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Kurzzusammenfassung

Im ersten Teil dieser Arbeit wurde ein optisches Calcium-Frequenznormal bei 657 nm erst-
mals mit ultrakalten Calcium-Atomen (12 puK) realisiert und die Ubergangsfrequenz mit
Hilfe eines Frequenzkamm-Generators mit der zur Zeit weltweit geringsten Unsicherheit
von 1,2 - 1074 bestimmt. Bisher mafgebliche Beitréige zur Unsicherheit des Frequenz-
normals konnten reduziert werden. So konnte durch den Einsatz ultrakalter Atome der
Einfluss des Doppler-Effekts auf 1 Hz verringert werden. Durch Verbesserungen der Laser-
systeme und durch die Optimierung der Quenchkiihlung wurden Ensemble-Dichten von
bis zu 4 - 10!° ¢cm™3 erreicht. Dies erméglichte es, in Kombination mit dem empfindli-
cheren Nachweis von Frequenzverschiebungen durch Verwendung eines zustandsselektiven
Detektionsschemas, den Beitrag von StoSen zur Unsicherheit auf 0,06 Hz (1,3 - 10716)
zu reduzieren. Eine weitergehende Untersuchung von Stéflen mittels Photoassoziations-
Spektroskopie erlaubte die Beschrankung der moglichen Werte fiir die Grundzustands-
Streuldnge auf das Intervall von 50 ag bis 300 ag. Erstmals wurden Frequenzverschiebun-
gen durch den zeitlichen Verlauf der Laserphase in den zur Abfrage des Uhreniibergangs
benutzten Laserpulsen quantitativ untersucht und korrigiert.

Der zweite Teil der Arbeit enthélt erste Untersuchungen zur Realisierung einer optischen
Gitteruhr mit Calcium-Atomen, die das Potenzial zur Realisierung noch kleinerer Unsi-
cherheiten bietet. Es wurde gezeigt, dass die zur Kiihlung der Atome benutzte Methode
der Quenchkiihlung geeignet ist, die Atome im rein konservativen Potenzial einer optischen
Dipolfalle zu akkumulieren. Durch Messungen der Frequenzverschiebung des Uhreniiber-
gangs durch den dynamischen Stark-Effekt konnten die ,,magischen Wellenldngen“ fiir die
Interkombinationsiiberginge zum 3P1-Niveau und zum 3Pg-Niveau bestimmt werden.

Abstract

In the first part of this work, an optical frequency standard at 657 nm based on calcium was
realized using ultracold (12 pK) calcium atoms. The transition frequency was determined
by means of a frequency comb generator with the at present lowest uncertainty worldwide
of 1,2 - 107, Major previous contributions to the uncertainty were reduced. Due to the
use of ultracold atoms the residual first order Doppler effect could be decreased to 1 Hz.
Improvements of the laser sources and optimization of the quench cooling led to densities
of the atomic ensemble of up to 4 - 10'° ecm™3. Together with an increased sensitivity in
measuring frequency shifts by applying a state selective detection method, the influence
of cold collisions to the uncertainty budget was reduced to 0,06 Hz (1,3 - 10~16). Further
investigations of collisions by photoassoziative spectroscopy allowed to restrict the possible
values for the ground state scattering length to the interval between 50 ag and 300 ag.
For the first time, frequency shifts due to phase excursions in the laser pulses used to
interrogate the clock transition were quantitatively investigated and corrected for.

The second part of this work contains first steps towards the realization of an optical lattice
clock with calcium atoms, which has the potential to reach even lower uncertainties. It was
shown that the quench cooling technique is suited to accumulate atoms in the conservative
potential of an optical dipole trap. By measuring frequency shifts of the clock transition due
to the dynamic Stark effect the ,magic wavelengths“ for the intercombination transitions
to the 3Py state and the 3Py state were determined.
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Einleitung

Die Sekunde stellt derzeit die mit Abstand am genauesten bestimmbare physikalische
Einheit dar. Seit 1967 wird sie definiert {iber die Mikrowellen-Frequenz eines Hyperfein-
strukturiibergangs in Atomen des Nuklids '33Cisium [BIPM67]. Hat das elektromagne-
tische Feld der Strahlung des Ubergangs 9192631 770 Schwingungsperioden durchlaufen,
ist eine Sekunde vergangen.

