bereichs.

Die einhiillende Form des Mischkristalls, ist zum einen, wie bei einkomponentigen
Coulomb-Kristallen, durch die Stédrke des radialen und axialen Ioneneinschlusses
und damit durch die entsprechenden Fallenfrequenzen f,., f, festgelegt. Zum an-
deren héngt das sich ausbildende Seitenverhéltnis, neben dem Verhiltnis der Fal-
lenfrequenzen eines einzelnen Kiihlions, zusétzlich von der Gesamtzahl der Ionen
und der Anzahl implantierter HCIs ab. Abbildung 2.28 zeigt eine CCD-Bilderserie,
aufgenommen bei Erhohung der RF-Spannung Vgpr. Zusatzlich sind fiir die beiden
Extremfille Vgrp = Uy, Us die axialen (Abb. 2.28 a)) und radialen (Abb. 2.28 b))
Projektionen des Fluoreszenzlichtes auf die horizontale bzw. vertikale Achse zu se-
hen, zusammen mit einer Projektion der dunklen, das HCI umgebenden, Region auf
die vertikale Achse (Abb. 2.28c¢)). Das Seitenverhéltnis des Mischkristalls halbiert
sich beim Erhéhen der RF-Spannung von U; auf Us, von 0.659(7) auf 0.331(5). Die
hochgeladenen Ionen bewegen sich in diesem Fall rein axial in Richtung Fallenzen-
trum. Md&chte man fiir laserinduzierte Fluoreszenz-Spektroskopie der HCIs selbige
auf axiale Positionen mit minimaler Excess Mikrobewegung setzen, so sind folglich
samtliche Fallenparameter zu beriicksichtigen. Bei Erhohung der Stérke des radialen
Fallenpotentials von U; auf Uz verringert sich gleichzeitig der vertikale Durchmes-
ser der rundlichen, dunklen Region um das innen liegende HCI von 198(6) pm auf
129(4) pm, da dann die Coulomb-Kraft der hoheren Ladung des HCIs die Be™-Ionen
radial nur noch weniger weit wegdriicken kann, bevor sie durch die harmonische
Kraft des radialen Fallenpotentials ausgeglichen wird.

2.6.3 Zentrierung von Mischkristallen im RF-Feld

Eine radiale Verschiebung von der Symmetrieachse weg oder eine axiale Ver-
schiebung entlang der RF-Null-Linie eines einzelnen Ions (oder des Kristall-
Schwerpunktes einer einheitlichen Tonensorte) durch elektrische DC-Felder ist durch
das entsprechende Kriftegleichgewicht zwischen Lorentzkraft und der Kraft durch
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das harmonische Pseudopotential ndherungsweise durch

. Epc i
uion = —QeM’Z}Cgu i€{rz} (2.23)

1

gegeben (siehe auch [132,219, 220]). Dabei steht ui" fiir die Verschiebung der To-
nenposition, relativ zum Fallenzentrum, in radiale Richtung r oder axiale Richtung
z und 4; fiir den entsprechenden, dimensionslosen Einheitsvektor. Fiir rein axia-
le DC-Felder werden alle gespeicherten lonen gleichartig entlang der Fallenachse,
unabhéngig von ihrem ) /M-Verhéltnis verschoben, da nach Gleichung (1.16d) aus
Kapitel 1.1.3 w? oc Q/M gilt. Zusiitzliche statische E-Felder in axialer Richtung
bewirken somit nur eine Verschiebung des axialen Potentialminimums und zwar fiir
alle Tonensorten gleichermafen. Fiir die radialen Fallenfrequenzen gilt fiir den, hier
anwendbaren Fall w, << w, nach den Gleichungen (1.16b und ¢) und (1.17) die
Abhingigkeit w? oc (Q/M)?, so dass fiir ein gegebenes, rein radiales, elektrisches
DC-Feld die radiale Verschiebung vom @ /M-Verhéltnis des Ions geméf folgender
Beziehung abhéngt:

u" oc M/Q . (2.24)

Somit wire bei gegebenem radialen elektrischen DC-Feld, die radiale Verschiebung
eines Be™-Ions ungefihr um den Faktor 3 grofer als die eines Ar'3*-lons. Betrachtet
man einen Ar'3*/BeT-Mischkristall unter Einwirkung eines radialen, statischen E-
Feldes, so miissten sich nach Gleichung (2.23) die Relativ-Positionen zwischen den
Ionen ebenfalls dndern. Dies kann qualitativ experimentell bestéitigt werden, wie in
Abbildung 2.29 beispielhaft gezeigt wird. Hier wurde zur Demonstration ein Misch-
kristall mit einem Ar'3*-Ton erzeugt, nachdem die individuellen DC-Spannungen
der Hauptfallen-Mittelelektroden mit den in Kapitel ?? beschriebenen Methoden so
angepasst worden waren, dass der Be™-Kristall - und damit auch ein Mischkristall
- zentriert war. Das Resultat in Form eines CCD-Fluoreszenzbildes ist in Abb. 2.29
b) gezeigt. Anschliefend wurde ein radiales elektrisches DC-Feld entweder in der
Falle senkrecht zum CCD-Chip angelegt (Abb. 2.29 a)) oder das in der Falle an-
gelegte radiale statische E-Feld verlief parallel zum CCD-Chip (Abb. 2.29 c)). Die

Abbildung 2.29: Zur Verdeutlichung von Gleichung (2.23) aufgenommene CCD-Bilderfolge eines
BeT-Coulomb-Kristalls, in den 1 Ar'**-Ion implantiert wurde. In a)-c) ist stets der gleiche CCD-
Bildausschnitt zu sehen. In b) wurden keine radialen elektrischen DC-Felder extra angelegt. Fiir
die Aufnahmen a) und c¢) wurden senkrecht zueinander stehende radiale elektrische DC-Felder
angelegt. In a) wurde das E-Feld in der Falle senkrecht zum CCD-Chip angelegt, in c) verlief das
in der Falle angelegte radiale E-Feld parallel zum CCD-Chip. Man erkennt durch den Vergleich
a)-c), dass sich die Positionen von HCI und Be™-Ionen relativ zueinander verschieben. Die griine,
gestrichelte Linie markiert die Fallenachse.
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radial verschobenen Mischkristalle zeigen je eine, wie oben diskutiert, zu erwartende
asymmetrische Ionenverteilung. Dies kann als weitere Methode, zusétzlich zu den in
Kapitel 7?7 genannten, genutzt werden, den Mischkristall im RF-Feld zu zentrieren
und damit die Ar'®*-Tonen entlang der Fallenachse zu positionieren.

Aufgrund der Massenabhéngigkeit des Paulfallen-Pseudopotentials kann diese Me-
thode prinzipiell auch auf Mischkristalle, bestehend aus Tonen gleicher Ladung aber
unterschiedlicher Masse, angewandt werden. Bei dem vorliegenden Experiment ist
es z.B. moglich, durch kurzfristiges Einlassen eines sehr schwachen Stroms an Hs-
Gas in die Fallenregion BeH"-Molekiilionen zu erzeugen, die sich radial auken an den
Bet-Kristall anlagern. Auch hier kann die Beobachtung einer relativen Verschiebung
der Tonensorten zueinander, aufgrund radialer, statischer E-Felder, zur Zentrierung
der Mischkristalle, verwendet werden. Ziel ist in beiden Féllen (HCI/Be™-Kristall
bzw. BeH" /Bet-Kristall) die Kompensation kleiner statischer E-Felder, die z.B. bei
Aufheiz-Zyklen der kryogenen Paulfalle oder durch das Laden von Be™-Kristallen
sich verdndern bzw. entstehen konnen, durch Anlegen individueller DC-Spannungen
an die Hauptfallenelektroden. Wie aus Gleichung (2.23) ablesbar ist, steigt die Ge-
nauigkeit der Methode zur radialen Zentrierung der Mischkristalle fiir kleiner wer-
dende radiale Fallenfrequenzen. Daher wurde die experimentelle Zentrierung in der
Regel bei moglichst niedrigen RF-Spannungsamplituden vorgenommen. Fiir laserin-
duzierte Fluoreszenz-Spektroskopie der Ar'3-Ionen ist, zur Minimierung der Tem-
peratur des Ionenensembles, ein moglichst gut zentrierter Mischkristall mit kleinem
Seitenverhéltnis a = R/L, der die HCIs umschliefst, wiinschenswert.

2.6.4 Abschirmung elektrostatischer Felder durch den Bet-Kristall

Gleichung (2.23) verliert ihre Giiltigkeit, sobald die radiale Verschiebung groferer
Ar'3t /Be™-Kristalle, aufgrund elektrostatischer, radialer Felder, betrachtet wird.
Hier werden die HCIs teilweise (axial am dufersten Rand liegende Ar'®**-Ionen)
oder vollstindig (mittiger liegende Ar'**-Tonen) durch die, radial leichter verschieb-
baren, Be'-Ionen abgeschirmt.

Ausgangspunkt zur Betrachtung der Abschirm-Féhigkeit des BeT-Coulomb-Kristalls
war die experimentelle Beobachtung, dass beim Anlegen rein radialer, elektrostati-
scher Felder (wie sie zur Kompensation der normalen radialen Mikrobewegung ge-
nutzt werden) der Be™-Kristall sich radial um die, auf der Fallenachse angeordneten,
Ar'3*-Tonen herum verschiebt, wihrend sich der radiale Mittelpunkt der rundlichen,
dunklen Region um das HCI, nicht beobachtbar verschiebt. Dieses Verhalten wur-
de anschliefend mit Hilfe vereinfachter (keine Mikrobewegung) Molekulardynamik-
Simulationen nach dem Vorbild von [113] untersucht. Die Korrektheit der moleku-
lardynamischen Simulationen wurde anhand von Ar'3*/Be*-Tonenketten getestet.
Denn hier lassen sich, fiir verschiedene Fallen- und Laserparameter, die Ionenposi-
tionen theoretisch berechnen und mit den Simulations-Ergebnissen vergleichen. In
Abbildung 2.30 ist beispielhaft das Ergebnis einer Simulation fiir die individuellen
Tonenpositionen eines Kristalls, bestehend aus 160 Be*-Ionen und 3 Ar'3*-Tonen, zu
sehen. Die Lichtdruck-Kraft des Kiihllasers wirkt in der Simulation in —z-Richtung,
so dass die experimentell typischen asymmetrischen Konfigurationen reproduziert
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Abbildung 2.30: Molekulardynamik-Simulation (nach dem Vorbild von [113], aber ohne Mikrobe-
wegung) der Ionenpositionen eines Mischkristalls, bestehend aus 160 Bet-Ionen (dunkelblaue Ku-
geln) und 3 Ar'3*-Ionen (hellblaue Kugeln). Es wurden, fiir ein einzelnes Be™-Ion, entartete radiale
Fallenfrequenzen von f, (Be') = 200kHz und eine axiale Fallenfrequenz von f, (Be™) = 120kHz
angenommen. Kiihllaser-Simulationsparameter: Sittigungsparameter s = 30 und Verstimmung von
A=-16T (8=0.45x 1072°kgs™t, Fy = 0.9 x 107 N, vergleiche Gleichungen (1.30) und (1.29)
aus Kapitel 1.2.1), ein Kiihllaser-Strahl entlang der —z-Achse (von links kommend in Abbildungen
a) und b)). Fiir die Simulation, deren Ergebnis in Abbildung b) zu sehen ist, wurde zusétzlich ein
statisches, elektrisches Feld der GroRe 2.88mV mm™!, entlang der horizontalen Achse (wie einge-
zeichnet), angelegt. Die Projektionen der Ionenpositionen wurden fiir einen Bereich von +25um
um die Fallenmitte, parallel zu der dargestellten Ebene durchgefiihrt. In b) sind die beiden innen
liegenden HCIs, aufgrund der Abschirmung durch die Verschiebung der Be*-Ionen, auf der Fallen-

achse positioniert, wihrend das duferste HCI leicht, um 2.9(5) pm, in E-Feld-Richtung verschoben
ist.

werden. Abbildung 2.30 a) zeigt die simulierten individuellen Tonenpositionen, zu-
sammen mit der Projektion des mittleren Teils des Kristalls auf eine Ebene parallel
zur Fallenachse, ohne Anlegen eines radialen, elektrostatischen Feldes. Die 3 Ar!3+-
Tonen sind entlang der Fallenachse angeordnet. Fiir Abbildung 2.30 b) wurde, wie
skizziert, ein radiales E-Feld der Stirke 2.88mV mm™' angelegt. Nach Gleichung
(2.23) wiirde dieses Feld ein einzelnes Bet-lon (oder den radialen Mittelpunkt eines
reinen Be'-Kristalls) um 19.55 pm und ein einzelnes Ar'3* um 6.68 pm radial ver-
schieben. Wie in der Projektion der Ionenpositionen in Abb. 2.30 b) zu erkennen,
wird bei dem betrachteten Mischkristall der Schwerpunkt der Gesamtheit der Be™-
[onen stattdessen um 23.6(5) pm verschoben, wéhrend die beiden innen liegenden
Ar'3*_Tonen auf der Fallenachse verbleiben und das duferste Ar'3*-Ton um 2.9(5) pm
verschoben wird.

Durchfithrung der Simulation, fiir den Mischkristall aus Abb. 2.30, in Abhéngig-
keit des angelegten elektrostatischen Feldes ergibt, dass die radiale Auslenkung des
dufersten Ar'3T stets geringer als der entsprechende Wert aus Gleichung (2.23)
verschoben wird, wihrend die beiden weiter innen liegenden HCIs, im Rahmen der
Fehlerbalken der Simulations-Ergebnisse, nicht von der Fallenachse weg verschoben
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Abbildung 2.31: Molekulardynamik-Simulation (siehe Abb. 2.30) der radialen Verschiebung im-
plantierter HCIs in Abhéngigkeit des angelegten radialen elektrostatischen E-Feldes. Die Simulation
wurde fiir einen Mischkristall, bestehend aus 160 Be™-Ionen (dunkelblaue Kugeln) und 3 Ar!3+-
Tonen (hellblaue Kugeln) durchgefiihrt. Es wurden, fiir ein einzelnes Be™-Ion, entartete radiale
Fallenfrequenzen von f, (Be™) = 200kHz und eine axiale Fallenfrequenz von f, (Be®) = 120kHz
angenommen. Kiihllaser-Simulationsparameter: Sattigungsparameter s = 30 und Verstimmung von
A=—-16T (8=0.45x 1072°kgs™t, Fy = 0.9 x 1071 N, vergleiche Gleichungen (1.30) und (1.29)
aus Kapitel 1.2.1), ein Kiihllaser-Strahl entlang der —z-Achse. Die durchgezogene Linie stellt die
nach Gleichung (2.23) zu erwartende radiale Verschiebung eines einzelnen Ar'3*-Tons dar. Ne-
ben den Werten fiir das angelegte E-Feld, sind die, fiir die gegebene lineare Paulfalle, benotigten
Spannungsdifferenzen zwischen gegeniiberliegenden Elektrodenpaaren eingetragen, die nach durch-
gefithrten SIMION-Simulationen zu dem angelegten E-Feld fithren wiirden.

werden. Der Fehlerbalken wird durch mehrfaches Ausfithren der Simulation unter
gleichen Parametern und Bestimmung der maximalen Abweichung festgelegt und ist
durch die Wahl relativ grofer Zeitschritte bedingt.

Befindet sich ein Ar'®*/Be™-Mischkristall in einem homogenen, radialen elektrosta-
tischen Feld, so fiihrt die, nach Beziehung (2.24), leichtere radiale Verschiebbarkeit
der Bet-Tonen zu einer Verschiebung des Ladungsschwerpunktes des Bet-Ensembles
in Richtung des angelegten E-Feldes Eps. Durch die, bzgl. der Fallenachse, asym-
metrische Raumladungs-Verteilung des Be'-Ionenensembles, wirkt auf die Ar'3*-
Ionen eine resultierende Coulomb-Kraft in Gegenrichtung zum angelegten E-Feld.
Dadurch kommt es zur Kompensation der, auf die Ar'**-Ionen wirkenden Lorentz-
kraft QeEpc, so dass diese weniger stark von der Fallenachse weg verschoben werden.
Sitzen die Ar'3T-Tonen innerhalb des Be™-Kristalls, so kann das dukere E-Feld kom-
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plett durch die leichtere Verschiebbarkeit der Be™-Ladungen kompensiert werden.
Der oben beschriebene Abschirmungs-Effekt ist fiir laserinduzierte Fluoreszenz-
Spektroskopie eines, in einen groReren Be™-Kristall implantierten, Ar'**-Ensembles
von Bedeutung. Wird der Spektroskopie-Laser moglichst entlang der Fallenachse
gefiihrt, so schliefst er mit selbiger, fiir das gegebene Experiment, einen maximalen
Winkel von 0.3° ein. Wie grofs die Bedeutung radialer Excess-Mikrobewegung der
HClIs fiir die Spektroskopie ist hingt stark von ihrer Verschiebung von der Fallenach-
se weg ab. Sobald sich ein Ion auflerhalb der RF-freien Fallenachse aufhilt erfahrt
es nach Gleichung (1.14) aus Kapitel 1.1.3 eine, durch das RF-Feld getriebene, oszil-
latorische Mikrobewegung r q/2 cos (Q2grpt). Orts- bzw. Geschwindigkeitsamplitude
der Mikrobewegung sind, fiir eine radiale lonenposition mit Abstand r von der Fal-
lenachse, somit durch

A, = T% bzw. A, = Qgrp r% (2.25)
gegeben. Bedingt durch das geringe, zu erwartende Signal-zu-Rausch-Verhiltnis,
gepaart mit dem breiten abzusuchenden Frequenzintervall, bei der laserinduzier-
ten Fluoreszenz-Spektroskopie des verbotenen M1-Ubergangs in Ar'®*, wiren lange
Messreihen (ca. ein Tag pro Mess-Intervall) nétig. Uber einen Zeitraum von Tagen,
kann es bei CryPTEx zur Entstehung elektrostatischer Offset-Felder in der Gro-
fenordnung von bis zu 1mV mm~' kommen (patch potentials, Bet-Ladevorginge).
Diese miissten, fiir zu grofe Verschiebungen, entweder durch Zentrierung des Misch-
kristalls kompensiert werden oder konnen fiir kleinere Verschiebungen, aufgrund
des Abschirm-Effektes, vernachlissigt werden. Denn eine maximale radiale Verschie-
bung von 0.5 pm eines Ar'3*-Tons wiirde bei 441 nm einer Doppler-Verschiebung von
1 MHz entsprechen. Durch den eingeschrankten Winkel des Spektroskopie-Lasers
mit der Fallenachse ergibt sich als Spektroskopie-relevanter Wert nur eine Doppler-
Verschiebung von max. 6kHz. Der Abschirm-Effekt von Kiihlionen fiir, im Kris-
tall implantierte, Spektroskopie-lonen wurde kiirzlich experimentell bei der Laser-
Spektroskopie von Vibrations-Ubergéingen im HD"-Ion zu dhnlichem Zwecke ausge-
nutzt [221].
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2.7 HCI/Be"-Ionenketten

2.7.1 Ubergang zu Ionenketten und HCI-Nachweis

Mit dem gegebenen experimentellen System wird, fiir das effiziente sympathetische
Stoppen von HClIs ein, in der Paulfalle schwebender, Be™-Coulomb-Kristall, beste-
hend aus ca. 50— 100 Kiihlionen, benotigt. Dies wird in Kapitel 2.5 zusammengefasst
und beispielhaft in Abbildung 2.26 aus Kapitel 2.6 gezeigt. Das Stoppen hochgelade-
ner Argonionen in einer Be'-Ionenkette konnte, bei den verschiedenen experimentell
eingestellten Parametern, nicht beobachtet werden. Man ist somit darauf angewie-
sen, von groferen oder kleineren dreidimensionalen Coulomb-Mischkristallen zu lo-
nenketten, bestehend aus dem Kiihlion und dem gewiinschten HCI, iibergehen zu
kénnen.