Die stetige Verbesserung der Céasium-Atomuhren in den letzten 40 Jahren erlaubt heute
relative Unsicherheiten in der Darstellung der Sekunde von 10715 [Cla96, Wey02]. Eine
Reduzierung der Unsicherheit um eine GroBenordnung gelang dabei durch den Einsatz
lasergekiihlter Césium-Atome in einer Fontdnenuhr [Cla91]. In einer solchen Uhr wird ein
Ensemble von etwa 107 Cisium-Atomen mit einer Temperatur von ein bis zwei Mikro-
kelvin senkrecht im Gravitationsfeld der Erde aufwérts beschleunigt und durchlauft eine
Parabelbahn mit einer Scheitelhthe von etwa einem halben Meter. Zu Beginn und am
Ende des freien Falls passieren die Atome einen Mikrowellenresonator, in dem die Anre-
gung des Hyperfeinstrukturiibergangs stattfindet. Durch die grofle zeitliche Trennung bei-
der Anregungen von etwa einer Sekunde konnte die erreichbare Liniengiite auf ca. 10'°
erhoht werden. Allerdings sind mit den erreichten Signal-zu-Rausch Verhéltnissen Mitte-
lungszeiten von mehr als einer Stunde notwendig, um die relative Unsicherheit von 10~
zu realisieren [San99]. Ein weiterer Nachteil einer solchen Fonténenuhr ist die gegensei-
tige Wechselwirkung der Atome des ultrakalten Ensembles, welche zu dichteabhéingigen
Frequenzverschiebungen fiihrt. Solche frequenzverschiebenden Stéfe limitieren derzeit die
erreichbare Unsicherheit [Wey01]. Eine Moglichkeit, frequenzverschiebende Einfliisse zu
minimieren, besteht in der Erhéhung der Ubergangsfrequenz, da viele stérende Einfliisse
nicht von der GroBe der Ubergangsfrequenz abhéngen. IThr relativer Beitrag zur Unsicher-
heit verhélt sich damit umgekehrt proportional zur Ubergangsfrequenz.

Bereits Mitte der Siebziger Jahre wurde begonnen, nach Alternativen zur gegenwérti-
gen Realisierung der Sekunde zu suchen [Bar76]. Vielversprechend sind dabei optische
Frequenznormale, da hier die Ubergangsfrequenz um ca. fiinf GroBenordnungen héher
liegt. Gleichzeitig werden Liniengiiten von 10'2 bis zu einigen 10' erreicht [Raf00], so
dass die erforderlichen Mittelungszeiten bei gleichem Signal-zu-Rausch Verhéltnis erheb-
lich verkiirzt werden.

Zur Zeit kann zwischen zwei verschiedenen Klassen von optischen Frequenznormalen unter-
schieden werden. Die erste nutzt ein einzelnes in einer Paul-Falle [Pau58] gespeichertes
Ton, wie z.B. Yb™ [Ste01b], Hgt [Ude01] oder Int [vZa00]. Mit Hilfe der Methoden der
Laserkiihlung kann das Atom bis in den Bewegungsgrundzustand der Falle abgebremst
werden. Dieses System kommt dem Ideal eines von der Umwelt vollig isolierten, ruhenden
Absorbers sehr nahe. Die Lokalisierung des Ions auf ein Volumen, dessen Grofie klein gegen
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2 EINLEITUNG

die Wellenldnge des Uhreniibergangs ist (Lamb-Dicke-Regime), erlaubt dariiber hinaus
Doppler- und riickstofreie Spektroskopie. Ahnlich dem M&Bbauer-Effekt in Festkorpern
wird hier die unverschobene Ubergangsfrequenz beobachtet. Einzelionen-Normale sind
daher priddestiniert zum Erreichen geringster Unsicherheiten. Ein wesentlicher Nachteil
ist dagegen das schlechte Signal-zu-Rausch Verhéltnis dieser Normale, da nur ein einziges
Ton fiir die Messung zur Verfiigung steht. Die Speicherung mehrerer Ionen in der Falle
wiirde aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung zu groflen Frequenzverschiebungen fiihren.
Entsprechend schlecht ist die Stabilitdt der Einzelionen-Normale, so dass relativ lange
Mittelungszeiten nétig sind, um die potenziell erreichbare Unsicherheit zu realisieren.

Die zweite Klasse optischer Frequenznormale benutzt Ensembles von 10° bis 10% Ato-
men, welche in magneto-optischen Fallen auf Temperaturen von bis zu wenigen Mikro-
kelvin abgekiihlt werden. Neben dem in dieser Arbeit verwendeten Element Calcium
wurden z.B. Magnesium [Rus98], Strontium [Cou03] und Wasserstoff [Nie0O] auf ihre
Eignung als Referenz in einem optischen Frequenznormal mit Neutralatomen unter-
sucht. Als Uhreniibergang stehen in den Erdalkali-Elementen die spektral schmalen
Interkombinationsiibergédnge zur Verfiigung. Daneben existiert in diesen Elementen ein
starker Resonanziibergang, der zur Laserkiihlung genutzt werden kann. Entsprechend
der groflen Anzahl von Atomen in einer magneto-optischen Falle lidsst sich ein hohes
Signal-zu-Rausch Verhiltnis und damit auch eine hohe Stabilitdt erreichen. Fiir das
Calcium-Frequenznormal wurden bereits Stabilititen von 4 - 107 in einer Sekunde
realisiert [Oat00]. Zur Abfrage des Uhreniibergangs miissen jedoch alle Felder der zur
Kiihlung benutzten magneto-optischen Falle abgeschaltet werden, um Frequenzverschie-
bungen durch den dynamischen Stark-Effekt und den Zeeman-Effekt zu vermeiden. Nach
Abschalten der Falle fillt daher das freie atomare Ensemble im Schwerefeld der Erde
und expandiert aufgrund seiner endlichen Temperatur. Einen wesentlichen Beitrag zur
Unsicherheit liefert hier der lineare Doppler-Effekt aufgrund der Restgeschwindigkeit der
Atome.

Um die Vorteile beider Klassen von Frequenznormalen, Ionen- und Neutralatomstandards,
zu kombinieren, wurde die Speicherung der Neutralatome in optischen Potenzialen vor-
geschlagen [Kat02]. Dabei wird die Dipolkraft benutzt, die das elektromagnetische Feld
auf das in den Atomen induzierte Dipolmoment ausiibt, um die Atome gegen die Gra-
vitation zu halten. Wird beispielsweise das optische Potenzial aus drei stehenden Wellen
in zueinander senkrechten Raumrichtungen gebildet, ergibt sich eine periodische dreidi-
mensionale Anordnung der Potenzialtopfe. Aus diesem Grund wird eine solche Anordnung
auch als optisches Gitter bezeichnet. Die Wellenldnge des Lasers zur Erzeugung des opti-
schen Gitters kann so gewéhlt werden, dass der dynamische Stark-Effekt fiir den Grund-
und den angeregten Zustand des Uhreniibergangs gleich grof ist, also keine Frequenzver-
schiebung durch das optische Gitter vorliegt. Dadurch wird es méglich, auch wihrend der
Abfrage des Uhreniibergangs die Atome im Gitter gespeichert zu halten und damit den
Einfluss des linearen Doppler-Effekts, wie er im Fall eines freien, ballistisch expandieren-
den Ensembles auftritt, zu unterdriicken. Solch eine Gitteruhr ist vergleichbar mit ca. 10°
FEinzelionen-Fallen, welche gleichzeitig abgefragt werden kénnen. Damit vereint die Git-
teruhr die geringe Unsicherheit eines Einzelionen-Normals mit der hohen Stabilitét eines
Neutralatomstandards.