Dies kann fiir den Fall, dass es sich bei dem gewiinschten HCI um Ar!3* han-
delt, durch eine Kombination aus Blockierung des Kiihllasers, nach vorangegan-
gener Reduktion der RF-Spannung, erreicht werden. Ein Verlustmechanismus fiir
die Bet-Tonen ist hier der Effekt der so genannten, von Bliimel et al. bereits 1989
in [222] beschriebenen, RF-Heizung. Dieser Heizmechanismus kann auftreten, wenn
es zu lon-Ion-Coulomb-Stéfen im Bereich eines starken RF-Feldes kommt. Die Stofe
transferieren Energie aus der, durch das RF-Feld getriebenen, Mikrobewegung des
einen lons in die Sdkularbewegung des anderen lons. Dies bringt das Ion aus der
Phase mit dem RF-Feld und die aus dem RF-Feld stammende Energie kann somit
nicht an selbiges zuriick gegeben werden, wiahrend neue Mikrobewegungs-Fnergie aus
dem RF-Feld aufgenommen wird. Die Ionen werden somit durch das RF-Feld ge-
heizt. Dieser Effekt ist nach Gleichung (2.25) umso stérker, je weiter sich die Ionen
von der Fallenachse entfernt befinden, da die Excess-Mikrobewegungsamplituden
mit dem Abstand zur Fallenachse linear zunehmen. Eine starke Reduzierung der
RF-Spannung fiihrt dazu, dass ein vormals prolater Mischkristall eine oblate Form
annimmt, d.h. die aufen liegenden Be™-Ionen erfahren eine verstirkte RF-Heizung,
withrend die, sich auf der Fallenachse befindenden Ar'3**-Ionen davon nicht betrof-
fen sind. Die Blockierung des Kiihllasers verstiarkt diesen Effekt soweit, dass fiir
lingere Zeiten mehr und mehr BeT-Tonen die Falle verlassen. Hat ein ausreichen-
der Kiihlionenverlust stattgefunden, so wird der Kiihllaser wieder deblockiert und
die RF-Spannung deutlich ethéht. Wurde zu Beginn nur ein einzelnes Ar'3*-Ton im
Kiihlionen-Kristall implantiert, so ging selbiges bei dem vorgestellten kontrollierba-
ren Be™-Ionenverlust in der Regel nicht verloren.

Ist der radiale Einschluss, durch eine entsprechend hohe RF-Spannungsamplitude,
deutlich stirker als der axiale, so erhédlt man lonenketten, bestehend aus insge-
samt N Ionen verschiedener () /M-Verhéltnisse. Bei typischen Fallenfrequenzen von
80kHz < f, < 115kHz und 300kHz < f, < 600kHz fiir die verschiedenen Anzah-
len an Tonen in der Kette, ist es nur méglich ein einzelnes Ar'**-Ton in der Kette
sympathetisch zu kiihlen. Eine grofiere Anzahl ko-kristallisierter Ar'3*-Tonen ist hier
nicht moglich, da es dann zu einer schwerer zu kiihlenden 3-dim. Zick-Zack- oder
Helix-Konfiguration [223,224] kommen miisste, in der die HCIs radial ausweichen
wiirden.
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Abbildung 2.32: HCI-Nachweis durch absichtlich erzeugte Konfigurationswechsel einer gemisch-
ten Ionenkette. Die Konfigurationswechsel werden durch anlegen kurzer Spannungspulse mit Fre-
quenzen in der Grofenordnung 1Hz an die Elektrode EM1 (siehe Abb. 1.39 aus Kapitel 1.5.3)
hervor gerufen. Es ist jeweils der gleiche CCD-Bildausschnitt gezeigt. Wiirde die dunkle Liicke
durch mehrere nicht-fluoreszierende einfach geladene Ionen erzeugt werden, so wiirde dies durch
die Trennung selbiger bei Konfigurationswechseln sichtbar werden.

Einmal geformte Ar'3* /Be™-Ionenketten sind stabil (siche Abb. 2.32 fiir verschiede-
ne Konfigurationen der Variante 1 Ar'3* sympathetisch gekiihlt von 4 Be™-Tonen)
und die individuellen Tonen sind an gut definierten Plidtzen lokalisiert. Dabei ist
das hochgeladene Ion durch eine dunkle Liicke in der Kette charakterisiert, die gro-
fser als der, zu der axialen Fallenfrequenz gehorende, Abstand zweier Be™-Ionen ist.
Zum Nachweis, dass diese dunkle Liicke nicht durch mehrere, einfach geladene Io-
nen, sondern durch ein einzelnes HCI entstanden ist, kénnen absichtlich erzeugte
Konfigurationswechsel einer gemischten Ionenkette verwendet werden. Wie mittels
Abbildung 2.32 illustriert, fithrt das Anlegen kleiner Spannungspulse an die Elek-
trode EM1 (sieche Abb. 1.39 aus Kapitel 1.5.3) zu einem Wechsel zwischen den
moglichen Konfigurationen einer Tonenkette (teils leichte Zick-Zack-Anordnung) fes-
ter Zusammensetzung. Die Frequenz der Neuordnung der Tonenpositionen entspricht
dabei der Frequenz, mit der die Spannungspulse an EM1 angelegt werden. Auf CCD-
Bildern zwischen denjenigen, die in Abb. 2.32 gezeigt sind, sieht man, dass der Kris-
tall stellenweise delokalisiert ist, mit anschlieffender Neuordnung. Teils erfolgt die
Neuordnung wesentlich unterhalb der Belichtungszeit. Durch die Spannungspulse
bekommen einzelne Ionen der Kette Impuls-Kicks. Die damit verbundene kineti-
sche Energie ist dann ausreichend grof, um die transversale Coulomb-Barriere fiir
Hopping zwischen Nachbarstellen von

EC = QHCI€2/ (47T60d7«) (226)
zu iiberwinden [225]. Dabei bezeichnet
2 2 M
4= o Quoi® () ()" M (227
47T€0MB6W7% QAr MBe

den Abstand zweier Ionen im radialen harmonischen Pseudopotential. Bei einer ra-
dialen Fallenfrequenz eines einzelnen Be'-Ions von w,/(27) = 300kHz entspréche
dies einer maximalen kinetischen Energie von 480 peV = kg x 5.6 K des wechselnden
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Be™-Tons. Thermisch aktivierte Konfigurationswechsel konnten hingegen nicht beob-
achtet werden. Bei dem Erzeugen von gemischten Ionenketten féllt auf, dass (im Ge-
gensatz zu den dreidimensionalen Mischkristallen) zwar die Ionenkonfiguration mit
der niedrigsten Gesamtenergie am haufigsten auftritt, andere Konfigurationen kén-
nen aber auch, beim Abkiihlen einer aufgeheizten Tonenkette, entstehen. Unter den
gegebenen experimentellen Bedingungen treten z.B. fiir eine ungerade Gesamtanzahl
am wahrscheinlichsten entweder symmetrische Konfigurationen (HCI sitzt mittig)
oder Konfigurationen mit mehr Be'-Ionen in der zum Kiihllaserstrahl entgegenge-
setzten Richtung auf. Bei gleicher Lichtdruckkraft von beiden Seiten (zwei sich von
der Streurate her balancierende anti-kollineare Kiihllaserstrahlen) besitzt die ma-
ximal symmetrische Ionenkonfiguration die geringste Energie. Bei Verwendung nur
eines Kiihllaserstrahls mit maximal moglicher Streurate konnen Konfigurationen, bei
denen eine grokere Anzahl Bet-Tonen auf der Auslaufseite des Kiihllasers sitzen, ei-
ne niedrigere Gesamtenergie (Summe aus Coulomb-Energie der Wechselwirkung der
Tonen untereinander und ihrer kinetischen Energie im harmonischen Fallenpotential)
haben. Fiir eine axiale Fallenfrequenz von w,/(2m) = 113kHz fiir ein einzelnes Be™-
Ton ergibt sich z.B., unter der Annahme keiner resultierenden Lichtdruckkraft), fiir
die Konfigurationen 2Be™ /1Ar"** /4Be™ und 3Be™* /1Ar'*" /3Be™ ein Unterschied in
der Gesamtenergie von 21 p1eV. Durch das schnelle Ausfrieren der translatorischen
Freiheitsgrade beim Abkiihlen eines Ionenensembles konnen trotzdem alle moglichen
Ionenkonfigurationen, wenn auch mit verschieden hoher Wahrscheinlichkeit, erzeugt
werden.

Wiirde die dunkle Liicke durch mehrere nicht-fluoreszierende, einfach geladene To-
nen erzeugt werden, so wiirde dies durch die Trennung selbiger bei Konfigurations-
wechseln sichtbar werden. So wiirde man hier erwarten, dass sich bei Umordnungen
innerhalb der Kette auch Konfigurationen ergeben, bei denen ein helles Bet-Ion zwi-
schen zwei der dunklen, einfach geladenen Ionen sitzt. Stattdessen ergibt sich, wie
beispielhaft in Abb. 2.32 gezeigt, nach jedem Konfigurationswechsel eine dhnlich
grofse dunkle Liicke, die nach einem einzelnen Ionenverlust-Ereignis verschwindet
und nur die Zahl vorheriger Be'-Tonen zuriick bleibt. Dies ist ein weiterer indirekter
Nachweis, dass ein einzelnes hochgeladenes Ion ko-kristallisiert wurde.

2.7.2 Theoretische Ionenpositionen

Im weiteren Verlauf wird ein, in einer linearen Paulfalle gespeicherter, Coulomb-
Mischkristall, bestehend aus N lonen, betrachtet. Das ¢-te Ion habe den Ladungs-
zustand (); und die Masse M;. Der radiale Einschluss sei deutlich starker als der
axiale (f, >> f.), so dass sich die Ionen in einer Kette entlang der Fallenachse
anordnen. Es handelt sich um ein eindimensionales Problem, wobei die potentielle
Energie der gesamten Ionenkette dann durch folgenden Ausdruck gegeben ist:

1 2 2 e? i Qj
Viz,.oan) ==Y Miw?, 2 d = , (2.28)
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Abbildung 2.33: Theoretisch berechnete, dimensionslose axiale Ionenpositionen fiir Ionenketten
bestehend aus einem hochgeladenen und n € (1,...4) einfach geladenen Ionen. Gezeigt sind je die
Tonenpositionen fiir verschiedene Ladungszustéinde des hochgeladenen Ions fiir unterschiedliche,
experimentell erzeugte, Konfigurationen.
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mit den Fallenfrequenzen w,,; = /cQ;/M; eines einzelnen lons und der Konstan-
ten ¢ = 2enUpc /28 (siehe Gleichung (1.16 d) aus Kapitel 1.1.3). Der erste Term
%czij\il Q2% in Gleichung (2.28), der die Tonen-Wechselwirkung mit dem stati-
schen, axialen Einschlusspotential der Paulfalle beschreibt, ist somit unabhingig
von der Masse der Ionen. Der zweite Term aus Gleichung (2.28) steht fiir die ge-
genseitige Coulomb-Abstoflung der positiv geladenen Ionen untereinander. Damit
ist V (21,...,2n) insgesamt unabhingig von der Masse der lIonen. Die Gleichge-
wichtspositionen einer Ionenkette geben nur Auskunft iiber die Ladungszustinde
der beteiligten Ionen und nicht iiber die Element-Zusammensetzung der Kette.

Die individuellen Tonen in der Kette nehmen ihre Gleichgewichtspositionen 2 mit
i ={1,..., N} so ein, dass die potentielle Energie des Gesamtsystems minimal wird.
Damit kénnen selbige durch Losen von

ov
82;
theoretisch berechnet werden. Durch Einfiihren der charakteristischen Lénge

[l = Wﬁoc kann man dabei zu den dimensionslosen Gleichgewichtspositionen

u; = 2P/l iibergehen und erhilt so, nach Gleichung (2.29), einen Satz aus N
gekoppelten, algebraischen, dimensionslosen Gleichungen der Form:

—0 (2.29)

.0
2i=z;

Qiui—Z%JrZ%:o, i=12,...,N. (2.30)

Der erste Term steht fiir die Kraft des axialen Fallenpotentials auf das i-te Ton, der
zweite Term fiir die Coulomb-Kraft aller Tonen auf der linken Seite des i-ten Ions
auf selbiges und der dritte Term fiir die Coulomb-Kraft aller lonen auf der rechten
Seite auf das i-te lon.

In einer realen Paulfalle besitzen die Ionen eine von Null verschiedene Temperatur
und bewegen sich somit um ihre Gleichgewichtspositionen herum. Sind die Ionen
ausreichend kalt, was sicher bereits in der Nahe des Doppler-Kiihllimits gilt, so kann
ihre zeitabhéngige Bewegung um die Gleichgewichtsposition durch z;(t) = lu; + ¢;(t)
beschrieben werden. Hierbei werden die ¢;(¢) als ausreichend klein angenommen,
um die Linearisierung der wirkenden Kréfte zu ermdglichen [226,227].

Das Gleichungssystem (2.30) kann bis N = 3 analytisch und fiir eine gréfere Anzahl
an lonen numerisch gelost werden. Fiir eine Ionenkette, ausschlieflich bestehend
aus einfach geladenen Ionen, wurde dies bis N = 10 von [226, 228] durchgefiihrt.
Eine experimentelle Betrachtung zu einkomponentigen Ionenketten findet man z.B.
in [229]. Abbildung 2.34 fasst die berechneten dimensionslosen lonenpositionen
in Abhingigkeit des Ladungszustandes @) des ko-kristallisierten HClIs, fiir experi-
mentell relevante Tonenkonfigurationen, zusammen. Man erkennt, dass sich, auch
fiir unsymmetrische Konfigurationen, das HCI mit zunehmendem Ladungszustand
der Fallenmitte anndhert. Dies ist zum einen durch die immer stirker werdende
Coulomb-Abstofsung der Be™-Ionen und zum anderen durch die linear mit @) skalie-
rende Stérke der axialen potentiellen Energie eines Ions erklarbar (siehe Gleichungen
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Abbildung 2.34: Theoretisch berechnete, dimensionslose Be™-Tonenabstéinde, fiir die symmetri-
sche Mischkristall-Konfiguration 2Be™ /1HCT/2Be™, in Abhéngigkeit des HCI-Ladungszustandes
(sieche auch Abb. 2.33). Links: Abstand do4 zwischen den beiden, das dunkle Ion direkt umgeben-
den, Kiihlionen. Rechts: Abstand d45 zwischen zwei direkt benachbarten Kiihlionen. Man erkennt,
dass der Unterschied zwischen Absténden benachbarter HCI-Ladungszustinde mit zunehmendem
Ladungszustand des ko-kristallisierten HCIs abnimmt. Damit einhergehend steigen die Anforde-
rungen an die experimentelle Bestimmung der axialen BeT-Ionenpositionen.

1.16 aus Kapitel 1.1.3).

Fiir die Konfiguration 2Be®/1Ar'*"/2Be™, die im n#chsten Abschnitt zur
Ladungszustands-Bestimmung verwendet wird, vergrofert sich der Abstand doy
zwischen den beiden innen liegenden Bet-Tonen um ungefihr den Faktor 2.5, wenn
man von einem angenommenen, einfach geladenen Ton auf der mittleren Position zu
einem HCI mit Q) = 13 geht.

In Abbildung 2.34 sieht man die Entwicklung der Abstinde doy bzw. d45 zwischen
den beiden innersten bzw. zwei benachbarten #uferen Be'-Ionen in Abhingig-
keit des HCI Ladungszustandes fiir die experimentell relevante 2Be™ /1Ar'** /2Be™
Konfiguration. Beide Abstédnde hingen vom Ladungszustand ab und liegen je fiir
hohere Ladungszustinde zunehmend dichter. Fiir die experimentelle Bestimmung
des HCI Ladungszustandes ist es somit, insbesondere fiir hohere (), sinnvoll alle
Be™-Tonenpositionen miteinzubeziehen. Um zusétzlich das Fehler-Budget zu mini-
mieren wird statt einer pm/Pixel- eine Pixel/ {1}-Kalibration durchgefiihrt, indem
die Tonenpositionen einer reinen BeT-Tonenkette mit den theoretischen, dimensi-
onslosen ITonenpositionen dieser Kette abgeglichen werden. Die dimensionslosen
Positionen haben hier die Einheit {1}.

2.7.3 Ladungszustands-Bestimmung mittels Ionenketten

Die Bestimmung des Ladungszustandes () y¢c; des ko-kristallisierten HCIs durch den
Vergleich zwischen experimentellen und theoretischen axialen Positionen der sicht-
baren Kiihlionen wird im Folgenden am Beispiel der symmetrischen Konfiguration
2Bet /1A't /2Bet illustriert.

Abbildung 2.35 zeigt eine CCD-Aufnahme der gemischten Ionenkette. Zur Bestim-
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mung der experimentellen axialen Positionen der fluoreszierenden Be™-Ionen wurde
eine Projektion des, mit der CCD detektierten Fluoreszenzlichtes, einer Region-of-
Interest um die Ionenkette auf die Fallenachse projiziert. Diese Projektion ist in
Abbildung 2.35 dem CCD-Bild iiberlagert. Gleichzeitiges Anfitten von vier Gauk-
funktionen an die Projektion liefert die individuellen Peak-Positionen, die ebenfalls
in Grafik 2.35 zu sehen sind. Die CCD-Aufnahmen, der 4 Be™-Tonenkette, aufgenom-
men nach Verlust des HCISs, liefert die, im obigen Abschnitt definierte, Pixel/ {1}-
Kalibration. Damit kénnen zuséitzliche systematische Fehler aufgrund beobachteter
Drifts der axialen Fallenfrequenz iiber Stunden ausgeschlossen werden. Die theo-
retisch, auf der Grundlage von Gleichung (2.28), berechneten Be™-Tonenpositionen
werden mittels dieser Kalibration in Pixel umgerechnet. Die Darstellung des Ver-
gleichs der experimentellen und theoretischen Tonenpositionen in Abb. 2.35 erfolgt
zur besseren Veranschaulichung in pm. Fiir die Bestimmung des, mit einem Satz an
experimentellen Positionen am besten iibereinstimmenden, Ladungszustandes wird
auf den zusétzlichen, fehlerbehafteten Schritt (Fehler der experimentellen Pixel /pm
Kalibration plus Fehler des Skalierungsfaktors [ fiir die theoretischen Positionen) der
Umrechnung in pm verzichtet.

Zu der Fragestellung, ob die dunkle, grofse Liicke zwischen den beiden innersten
Bet-Tonen aus Abb. 2.35 auch durch eine Mehrzahl an einfach geladenen Rest-
gasionen zustande kommen kdnnte, sei folgendes dokumentiert: Im Gegensatz zu
Raumtemperatur-Paulfallen, bei denen es, insbesondere beim Ionenladen mittels
Elektronenstossionisation, zur Ko-Kristallisation diverser einfach geladener Restgas-
ionen (Tonen von Elementen, die typischerweise in der Luft vorkommen oder durch
photochemische Reaktionen gebildete Molekiilionen [230,231]) kommen kann, sind
bei einer kryogenen Paulfalle sémtliche Restgase, bis auf Hy, an den Wanden adsor-
biert. Damit kénnen im vorliegenden Experiment prinzipiell nur BeH"-Ionen nach
der photochemischen Reaktion

Be" (2p®Ps)2) + Hy — BeH" + H (2.31)

gebildet werden. Siehe [231] fiir eine Betrachtung der dquivalenten photochemischen
Reaktion mit, in einer Paulfalle gespeicherten, Mg™-Ionen. Somit kénnten prinzipiell
5 oder 6 BeH"-Ionen eine Liicke zwischen den beiden innersten Bet-Ionen erzeugen,
die allerdings 8 pm kleiner oder 5 pm grofer wire als die in Abb. 2.35 experimentell
beobachtete Grofse. Eine Abweichung, die im Rahmen der experimentellen Fehler
deutlich detektierbar wéare. Zusétzlich wurde die photochemische Reaktion unter
den in Abb. 2.35 herrschenden experimentellen Bedingungen in reinen Kiihlionen-
Ketten nicht beobachtet.

Fiir eine gegebene CCD-Aufnahme wurde der Ladungszustand @y, samt Fehler,
des ko-kristallisierten HCTs mit Hilfe der xy2-Minimierungs-Methode bestimmt. Dazu
wurde der y2.-Wert in Abhingigkeit des Ladungszustandes als Parameter nach der

Beziehung 4 [ e _ ztheo (Qper)
QHCI Z ( > (2.32)

g zf”p
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Abbildung 2.35: Oben: Uberlagerung eines CCD-Bildes der symmetrischen Konfiguration, bei
der 4 Be™-Ionen ein HCI sympathetisch kiihlen, mit der Projektion der 313 nm Fluoreszenz auf die
Fallenachse. Aufgenommen fiir eine experimentell bestimmte axiale Fallenfrequenz eines einzelnen
BeT-Ions von w, = 27 x 112(1) kHz. Unten: Vergleich der experimentellen Peak-Positionen der
Bet-Ionenfluoreszenz (blaue Quadrate) mit theoretisch berechneten Ionenpositionen (x, +, *) fiir
verschieden angenommene, benachbarte Ladungszustinde Qgcy des ko-kristallisierten HClIs.
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Abbildung 2.36: In a) sieht man beispielhaft die Bestimmung von x? nach Gleichung (2.32)
in Abhangigkeit des Parameters Qgcy fir drei ausgewahlte CCD-Bilder. Fiir die Berechnung
wurden die experimentellen Fehler der Einzelpositionen skaliert (hier nicht zu sehen). Zusétzlich
wird hier die Bestimmung des, zu einem CCD-Bild gehorenden, wahrscheinlichsten Wertes von
Qucr zusammen mit dessen Fehler illustriert. In Abbildung b) sind die so bestimmten Werte fiir
den Ladungszustand des in der Konfiguration 2Bet /1Ar'*" /2Bet ko-kristallisierten HCIs fiir 8
verschiedene CCD-Aufnahmen ein und desselben Ionenkristalls zu sehen.
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berechnet. Wobei z;™ die experimentellen Peak-Positionen der Be™-Ionenfluoreszenz
(hier dimensionslos) und oe=r die experimentellen Fehler, bestehend aus denen der
Peak-Positionen und der Pixel/ {1} Kalibration, beschreibt. 2! (Qxcr) steht fiir
die theoretischen Tonenpositionen, die fiir den jeweiligen angenommenen Ladungs-
zustand berechnet wurden. Da die hier diskutierten CCD-Bilder mit Variante A der
Paulfallenelektronik aufgenommen wurden, lag entlang der Paulfallenachse, in ihrer
Starke zunehmende, axiale Excess-Mikrobewegung vor. Dies fiihrt zu verschiedenen
Streuraten und damit axialen Lichtdruckkriften auf die individuellen Be™-Ionen ei-
ner Kette. Damit sind die Fehler aus dem Anfitten der Peak-Positionen zu niedrig
angenommen. Diese wurden solange skaliert, bis das xy?-Minimum in der Nihe von 3
lag, um entsprechend die Fehler fiir die QQ gor-Werte einzelner CCD-Aufnahmen an-
geben zu kénnen. Das Vorgehen zur Bestimmung des HCI Ladungszustandes nach
der x*-Minimierungs-Methode ist in Abbildung 2.36 a) beispielhaft fiir drei ver-
schiedene CCD-Aufnahmen ein und derselben gemischten Tonenkette illustriert. Bil-
dung von Mittelwert und Standardabweichung von insgesamt 8 CCD-Aufnahmen
(siche Abb. 2.36 b)), der in Abb. 2.35 gezeigten Ionenkette, liefert als Ergebnis
Qucr = (12.96 £0.30), das in Ubereinstimmung mit dem fiir Ar'**-Ionen zu erwar-
tenden Wert ist.

2.7.4 Zwei-Ionen-Mischkristalle

Zwei-Ionen-Mischkristalle sind von besonderem Interesse fiir die Applikation von
Quantenlogik-Spektroskopie [25] auf Spektroskopie-Ionen, die nur sympathetisch ge-
kiihlt werden konnen.

Abbildung 2.37 zeigt eine CCD-Bilderserie zu einem Zwei-Ionen-Mischkristall, beste-
hend aus einem einzelnen Ar'®*-Ion, das sympathetisch von einem einzelnen Be*-Ion
gekiihlt wird. Es ist stets der gleiche CCD-Bildausschnitt zu sehen. Bei dem ersten
Bild handelt es sich um die urspriingliche Konfiguration, die nach der zu Beginn
dieses Kapitels beschriebenen Methode erzeugt wurde. Die nachtriglich theoretisch
berechnete Position des Ar'3*-Tons ist je mit einem griinen Kreuz markiert. Fiir das
nichste CCD-Bild wurde ein kleiner Spannungspuls an die Elektrode EM1 angelegt,
so dass es zu einem Konfigurationswechsel der Tonenkette kam. Nach ca. 4 min mit
wiederholten, induzierten Konfigurationswechseln kam es zum Verlust des HCIs aus
der Falle, womit sich das verbleibende, einzelne Bet-Ton in der Nihe der Fallenmitte
anordnete, leicht ausgelenkt in Richtung Wellenzahlvektor des Kiihllasers aufgrund
der resultierenden Lichtdruckkraft. Fiir die oberen CCD-Bilder wurde zusitzlich
der radiale Seitenarm des Kiihllasers verwendet (siehe Abb. 1.39 aus Kapitel 1.5.3,
deutlich niedrigere Intensitéit als im axialen Kiihllaserstrahl). In den beiden unteren
CCD-Bildern ist der Effekt asymmetrischer Bet-Tonentemperaturen erkennbar, der
durch eine asymmetrische Abweichung des Fluoreszenzbildes von der Kreisform cha-
rakterisiert ist [232]. Zusétzlich sind die Formen des Fluoreszenzbildes bei der oberen
und mittleren CCD-Aufnahme verschieden, was auf ein unterschiedliches Verhéltnis
von Heiz- zu Kiihlraten zwischen den beiden Aufnahmen deutet. Dies ist auch in-
sofern zu erwarten, da die Aufnahmen mit der Variante A der Paulfallenelektroden
aufgenommen wurde. Hier lag axiale Excess-Mikrobewegung entlang der Fallenachse
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vor, deren Starke in —z-Richtung zunahm. Dies fiihrte zu inhomogenen Kiihl- und
Heizraten entlang der Fallenachse, da die Kiihllaser-Parameter einheitlich festgelegt
waren.

Des Weiteren ist in Abbildung 2.38 der Effekt der axialen, auf die Be'*-Ionen
wirkenden Lichtdruckkraft, bedingt durch die Verwendung eins einzelnen axialen
Kiihllaserstrahls, verdeutlicht. Der Abstand zwischen dem Be™-Ion einer der bei-
den Mischkristall-Konfigurationen und dem einzelnen, nach HCI-Verlust iibrig blei-
benden, Bet-Ion ist abhingig von der betrachteten Konfiguration des Zwei-Ionen-
Mischkristalls. Dies liegt, wie in Abbildung 2.38 links beispielhaft fiir eine axiale
Fallenfrequenz von w,/(27) = 112(1) kHz berechnet, an der Tatsache, dass ein ein-
zelnes Be™-Ton in seinem relativ seichten, axialen Potential durch die selbe Licht-
druckkraft wesentlich starker verschoben werden kann als ein Be™-Ton, das auf einer
der beiden Seiten eines Ar'**-Tons sitzt. In den beiden letzteren Fillen wird das
Be™-Ton entweder gegen das Coulomb-Potential des HCIs gedriickt oder gegen den
weiter aufsen liegenden, und damit stirkeren, Teil des axialen Fallenpotentials. Fiir

P» Richtung Kuhllaserstrahl

Z <«

Abbildung 2.37: CCD-Bilderfolge eines Zwei-Ionen-Mischkristalls (Oben, Mitte) bzw. eines ein-
zelnen Bet-Tons (Unten). Die griinen Kreuze markieren die theoretischen Positionen des ko-
kristallisierten Ar'3*-Tons. Die axiale Fallenfrequenz wurde experimentell zu w, /(27) = 112(1) kHz
bestimmt. Weifse Skalen-Rechtecke entsprechen je einer Breite von 20 pm. Die Aufnahmen wurden
mit Variante A von Abbildungssystem und Paulfallenelektronik aufgenommen.
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Abbildung 2.38: Links: Numerisch berechnete Ionenpositionen in Abhéngigkeit der axialen Licht-
druckkraft durch den Kiihllaser fiir die nach Abb. 2.37 relevanten Kristall-Konfigurationen. Die
theoretische Berechnung erfolgte fiir eine axiale Fallenfrequenz von w,/(27) = 112kHz. Da bei
gleicher axialer Lichtdruckkraft ein einzelnes Be™-Ion stiirker aus der Fallenmitte verschoben wird
als ein Be'-Ion eines Zwei-Ionen-Mischkristalls ergeben sich verschieden grofe Absténde des jewei-
ligen Bet-Ions zur Be™-Position ohne HCI. Rechts: Berechneter Abstand zwischen den Bet-Ionen
der beiden moglichen Mischkristall-Konfigurationen in Abhéngigkeit der axialen Lichtdruckkraft.

die numerische Berechnung der Tonenpositionen, unter Beriicksichtigung der axialen
Lichtdruckkraft, wurde das, mit der konstanten Lichtdruckkraft verbundene, in z
lineare Potential selektiv fiir die Be™-Ionen in Gleichung (2.28) eingefiigt.

Zur Bestimmung des Ladungszustandes des ko-kristallisierten HCIs kann der Ab-
stand zwischen den Be™-Ionenpositionen zweier CCD-Bilder der verschiedenen Io-
nenkonfigurationen verwendet werden. Wie in Abbildung 2.38 rechts illustriert, va-
riiert dieser iiber den gesamten Bereich experimentell moglicher, axialer Lichtdruck-
kriifte weniger als 0.5um (im Bereich typischer axialer Fallenfrequenzen). Die Fal-
lenfrequenzen kénnen auch bewusst so hoch gewéhlt werden, dass das Ausbilden
einer Ionenkette moéglich bleibt, der Einfluss der Lichtdruckkraft jedoch minimiert
wird.

2.7.5 Eigenfrequenzen gemischter Ionenketten

Da die Gleichgewichts-Positionen der kalten, fluoreszierenden Kiihlionen in ge-
mischten Ionenketten ausschlieflich von der Ladung, und nicht der Masse, des ko-
kristallisierten HCIs abhéngen, wurden zusétzlich Anregungen der niedrigsten Ei-
genfrequenz gemischter lonenketten aufgenommen, um zusétzlich eine Aussage iiber
das @)/ M-Verhiltnis des sympathetisch gekiihlten HCIs treffen zu kénnen.

Bei der Betrachtung der Bewegung N individueller Tonen einer Kette, um ihre
Gleichgewichtspositionen z0 = (29 ... 2%), kann man, wie auf Seite 159 bereits
eingefiihrt, die zeitabhiingigen, axialen Positionen in der Form Z(t) = Z°+(t) schrei-
ben. Die laser-gekiihlten Be™-Ionen in diesem Experiment sollten minimal Tempe-
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raturen beim Doppler-Kiihllimit besitzen und liegen fiir die verwendeten Laser- und
Fallenparameter typischerweise bei Temperaturen in der Gréfenordnung von 5 mK.
Dies resultiert bei einer axialen Fallenfrequenz von 91 kHz fiir ein einzelnes Kiihlion
in Bewegungsamplituden von 3.8 pm. Verglichen mit dem Abstand von 45.5 pm zwi-
schen zwei Be™-Tonen bei der gleichen Fallenfrequenz kann die Bewegungsamplitude
als klein angenommen werden. Damit kann man den Grenzfall kleiner axialer (hier
wird nur der 1-dim. axiale Fall betrachtet) Oszillationen ¢(t) der einzelnen Ionen um
ihre Gleichgewichtsposition annehmen und damit die gesamte potentielle Energie
V' (Z(t)) der Ionenkette, aus Gleichung (2.28), in eine mehrdimensionale Taylorreihe
TV (Z(t); Z2°), bis zur zweiten Ordnung in Z(¢), um ihre Gleichgewichtsposition z'°
entwickeln:

Da die erste Ableitung der potentiellen Energie, an der Stelle der Gleichgewichts-
positionen, per Definition Null ist (siche Gleichung (2.29)), bleibt nur noch die
mehrdimensionale zweite Ableitung der potentiellen Energie in der Taylorreihen-
Entwicklung als relevanter Term iibrig. Mit ¢; = z; — 22 sieht man, dass die Lagran-
gefunktion £ =T — V, fiir die kleinen Oszillationen der Ionen in der Kette um ihre
Gleichgewichtspositionen, als

([

L=-7"Mi{—=¢"Cq (2.33)

2 2
geschrieben werden kann. Hierbei steht M fiir die Massen-Matrix mit den Ein-
tragen M,;; = 9, ;M;, wahrend die Eintrdge der Federkonstanten-Matrix C' durch

Ci;= %LO gegeben sind. Die zugehorigen N Bewegungsgleichungen folgen aus

der Euler—Langange—Gleichung 7u
Mg+Cqg=0, (2.34)
mit der bekannten oszillatorischen Lésung
q(t) = Re [AVexp”*¥] . (2.35)
Einsetzen dieser Losung in Gleichung (2.34) fiithrt zu folgendem Eigenwertproblem
(M*léﬁ—uﬂ ﬁ) ~0. (2.36)

Eine numerische Losung des Eigenwertproblems (z.B. wie hier in Mathematica) lie-
fert die N Eigenfrequenzen w® des Systems mit p € 1,..., N und ihre entspre-
chenden, normierten Eigenvektoren ). Die Beriicksichtigung des nichsten Terms
in der Taylorreihen-Entwicklung der potentiellen Energie fiihrt zur Modenkopplung,
die nach [233] jedoch in der Regel klein ist und hier vernachléssigt wird.

Bei der Beschreibung der potentiellen Gesamtenergie der lonenkette nach Gleichung
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Abbildung 2.39: Links: Numerisch berechnete, niedrigste Eigenfrequenzen f() = w(1)/(2r)
der 1Be'/1HCI/1Be" Ionenketten-Konfiguration, fiir verschiedene @ /M-Verhiltnisse des ko-
kristallisierten HCIs, in Abhingigkeit der axialen Lichtdruckkraft auf die BeT-lonen. Es wurde
eine axiale Fallenfrequenz von w,/(27) = 91kHz fiir ein einzelnes Be™-Ion angenommen. Rechts:
Wie links, nur fiir die IHCI/2Be™ Ionenketten-Konfiguration. Fiir eine verschwindende axiale Licht-
druckkraft konnen die Eigenfrequenzen auf die axiale Fallenfrequenz eines einzelnen Kiihlions nor-
miert werden.

(2.28) werden nur die Coulomb-Abstofung der Ionen untereinander und ihre je-
weilige potentielle Energie im axialen harmonischen Fallenpotential beriicksichtigt,
wie es auch in den Arbeiten [48,227,230| der Fall war. Zusétzlich muss fiir die Ex-
perimente dieser Arbeit jedoch noch die, nur auf die Kiihlionen wirkende, axiale
Lichtdruckkraft (sieche Gleichung (1.29) aus Kapitel 1.2.1 fiir eine Definition) be-
riicksichtigt werden. Sei FX" 2, die Projektion der Lichtdruckkraft des Kiihllasers
auf die Fallenachse und Qx der Ladungszustand des Kiihlions (hier Qx = 1), dann
erhilt man

N
ZQ' 1C
V(z ZM w?; 22+ 87%0 Z B L= FRM 560,k (2.37)

-z =
als modifizierte Form der gesamten potentiellen Energie des Systems.

In Abbildung 2.39 sieht man die, nach Gleichungen (2.36) und (2.37) berechne-
te, Abhingigkeit der niedrigsten Eigenfrequenz f() = w®/(27) einer Ionenkette,
bestehend aus 2 “BeT-Ionen und einem HCI, von der axialen Lichtdruckkraft, der
Konfiguration der Kette sowie dem )/M-Verhiltnis des ko-kristallisierten HClIs.
Man erkennt, dass alle drei Parameter einen, nicht zu vernachléssigenden, Finfluss
auf die Eigenfrequenz des Systems haben.

Die, numerisch berechenbaren, Eigenfrequenzen des schwingungsfihigen Systems
der Tonenkette konnen experimentell durch das Anlegen elektrischer Wechselfelder
angeregt werden. Dazu wurde eine, mit einem Frequenzgenerator erzeugte, RF-
Spannung an den DC-Eingang fiir eine der 20 mm langen Aussenelektroden der
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Abbildung 2.40: Resonanzanregungen der niedrigsten axialen Normalmode einer gemischten Io-
nenkette, bestehend aus zwei Bet-Ionen und einem “°Ar'3*-Ion. Links und rechts handelt es sich
um ein und dieselben Ionen. Es sind Konfigurationswechsel zu beobachten. Rechts: Am Ende der
Resonanzregung kommt es zum HCI-Verlust und es verbleiben die beiden Be'-Ionen in der Falle.
Die axiale Fallenfrequenz eines einzelnen Bet-Tons wurde zu 91(1) kHz bestimmt. Die Spannungs-
amplitude der Anregung war fiir die linke Grafik mit 300 mV um den Faktor 1.5 grofer als fiir
die Aufnahmen der rechten Grafik. Die horizontalen, durchgezogenen, weifien Linien indizieren die
jeweiligen Positionen eines ko-kristallisierten, 13-fach geladenen Ions. Die vertikalen, gepunkteten,
weifien Linien markieren die Frequenzen der theoretisch berechneten niedrigsten Normalmoden der
1Be™ /140ArQucr /1Be™ Tonenketten-Konfiguration fiir verschiedene Ladungszustinde des hochge-
ladenen “9Ar-Tons (von links nach rechts: Quer = +12, Quer = +13, Quer = +14 ). Die vertika-
le, gepunktete, magentafarbene Linie markiert die, theoretisch berechnete, Frequenz der gleichen
Konfiguration fiir 26 Ar'3+ als HCIL.

Hauptfalle (siehe Abb. 1.2 aus Kapitel 1.1.2) angelegt. Anschliefend wurde die Fre-
quenz der Wechselspannung schrittweise erhoht und bei jedem Schritt ein CCD-Bild
einer bestimmten, gemischten Ionenkette aufgenommen. Im Auswerteschritt wird
die Fluoreszenz der Ionenkette auf die Fallenachse projiziert und in Abhingigkeit
der Frequenz der angelegten Wechselspannung als Intensititsmatrix dargestellt.
In Abbildung 2.40 werden die Ergebnisse eines beispielhaften Frequenz-Scans fiir
eine Ionenkette, bestehend aus zwei Bet-Ionen und einem ko-kristallisierten HCI,
gezeigt.

Die rdumliche Information des CCD-Bildes ist, fiir den Vergleich von theoretisch
berechneten Eigenfrequenzen mit experimentell beobachteten, im vorliegenden
Fall unerlasslich. Im Gegensatz zur Anregung der Eigenfrequenzen einer einkom-
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ponentigen Ionenkette bzw. eines Zwei-lonen-Mischkristalls ohne resultierende
Lichtdruckkraft, bei denen die Eigenfrequenzen unabhéngig von der Konfiguration
der Tonenkette sind.

In Abbildung 2.40 links beginnt der Scan-Bereich der externen Anregungsfrequenz
bei 108 kHz und man erkennt deutlich die Fluoreszenz der beiden duReren Be™-
Tonen, die ein HCI umgeben. Bei Anndherung an die Eigenfrequenz (und damit
Resonanzfrequenz) der betrachteten lonenketten-Konfiguration wichst die axiale
Bewegungsamplitude der beiden Be'-Ionen immer stirker an. Dies wird sicht-
bar durch eine verstirkte axiale Verschmierung der, auf die CCD abgebildeten,
313 nm-Fluoreszenz. In der fiir Abb. 2.40 gewéhlten Darstellung ist die transversale
Ausdehnung der Bet-Tonen-Fluoreszenz, die sich bei Annéherung an die Eigenfre-
quenz kaum ausdehnt, nicht zu sehen.

Bei einer Anregungsfrequenz von 127 kHz kommt es zum Konfigurationswechsel der
Tonenkette, von 1Be™/1HCI/1Bet nach 1HCI/2Bet. Man erkennt, dass die axiale
Ausdehnung der Fluoreszenz hier ebenfalls erhéht ist, wenn auch schwicher als
bei der urspriinglichen Konfiguration. Die eingestellte Spannungsamplitude fiir das
anregende, elektrische Wechselfeld betrug hier 300 mV, wird allerdings noch durch
den Tiefpassfilter des DC-Eingangs abgeschwicht. Es handelt sich bei der, durch ein
elektrisches Wechselfeld angeregten, Ionenkette quasi um einen geddampften (Laser-
kithlung zur Verringerung der sekuldren axialen Bewegungsamplitude), getriebenen
harmonischen Oszillator. Ist die Anregung im Vergleich zur Dampfung sehr grof,
wird den einzelnen Tonen geniigend Energie fiir einen Konfigurationswechsel zuge-
fiihrt. Daher wurde die Amplitude der Anregungsspannung fiir Abb. 2.40 rechts um
den Faktor 1.5 verringert. Hier erkennt man, bei Anndherung an die Eigenfrequenz,
einen flacheren (fast linearen) Anstieg der Bewegungsamplitude, im Gegensatz zu
dem stérker, Lorentz-férmig wachsenden Anstieg in Abb. 2.40 links.