Auch in dem in dieser Arbeit behandelten Calcium-Frequenznormal stellte bisher aufgrund
der relativ hohen Ensemble-Temperatur von 3 mK der verbleibende lineare Doppler-Effekt
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einen wesentlichen Beitrag zur Unsicherheit dar. Im ersten Teil der Arbeit wurde daher
erstmals die Frequenz des Uhreniibergangs an einem Ensemble ultrakalter ballistischer
Calcium-Atome (12 pK) bestimmt und damit der Einfluss des Doppler-Effekts durch die
geringere Restbewegung der Atome reduziert. Einen weiteren mafigeblichen Beitrag zur
Unsicherheit lieferten bislang Stéfle zwischen den Atomen des gekiihlten Ensembles. Thr
Einfluss wurde bisher nur an kalten Atomen (3 mK) untersucht [Wil02a]. Die Groe der
Frequenzverschiebung durch Sté8e kann jedoch stark mit der Temperatur des atomaren
Ensembles variieren und sogar das Vorzeichen wechseln [LeoO1]. Zur Untersuchung ultra-
kalter Sto8e wurde die zur Kiihlung der Atome benutzte Quenchkiihlmethode [BinO1b]
hinsichtlich der Dichte des ultrakalten Ensembles optimiert. Durch die jetzt erreichbaren
Dichten wurde es moglich, den Einfluss ultrakalter Stofe auf die Frequenz des Uhreniiber-
gangs mit groferer Empfindlichkeit zu untersuchen und dadurch ihren Beitrag zur Unsi-
cherheit des Frequenznormals auf ein zur Zeit vernachldssigbares Mafl zu reduzieren.

In die theoretische Beschreibung ultrakalter Stofle gehen die Streuléngen der beteiligten
atomaren Niveaus ein [Kok00, LeoO1]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Photoassoziati-
onsmessungen durchgefiihrt, die es erlaubten, das Intervall méglicher Werte fiir die Grund-
zustands-Streuldnge einzugrenzen. Damit wird es moglich, die Stoflverschiebungen auch
theoretisch abzuschétzen.

Neben diesen prinzipiellen physikalischen Beitrdgen zur Unsicherheit wurden auch techni-
sche Einfliisse untersucht. Seit einigen Jahren gibt es Hinweise, dass der zeitliche Verlauf
der Lichtphase in den zur Abfrage des Uhreniibergangs benutzten Laserpulsen zu Fre-
quenzverschiebungen fithrt [Ude01]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ihr Einfluss erstmals
quantitativ erfasst und entsprechend korrigiert.

Die Arbeiten zum Frequenznormal mit ultrakalten Calcium-Atomen zeigten, dass schon in
naher Zukunft der Doppler-Effekt den Hauptbeitrag zur Unsicherheit des Frequenznormals
darstellen wird. Daher wurden im zweiten Teil der Arbeit erste Untersuchungen zur Rea-
lisierung einer optischen Gitteruhr mit Calcium-Atomen durchgefiihrt. Der erste Schritt
zu ihrer Realisierung besteht im Transfer der Calcium-Atome aus der magneto-optischen
Falle in das optische Gitter. Durch die Polarisationsabhéngigkeit des dynamischen Stark-
Effekts ist es nicht moglich, fiir alle beim Betrieb der magneto-optischen Falle benutzten
atomaren Uberginge die Grofie des dynamischen Stark-Effekts durch den Gitterlaser zu
Null abzugleichen. Es konnte demonstriert werden, dass trotz groflier Frequenzverschie-
bungen aufgrund des dynamischen Stark-Effekts die zur Kiihlung der Atome benutzte
Quenchkiihlung fiir den Transfer in das optische Potenzial einer Dipolfalle geeignet ist.