Aus den Positionen der beiden, nach HCI-Verlust iibrig bleibenden, Be*-Ionen,
im Vergleich zu ihren Positionen in der gemischten, vorherigen Ionenkette, kann
die axiale Laserdruckkraft zu ca. 6.4 x 1072 N bestimmt werden. Die entsprechen-
den, theoretisch berechneten Eigenfrequenzen der 1Be’ /1HCI/1Be"-Ionenketten-
Konfiguration sind, fiir verschiedene )/M-Verhéltnisse des ko-kristallisierten HCIs
in Abb. 2.40 eingetragen. Es handelt sich bei dem ko-kristallisierten HCI, wie
aufgrund der Ionenpositionen und dem Ionenselektionsprozess nach Extraktion
aus der EBIT, erwartet, um "°Ar'3*. Denn die Anregung der 1Be™/1HCI/1Be"-
Ionenketten-Konfiguration passt zu der numerisch berechneten Eigenfrequenz f
von 128.5kHz fiir *°Ar'3* und in Abb. 2.40 links ist die Konfiguration nach der
Umordnung der Ionenpositionen in der Kette angeregt, aber nicht so stark ange-
regt, dass die Eigenfrequenz, wie fiir 6 Ar'3* berechnet, bei 127.4kHz liegen wiirde.
Vielmehr passt die Stirke der Anregung nach dem Konfigurationswechsel zu einer
Eigenfrequenz von 125.8 kHz fiir 9°Ar3* als ko-kristallisiertes HCT.
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2.8 HCI-Lebensdauer und Vakuumdruckabschatzung

2.8.1 Ladungsaustausch als HCI-Verlustmechanismus

Um abschitzen zu konnen, ob es sich beim Ladungsaustausch der, im Bet-Coulomb-
Kristall implantierten, HCIs mit neutralen Restgas-Teilchen um einen Verlustmecha-
nismus fiir HCIs aus der Paulfalle handelt, wird die typische kinetische Energie der
HCIs nach dem Ladungsaustausch bestimmt und mit den experimentellen Stirken
des Paulfallen-Potentials verglichen.

Die Ar'?*-Ionen ordnen sich entlang der Fallenachse an und konnen als anfing-
lich ruhend angenommen werden. Durch die kryogene Fallenumgebung bei 8 K ist
davon auszugehen, dass als Stofpartner hauptséchlich Hyo-Molekiile zur Verfiigung
stehen, da alle iibrigen Restgase bei diesen Temperaturen an Kélteschilden oder Fal-
lenelektroden adsorbiert sind [234]|. Diese bewegen sich mit thermischen mittleren
Geschwindigkeiten der Grofenordnung vy = 290ms™! (Ey = 0.88meV). Der Ein-
fang eines einzelnen e~ vom Hy-Molekiil durch das HCI kann hier (im Gegensatz
zum gleichzeitigen Einfang zweier Elektronen) als der dominante Prozess angesehen
werden [235]. Ladungsaustausch wird im Folgenden als atomarer Stofsprozess (engl.
charge exchange (CX); auch Ladungstransfer oder Elektroneneinfang genannt) zwi-
schen einem Q-fach geladenen Ion A“* und einem neutralen Atom/Molekiil B gese-
hen, bei dem ein Elektron des anfanglich neutralen Teilchens zu einem gebundenen
Zustand (n,l) im Ton wechselt. Die entsprechende Reaktionsgleichung mit dem Pro-
jektil B und dem Target-HCI A9™! lautet:

AT 4B — A@TDT (n) + BT, (2.38)

Der kritische internukleare Abstand R, zwischen Target-Ion und Projektil-
Molekiil, ab dem Ladungsaustausch mdoglich wird, kann mit Hilfe des klassischen
Over-the-Barrier Modells, vorhergesagt werden [236-238|. Eine schematische Illus-
tration des Einelektroneneinfangprozesses, nach dem klassischen Over-the-Barrier
Modell, am Beispiel der Reaktion Hy + Ar'®* findet sich in Abbildung 2.41. Man
kann erwarten, dass es sich bei dem Ladungsaustausch zwischen molekularem Was-
serstoff und HCIs um eine exotherme Reaktion handelt, in dem Sinne, dass die
Bindungsenergie |Iycr| nach dem Stofs grofser als diejenige (|Ig|) vor dem Stofs
ist. Dies liegt darin begriindet, dass das vom HCI eingefangene e~ hier wesentlich
starker gebunden ist als im leichten, neutralen Projektil. Des Weiteren werden Elek-
tronen von neutralen Teilchen typischerweise in hochenergetische Zusténde (n,l) der
HCIs eingefangen, so dass die Gesamtheit aus Kern und Elektronenhiille des HClIs
vor dem Ladungsaustausch als Punktladung, entsprechend dem Ladungszustand @)
des HCIs, betrachtet werden kann. Ausgangspunkt des klassischen Over-the-Barrier
Modells ist folgende Uberlegung: Nihert sich das neutrale Projektil-Teilchen dem
hochgeladenen Ion, dann bewegt sich das Valenzelektron von B, mit Elektronenko-
ordinate r, in einem effektiven, vom Kernabstand R zwischen Target und Projektil
abhéngenden, Potential V' (r, R). Dieses ergibt sich als Superposition der Coulomb-
Potentiale beider Stofpartner. Zudem verringert sich aufgrund des Stark-Effektes
die Bindungsenergie des Valenzelektrons im Projektil-Molekiil durch das E-Feld des
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Abbildung 2.41: Schematische Illustration eines Einelektroneneinfangprozesses, nach dem klas-
sischen Over-the-Barrier Modell, am Beispiel der Reaktion Hy + Ar'®**. Es wird, fiir ausgewahl-
te Schritte des Elektroneneinfangprozesses, je die potentielle Energie E, (r,R) des Elektrons im
Gesamtsystem fiir verschiedene internukleare Absténde gezeigt. Horizontale schwarze Linien (ge-
strichelt: unbesetzt, durchgezogen: besetzt) stehen fiir die Energieniveaus von Target-Ion und
Projektil-Molekiil bzw. fiir die Energieniveaus des Quasi-Molekiils fiir R < Rgqp:. Der rote Kreis
steht fiir das anfinglich dufserste Valenzelektron des Hs-Molekiils. Ey bezeichnet die Hartree-
Energie Ey mit ca. 27.2¢eV und ao den Bohrschen Radius mit ca. 0.53 A. Inspiriert von [238].

HCIs. Anschaulich (siehe Abb. 2.41) verformt sich das Coulomb-Potential des neu-
tralen Stofspartners mit zunehmender Annéherung, so dass sich ab einem bestimm-
ten Kernabstand R, ein transientes Quasi-Molekiil bilden kann. Hier hat sich die
Potential-Barriere auf ein Niveau verringert, die gerade der lokal reduzierten Bin-
dungsenergie |I}3‘ des Projektil-Molekiils entspricht (Abb. 2.41 Mitte). Das Elektron
besetzt nun hoher liegende (n,l) Zustdnde des HCIs, die es auch nicht mehr verlésst,
da der Phasenraum hier wesentlich gréfer ist als in dem leichten Projektil.

Nach dem Elektroneneinfang durch das HCI wirkt zwischen A@=Y* und Bt plétz-
lich ein repulsives Potential aufgrund der Coulomb-Abstofung. Dadurch gewinnt das
HCT an kinetischer Energie und kann, wenn diese entsprechend grof ist, die Paulfalle
verlassen. Auch wenn dies nicht der Fall wére, so stiinde das umgeladene HCI zumin-
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dest nicht mehr fiir die urspriinglich geplante Spektroskopie zur Verfiigung. Um eine
Abschétzung der kinetischen Energie des HCIs nach dem Ladungstransfer durchfiih-
ren zu konnen, muss der kritische Kernabstand zwischen den beiden Stofpartnern,
ab dem das e™ auf das HCI transferiert wird, quantitativ bestimmt werden. Die
folgenden Betrachtungen erfolgen in atomaren Einheiten (Lénge in Einheiten von
ap, Energien in Einheiten der Hartree-Energie Ey), die Beziehung fiir R, wird am
Ende in SI-Einheiten angegeben.
Das, oben eingefiihrte, effektive Potential, in dem sich das Valenzelektron des
Projektil-Molekiils befindet, ist durch

Q 1

V(rR) = —-% —
e T

(2.39)

gegeben (vergleiche Abb. 2.41 Oben). Das Maximum V,,,, der Potential-Barriere
zwischen den beiden Stofipartnern wird, nach 0V/0r (r4.) = 0 fiir die Elektronen-
koordinate 7. = RvV/Q/(1 + 1/Q) erreicht und betrigt

Vinas (R) = = (14 \/@2 /R. (2.40)

Die Bindungsenergie Iz < 0 des Valenzelektrons im Projektil-Molekiil ist fiir unend-
lich grofse Abstinde der Stofpartner durch das entsprechende Tonisationspotential
gegeben. Bei Annidherung an das ruhende HCI vergrofert sie sich anndhernd auf
Iy = Iz — Q/R. Fiir den kritischen internuklearen Abstand, bei dem Ladungsaus-
tausch stattfinden kann, entspricht diese lokal verédnderte Bindungsenergie genau der
Potential-Barriere. Damit kann R.q, durch

Vmax (Rcapt) = - |IB| - Q/Rcapt (241)

bestimmt werden. Man erhélt in SI-Einheiten (atomare Einheiten ohne den Faktor

e?/(4mep)):
e? (2\/@—1— 1) .

47'('60 |]B|

Rcapt - (242)
Die lonisationsenergie des am schwéchsten gebundenen e~ im Hs-Molekiil betrigt
nach 239, 240] ungefihr |15 (Hy)| = 15.426eV. Damit ergibt sich, nach Gleichung
(2.42), ein Einfang-Abstand fiir den Ladungsaustausch zwischen Hy und Ar'®* von

Reapr (Ha, ArT) = 7.66 A (2.43)

Das Ho-Molekiil wurde fiir die Diskussion des Ladungsaustauschprozesses als System
aus einem Elektron, welches eine Punktladung im Molekiilzentrum umgibt, betrach-
tet. Da Reqp, fiir den Ladungsaustausch zwischen Hy und Ar'3* um ein Vielfaches
grofer ist als die Groke des Wasserstoff-Molekiils (kovalente Bindungsldnge in Hy
betrigt ca. 0.74 A), scheint diese Annahme im Nachhinein gerechtfertigt.

Sobald der Elektronentransfer vom neutralen Wasserstoff-Molekiil auf das HCI
statt gefunden hat, stoken sich die neu entstandenen Tochter-Teilchen Ar'?*
und Hj, aufgrund der jetzt wirkenden Coulomb-Kraft, ab. Aus Energieerhaltung
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Qe*/(4megReapt) = P, 12+ /p und Impulserhaltung |p, a2+ | = |p1u,| fiir die, zur
Projektilbewegung senkrechten, Impulskomponenten folgt, als untere Abschiatzung
fiir die kinetische Energie der Tochter-Teilchen, folgende Beziehung:

Qe? ft
47T60Rcapt MHQ/AI‘12+ .

Ejip, (Ho /A7) > (2.44)

Die ndherungsweise Giiltigkeit der Ungleichung (2.44) folgt zum einen, aus dem
Massenverhaltnis der beiden Stofspartner und zum anderen aus der spiralférmigen
Trajektorie des Ho-Molekiils bei dem Elektroneneinfang durch das HCI nach der
Einfang-Theorie von Langevin. In Abbildung 2.42 des nichsten Unterabschnitts ist
schematisch die Trajektorie des leichten, neutralen Stofspartners B skizziert, zusam-
men mit einem beispielhaften Punkt, ab dem Ladungsaustausch stattfinden konnte.
Wird das e™ an dieser Stelle transferiert, so ist die Projektilgeschwindigkeit tangen-
tial zur Bewegungsbahn, d.h. der Impuls transversal dazu ist ndherungsweise Null.
Die nach dem Transfer wirkende Coulomb-Kraft ist eine Zentralkraft, so dass Un-
gleichung (2.44) als untere Abschitzung gilt.

Einsetzen der entsprechenden Gréfsen liefert die gesuchte Abschitzung fiir die kine-
tische Energie des erzeugten Ar'?*-Ions von FEj, (Ar12+) > 1.1eV. Dies entspricht
einer Geschwindigkeit von v (Ar'**) > 0.57mm/(250 ns), wobei hier die Geschwin-
digkeit in Bezug auf die RF-Periode der Paulfalle angegeben wird. Diese kineti-
sche Energie reicht aus, um den Be™-Coulomb-Kristall, bei typischen Fallenfrequen-
zen von f, = 100kHz und f, = 200kHz eines einzelnen Be™-Ions, zu verlassen.
Vergleiche dazu typische Abbremslingen in der Grofenordnung mehrerer 100 mm
fiir eine experimentell typische Be'-Teilchendichte und eine kinetische Energie des
Ar'?*_Tons von 1eV (siehe Abbildung 2.2 aus Kapitel 2.1.2). Die korrespondieren-
de Geschwindigkeit kann das Ar'?*-Ion, innerhalb der halben RF-Periodendauer,
in einen hohen, instabilen Orbit in der Paulfalle bringen. Dies stellt fiir ein nicht
direkt lasergekiihltes HCI mit hoher Wahrscheinlichkeit einen Heiz- und damit Ver-
lustmechanismus aus der Falle dar, da, im Gegensatz zum Implantationsprozess,
das Auftreten einer hohen transversalen Geschwindigkeitskomponente, durch den
Ladungsaustausch, sehr wahrscheinlich ist. Bei dem sympathetischen Stoppen inji-
zierter HCIs erfolgt die Bewegung hauptsachlich longitudinal.

Experimentell konnten nur Verlust-Ereignisse einzelner, ko-kristallisierter HCIs be-
obachtet werden und kein Ladungsaustausch. Dieser wiirde sich, bei konstanten
Laser- und Fallenparametern, durch eine Verringerung der Ausdehnung, der dunklen
Region um das HCI in den Fluoreszenzbildern, bemerkbar machen.

2.8.2 Langevin-Ratenkoeffizient

Um eine Vakuumdruckabschitzung im Falleninneren mittels Kenntnis der HCI-
Verlustrate zu erméglichen, wird die Rate, mit der Ladungsaustausch zwischen Ho-
Molekiilen und kristallisierten Ar'3*-Ionen stattfindet, mit Hilfe der klassischen Lan-
gevin Stoftheorie [241-243] in erster Ndherung berechnet. Hierfiir wird das HCI als,
zu Beginn des Stofes, ruhend angenommen (dies gilt in erster Ndherung fiir entlang
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der Fallenachse gespeicherte Ionen), wihrend sich die Ho-Molekiile mit thermischen
Geschwindigkeiten bewegen.

Stoke zwischen Tonen mit Ladungszustand ) und neutralen, polarisierbaren Atomen
konnen in einem weiten Bereich niedrigerer Kollisionsenergien durch das Langevin-
Modell, mit einer o(Fky) o +Exoa Abhéngigkeit des Wirkungsquerschnittes
fiir Ladungsaustausch- und Impulsiibertragungs-Prozesse, beschrieben werden. Die
Grenzen der Giiltigkeit des Modells, bzgl. der Kollisionsenergien im Schwerpunkt-
system der beiden Stofipartner, werden spiter quantitativ betrachtet. Auch wenn
die Einfang-Theorie nach Langevin erstmals fiir Stoke zwischen einfach geladenen
Ionen und strukturlosen, neutralen Atomen durchdacht wurde, so kann sie direkt auf

hochgeladene Tonen erweitert werden und behalt ihre Giiltigkeit auch fiir unpolare
Molekiile (wie Hy) [243].

Das elektrische Feld E(R) = Qe/(4meo R2)R des hochgeladenen Ions induziert ein

Dipolmoment F(R) = o E(R) im neutralen Teilchen, mit der statischen Polarisier-
barkeit «. Dabei bezeichnet R den Kernabstand zwischen den beiden Stofkpartnern

und R den entsprechenden Einheitsvektor. Aufgrund der Inhomogenitit des ioni-
schen E-Feldes spiirt der induzierte Dipol des neutralen Teilchens eine anziehende
(v > 0) oder abstofende (o < 0) Kraft in Richtung HCI. Das langreichweitige
R~*-Wechselwirkungspotential V(R) zwischen einem HCI und einem polarisierba-
ren, neutralen Teilchen entspricht damit der Energie des induzierten Dipols des
neutralen Teilchens im elektrischen Feld des Tons:

1 Cy

V(R) =~ iR B(R) = ~ 2. (2.
mit dem Koeffizienten
Ci=Lqr© (2.46)
1= 5 (47‘(’60)2 . .

Ist die Polarisierbarkeit « des neutralen Teilchens positiv, wie es fiir Hy und die
meisten Atome der Fall ist, so ergibt sich eine attraktive Wechselwirkung, wovon
im Folgenden ausgegangen wird. Nach Gleichung (2.45) handelt es sich bei der
Wechselwirkung zwischen HCI und neutralem Teilchen um die Bewegung zweier
Korper (Ortskoordinaten 7;, Massen M;) in einem Zentralpotential. Damit gelten
die, aus Textbiichern der theoretischen Mechanik [244|, bekannten Symmetrien des
Zweikorperproblems, im Potential der Form V' (|7, — 73|). Die Translationsinvarianz
impliziert die Erhaltung des Schwerpunktimpulses und erméglicht die Reduktion zu
einem dquivalenten Einteilchenproblem mit Lagrangefunktion

c (é, é) - gf?? “V(R). (2.47)
Diese beschreibt ein fiktives Teilchen der reduzierten Masse u = My My /(M; + M,),
das sich im Zentralpotential V' (R) bewegt. Da fiir das, hier relevante, Beispiel von

Hy und Ar'3t Mp, << M5+ gilt, entspricht die Bewegung des fiktiven Teilchens
ndherungsweise der Bewegung des Hy-Molekiils.
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Unter Einfiihrung von Zylinderkoordinaten R = (R, @, z), als verallgemeinerte Ko-
ordinaten, kann man Gleichung (2.47) umschreiben zu

L= g (RQ 4R+ 22> _V(R) (2.48)

und erhélt direkt, iiber %g—i = g—;, die entsprechenden Lagrangschen Bewegungs-
gleichungen:

. oV
= uR? — — 2.4
pl = pRe” — =5 (2.49)
d .
p (nR*¢) =0 (2.50)
i =0. (2.51)

Da das Zentralpotential V' (R) weder von z noch von ¢ abhéngt, folgt aus der Ro-
tationsinvarianz des Problems direkt die Erhaltung des Drehimpulses der Relativ-
bewegung (bzw. Ho-Bewegung). Die Bewegung ist auf eine Ebene beschrankt und
der Betrag [ des Drehimpulses ist ebenfalls konstant. Dies erkennt man auch daran,
dass Gleichung (2.51) formal einen Drehimpuls beschreibt. Somit gilt

| = uR*p = const. , (2.52)

was zusammen mit der, durch die zeitliche Translationsinvarianz dLdt = 0 be-
dingten, Erhaltung der Energie £ = T' 4+ V des Einteilchenproblems, zu folgender
Differentialgleichung erster Ordnung fiihrt:

2

21 R?

E = ng + + V(R) = const. . (2.53)
Aus Gleichung (2.53) wird ersichtlich, dass sich das fiktive Teilchen mit reduzierter
Masse p in einem effektiven Potential V.;;(R) der Form

V(i) = L G 2.54
i (R)= o — (254
bewegt, welches sich, fiir I > 0 aus dem (fiir @ > 0) attraktiven HCI-Molekiil-
Wechselwirkungspotential und einem Zentrifugalpotential zusammensetzt. Das ef-
fektive Potential wird in Abbildung 2.42 a) in Abhéngigkeit des Kernabstandes zwi-
schen den beiden Stofspartnern graphisch fiir verschiedene Drehimpulse, und damit
Stokparameter bei gleicher Kollisionsenergie, dargestellt.
Definiert man den Stofsparameter b der Kollision zwischen Ion und neutralem Teil-
chen als die kiirzeste erreichbare Distanz zwischen den Stofpartnern, in Abwesenheit
des Wechselwirkungspotentials, dann kann der Drehimpuls [ der Kollision auch in
der Form
l = /LUKOlb, (255)

mit der Kollisionsgeschwindigkeit im Schwerpunktsystem vg,;, geschrieben werden.
Wie man an Abbildung 2.42 a) erkennen kann, existiert fiir jede feste Kollisions-

175



Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen
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Abbildung 2.42: a) Effektives Potential V.;; in Abhéngigkeit des Kernabstandes R fiir zwei
verschiedene Werte des Drehimpulses I. Ist [ # 0 ergibt sich eine Zentrifugalbarriere V.zs (Ro).
Nur wenn die Kollisionsenergie Eg, im Schwerpunktsystem ausreicht um die Barriere zu iiber-
winden, ergibt sich eine spiralférmige Trajektorie, wie in b) fiir Stofparameter kleiner gleich by,
schematisch illustriert wird. b) Fiir Stofparameter grofer als by,q. ergeben sich nur schwach ab-
lenkende, streifende Kollisionen der beiden Stofipartner (hier Hy und Ar'3+). Stofparameter klei-
ner als der kritische Wert b,,,, fiihren zu nach innen spiralférmig gerichteten Trajektorien, die
eine kurzreichweitige Wechselwirkung, wie z.B. Ladungsaustausch, ermoglichen. Das rote Kreuz
markiert beispielhaft einen Punkt, ab dem Ladungsaustausch (CX) stattfinden kénnte. Adaptiert
von [243,245].

energie Fr, = 1/2uv%,, ein kritischer Stofparameter b,,,., der den Kollisionspro-
zess in zwei Félle unterteilt: Fiir b < b,,,, ergibt sich eine nach innen gerichtete,
spiralférmige Trajektorie, die hier das Ho-Molekiil dem HCI so stark anndhert, dass
Ladungsaustausch stattfinden kann, wihrend es fiir b > b,,,, nur zu einer streifenden
Kollision kommt, da das neutrale Teilchen die Zentrifugalbarriere nicht {iberwinden
kann (siche Abb. 2.42 b).
Der Langevin-Wirkungsquerschnitt o, folgt direkt aus obiger Uberlegung, dass fiir
Stolsparameter kleiner als b,,q., die Wahrscheinlichkeit Eins ist, dass es zu einer
spiralférmigen Bahn mit R — oo kommt und Ladungsaustausch (oder eine andere
Reaktion) stattfindet, wihrend fiir Stofsparameter grofer als b,,,, die Wahrschein-
lichkeit fiir das Stattfinden einer solchen Reaktion (z.B. hier Ladungsaustausch) Null
ist. Damit gilt [241-243]:

op = mb? (2.56)

max ?

wobei im Folgenden b,,,, in Abhéngigkeit der Kollisionsenergie und der atomaren
Eigenschaften der beiden Stofipartner berechnet wird.

Die Bestimmung des Maximums der Funktion fiir das effektive Kollisionspotential
Vesr aus Gleichung (2.54) fithrt zur Position Ry der Zentrifugalbarriere (vergleiche

Abb. 2.42 a)
1
Ry = ,/‘;—204 (2.57)
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und damit zum Wert des effektiven Potentials bei diesem Kernabstand von
1% 1

= 2,

Vers (Ro)
Die klassische Bedingung, dass eine bestimmte Kollisionsenergie ausreichen soll, um
die Zentrifugalbarriere iiberwinden zu konnen, fiihrt zu einem maximalen Drehim-
puls

lmam Y/ 4,u (04 EKOZ>% P (259)

der wiederum direkt mittels Gleichung (2.55) mit einem, fiir eine gegebene Kollisions-
energie, maximal mdoglichen Stofsparameter assoziiert ist, fiir den die spiralférmige
Trajektorie aus Abb. 2.42 b) moglich ist. Mit dem so erhaltenen Ausdruck

lmam 2 C’4 ) i
Dz = — = — 2.60
MUKl \/§ (EKOZ ( )

fiir b4, erhilt man, durch Einsetzen in Gleichung (2.56), den Wirkungsquerschnitt
fiir Langevin-Wechselwirkung zwischen einem HCI und einem neutralen, polarisier-

baren Teilchen:
C
o1, (Bror) = 27| —. (2.61)
EKol

Fiir den Verlust an HCIs eines bestimmten Ladungszustandes aus der Paulfal-
le oder aus dem Spektroskopie-Ensemble aufgrund des Umladens, ist letztendlich
die Rate, mit der Ladungsaustausch mit molekularem Wasserstoff stattfindet, ent-
scheidend. Diese ist durch die Teilchendichte der Ho-Molekiile in der Fallenregion,
sowie den, iiber alle moglichen Kollisionsgeschwindigkeiten gemittelten, Langevin-
Ratenkoeflizienten k; gegeben. Wie oben erldutert ist die Kollisionsgeschwindigkeit
in dem betrachteten Fall durch die thermischen Geschwindigkeiten der Ho-Molekiile
gegeben. Der Ratenkoeffizient 1asst sich somit nach

kp = (oL vka) = /OO o1 (ko) Vol f (Vkor) dv (2.62)
0

bestimmen, wobei f(v) fiir die Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung steht. Da
selbige entsprechend fooo f(v)dv = 1 normiert ist und weiterhin o, oc vy, ist, hingt
der Langevin-Ratenkoeffizient nicht von der Kollisionsenergie (und damit auch nicht
von der Temperaturverteilung der Ho-Molekiile) ab. Durch Beriicksichtigung der
Gleichungen (2.61) und (2.46) erhilt man:

Qe [a
by, — 2—60\6 (2.63)

Der Langevin-Ratenkoeffizient hingt also nur vom Ladungszustand des Tons, der
Polarisierbarkeit des neutralen Teilchens und der reduzierten Masse beider Stof-
partner ab.

Unter Verwendung des, in [246] angegebenen, Wertes fiir die Polarisierbarkeit
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a(Hy) = 4mep (0.787 x 10724 cm?®) von molekularem Wasserstoff, lisst sich der
Langevin-Ratenkoeffizient fiir den Ladungsaustausch zwischen Ar'3*-Ionen und Hs-
Molekiilen nach Gleichung (2.63) zu

kp (Ar'* Hs) ~ 1.957 x 10~ cm®s ™" (2.64)

berechnen.

Die in den Verdffentlichungen [234, 247|, die Ladungsaustausch zwischen HCIs
und H, in kryogenen Penningfallen diskutieren, angegebenen Werte fiir Langevin-
Ratenkoeffizienten stimmen n&herungsweise mit dem in Ausdruck (2.64) angege-
benen Wert iiberein. So berichtet [247]| iiber einen, mit dem Ladungszustand @
skalierenden Wert von kz (Ar®" H,) &~ Q x 1.52 x 10~ cm®s™! fiir 3 < Q < 6.
Andere, mégliche Restgase wie Ny oder Oy, die ballistisch aus dem &uferen Raum-
temperaturbereich der Fallenkammer durch die offenen Zugénge in die Hauptfallen-
region stromen konnten, besitzen Polarisierbarkeiten dhnlicher Grofsenordnung wie
H,. Hier wiirden sich folglich Langevin-Ratenkoeffizienten vergleichbarer Grofen-
ordnung ergeben.

2.8.3 Grenzen der Giiltigkeit des Langevin-Modells

Nach der Berechnung des Langevin-Ratenkoeffizienten im vorherigen Unterab-
schnitt, fiir Stoke zwischen Hy und Ar'3*, soll nun der Bereich an Kollisionsenergien
Exo bestimmt werden, fiir den das Langevin-Modell und damit der korrespondie-
rende Ratenkoeffizient Giiltigkeit besitzt.

Die untere Grenze des FEnergiebereichs ist durch den Beginn des s-Wellen-
Streuregimes festgelegt [245, 248|. Hierfiir kann der Zentrifugalterm des effektiven
Streupotentials in Gleichung (2.54), mittels der Drehimpuls-Quantenzahl [, auch in
der Form o

LI+ 1)R* C,

Verr(R) = e 7

geschrieben werden. Das Maximum der Zentrifugalbarriere fiir [ = 1 (p-Welle) liefert
dann die untere Kollisionsenergie-Grenze E,, so dass fiir Fx, < E das semiklassi-
sche Langevin-Modell seine Giiltigkeit verliert. Die charakteristische Grenzenergie,
fiir den Stof zwischen Hy und Ar'3*, ergibt sich folglich durch Einsetzen der ent-
sprechenden Werte in die, mittels Gleichung (2.58) bestimmte, Formel

1 A 1 R247mer\
Ero > E, =~ — . 2.65
el 112Cs  ap? Q? ( V2e ) (2.65)

Man erhilt E, (Hy, Ar'®*) = 1.26neV = kg x 14.6 uK. Fiir eine Kollisionsenergie
von 0.7meV = kg x 8 K der Hy-Molekiile tragen z.B. bei b, 39 Partialwellen bei,
weit entfernt vom s-Wellen-Streuregime.

Das Langevin-Modell verliert fiir zu hohe Kollisionsenergien genau dann seine Giil-
tigkeit, wenn der maximale Stofparameter so klein wird, dass Ladungsaustausch
auferhalb der Zentrifugalbarriere eine Rolle spielt. Die obere Grenze der, mit dem
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Langevin-Modell vertrédglichen, Kollisionsenergien ist also durch Ry (byaz) = Reapt
gegeben. Eine obere Grenze fiir die Anfangsenergie ergibt sich somit durch Gleich-
setzen der Gleichungen (2.42) und (2.57 fiir by,4,) zu:

Q? (47T60)2
2vQ+1)" 2

Fiir den hier diskutierten Fall des Ladungsaustausches (genauer: Transfer eines
e~ von dem Hy-Molekiil auf ein Ar'3*-Ion) zwischen Hy und Ar'*T-Ionen er-
gibt sich, fiir die Anwendbarkeit des Langevin-Ratenkoeffizienten, die Bedingung
FEro <0277eV = kB x 3219 K.

Fiir thermische Kollisionsenergien der Hy-Molekiile, im experimentell moglichen
Temperatur-Bereich zwischen 4K (0.34 meV, minimal erreichbare Temperatur im
Fallenbereich) und 300K (25.8 meV, ballistischer Gasfluss vom Raumtemperatur-
Bereich der Vakuumkammer in die Hauptfallenregion), ist nach obigen Uberlegun-
gen zum Giiltigkeitsbereich des Langevin-Modells, dessen Anwendbarkeit zur Be-
stimmung der Ladungsaustauschrate zwischen neutralen Restgas-Teilchen und auf
der Fallenachse lokalisierten HClIs stets gegeben.

Exo < aly (2.66)

2.8.4 Vakuumdruckabschitzung

Da einzelne HCIs auch in grokeren Bet-Coulomb-Kristallen als einzelne Ionen
identifiziert werden konnen, kann ihre Verlustrate durch Beobachtung der CCD-
Fluoreszenzbilder (vergleiche Abb. 2.26) erfasst werden. Die Lebensdauer eines
Ar'3*-Tons wurde experimentell zu 7 ~ 15 min bestimmt. Unter der Annahme, dass
der Ladungsaustausch mit Ho-Restgas der dominierende HCI-Verlustmechanismus
ist und nach Kenntnis des Langevin-Ratenkoeffizienten aus Gleichung (2.64), kann
die Hy-Teilchendichte in der Fallenregion nach

n= (2.67)

berechnet werden. Einsetzen der entsprechenden Grofen liefert einen Wert von
ni, ~ 5.68 x 10*cm =3 fiir das vorliegende Experiment.
Der mit der Teilchendichte verkniipfte, im 8 K Fallenbereich herrschende, Vakuum-
druck ist durch den Partialdruck von Hy gegeben, da alle relevanten Restgase aufer
Ne, He und H, bei Temperaturen < 20K vollstindig kondensiert sind. Der Va-
kuumdruck im Fallenbereich kann folglich, nach dem idealen Gasgesetz, fiir eine
bestimmte Temperatur, durch

pu, = nm, kp T (2.68)

angegeben werden. Man erhdlt einen Vakuumdruck von p(H,@8K) =
6 x 10~ mbar, fiir die Annahme, dass die H,-Teilchendichte allein durch die
8 K Umgebung der Fallenregion bedingt ist und einen Wert von p(H,@300K) ~
2 x 1072 mbar, sollte die H,-Teilchendichte allein durch, aus dem Raumtemperatur-
Bereich, durch die 15 Zugénge, einstromenden Molekiile gegeben sein. Diese Ergeb-
nisse stehen in Ubereinstimmung mit den, auf Mg*-Ionen basierenden, in CryPTEx

179



Kapitel 2. Préparation kalter hochgeladener Ionen

durchgefiihrten Messungen aus [50]. Der ballistische Fluss von Hy-Molekiilen aus
dem Raumtemperatur-Bereich in die Fallenregion koénnte in Zukunft durch das
Einsetzen von Fenstern bei allen optischen Zugidngen minimiert werden. Um ausge-
dehntere Experimente mit kalten HCIs durchfiithren zu kdnnen, z.B. Hochprézisions-
Laserspektroskopie, ist es notwendig, die beobachtete HCI-Verlustrate um mindes-
tens eine, besser zwei Groflenordnungen zu verringern.
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2.9 Temperaturbestimmung fiir Mischkristalle

Eine direkte Moglichkeit die Temperatur des ko-kristallisierten HCIs genau zu be-
stimmen bestiinde in der Analyse des, mittels Laser-Spektroskopie eines schmal-
bandigen Ubergangs aufgenommenen, Linienprofils. Hierfiir miisste gewihrleistet
sein, dass die natiirliche Linienbreite des Ubergangs genau genug bekannt und vor-
zugsweise deutlich kleiner als die thermisch zu erwartende Linienbreite ist, sowie
das Vorhandensein eines ebenfalls schmalbandigen Lasers geringer Intensitit, so
dass sowohl die Linienbreite des Lasers selbst als auch die Sattigungsverbreite-
rung des Ubergangs vernachliissigbar klein gegeniiber der thermischen Linienbreite
wiren. Da zusétzlich die sympathetische Kiihlung durch die Be™-Ionen unabhén-
gig von der Frequenz des Spektroskopie-Lasers ist, wire bei geringer Leistung des
Lasers ein symmetrisches Abfahren des Linienprofils moglich. Solange diese Me-
thode der direkten Temperaturbestimmung nicht realisiert wurde, kann die Tem-
peratur des HCIs nur indirekt bestimmt werden. Dies kann fiir dreidimensionale,
grofsere Coulomb-Kristalle, durch die Betrachtung der Fluoreszenzbilder und de-
ren Interpretation mit Hilfe des Plasma-Kopplungsparameters oder mit Hilfe von
Molekulardynamik-Simulationen, durchgefiihrt werden. Fiir gemischte Tonenketten
kann die HCI-Temperatur mittels Positions-Thermometrie durch die Bestimmung
der Breite der rdumlichen Fluoreszenzlicht-Verteilung benachbarter Be™-Ionen ab-
geschétzt werden.

Es sei hier nochmals darauf hingewiesen, dass alle in dieser Arbeit gezeigten Aufnah-
men dreidimensionaler Coulomb-Kristalle mit Paulfallenelektronik-Variante B (ver-
nachlissigbare axiale Mikrobewegung) gemacht wurden, wihrend alle Aufnahmen
von Tonenketten mit Elektronik-Variante A (axiale Mikrobewegung mit Modulati-
onsindices [132] fiir ein einzelnes Be™-Ton in der Grokenordnung von 30) durchgefiihrt
wurden.

2.9.1 T-Bestimmung iiber Plasma-Kopplungs-Parameter

Der thermodynamische Zustand eines einkomponentigen Ionen-Plasmas kann mit
Hilfe des so genannten Plasma-Kopplungs-Parameters ' p [218,249, 250] charakte-
risiert werden. Er wird als Verhiltnis zwischen der Coulomb-Energie benachbarter
Ionen und dem Energiedquivalent kg7 der Plasma-Temperatur definiert:

Q262

Tpp=— s
KF 47(600,1/1/5 k’BT

(2.69)

Der in Gleichung (2.69) vorkommende, auch aus der Kristalltheorie der Festkérper-
physik bekannte, Wigner-Seitz-Radius ay g 1isst sich fiir das geladene Tonenplasma
einer Tonenfalle mit Hilfe der Teilchendichte ny des Plasmas iiber die Beziehung

1

— - 2.70
4/37ad, g (2.70)

no

bestimmen. Die Beziehung (2.70) driickt die Definition des Wigner-Seitz-Radius
als Radius der Kugel, deren Volumen gerade dem mittleren Volumen pro lon im
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Abbildung 2.43: CCD-Bilder dreidimensionaler, gemischter Coulomb-Kristalle, aufgenommen fiir
unterschiedliche Laser- und Fallenparameter. Bei den obersten drei Aufnahmen wurden je 2 Ar3+-
Ionen, bei den niichsten beiden je 4 und bei der letzten 5 Ar'3+ ko-kristallisiert. Die implantierten
HCIs sind stets vollstandig kristallisiert, auch wenn sich der thermodynamische Zustand des, sie
umgebenden, Be'-Ionen-Ensembles von vollstéindig kristallisiert bis hin zu dem Fall, dass nur
gerade eine Schalenstruktur ausgebildet ist, verdndert. Es wird je ein Ausschnitt des CCD-Kamera-
Bildes mit einer Liange von 948 um gezeigt. Das vierte Bild von oben konnte aus technischen
Griinden nur zu drei viertel in der Kristallhohe aufgenommen werden und wurde daher nachtraglich
durch den gespiegelten unteren Teil ergénzt.
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Plasma entspricht, formal aus. Sie gilt nur, sobald das lonenplasma wenigstens den
thermodynamischen Zustand einer Fliissigkeit erreicht hat, da hier, im Gegensatz
zur Tonenwolke, mit einer konstanten Ladungs- und damit Teilchendichte gerech-
net werden kann (Zero-T-Charged-Liquid-Modell: [175,251]). Die Ionendichte selbst
hingt wiederum nur von der Masse M der Teilchen und der Stérke des radialen
Paulfallen-Einschlusses nach
VI%FEO

C MriQ34,
ab [175,251,252]. Bzgl. der Toneneigenschaften ist der Wigner-Seitz-Radius folglich
nur iiber awg o /M von der Masse und nicht der Ladung der Ionen abhiingig. Fiir
die Plasmatemperatur 7" gelten somit die folgenden Proportionalitéiten:

1 Q?
X —— .
Ikp /M

Gleichung (2.72) besagt auch, dass ein Plasma aus hochgeladenen Ionen bereits bei
Temperaturen kristallisieren kann, bei denen ein Plasma aus einfach geladenen Io-
nen z.B. noch fliissig wire.

Die Zuordnung verschiedener thermodynamischer Zustinde des Ionenplasmas, wie
fliissiger Zustand, Beginn der Ausformung einer ellipsoidalen Schalenstruktur, voll-
stdndige Schalenstruktur und vollstandige Kristallisation, zu einem entsprechenden
Wert des Plasma-Kopplungs-Parameters erfolgte mit Hilfe von Molekulardynamik-
Simulationen [250,252]. Fiir die relativ kleinen dreidimensionalen Coulomb-Kristalle
dieser Arbeit (in der Regel weniger als 10* Kiihlionen, typischerweise 100 — 1000),
wurden nur Werte von ' p betrachtet, die fiir die Simulation endlicher, kleinerer
Ionen-Ensembles erhalten wurden. Wie in [250,252] beschrieben, erfolgt fiir I'x p ~ 2
der Ubergang in den fliissigen Zustand, fiir immer niedrigere Temperaturen beginnt
dann zunichst die Ausbildung konzentrischer, ellipsoidaler Schalen, bis fiir einen
Wert von I'xp &~ 140 das Ionen-Ensemble einen Kristall in der Richtung senkrecht
zu der Oberflichennormalen der Schalen darstellt, wihrend das Ionenplasma in-
nerhalb einer Schale noch fliissig ist und einen hohen Grad an Diffusion aufweist.
Anschliefsend folgt bis zur vollstdndigen Kristallisation ab 'k p > 300 ein kontinu-
ierlicher Ubergang, bei dem die Ionen mehr und mehr innerhalb der Schalen auskris-
tallisieren. Zusammengefasst gelten somit folgende Grenzwerte fiir endliche, kleinere
Ionen-Ensembles [250, 252]:

(2.71)

N

T

(2.72)

Tep~2 Fliissig

Fxp ~ 20 Beginn Schalenstruktur (2.73)
I'ip ~ 140 Vollstédndige Schalenstruktur

I'rp > 300 Vollstandig kirstallisiert .

Fiir eine experimentelle Abschitzung der ITonentemperatur werden die CCD-
Aufnahmen bzgl. des Kristallisationsgrades begutachtet und es wird ein Wert fiir den
Plasma-Kopplungs-Parameter nach den Beziechungen (2.73) ermittelt. Anschliefend
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kann die Temperatur nach Gleichung (2.69) abgeschiitzt werden, da der Wigner-
Seitz-Radius aus dem angelegten radialen Fallenpotential ebenfalls direkt berechnet
werden kann.

In Abbildung 2.43 sind mehrere CCD-Bilder, aufgenommen fiir unterschiedliche
Laser- und Fallenparameter, zu sehen. Die Wigner-Seitz Radien liegen fiir die ge-
machten Aufnahmen zwischen 22pum (z.B. unterstes Bild) und 23 pm (z.B. obers-
tes Bild). Die implantierten HCIs sind stets vollstindig kristallisiert, auch wenn
sich der thermodynamische Zustand des, sie umgebenden, Bet-Ionen-Ensembles von
vollstédndig kristallisiert (ganz oben) bis hin zu einem verstirkten Beginn der Aus-
formung einer ellipsoidalen Schalenstruktur (ganz unten) verdndert. Selbst wenn
man von keinem thermischen Gleichgewicht zwischen den beiden Ionensorten aus-
gehen sollte, wiirde somit stets T(Ar'®") < 260 mK als obere Abschitzung fiir die
Temperatur der implantierten HCIs gelten. Aufgrund der geringeren Ladung ist der
thermodynamische Zustand der Be'-Tonen ein empfindlicheres Maf fiir die Tonen-
temperatur. Eine Betrachtung der CCD-Aufnahmen aus Abbildung 2.43 liefert eine
obere Abschiitzung von T'(Be™) < 2.5mK fiir das oberste Bild und eine Abschiit-
zung von 6 mK < T'(Be') < 38 mK fiir das unterste Bild.