Eine weitere Voraussetzung zur Realisierung einer Gitteruhr ist die Kenntnis der Wel-
lenléinge des Gitterlasers, fiir die keine Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs auf-
tritt — die sogenannte ,,magische Wellenléinge“. Durch die Vermessung der Frequenzver-
schiebung des Uhreniibergangs bei verschiedenen Wellenlédngen wurde die ,,magische Wel-
lenlinge“ sowohl fiir den Uhreniibergang zum 4s4p 3P1-Niveau im bosonischen Isotop 4°Ca
als auch fiir den im fermionischen Isotop 3Ca méglichen Ubergang zum 4s4p 3P-Niveau
bestimmt.

Die Arbeit gliedert sich wie folgt:

In Kapitel 1 werden die spektroskopischen Eigenschaften von *°Ca und die in dieser Arbeit
verwendeten Ramsey-Bordé-Atominterferometer dargestellt.

Kapitel 2 gibt einen Uberblick iiber die apparativen Verbesserungen, die fiir die Durch-
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fiihrung der Experimente erforderlich waren.

Kapitel 3 beschreibt die benutzten Kiithlmethoden und die Optimierung der Quenchkiih-
lung im Hinblick auf moéglichst hohe Ensembledichten.

In Kapitel 4 werden die Ergebnisse der Absolutfrequenzmessung an ultrakalten ballisti-
schen Calcium-Atomen dargestellt.

Kapitel 5 fasst die Resultate zur Speicherung ultrakalter Calcium-Atome in einer optischen
Dipolfalle zusammen.

Kapitel 6 behandelt die Bestimmung der magischen Wellenldngen und enthélt eine
Abschétzung der erreichbaren Unsicherheit einer Gitteruhr mit Calcium-Atomen.

In Kapitel 7 werden die Ergebnisse der Photoassoziations-Spektroskopie zur Bestimmung
der Grundzustands-Streuléinge vorgestellt.



Kapitel 1

Experimentelle Grundlagen

Zur Realisierung eines optischen Frequenznormals wird eine absolute Referenz benétigt, an
die der verwendete optische Oszillator angebunden werden kann. Neben einem Ubergang
mit hoher Liniengiite sollte dieser moglichst unempfindlich gegen externe Stérungen sein.
Bereits 1976 wurde der in dieser Arbeit benutzte Interkombinationsiibergang des Erdalkali-
Elements Calcium als Referenz untersucht [Bar76].

Im folgenden Abschnitt werden zunichst die spektralen Eigenschaften von 4°Ca beschrie-
ben. Die Erzeugung des Fehlersignals zur Stabilisierung des optischen Oszillators auf die
Frequenz des Uhreniibergangs erfolgt mit Hilfe von sogenannten Atominterferometern. Die
in dieser Arbeit verwendeten Interferometertypen werden in Abschn. 1.2 vorgestellt.

1.1 Termschema von *°Ca

Abbildung 1.1 zeigt einen Auszug aus dem Termschema von *°Ca. Fiir die Realisierung
des Frequenznormals wird der spektral schmale Interkombinationsiibergang vom Grund-
zustand 4s% 1Sy zum 4s4p 3P;-Niveau bei einer Wellenliinge von 657 nm verwendet. Die
natiirliche Linienbreite dieses Uhreniibergangs betrdgt nur 370 Hz (s. Anh. A) entspre-
chend einer Liniengiite von Q = 1,2 - 10'2. Da der Grundzustand 4s4s 'Sy nicht entartet
ist, kann selektiv der m = 0 — m = 0 Ubergang mit extrem kleiner Abhiingigkeit von
dufleren elektrischen und magnetischen Feldern angeregt werden. Das Spektroskopielaser-
system zur Anregung des Interkombinationsiibergangs wird in Abschn. 2.2.2 beschrieben.