Sind HCI- und Kiihlionen-Ensemble im thermischen Gleichgewicht, so gelten fiir die
HClIs ebenfalls, die oben genannten, Kiihlionen-Temperaturen. Wie man anhand der
CCD-Aufnahmen 2 — 4 in Abbildung 2.43 vermuten kann, kann es jedoch auch zu
Temperaturgradienten innerhalb eines Coulomb-Kristalls kommen. So sind hier die
inneren Schalen des Kiihlionen-Ensembles vollstindig kristallisiert, wihrend die du-
fseren vermehrt fliissig aussehen. Dies ist insofern nicht verwunderlich, als die Kopp-
lung zwischen den Ionen ein und derselben Schale stérker ist als diejenige zwischen
den Schalen. Des Weiteren sind Heizraten, aufgrund von Excess-Mikrobewegung, die
mit zunehmendem Abstand zur Fallenachse zunimmt, fiir die weiter aufen gelegenen
Schalen hoher als fiir die innen angeordneten Ionen. Es kann also auch méglich sein,
dass gerade entlang der Fallenachse angeordnete HCIs groferer Masse kilter sind
als die sie umgebenden Kiihlionen.

2.9.2 T-Bestimmung durch Molekulardynamik-Simulationen

Eine weitere géingige Methode zur Thermometrie grokerer dreidimensiona-
ler Coulomb-Kristalle besteht in dem Vergleich experimentell aufgenomme-
ner CCD-Bilder des Kiihlionen-Fluoreszenzlichtes mit den FErgebnissen von
Molekulardynamik-Simulationen [66,113,254].

In diesem Zusammenhang konnten zwei experimentelle CCD-Aufnahmen eines
kleineren gemischten Coulomb-Kristalls, durch Anpassen der verwendeten Fallen-
und Laserparameter, im Rahmen der experimentell bestimmten Werte, mittels
molekulardynamischer Simulationen reproduziert werden [253]. Die vorlaufigen
Simulationen wurden von unserem Kollaborationspartner J. Pedregosa-Gutierrez,
durchgefiihrt (siche auch [255] zur Anwendung auf ein anderes Ionen-System). Diese
Simulationen konnen, im Gegensatz zu den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihr-
ten molekular-dynamischen Simulationen (Pseudopotential ohne Mikrobewegung),
je nach Anforderung zwischen reinem Pseudopotential mit thermischem Bad fiir die
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Ionentemperatur und kompletter Modellierung des Laserkiihlvorgangs eines Zwei-
Niveau-Systems mit RF-Mikrobewegung wechseln. Die im Rahmen dieser Arbeit
erstellten MD-Simulationen (siche z.B. Abb. 2.30) sind somit zur Bestimmung der
individuellen Tonenpositionen eines Kristalls unter Laserkiihlbedingungen geeignet,
aber durch fehlende Inkludierung der Mikrobewegung (kein RF-Heizen) nicht zur
genauen Temperaturbestimmung verwendbar.

In einem ersten Simulations-Durchlauf wurden die Positionen zweier Ar'3*-Ionen,
bestimmt aus dem experimentellen CCD-Bild, erst fixiert, wihrend die Geschwin-
digkeiten der 114 Be't-Ionen iterativ iiber v, = vga\/Tpaen/ (T) festgelegt wurden.
Dies entspricht dem Bild, dass sich die Kiihlionen langsam dem thermischen Gleich-
gewicht mit einem Reservoir der Temperatur Ty, anndhern. In einem zweiten
Schritt wurde die Fixierung der HCI-Positionen aufgehoben. Der Vergleich der
simulierten CCD-Bilder mit der experimentellen Aufnahme, wird in Abbildung 2.44
fiir verschiedene gesetzte Tonentemperaturen zusammengefasst.

Uber einen optischen Vergleich der simulierten Bilder mit den experimentellen, lisst
sich dann eine Abschitzung beziiglich der zu wihlenden Temperatur des Kristalls
machen. Fiir den optischen Vergleich wurden in ein experimentelles CCD-Bild (links
oben in Abbildung 2.44) griine Linien an markanten Ionenpositionen eingefiigt, um
in den Simulationen die korrekte Reproduktion der tatséichlichen Ionenpositionen
besser iiberpriifen zu konnen. Ein weiteres optisches Mak sind die Verschwommen-

T(Be") T(Be*) =9 mK

=10 mK

Abbildung 2.44: Vergleich einer experimentellen CCD-Aufnahme eines gemischten Coulomb-
Kristalls (blau, links oben) mit vorldufigen, von J. Pedregosa-Gutierrez durchgefiihrten
Molekulardynamik-Simulationen fiir verschiedene, anfangs gesetzte, Temperaturen der Be*-Ionen
[253]. Temperatur ist hier als mittlere kinetische Energie des Kiihlionen-Ensembles zu verstehen
(gemittelt iiber alle Ionen eines Ensembles und iiber viele Perioden der Sdkularbewegung). Die
Simulation wurde fiir 2 Ar!'3* und 114 Be'-Ionen durchgefiihrt, was im Rahmen der Fehler zu
der experimentellen CCD-Aufnahme passt. MD-Simulation basiert hier auf Vorgabe einer Ionen-
temperatur durch ein thermisches Bad im Pseudopotential (keine Mikrobewegung). Linge der
CCD-Bilder: 477 pm.
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Verstimmung = -4 T Verstimmung =-5T

Abbildung 2.45: Vergleich einer experimentellen CCD-Aufnahme eines gemischten Coulomb-
Kristalls (blau, links oben) mit vorldufigen, von J. Pedregosa-Gutierrez durchgefiihrten,
Molekulardynamik-Simulationen fiir verschiedene Verstimmungen des Kiihllasers [253]. Die ent-
sprechenden, simulierten Temperaturen fiir Kiihlionen und HCIs sind in Abbildung 2.46 in Abhéin-
gigkeit der Verstimmung zu sehen. Die Simulation wurde fiir 4 Ar'3* und 500 BeT-Ionen durch-
gefithrt, was im Rahmen der experimentellen Fehler bei der Bestimmung der Kiihlionen-Anzahl
zu der experimentellen CCD-Aufnahme passt. MD-Simulation basiert komplett auf Modellierung
des Laserkiihlvorgangs eines Zwei-Niveau-Systems (hier mit RF-Mikrobewegung). Lénge der CCD-
Bilder: 644 pm.

8 - - - - - - -
: ' ‘ ' ' e—e Be™ radial
-l | e—e Be" axial []
e—e Ar'®* radial
o—o Ar'®* axial [4

Temperatur (mK)

i i j i j
4.0 4.5 5.0 5.5 6.0 6.5 7.0 7.5 8.0
Kuhllaser-Verstimmung (-I")

Abbildung 2.46: von J. Pedregosa-Gutierrez simulierte Temperaturen fiir alle Raumrichtungen,
im Sinne der mittleren kinetischen Energie der jeweiligen Ionensorte in axialer bzw. radialer Rich-
tung [253]. Alle, zu den hier gezeigten Temperaturen gehérende CCD-Bilder, sind in Abbildung
2.45 zu sehen.
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heit und Helligkeit der einzelnen Ionen. Es ergeben sich gute Ubereinstimmungen
mit den experimentellen Bildern bei Temperaturen von T(Be™) ~ 4 — 6 mK. Dies
passt wiederum gut zu den, mit Hilfe des Plasma-Kopplungs-Parameters, abge-
schitzten Temperaturen des vorangegangenen Kapitels.

Fiir die in Abbildung 2.44 gezeigten simulierten CCD-Bilder waren folgende Fallen-
und Laserparameter eingestellt: Fallenparameter: Vgr = 51V (peak-to-peak),
Qrr = 27 x 423MHz, 1o = 3.5mm, £ = 0.249, Upc = 480mV Laserparame-
ter: A = 313.13nm, I' = 27 x 19.4MHz, Sattigungsparameter s = /I, ~ 15,
Kiihllaser-Verstimmung ~ —8 x I.

Wird die Position des HCIs von Anfang an frei gelassen und die Simulation unter
Bertiicksichtigung der RF-Mikrobewegung komplett durch Modellierung des Laser-
kithlvorgangs (wie experimentell nur ein Kiihllaserstrahl entlang der Achse) eines
Zwei-Niveau-Systems durchgefiihrt, so ergeben sich, bei Variation der Verstimmung
A des Kiihllasers, die CCD-Histogramme in Abbildung 2.45 fiir einen anderen
dreidimensionalen, gemischten Coulomb-Kristall, bestehend aus 500 Be™- und 4
Ar'® _Ionen (rote Punkte markieren die endgiiltigen Positionen der HCIs). Aus
der, iiber alle Ionen einer Sorte und viele Perioden der Sikularbewegung, gemit-
telten kinetischen Energie ldsst sich dann sowohl die Temperatur der Kiihlionen
als auch die der sympathetisch gekiihlten HCIs bestimmen (Abbildung 2.46). Op-
tisch passt die CCD-Bild-Simulation mit einer Verstimmung von —6I' am besten
zu den experimentellen Daten und liefert somit eine axiale (radiale) Temperatur
von 2.8mK (5.3mK) fiir die Be*-Tonen, ebenfalls in Ubereinstimmung mit der
Plasma-Kopplungs-Parameter-Methode, und 2.5 mK (4.8 mK) fiir die HCIs. Zusétz-
lich erkennt man, dass die Ionentemperaturen keine starke Abhangigkeit von der
Laser-Verstimmung im untersuchten Bereich zeigen.

Der in Abbildung 2.45 simulierte Effekt, dass eines der HCIs beim Ubergang der
Kiihllaser-Verstimmung von A = —7I' nach A = —8I', verbunden mit einer ver-
minderten axialen Lichtdruckkraft auf die Kiihlionen, nach rechts rutscht, konnte
auch experimentell beobachtet werden. Die Punktantwort des experimentellen Auf-
nahmesystems wurde hier nicht inkludiert. Die Temperaturen im experimentellen
Kristall konnten geringfiigig hoher liegen, da dieser, wie in Abbildung 2.45 zu
erkennen ist, im Gegensatz zu dem Mischkristall aus Abb. 2.44, nicht perfekt im
RF-Feld zentriert war.

Fiir die in Abbildung 2.45 gezeigten simulierten CCD-Bilder waren folgende Fallen-
und Laserparameter eingestellt: Fallenparameter: Vzr = 53V (peak-to-peak),
Qrr = 27 x 4.23MHz, 1o = 3.5mm, £ = 0.249, Upc = 810mV Laserparame-
ter: A = 313.13nm, I' = 27 x 19.4 MHz, Séttigungsparameter s = [/l ~ 12,
Kiihllaser-Verstimmung wurde variiert.
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2.9.3 T-Bestimmung iiber Positions-Thermometrie

Im Folgenden wird betrachtet, wie die axiale Temperatur der Be'-Tonen einer ge-
mischten Tonenkette mittels Positions-Thermometrie [82,192,232, 256,257|, anhand
der aufgenommenen CCD-Bilder, bestimmt werden kann.

Fiir ausreichend geringe kinetische Energien (laser-gekiihlt) stellt ein einzelnes, im
harmonischen Pseudopotential einer Paulfalle gespeichertes, Ion ein gutes Beispiel
fiir den, in vielen Lehrbiichern der Physik behandelten, quantenmechanischen har-
monischen Oszillator dar. Da wir beispielhaft nur an der axialen Ionentemperatur
interessiert sind, erfolgt die Beschriankung auf eine Dimension. Alle harmonischen
Schwingungen konnen auf die gleiche Art quantisiert werden, mit Phononen der
Energie fww als fundamentales Quantum. Die stationdren Eigenzusténde ,(z) im
Ortsraum eines Ions der Masse M, mit potentieller Energie Mw? 2?/2, gehéren da-
mit zu den entsprechenden Energie-Eigenwerten E, = hw,(n + 1/2).

Geht man davon aus, dass es sich bei der thermischen Bewegung des Ions um einen
ergodischen Prozess handelt, so kann das Ensemble-Mittel gleich dem zeitlichen Mit-
tel fiir ein einzelnes Teilchen gesetzt werden. Unter dieser Annahme lisst sich die
Temperatur 7" eines einzelnen Tons nach der Bose-Einstein-Relation [167,258] durch
die mittlere Besetzungszahl

1
n o= 2.74
" exp (hw, /kgT) — 1 (2.74)
definieren. Die Besetzungswahrscheinlichkeit P, der Eigenzusténde 1, (z) ist nach
[107] durch P, = a"(7 + 1)~(*Y gegeben, womit man direkt die zeitlich gemittelte,
raumliche Verteilung der thermischen Ionenpositionen um die Gleichgewichtsposi-
tion z = 2 erhilt [192, 256|:

_(z=2)?

F(2) =Y Pultn(z) = . (2.75)
n=0

Dabei bezeichnet (2?) = Az3 = (n+1/2)h/ (Mw,) die Varianz der rdumlichen
Gaufsverteilung aus Gleichung (2.75).

Prinzipiell ist es nicht verwunderlich, dass der Random Walk des Ions in Impuls-
und Ortsraum, sowohl zu einer Gaufverteilung seiner Positionen als auch seiner Ge-
schwindigkeiten fiihrt. Verursacht wird selbiger durch stochastisch wirkende Kraf-
te, wie z.B. den stochastischen Riickstoft durch Absorptions-Emissions-Zyklen in
der Néhe des Doppler-Kiihllimits oder durch fluktuierende elektrische Hintergrund-
Felder, die das Ion heizen koénnen. Es handelt sich bei den, zeitlich aufeinander fol-
genden, hinzukommenden Positions- bzw. Geschwindigkeits-Vektoren um unabhén-
gige Zufallsgréfien, die durch gleiche aber unabhéngige Wahrscheinlichkeitsverteilun-
gen charakterisiert werden konnen. Damit entspricht die Wahrscheinlichkeitsdichte
der Summe dieser Zufallsgrofen (hier z.B. die zeitlich gemittelte Wahrscheinlich-
keitsdichte f(z) des Aufenthaltsortes des Ions), nach der Herleitung des zentralen
Grenzwertsatzes [167], einer Gaufverteilung.

Die Varianz (2?) der riumlichen Gaufverteilung eines Ions im harmonischen Fal-
lenpotential kann direkt mittels (E) = (V') + (T') und dem Virialtheorem fiir den
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quantenmechanischen harmonischen Oszillator (V') = (T") durch
(Ey =2(V) =M (") w? (2.76)

bestimmt werden, wenn man (E) = hw, (n (w,,T) + 1/2) beriicksichtigt.

Die Experimente dieser Arbeit wurden fiir die Kiihlionen im Weak-Binding-Limit,
das durch I' >> w, charakterisiert ist, durchgefiihrt. Typische axiale Fallenfrequen-
zen von der Grofenordnung w, = 27 x 100 kHz waren stets mehr als zwei Grofenord-
nungen kleiner als die natiirliche Linienbreite I' = 27 x 19.4 MHz des verwendeten
Kiihliibergangs des Be'-Ions. Die Kiihlionen wurden folglich Doppler-Laser-gekiihlt,
aber nicht Seitenband-gekiihlt. In Bezug auf das Doppler-Kiihllimit 75 gilt im Weak-
Binding-Limit weiterhin kgTp/ (Aw.) >> 1. Fiir den Be™-Ionen Kiihliibergang kann
als minimale Temperatur (bei optimalen Laserparametern) am Doppler-Kiihllimit
ein Wert von 0.32mK erreicht werden. Aufgrund nicht-optimaler Laserparameter
und zusétzlicher Heizraten, bedingt durch eine imperfekte Positionierung der Tonen
entlang der Fallenachse [132], kann fiir die vorliegenden Experimente eine, um we-
nigstens eine Grofenordnung, héhere lonentemperatur erwartet werden, so dass hier
(fir f, = 100kHz) z.B. kgTp/ (hw,) ~ 670 >> 1 gilt. Fiir Aw,/ (kgT) << 1 kann
die Exponentialfunktion in 7 in eine Taylor-Reihe bis zur ersten Ordnung entwickelt
werden, so dass 7 = kpT'/(hw,) gilt. Damit berechnet sich die Standardabweichung
Azy, = +/(2?) der rdumlichen Gaukverteilung aus Gleichung (2.75) zu

kT
Az = \/ . 2.77
Zth ng ( )

Die Abhéngigkeit der mittleren Besetzungszahl n von der axialen Fallenfrequenz,
und damit verbunden die Abhéngigkeit der thermischen rdumlichen Varianz des
Ions von der axialen Fallenfrequenz, wird in Abbildung 2.47 illustriert.

AE

Schwacher Starker
harmonischer harmonischer
Einschluss Einschluss
\\// .................. \ .................... / __I:_)p_ppler-KUhIIimit
X A
\ / n=9
\ /
N\ /

Abbildung 2.47: Tllustration der Abhéngigkeit der zeitlich gemittelten Besetzungszahl n(7T), fiir
eine feste Temperatur, von der Fallenfrequenz des harmonischen Potentials. Ein stirkerer axialer
Einschluss des Tons fiihrt zu groferen Abstdnden zwischen den Energieeigenwerten des quanten-
mechanischen harmonischen Oszillators und damit zu einer niedrigeren mittleren Besetzungszahl
bei gleicher Ionentemperatur. Damit kann ein Ion im starken harmonischen Potential leichter in
den Grundzustand der Bewegung, mittels weiterfithrender Kithlmethoden, gebracht werden [83].
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Gleichung (2.77) fasst die Abhéngigkeit der rdumlichen Ausdehnung der mittle-
ren Wahrscheinlichkeitsdichte eines einzelnen Ions im harmonischen Potential von
Ionentemperatur und Fallenfrequenz zusammen. Daraus ergibt sich, dass die Ionen-
temperatur in zwei Dimensionen unter Gleichgewichtsbedingungen durch Abbildung
der Bewegung des Tons gemessen werden kann.
Um die Tonentemperatur experimentell mittels Positions-Thermometrie bestimmen
zu kénnen, muss die Standardabweichung der gaukférmigen Positionsverteilung eines
Ions um seine Gleichgewichtsposition gemessen werden. Das fluoreszierende Kiihlion
kann als sich bewegende Punkt-Lichtquelle angesehen werden. Damit besteht eine
Moglichkeit der zweidimensionalen Temperaturbestimmung in der Aufnahme eines
CCD-Bildes des, vom Kiihlion emittierten, Fluoreszenzlichtes. Da die Integrations-
zeit bei der CCD-Aufnahme im Bereich von ms bis s liegt, ermoglicht eine solche
Aufnahme prinzipiell die Messung der zeitlich gemittelten Wahrscheinlichkeitsdichte
der Tonenposition. Da ein Abbildungssystem, abgesehen von Aberrationen, mindes-
tens beugungslimitiert ist [259], wird ein Punkt nicht auf einen Punkt sondern eine
Scheibe abgebildet, d.h. die wahre rdumliche Verteilung der lonenposition in der
Paulfalle muss mit der Punktspreizfunktion (engl. point spread function) des Abbil-
dungssystems gefaltet werden, die als Gaufsfunktion angendhert werden kann. Die
Faltung zweier Gaufsfunktionen ergibt wieder eine Gauffunktion, deren Varianz der
Summe der Varianzen der beiden urspriinglichen Gauffunktionen entspricht. Somit
setzt sich die mit der CCD gemessen Varianz der Intensitdtsverteilung wie folgt
zusammen:

Azkop = Azh + Azdgr, (2.78)

wobei Azpgp fiir die Standardabweichung der, als gaulférmig angendherten,
Punktspreizfunktion steht. Experimentell wird typischerweise entweder eine zwei-
dimensionale Gaufverteilung an die aufgenommene Intensititsverteilung angefittet
oder es wird die rdumliche Verteilung des Fluoreszenzlichtes auf die jeweiligen Ach-
sen projiziert und anschliefend je ein eindimensionaler Gauk-Fit vorgenommen.

Um die Temperatur eines ko-kristallisierten HCIs mittels Positions-Thermometrie
abschitzen zu kénnen, reicht es nicht, ein einzelnes gespeichertes Kiihlion zu be-
trachten, vielmehr kommt hier der rdumlichen Ausdehnung der Fluoreszenz eines,
dem HCI benachbarten, Be'-Tons in einer gemischten Tonenkette, die entscheidende
Bedeutung zu. Die Temperatur individueller Ionen einer Kette ist insofern ein wei-
tes Feld, als z.B. selbst ein einzelnes Ion verschiedene Temperaturen in axialer und
radialer Richtung haben kann. Dies wurde u.a. in [232] experimentell fiir '™Yb*-
Tonen gezeigt, indem anisotrope Laser-Kiihlbedingungen geschaffen wurden, konnten
mittels Positions-Thermometrie hier Temperaturunterschiede zwischen axialer und
radialer Richtung von zwei Grofenordnungen gemessen werden (mehr als 20-fach
starkere Ausdehnung des Fluoreszenlichtes in radialer im Gegensatz zu axialer Rich-
tung). Auch die zweite CCD-Aufnahme eines Zwei-Ionen Mischkristalls in Abbildung
2.37 demonstriert eine radial deutlich stirker ausgedehnte Intensititsverteilung des
Bet-Ionen-Fluoreszenzlichtes als in axialer Richtung, als Indikator fiir verschiede-
ne lonentemperaturen in axialer und transversaler Richtung. In Coulomb-Kristallen
sind Temperaturgradienten zwischen einzelnen Ionen einer Kette oder zwischen den
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Schalen eines dreidimensionalen Kristalls denkbar [144]. Dies kann z.B. durch posi-
tionsabhdngige Heizraten aufgrund verschieden starker Excess-Mikrobewegung der
Fall sein.

Das Aquivalent zur oben diskutierten mittleren Phononenzahl 7 fiir ein einzelnes
Ton im harmonischen Potential sind bei Ionenketten die Besetzungszahlen 7 fiir
die N voneinander unabhéngigen, harmonischen Eigenmoden, deren Frequenzen
den Eigenfrequenzen w® der Ionenkette als schwingungsfihigem System entspre-
chen [227,257].

Ankniipfend an das Unterkapitel ,Eigenfrequenzen gemischter Ionenketten und
() /M-Identifikation“ und den oszillatorischen Lsungsansatz ¢(t) aus Gleichung
(2.35) mit der Proportionalitit

Jox AP ) (2.79)

stellt man fest, dass der Skalierungsfaktor A®) vom Bewegungszustand der Mode p
und damit iiber dessen Darstellung im Fock-Raum

AP (P = ([ (2®) + 1) AP (2.80)

von der Besetzungszahl der Mode abhédngt. Auch hier gilt fiir die zeitlich gemit-
telte Phononenanzahl in der p-ten Eigenmode der Ionenkette, analog zum Fall
des einzelnen Tons, die niherungsweise Beziehung n® ~ kpT/ (hw(p)), bis zum
Doppler-Kiihllimit im Bereich schwacher axialer Bindung. Dabei handelt es sich
bei Aép ) in Gleichung (2.80) um die Bezeichnung fiir die Amplitude des Bewegungs-

Grundzustandes. Ein Ausdruck fiir A[(]p ) kann man durch Betrachtung der kinetischen
Energie (Ty) = 1/2 (Ey) = 1/4hw® im Grundzustand des quantenmechanischen Os-
zillators erhalten. Mit dem allgemeinen Ausdruck (T') = 1/2¢7 M¢ fiir die kinetische
Energie und Ausnutzen von Gleichung (2.79), angewandt auf den Grundzustand, er-
gibt sich:

% (w(p)A(()p)>2 (,;’(p))T Mi® —

1
—hw®) (2.81)
4

Damit lasst sich eine effektive Masse M s = (ﬁ(p))T M ), fiir die Bewegung der
Ionenkette in der p-ten Eigenmode, definieren und der folgende Ausdruck fiir die
rdumliche Ausdehnung der Grundzustands-Wellenfunktion fiir die p-te Mode auf-

stellen:

h
AP = | —5— (2.82)
2Me?f w®)

Unter der Annahme, dass alle axialen Moden im thermischen Gleichgewicht mit-
einander bei der Temperatur 7' sind (was, je nach Heizursache nicht unbedingt
gegeben sein muss, siche [227]), erhilt man fiir die Varianz (Azy, ;)” der raumli-
chen Wahrscheinlichkeitsdichte-Verteilung des i-ten Ions einer Kette mit insgesamt
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N Ionen, in Analogie zu Gleichung (2.77) fiir ein einzelnes Ion, den Ausdruck:

(Azpi)? = (Am Viu))z T (A(N) VZ(N))?

2.83
0 U A0 (2.83)
M(N) (N)2 ’

eff (wiM)

~ k’BT

My (@)
Die Varianz der rdumlichen Wahrscheinlichkeitsdichte des i-ten Ions einer Kette
von N Tonen enthélt folglich prinzipiell Beitrdge von der thermischen Anregung al-
ler N Eigenmoden des Systems der Tonenkette. Der Beitrag der p-ten Eigenmode
wird durch den, dem i-ten Ion entsprechenden, Eintrag des p-ten Eigenvektors mit
(VZ-(p )2 gewichtet. Damit kann die thermisch bedingte riumliche Ausdehnung der
Ionen-Fluoreszenz verschieden stark fiir die individuellen Ionen einer Kette sein.
Dies wurde experimentell in [257] bestatigt. Abbildung 2.48 zeigt die, durch Az, ;
charakterisierte, berechnete thermische Ausdehnung der individuellen Ionenpositio-
nen in Abhingigkeit der Temperatur fiir das Beispiel der 29Be™ /110Ar!** /2 9Be™-
Tonenketten-Konfiguration. Die Berechnung, nach Gleichung (2.83), erfolgte fiir ex-
perimentell typische Parameter (siehe Bildunterschrift). Man erkennt zum einen die

Konfiguration: 2Be*/1*°Ar'**/2Be"

o
]

0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Temperatur (mK)

Abbildung 2.48: Nach Gleichung (2.83) berechnete Standardabweichung Az, der
gaulformigen Fluoreszenzverteilung der individuellen Ionen einer Kette der Konfiguration
29Bet /140Ar" " /29Be™. Dargestellt in Abhiingigkeit der Temperatur. Berechnet fiir eine axia-
le Fallenfrequenz eines einzelnes Bet-lons von 91.5kHz und eine axiale Lichtdruckkraft von
5 x 10720 N. Die Ionen der Kette sind von links nach rechts, in Ausbreitungsrichtung des Kiihlla-
sers, aufsteigend durchnummeriert.
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Zunahme der thermisch bedingten Ausdehnung der raumlichen Wahrscheinlichkeits-
dichte der individuellen Ionen mit der Temperatur und zum anderen, dass die Grofe
dieser Zunahme fiir die einzelnen Ionen verschieden ist. Je weiter aufen in der Kette
sich ein Ton befindet, desto grofser die Ausdehnung, bei gleicher Temperatur. Ohne
resultierende axiale Lichtdruckkraft wire die Grofe der Ausdehnung symmetrisch fiir
gleichartige Tonen links und rechts der Fallenmitte. Abbildung 2.48 illustriert aber
auch, dass eine stirkere raumliche Ausdehnung des Fluoreszenzlichtes nicht zwangs-
laufig mit einer erhdhten Temperatur einhergeht. Auch kohérente Bewegung kann,
z.B. im Rahmen der Realisierung eines Phononen-Lasers, zur verstidrkten raumli-
chen Ausdehnung der abgebildeten Ionenbewegung fithren, die dann in der Form
kein Maf fiir eine Temperatur mehr ist [260].

Weiterhin gilt, analog zum Einzelionen-Fall, dass die gaufsférmige, thermische Ver-
breiterung mit der Punkt-Antwort des Abbildungssystems nach

(Azcep,i)’ = (Azn,i)* + (Azpsr)? (2.84)

fiir jedes Ton der Kette gefaltet werden muss.

Fiir die Aufnahmen dieses Unterkapitels wurde eine einzelne plano-konvexe Linse
(Thorlabs LA4130) bei 8 K, zusammen mit einer vorgeschalteten Apertur mit einem
Durchmesser von 5 mm, mit NA ~ 0.066, zur Abbildung der lonen-Fluoreszenz auf
die CCD-Kamera, eingesetzt. Dies fiihrt, fiir den Fall eines beugungs-limitierten
Abbildungssystems, nach Azpgr = 0.43\/(2NA) [232], zu einer Standardabwei-
chung von Azpgr =~ 1pm der gaukférmig angenidherten Punktspreizfunktion. Ein
Vergleich, wie in Abb. 2.49 beispielhaft gezeigt, zwischen Gauf-Fits und Daten-
punkten legt den Schluss nahe, dass das verwendete Abbildungssystem nicht durch
Beugungseffekte, sondern durch Aberrationen, wie z.B. Defokussierung und spha-
rische Aberrationen, limitiert war. Die Breite der Punktspreizfunktion ldsst sich
mit Hilfe der Gleichungen (2.84) und (2.83) bestimmen, in dem CCD-Aufnahmen
eines einzelnen Be™-Ions, fiir eine schrittweise Erhohung der axialen Fallenfrequenz,
bzgl. Azccp ausgewertet werden. Dann koénnen sowohl Temperatur als auch Azpgp
aus einem Zwei-Parameter-Fit an die Daten extrahiert werden [192]. Da eine solche
Messung nicht mit ausreichender Anzahl an Datenpunkten fiir die vorliegenden
Experimente durchgefiihrt wurde, wird der beugungs-limitierte Wert fiir Azpgp zur
Temperatur-Abschitzung verwendet. Dieser stellt somit eine untere Grenze fiir die
Breite der Punkt-Antwort des Abbildungssystems dar und liefert somit eine obere
Abschatzung fiir die lonentemperatur.

Abbildung 2.49 illustriert das Vorgehen zur experimentellen Bestimmung der Az, ;
der Kiihlionen und damit auch indirekt der Temperatur des ko-kristallisierten
HCIs am Beispiel der 2°Be®/1%Ar'*"/29Bet-lonenketten-Konfiguration. Ein
gleichzeitiger Fit von vier Gauk-Funktionen an die Projektion der Be'-Ionen-
Fluoreszenz auf die Fallenachse liefert die folgenden Werte fiir die entspre-
chenden, gesuchten Standardabweichungen (Azcepi, Azoep2,A2ccpa, Azceps),
die im weiteren Verlauf stets auf diese Art als Vektor zusammengefasst wer-
den: (3.6(1) pm, 3.2(1) pm, 3.9(1) pm, 4.0(1) pm). Zum Vergleich, ob die Projek-
tion der Fluoreszenz zur Bestimmung der Breite der Positionsverteilung geeig-
net ist, wurde zusétzlich ein vierfacher zweidimensionaler Gauss-Fit an die In-
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Abbildung 2.49: CCD-Aufnahme einer gemischten Ionenkette in der 29Be™/140Ar'3* /29Be™-
Konfiguration. Die axiale Fallenfrequenz fiir ein einzelnes Be™-Ion betrug 91.5kHz, wihrend die
axiale Lichtdruckkraft mit 5 x 1072° N abgeschiitzt werden konnte (vergleiche die theoretische Be-
rechnung der rdumlichen Ausdehnung, gezeigt in Abb. 2.48, durchgefiihrt fiir die gleichen Parame-
ter). Die Aufnahme wurde mit den Varianten A von Paulfallen-Elektronik (Excess-Mikrobewegung
entlang der Fallenachse) und Abbildungssystem gewonnen. Darunter ist die Projektion der Ionen-
Fluoreszenz auf die Fallenachse zu sehen. Links von der Unterbrechung der horizontalen Achse
wird die prinzipielle Bestimmung von Azccp,; illustriert, wobei gleichzeitig die minimale Breite
der Punkt-Antwort des Abbildungssystems eingezeichnet ist. Wie man anhand des Vergleichs zwi-
schen Gauk-Fits und Datenpunkten erkennt, ist das Abbildungssystem nicht beugungslimitiert,
womit die gaukférmig angendherte Punkt-Antwort durch Abberationen (z.B. durch Defokussie-
rung) verbreitert sein kann.

tensitiatsverteilung der, in Abb. 2.49 gezeigten CCD-Aufnahme, durchgefiihrt.
Mit folgendem Ergebnis fiir die Breiten entlang der horizontalen Bildachse:
(3.7(1) pm, 3.1(1) pm, 4.0(1) pm, 4.0(1) pm). Die Werte stimmen innerhalb der Feh-
ler miteinander iiberein, so dass im Folgenden nur noch die Projektionen der
CCD-Aufnahme auf die Fallenachse betrachtet werden.

Die Entfaltung mit der Punktspreizfunktion des Abbildungssystems der experimen-
tell bestimmten Varianzen der rdumlichen Verteilung des Fluoreszenzlichtes nach
Gleichung (2.84), fiihrt, unter Anwendung der Beziehung (2.83), zu dem Tempera-
turvektor (22(1) mK, 22(1) mK, 29(2) mK, 25(1) mK), der die, aus den individuell
fiir die einzelnen lonen einer Kette gemessenen, raumlichen Ausdehnungen ermittel-
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2.9. Temperaturbestimmung fiir Mischkristalle

ten Temperaturen enthéilt. Unter der Annahme, dass keine Temperaturgradienten
innerhalb der Ionenkette existieren, erhilt man somit eine obere Abschiatzung fiir die
axiale Ionentemperatur von 7, yor = T, pe+ < 25(4) mK. Unter der Annahme, dass
z.B. nur die niedrigste Eigenmode der Ionenkette geheizt wird und kein thermisches
Gleichgewicht zwischen den Moden herrscht, ldge die axiale Tonentemperatur um
ca. den Faktor 4 hoher.

Die hier gezeigten CCD-Bilder von Ionenketten wurden, im Gegensatz zu den
prisentierten Bildern dreidimensionaler Mischkristalle, alle mit Variante A der
Paulfallen-Elektronik aufgenommen. In diesem Fall waren die Ionen entlang der
Paulfallenachse (die normalerweise frei vom RF-Feld ist) axialer Mikrobewegung
ausgesetzt. Das heift die Tonen einer Kette fiithrten eine, durch eine axiale Kompo-
nente des RF-Feldes getriebene, oszillatorische Bewegung entlang der Fallenachse
aus. Da die verwendete RF-Frequenz in der Grofenordnung von frr =~ 4 MHz zu
einer Bewegung fiihrt, die wesentlich schneller als die Ionenbewegung aufgrund
der Eigenmoden der Kette ist, fiihrt die Excess-Mikrobewegung zu einer zusétz-
lichen rdumlichen Verschmierung des Fluoreszenzsignals. Damit tritt, analog zur
Punktspreizfunktion, eine zusétzliche Verbreiterung der tatsdchlichen rédumlichen
Ausdehnung der Wahrscheinlichkeitsdichte individueller Ionen auf. Die Stérke
der axialen Mikrobewegung hingt von der RF-Spannungsamplitude ab. Bei einer
Messung der Mikrobewegung mit Hilfe eines PMTs nach der Photonenkorrelations-
Methode [132] wurde, unter der gleichen RF-Spannungsamplitude wie sie bei der
Produktion der Tonenketten herrschte, durch Verschiebung eines einzelnen Kiihli-
ons entlang der Fallenachse, festgestellt, dass die Amplitude der Mikrobewegung
entlang der Fallenachse (in den gezeigten CCD-Aufnahmen von links nach rechts)
zunahm. So dass, fiir die beiden linken Be™-Ionen aus Abb. 2.49 eine Amplitude
von 2.7pm und fiir die beiden rechten eine Amplitude von 3 pm anzunehmen ist.
Die Entfaltung der experimentell bestimmten Varianzen der rdumlichen Vertei-
lung des Fluoreszenzlichtes nach der, zu Gleichung (2.84) analogen, Beziehung
(AZCCDJ)2 = (Aztm)Q + (AZPSF)2 + (A,ZMMZ-)2 fithrt unter Anwendung der N&-
herung (2.83) zu dem Temperaturvektor (10(1) mK, 7(1) mK, 13(2) mK, 12(1) mK).
Bei Beriicksichtigung der rdumlichen Verbreiterung des Fluoreszenz-Signals auf-
grund der axialen Excess-Mikrobewegung und unter der Annahme, dass keine
Temperaturgradienten innerhalb der Ionenkette existieren erhélt man somit eine
obere Abschétzung fiir die axiale Ionentemperatur von 7, yor = 1, g+ < 10(2) mK.
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Zusammenfassung und Ausblick

,Cooling s the key to precision.

Thomas Stohlker, PEARL conference 2016

Laser-Spektroskopie hat sich als méichtiges Werkzeug der modernen Atomphysik er-
wiesen und erméglicht es Erkenntnisse iiber die energetische Struktur von Atomen
und Molekiilen zu erhalten. Im Prinzip ist die Bindungsenergie atomarer Elektronen
empfindlich fiir alle Ebenen der Physik des Standardmodells. Ihre Wellenfunktionen
passen sich an alle kleinen Beitrage aller bekannten Wechselwirkungen an. Dieses
universelle Sensitivitdts-Muster sollte auch auftreten, wenn neue Wechselwirkungen
auferhalb des Standardmodells existieren.

Mehrere Uberginge in hochgeladenen Ionen wurden, aufgrund deutlicher Verstir-
kungsfaktoren ihrer Empfindlichkeit auf fundamentale Wechselwirkungen, in diesem
Zusammenhang fiir Tests des Standardmodells vorgeschlagen. Da es sich hier um
sehr kleine zu erwartende Verschiebungen von Ubergangsfrequenzen handeln muss,
in der Grofenordnung 10 %yr~! und kleiner fiir die Variation der Feinstrukturkon-
stanten nach astrophysikalischen Beobachtungen, bedarf es einer notwendigen, an
die Fragestellung angepassten, Prizision der Frequenzmessung. Wiahrend fiir einfach
geladene Tonen oder neutrale Atome, als Taktgeber optischer Uhren, heutzutage un-
glaubliche Priizisionsmessungen mit relativen Unsicherheiten von 10~® méglich sind,
so liegt die Genauigkeit bei der optischen Spektroskopie von HCIs ungefdhr zehn
Grofsenordnungen niedriger. Die hier erzielte Coulomb-Kristallisation von HCIs, bei
Temperaturen im < 10 mK-Bereich in einer Paulfalle, ermdglicht unter anderem
nachfolgende Experimente auf dem Weg zur Entwicklung optischer Uhren mit ver-
botenen Ubergingen in HCIs als Taktgeber.

Die hochste Auflosung bei der bisherigen Laser-Spektroskopie von HCIs wur-
de durch konventionelle laser-induzierte Fluoreszenzspektroskopie, in-situ in einer
EBIT, erreicht. Untersucht wurde hier der El-verbotene Feinstruktur-Ubergang
Pyjg ¢+ ?P3/p im Grundzustand von Ar'3*-Ionen bei 441 nm. Der M1-Ubergang
wurde mit einer Auflésung von =~ 400 MHz mittels eines gepulsten Farbstofflasers
vermessen [42]. Der Ubergang wurde schon mehrfach in der Crespo-Gruppe am
MPIK untersucht. Die Ubergangsenergie und die Lebensdauer von ~ 10 ms enthal-
ten groke QED-Beitrige [261]. Der relativistische Kern-Riickstofeffekt wurde in [41]
durch die Vermessung der Isotopieverschiebung zwischen den Ubergangs-Frequenzen
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der jeweiligen M1-Ubergiinge in *6Ar'* und “°Ar'** untersucht. Es handelt sich
folglich um einen fiir QED-Tests und Untersuchung von Isotopieverschiebungen in-
teressanten Ubergang. Dies war, neben der einfachen Handhabbarkeit eines Edel-
gases, der Grund fiir die Verwendung von Ar'3*-Ionen als Testobjekt fiir die Ent-
wicklung einer Priparationsmethode fiir kalte HCIs in einer Paulfalle. Aufgrund
der relativ groken natiirlichen Linienbreite des Ubergangs ist hier laser-induzierte
Fluoreszenz-Spektroskopie im Weak-Binding-Limit von CryPTEx prinzipiell még-
lich. In Vorbereitung auf die Laser-Spektroskopie wurde daher ein schmalbandiges
Lasersystem bei 441 nm mit einer Linienbreite und Langzeit-Frequenz-Stabilitit in
der Grofenordnung von 100 kHz entwickelt [262]. Ausgangspunkt des Lasersystems
ist ein Titan:Saphir-Laser bei 882 nm, der iiber eine Transfer-Cavity auf die 8°Rb Do-
Linie, fiir die benotigte Langzeitstabilitit, referenziert wird. Hierfiir wird die Lange
der evakuierten Transfer-Cavity auf einen Referenz-Dioden-Laser bei 780 nm mit-
tels Offset-Sideband-Locking stabilisiert. Die Frequenz des Referenz-Lasers selbst
wird wiederum, mittels Modulationstransfer-Spektroskopie, auf den Ubergang im
Rb-Atom gelockt, wihrend die Frequenz des Titan:Saphir-Lasers per Pound-Drever-
Hall-Lock auf die Transfer-Cavity stabilisiert wird. Damit ist die kurzzeitige Lini-
enbreite des Spektroskopie-Lasers durch die Transfer-Cavity gegeben, wihrend die
Langzeitstabilitidt (in der GroRenordnung mehrerer Tage) gegeniiber langfristigen
Schwankungen durch die Referenzierung auf den atomaren Ubergang gewihrleistet
wird. Die Frequenz des Titan:Saphir-Laserlichts wird mittels eines PPKTP-Kristalls
in einem Uberhdhungsresonator verdoppelt. Das so erzeugte Licht bei 441 nm steht
dann fiir den Transport zum Experiment zur Verfiigung. Das Lasersystem wur-
de an der PTB aufgebaut und anschliekend ans MPIK umgezogen. Detaillierte
Beschreibungen findet man in [189,262|. Das Laserlicht bei 441 nm wird anschlie-
fsend durch einen Double-Pass-AOM geleitet und durch eine polarisationserhaltende
Einzelmoden-Faser iiber 50 m zur Paulfalle transportiert. Mittels des AOM-Aufbaus
kann die Wellenlédnge verschoben werden, ohne die Einkopplung in die Faser zu be-
eintrichtigen. Fiir die anfinglich genauere Suche des Ubergangs wird das Laserlicht
kiinstlich auf 10 MHz, durch Uberlagerung weiken Rauschens an die RF des AOMs,
verbreitert. Erste Tests des Messschemas wurden durchgefiihrt, hierfiir wurde unter
anderem ein Beat des Spektroskopie-Laserlichtes mit einem vorhandenen kommerzi-
ellen Frequenzkamm durchgefiihrt, um eine Absolutfrequenz-Messung vorzubereiten.
In einem nichsten Schritt soll die Messung gleichzeitig mit einer Messung des Uber-
gangs mittels eines optischen Gitterspektrometers an der EBIT erfolgen, um so den
abzusuchenden Frequenzbereich zu minimieren.