Daneben existiert der Resonanziibergang zum 4s4p 'P;-Niveau bei einer Wellenlinge von
423 nm, welcher zur Laserkiihlung verwendet wird. Die Streurate betriigt 2,15 - 108 s—!
(s. Abschn. 7). Der Ubergang ist nicht vollstéindig geschlossen. Mit einer Wahrscheinlich-
keit von etwa 107° [Lel87, Bev89] gelangen Atome vom 4sdp !Pi-Niveau ins 3d4s 'Do-
Niveau und von dort in das metastabile 4sdp3Py-Niveau und das langlebige 4sdp3P;-
Niveau, so dass sie den Einfangbereich der Falle verlassen kénnen. Zur Reduzierung dieser
Fallenverluste wird zusétzlich ein sogenannter Riickpumplaser bei 672 nm eingesetzt (s.
Abschn. 2.2.4), welcher die Atome aus dem 3d4s 'Dy-Niveau ins 4s5p ' Pi-Niveau anregt,
von dem aus sie in den Grundzustand zerfallen.
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Abb. 1.1: Auszug aus dem Termschema von 4%Ca. Dargestellt sind nur Ubergiinge
mit Relevanz fiir diese Arbeit. Durchgezogene Linien kennzeichnen Uberginge, die
mit Laserstrahlung angeregt werden, gestrichelte Linien symbolisieren spontane
Zerfille. Fiir einige Ubergiinge sind die Zerfallsraten angegeben. Der Abstand der
Energieniveaus ist nicht mafistabsgetreu.

Der Vorteil eines nicht entarteten Grundzustands in Hinblick auf die Realisierung eines
Frequenznormals stellt fiir die Kiihlung einen Nachteil dar. Sdmtliche sogenannte Sub-
Doppler-Kiihlmethoden [Dal89] sind fiir “°Ca nicht realisierbar und die minimal erreich-
bare Temperatur bei der Kiihlung auf der Resonanzlinie ist durch das Doppler-Limit
begrenzt, welches 0,8 mK betrégt (s. Abschn. 3.1). Die im Experiment erreichten Tempe-
raturen liegen bei 3—4 mK.

In einem weiteren Kiihlschritt wird daher die sogenannte Quenchkiihlung [Bin01b, Meh03,
Ste03] verwendet (s. Abschn. 3.2). Hier wird der Uhreniibergang selbst zur Kiihlung
benutzt. Da die maximale Kiihlkraft aufgrund der schmalen Linienbreite jedoch nur das
Anderthalbfache der Gravitation betrigt, wird ein zusétzlicher Laser bei 453 nm, der
Quenchlaser, benutzt, um die Lebensdauer des 4s4p 3P;-Niveaus durch Anregung in das
454d 'Dy-Niveau kiinstlich zu verkiirzen und damit die Kiihlkraft zu erhéhen. Nach die-
sem zweiten Kiihlschritt betrigt die Temperatur des atomaren Ensembles nur noch rund
10 puK.
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1.2 Atominterferometer

Aufgrund der Doppler-Verbreiterung des Interkombinationsiibergangs, die selbst bei ultra-
kalten Ca-Ensemblen noch ca. 200 kHz betrégt, miissen zur Bestimmung der Linienmitte
Doppler-freie Spektroskopiemethoden verwendet werden. Bei normaler S#ttigungsspek-
troskopie ist die Breite des Sattigungsminimums umgekehrt proportional zur Wechselwir-
kungszeit. Es werden also lange Wechselwirkungszeiten benétigt, um die natiirliche Lini-
enbreite auflosen zu kénnen. Dadurch nimmt nur ein Bruchteil der vorhandenen Atome
an der Spektroskopie teil und das Signal-zu-Rausch Verhiltnis ist entsprechend schlecht.

Eine Moglichkeit, trotz kurzer Wechselwirkungszeiten eine hohe Auflésung zu erzielen,
ist die Anregung mit mehreren raumlich oder zeitlich getrennten kohérenten elektroma-
gnetischen Feldern. 1950 wurde diese Methode von Ramsey fiir Mikrowelleniiberginge
vorgeschlagen [Ram50] und spéter auf Ubergéinge im optischen Spektralbereich iibertra-
gen [Bak76, Ber77]|. Die Atome konnen dabei als Materiewellen betrachtet werden, fiir
die die einzelnen Laserpulse Strahlteiler aus Licht darstellen [Bor84]. Die in dieser Arbeit
verwendeten Ramsey-Bordé-Atominterferometer im Zeitbereich werden in den néchsten
Abschnitten beschrieben.

1.2.1 Atom-Licht-Wechselwirkung

Zur Realisierung der Atominterferometer werden kohédrente Strahlteiler und Reflektoren
fiir atomare Wellen bendétigt. Die Aufspaltung und Umlenkung der Materiewelle wird dabei
durch die Wechselwirkung des Atoms mit nahresonanten Laserfeldern verwirklicht [Bor84].
Absorption bzw. stimulierte Emission eines Photons fiihren zu einer kohérenten Uberla-
gerung der Partialwellen des Grundzustands und des angeregten Zustands.

Um die Wechselwirkung eines atomaren Zwei-Niveau-Systems mit Impuls pp mit einem
Photon des Impulses p = hk aus einer laufenden Laserwelle mit dem Wellenvektor
k| = 2m/A zu beschreiben, wird zunéichst die Zustandswellenfunktion |¥) des Atoms
nach Impulseigenzustinden des Grundzustands |g, p) und des angeregten Zustands |e, p)
zum Impuls p entwickelt:

|W) = Z b1 ‘e,ﬁo + (m <+ 1)hl_5> + am ‘g,ﬁo + mhl;> .

Die Wahl des Vorzeichens héngt von der Richtung des Laserstrahls und der Absorp-
tion bzw. stimulierten Emission eines Photons ab. Die Anzahl der in fritheren Wech-
selwirkungen ausgetauschten Photonen wird mit m bezeichnet. In der ,rotating-wave-
approximation“ kann dann die zeitliche Entwicklung des Systems mittels einer 2 x 2
Matrix beschrieben werden [Bor84]. Aufgrund der geringen Geschwindigkeit der Atome
in der magneto-optischen Falle kénnen relativistische Effekte vernachlissigt werden und
man erhélt fiir rechteckformige Anregungspulse der Dauer 7

bmil(to =+ T) _ eiQOT/Q . M(T 90) bmil(to) (1.1)

am(to + 7) am(to)
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mit der unitdren Drehmatrix

M(T, @) = (1.2)

A=D" = cos Lo + iAm S Qe
2 Qe 2 ( )
1.3
B=_C* — ,L.Qres (Qefm—)
Qe 2

Ay = 2m (VL Ve TR (F2m — 1)5> + 57
2~ ]
Qres = 30773
2whvg, (1.4)
Qe = v Q%es + Agn
Oy = -2 (((m +1)2 +m?) 5 — (2m+ 1) ”Ca) +iy

Darin sind Qe und Q.g die resonante bzw. effektive Rabifrequenz. A,, beschreibt die
Verstimmung der anregenden Laserstrahlen gegen die atomare Resonanz vc,. Neben der
Verstimmung v, — vo, des Anregungslasers wird die Doppler-Verschiebung aufgrund der
Geschwindigkeit v des Atoms beriicksichtigt. Hinzu kommt die Verschiebung durch den
Photonenriicksto § = hk?/(4mmc,) aufgrund von in fritheren Wechselwirkungen ausge-
tauschten Photonen. Das Vorzeichen in A, und Qg hingt von der Strahlrichtung und der
Absorption bzw. stimulierten Emission ab. Die Zerfallsrate des angeregten Zustands des
Uhreniibergangs wird mit v bezeichnet. Allerdings vernachléssigt der hier beschriebene
Formalismus eine mogliche Wiederanregung nach einem Zerfall in einer der folgenden
Wechselwirkungszonen. Solch inkohdrente Anregungen liefern jedoch keinen Beitrag zum
Interferenzsignal eines Atominterferometers sondern lediglich zum Untergrundsignal.