In Hinblick auf die Uhren-Entwicklung wurde die Realisierung von Nachfolge-
Experimenten begonnen. Hier ist man spektroskopisch an Ubergingen deutlich
kleinerer Linienbreite interessiert, so dass konventionelle laser-induzierte Fluores-
zenzspektroskopie keine Option mehr darstellt. Da die HCIs sympathetisch gekiihlt
werden, kommen hier Methoden der Quantenlogik-Spektroskopie (QLS) [25] und
ihrer Derivate [263-268| zum Einsatz. Diese Methoden erlauben die spektroskopi-
sche Untersuchung von Atomen, die keine geeigneten Uberginge zur Laserkiihlung
und Zustands-Detektion besitzen. Das so genannte Logik-Ton (hier: Be™) wird hier-
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fiir, gemeinsam mit dem Spektroskopie-Ion (hier: Uhren-HCI), im harmonischen
Potential einer Paulfalle gespeichert. Durch Applikation von Laserpulsen und das
Ausnutzen der starken Coulomb-Kopplung zwischen den beiden Ionen, wird die
Information {iber den elektronischen Zustand des HCIs, nach Spektroskopie des
Uhren-Ubergangs, auf das Logik-Ion {ibertragen. Hier kann der interne Zustand
mit Methoden des Electron-Shelving mit hoher Effizienz detektiert werden (Idee:
ein Absorptions-Ereignis verhindert Millionen von Streuereignissen, da das Elektron
aus dem schnellen, geschlossenen Absorptions-Emissions-Zyklus herausgenommen
wird [86,269]).

Im Zusammenhang mit der Anwendung von QLS auf verbotene Ubergiinge in hoch-
geladenen Tonen und der angestrebten Prazision der Messung, werden aktuell, inner-
halb der PTB-MPIK-Kollaboration, technische Upgrades des modularen Aufbaus
zur Priparation kalter HCIs in einer kryogenen Paulfalle, umgesetzt (CryPTEx
IT). Da es sich bei den, fiir optische Uhren, relevanten HCIs um méfig hohe La-
dungszustinde zwischen neunfach bis achtzehnfach geladenen Tonen handelt, wird
die, fiir die Experimente dieser Arbeit verwendete, EBIT mit einem supraleiten-
den Magneten, durch eine kleinere, wartungsirmere Raumtemperatur-EBIT, basie-
rend auf Permanentmagneten, ersetzt. Das hier in der Falle erzeugte Magnetfeld
erreicht eine Stirke von 0.85T und damit eine ausreichende Elektronenstrahldichte
zur Produktion der relevanten HCIs. Des Weiteren wurde eine angepasste kryogene
Zuleitung zur Paulfalle mit deutlich verstarkter Vibrationsentkopplung und Ma-
gnetfeldabschirmung aufgebaut. Experimentelle Details zu einem, von den Grund-
ideen her dhnlichen, kryogenen Paulfallen-Aufbau der Blatt-Gruppe, findet man
in [270]. Die Raumtemperatur-EBIT, sowie der Kéltekopf der Paulfalle (mit un-
geddmpften Schwingungsamplituden von 5pm, die um mehrere Grokenordnungen
durch das Vibrations-Entkopplungs-Schema in den 10 nm-Bereich gedampft werden
sollen) befinden sich, zur thermischen und akustischen Entkopplung, in einem ande-
ren Raum als die Spektroskopie-Paulfalle und die Lasersysteme. Die Abschirmung
vor Magnetfeldern soll systematische Frequenzverschiebungen verhindern, wiahrend
die Vibrationsreduktion Dekohédrenz-Prozesse minimieren soll. Des Weiteren werden
fiir die QLS-Experimente Paulfallen eingesetzt werden, die im Strong-Binding-Limit
(statt wie bei CryPTEx I im Weak-Binding-Limit) arbeiten, so dass hier die Bewe-
gung der lonen in den Grundzustand des harmonischen Oszillatorpotentials der Falle
gekiihlt werden kann [127].

Die theoretische Suche nach Uhren-Ubergingen in HCIs, die zusitzlich von Interesse
zur Untersuchung fundamentaler Physik sind, wurde von den Autoren der Verdffent-
lichungen [9-17,27| bewusst auf den Wellenldngenbereich 170 nm bis 3000 nm einge-
schrankt, da in diesem Bereich extrem schmalbandige Laser ausreichender Leistung
etabliert sind. Die groke Mehrheit der Uberginge in HCIs liegt jedoch im EUV-
Bereich (engl.: XUV-Bereich: 10nm-124nm). Diese Ubergiinge wurden ins-situ in ei-
ner EBIT bereits mit Hilfe von Freie-Elektronen-Lasern oder Synchrotron-Strahlung
spektroskopisch untersucht [6,271], allerdings ist die Kohédrenz dieser Lichtquellen,
im Vergleich mit dem Standard optischer Laser, limitiert. Seit etwas mehr als ei-
nem Jahrzehnt wurde jedoch insbesondere in den Gruppen um Jun Ye [272], Kjeld
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Eikema [273-275| und Theodor Hénsch [276] die Skalierung von Frequenzkimmen
in den EUV-Bereich erfolgreich vorangetrieben. Damit existieren mittlerweile Me-
thoden zur Realisierung eines XUV-Frequenzkamms fiir direkte Frequenzkamm-
Spektroskopie von atomaren Ubergingen. Die Erkenntnisse dieser Entwicklungen
dienen aktuell dem Aufbau eines XUV-Frequenzkamms, auf der Basis der Erzeu-
gung hoher Harmonischer, durch starke Fokussierung von fs-Laserpulsen auf einen
Gasjet unter Vakuum in einem Uberhéhungsresonator (nach dem Vorbild von [272]),
mit Wellenléingen kleiner als 100 nm [277].

Im Gegensatz zu neutralen oder einfach geladenen Atomen besitzen HClIs, je nach
Ladungszustand, eine hohe Stabilitit gegeniiber EUV-Photonen bzgl. Photoionisa-
tion oder Verbreiterung von Ubergéingen zwischen inneren Schalen (der Extremfall
U%*Tons bleibt sogar bis zu Photonenenergien von 140keV stabil [278]). Damit
konnten HCIs als zukiinftige Frequenzstandards im EUV-Bereich dienen.

Die in dieser Arbeit demonstrierte Coulomb-Kristallisation hochgeladener Tonen in
einer Paulfalle, mit gleichzeitiger sympathetischer Kiihlung in die Nahe des Doppler-
Kiihl-Limits des Be™-Kiihlions, stellt zusammenfassend der hoch-prazisen Laser-
spektroskopie eine ganze neue Klasse atomarer Systeme zur Verfiigung. Diese bie-
ten interessante Moglichkeiten fiir optische Uhren und Frequenzstandards im EUV-
Bereich, sowie als Ressourcen zur Untersuchung fundamentaler Physik, z.B. durch
Tests auf mogliche Drifts fundamentaler Naturkonstanten.
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Anhang

A.1 Theoretisches Modell des Vorkiihlprozesses

Fiir ein einfaches, eindimensionales theoretisches Modell des Vorkiihlprozesses mit-
tels der beiden gezackten Elektroden (vergleiche Kapitel 2.3), wird die Bewegung
der HCIs eines extrahierten Ionenpaketes mit einheitlichem @) /M-Verhéltnis, in drei
Regionen unterteilt. Diese sind in Abbildung A.1 zusammen mit den entscheidenden
Bezeichnungen skizziert.

Im Folgenden wird stets die Bewegung des i-ten HCIs mit kinetischer Energie von
ReV; unmittelbar nach der Extraktion sowie die Bewegung des Normions eines HCI-
Paketes betrachtet. Das Normion ist dabei als ein HCI definiert, das genau eine
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Abbildung A.1: Skizze der Bewegungs-Bereiche, Wegstrecken und des Potentialverlaufs als
Grundlage fiir die 1-dim. Modellierung der longitudinalen Phasenraumkompression beim Abbrem-
sen von HCI-Paketen. In einem HCI-Paket befinden sich ausschlieflich Ionen mit gleichem Q/M-
Verhéltnis. Die longitudinale kinetische Energieverteilung unmittelbar nach der Extraktion wird
als gaussformig mit mittlerer kinetischer Energie QeV.,: und Standardabweichung QeV, ange-
nommen.
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kinetische Energie von QeV,,;, unmittelbar nach der Extraktion besitzt.
In den drei Bereichen I-III gilt:
Bereich 1

Normion und i-tes HCI bewegen sich auf der s; = 1527mm langen Strecke gerad-
linig gleichférmig mit kinetischen Energien QeV,.;,. bzw. QeV; und damit mit den
Geschwindigkeiten

o' =/ (Vaurr) 2Q¢/M  baw. o} = \/(Vi) 2Qe /M. (A1)

Bereich I1

Normion und i-tes HCI bewegen sich auf der s;j = 95 mm langen Strecke geradlinig
gleichférmig mit kinetischen Energien Qe (Vem — VpDTl) bzw. Qe (V; — Vppr1) und
damit mit den Geschwindigkeiten

o' = \/(Vextr ~ Vepri) 2Qe/M - bzw. o' =/ (Vi = Vppr1)2Qe/M . (A.2)

Bereich III

Das elektrische Feld E,(z) entlang der Symmetrieachse z im Uberlappungs-Bereich
mit Lange d der gezackten Elektroden ergibt sich aus dem linear ansteigenden Ab-
bremspotential V(z) zu E,(z) = —dV(z)/dz = (Vppr2 — Vppr1) /d. Damit werden
alle HCIs, die in den Bereich III eintreten, gleichméfig beschleunigt abgebremst,
mit der Beschleunigung

a = — (VPDT2 — VPDTl) Qe/(]\/[d) . (A?))

Angenommen die mittlere kinetische Energie des HCI-Paketes von der urspriing-
lichen Extraktions-Energie QeV,,;, soll auf die, fiir den zweiten Abbremsvorgang
direkt vor der Paulfalle notwendige mittlere Energie QeV/; verringert werden. Dann
kann der dafiir notwendige Schaltzeitpunkt tg fiir das gleichzeitige Herunterpulsen
der beiden gezackten Elektroden, unter der Bedingung

(Vepra + Vepri)
2

= Veger = Vp mit 0 < Vepri < Vepro (A.4)

mit der Flugzeit des Normions bis zum Mittelpunkt d/2 des Uberlappungs-Bereichs
gleichgesetzt werden:

~ S11 ST . d 1 ~9 _ o~
tg =1 — 4+ — mit — = —at ts. A5
S S+Q_JH+Q_J[ 5 26L5+U[[S ( )
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Einsetzen der Beziehungen aus Gleichungen (A.3) und (A.2) und Aufldsen der zwei-
ten Gleichung nach tg liefert:

- d 2
fs = (Vppr2 = Vepri) || Qe/M (A-6)

- _ 1
V Vewtr — VPpr1 — \/ Veatr — 3 (Vepra — Vppri)

X

Der Zeitanteil g des gemeinsamen Schaltzeitpunktes kann zur Bestimmung der Po-
sition z; des i-ten HCIs im Ionenpaket innerhalb des Uberlappungs-Bereichs der
gezackten Abbremselektroden verwendet werden. Dabei ist der Nullpunkt z; = 0
durch den Beginn des Uberlappungs-Bereiches definiert. Fiir z; gilt die Beziehung:

- %a(fs D) (Fs — (- D) . (A7)

dabei stehen t; bzw. t fiir die Flugzeiten des i-ten HCIs bzw. des Normions durch die
beiden ersten Regionen I und II. Damit ist (¢; — t) die Zeitdifferenz zwischen dem
Eintritt des i-ten HCIs und des Normions in den Bereich III.

Fiir die Zeitdifferenz (¢; — ) ergibt sich mittels der Gleichungen (A.1) und (A.2) :

St

1 1
b= = V2Qe/M <\/V,_ V _extr>

(A.8)

I SIT 1 _ 1
\/QQG/M VVi = Vepri \/Vextr — Vpepri '

Da die Zeitdifferenzen aus Gleichung (A.8) allesamt proportional zu 1/ <\/Q/M>

sind, wihrend die Beschleunigung a proportional zu /M und die Geschwindigkeit
v! proportional zu 1/Q/M ist, sieht man direkt an Gleichung (A.7), dass die Posi-
tionsverteilung der HCIs eines Ionenpaketes zum Schaltzeitpunkt im Uberlappungs-
Bereich unabhéngig von Ladung und Masse der HCIs ist. Sie hdngt vielmehr nur von
den angelegten Spannungen und Absténden, d.h. vom Gesamt-Potentialverlauf ab.
Die gleiche Unabhéngigkeit von Q und M gilt folglich auch fiir die, auf die Ladung
Qe, normierte Energieverteilung der abgebremsten und vorgekiihlten HCI-Pakete.
Denn das Abbremspotential V;,., welches das i-te HCI zum Schaltzeitpunkt erfahren
hat, ist nach
(Veprz — Vepr)

Vz’r - d Zi + VpDTl (Ag)

ebenfalls ausschlieflich abhingig von den angelegten Abbremsspannungen, den
Dimensionen der einzelnen Bewegungsbereiche, der Extraktions- und gewiinsch-
ten Abbrems-Spannung bei der Paulfalle. Um die Positions- und Energievertei-
lungen eines HCI-Paketes unmittelbar nach dem Schaltzeitpunkt zu bestimmen
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werden in Gleichung (A.7) die Gleichungen (A.6), (A.8), (A.3) und (A.2) einge-
setzt. Dann erhélt man nach einigen Termumformungen und unter Verwendung von
(VPDTQ — VPDTl) =2 (‘7e:ctr — ‘_/f — VPDTI) aus Gleichung (A4) den folgenden ge-
schlossenen Ausdruck fiir die Position z; (V; Vestrs Vf, Vepri, St, su, d) des i-ten
HCIs innerhalb des Uberlappungs-Bereichs zum Schaltzeitpunkt:

d = —~
zi = (v Veatr — VepT1 — 1/ Vf> (A.10)

2 (7emt'r - Vf - VPDTI)

X <2\/ Vi = Vepri — V Vewtr — Vepr: + \/ ‘_/f)
(—\/ Vi = Vepri + v Vewtr — Vppri — \/ Vf)

1 1 1 1
X 181 — — + s11 - =
[ <\/Vz Vex”) <\/Vz —Veort Ve — Vepr )]
( 2 l + 71 . 2 4 g2

' V; ‘/e:vtr V ‘/z ‘7693t7‘ !
1 1 2

X + = -
Vi=Vepr1 Vear = Vepr \/(Vz — Veor1) (Vewtr — Veor1)

Setzt man diesen Ausdruck fir z in Gleichung (A.9) zusammen mit
(Vepra — Vepr1) = 2(‘7,3m — Vi —VpDTl) ein, so erhdlt man direkt eine Be-
ziehung fiir das auf das i-te HCI im Ionenpaket wirkende Abbremspotential
Vir (Vi, Vewtrs Vi, Vppri, s1/d, sH/d), welches iiber QeV;, der kinetischen Energie
des abgebremsten i-ten HCIs entspricht. Der Ausdruck lautet:

Vir = Vppr1 + (V Vewtr — Vppr1 — 4/ Vf) (A.11)
X (2\/ Vi = Vepr1 — VVewrr — Vepr + \/ Vf)
+2 (‘_@m’ -V — VPDTl) (—\/ Vi = Veori + VVeasr — Vepr: — \/ Vf)

X

sif L1 ), su 1 B 1
d \/Vz \ 76m d \/ Vi = Vppmi \/ Vegm — Vppr1

_ _ 2 ST 2 1 1 2 S11 2
B (‘/ea:tr - Vf N VPDTl) [(E) (Vz * ‘7extr B ‘/z ‘/e:rtf') ! <F)

1 1 2
X + = _

Vi=Vepr1 Vearr = Vppr \/(Vz — Veor1) (Veatr — Veor1)
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Abbildung A.2: Nach Gleichung (A.12) berechneter und auf die Ladung normierter energetischer
Abstand K nach Abbremsen und Vorkiihlen der HCIs mit Extraktions-Energien Qe ( wxtr + Vo )
und Qe ( extr — Vg ) Dargestellt in Abhingigkeit der Abbremsspannung Vppr und berechnet fiir
typische experimentelle Werte von QeVeyr = 680eV, QeV, = 10.6eV und QeVy = 130eV. Die
Funktion K (Vppr1) besitzt fiir einen spezifischen Wert von Vppr; eine Singularitit, dies ist aber
nicht der Fall fiir die reale Energieverteilung der Ionen, bei der sich eine endliche minimale Breite
einstellt.

Ist man nur an der, auf die Ladung Qe der HCIs normierten longitudinalen kine-
tischen Energieverteilung interessiert (Einheit in eV /@, im Sinne von eV pro La-
dungszustand, wie Beschleuniger-Physiker Energien in eV pro Nukleon angeben),
so kann man direkt Gleichung (A.11) verwenden, die dann fiir beliebige extrahierte
HCI-Pakete mit einheitlichem @ /M-Verhéltnis gilt.

Um die Spannungskombination (Vppr1, Vppra) zu bestimmen, die bei gegebener lon-
gitudinaler kinetischer Energieverteilung nach Extraktion und gewiinschter mittlerer
kinetischer Energie fiir die Injektion in die Paulfalle, zur minimalen Energiebreite
der Energieverteilung im HCI-Paket fiihrt, kann der Wert von Vppr bestimmt wer-
den, der den energetischen Abstand nach Abbremsen und Vorkiihlen der HCIs mit
Extraktlons Energien Qe( oty V) und Qe( ot — Vg) minimiert. Der, auf die
HCI Ladung Qe normierte energetische Abstand K ist dabei iiber

K = |‘7e:1:t7" + Va - ‘/ir (‘/; = ‘7extr + Vo’7 ‘7e:rtr> Vf? VPDT17 SI/d7 SH/d> - Vf‘ (A12)
+ |‘7eztr - Va - V:ir (‘/z - ‘_/e:vtr - Vcn ‘7ezt7"7 ‘_/fa VPDTla SI/d7 SH/d) - Vf|
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Anhang A. Anhang

gegeben.

Mit der Kenntnis iiber z; und V;. nach Gleichungen (A.10) und (A.11)
kann auch die Flugzeitverteilung eines extrahierten HCI-Paketes an einem
beliebigen Ort hinter der Abbremseinheit, welcher auf der Symmetrieachse
der zylindersymmetrischen Elektroden liegt, bestimmt werden. Die Flugzeit
TOF; (V;, Vestr, Vf, Vepri, s1, su, d, Sp, Q/M) des i-ten HCIs kann wie folgt be-
rechnet werden:

1 S ST1 sp — (2 — d/2)
TOF, = A3
VQe/M \/2_‘/}+ V2 (V; = Vppry) 2(Vi— Vi) ( )

\/2 (‘76th - VPDTI)

+d—= _
2 (‘/extr - Vf - VPDTl)
— 2
p \/2 (‘/ezt’r - VPDTI) d?
2 (Veaztr —Vi— VPDTl) 2 (‘76901?7" —Vi— VPDT1)

Dabei bezeichnet s die Wegstrecke zwischen dem Mittelpunkt des Uberlappungs-
Bereichs der gezackten Elektroden und einem beliebigen Punkt in geradliniger Ver-
langerung der Abbremseinheit in Richtung Paulfalle (z.B. die Position von EM1 oder
die Position von (BD1) oder (BD2)).
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