Fiir eine Anregungswahrscheinlichkeit von 50 % muss fiir kleine Verstimmungen Q.57 =
/2 gewihlt werden. Daher wird ein Puls dieser Lénge auch 7/2-Puls genannt. Fiir eine
Inversion der Besetzung ist entsprechend ein w-Puls mit Q.7 = 7 zu verwenden. In
der Dunkelzeit T zwischen den Anregungspulsen findet eine freie Evolution des atomaren
Zustands statt. Diese wird im Matrixformalismus durch

iART/2

am(to +T) 0 e iAmT/2 am(to)

beschrieben. Mit Hilfe der Glg. 1.1 und 1.5 ist es moglich, die Wirkung beliebiger Kombi-
nationen von Wechselwirkungszonen auf ein Zwei-Niveau-System quantitativ zu beschrei-
ben. In den folgenden Abschnitten wird der Matrixformalismus auf die in dieser Arbeit
verwendeten 3-Puls- und 4-Puls-Interferometer angewendet.



1.2. ATOMINTERFEROMETER 9

0’40 F T T T =
0,36 |- ]
0,321 578 Hz ]
0,28 | . 1 A R 1 , -
0,34 385 Hz ]
0,32 3
0,30 ]

p|eD

032t ]
0,30 | 289 Hz A
0,32 ]
0,30 | 250 Hz
-2000 -1000 0 1000 2000
Verstimmung (Hz)

¢ P, D5 Py

Abb. 1.2: Links: Realisierung eines asymmetrischen 4-Puls-Interferometers im
Zeitbereich. Alle vier Pulse entsprechen 7/2-Pulsen. Durchgezogene Linien symbo-
lisieren den Grundzustand, gestrichelte Linien den angeregten Zustand. Die Buch-
staben an den Teilpfaden bezeichnen das den jeweiligen Teilpfad erzeugende Ma-
trixelement aus Glg. 1.2. Es bilden sich zwei geschlossene Interferometergeometrien
aus, die gemif der akkumulierten Photonenriicksté8e hochfrequentes (HF) bzw. nie-
derfrequentes (NF) Interferometer genannt werden. Die rechte Seite zeigt Spektren
der Anregungswahrscheinlichkeit fiir verschiedene Auflésungen. Eine Mittelung fand
nicht statt.

1.2.2 Asymmetrisches 4-Puls-Interferometer

Abbildung 1.2 zeigt die Realisierung eines 4-Puls-Interferometers im Zeitbereich. Die Pulse
der Dauer 7 sind jeweils als 7/2-Pulse ausgelegt. Durch die Umkehrung der Pulsrichtung
in den beiden letzten Pulsen entstehen zwei geschlossene Interferometerstrukturen. Die
Ausginge beider Interferometerstrukturen unterscheiden sich um zwei Photonenriickstofle,
weshalb sie als hoch- und niederfrequentes Interferometer (HF bzw. NF) bezeichnet wer-
den. Zur Berechnung der Anregungswahrscheinlichkeiten pgp und pyg miissen die entspre-
chenden Matrizen fiir die Wechselwirkung mit den Anregungsstrahlen (Glg. 1.1) und die
freie Evolution in den Dunkelzonen (Glg. 1.5) multipliziert werden. Man erhalt

pur = [(BCBA(DDDBY i ren=dT+a®] o ¢ | ¢ (TH27) (1.6)
|BCDBP +|DDBAJ* + |BCBAP T + |DDDB|? eWT} e~V (T+27)

PNF = [(BAAA)(DBCB)*ei[‘lﬂ(%—”cﬁé)”M}+c.c.} e (T+27) 4 (1.7)

|BACB| + |DBAAP + |BAAAP T 1 |DBCBJ? eWT} e‘ﬂﬂ?ﬂ] eI’
Pley = PHF + DPNF. (1.8)

Die Anregungswahrscheinlichkeit py.) oszilliert mit der Verstimmung der Laserfrequenz vy,
gegeniiber der ungestorten Frequenz v, des Uhreniibergangs. Die Periode der Oszillation
ist A ~ 1/(2T"). Da sich die Anregungswahrscheinlichkeiten fiir beide RiickstoSkomponen-
ten iiberlagern, muss die Periode als ein ganzzahliger Bruchteil der RiickstoBaufspaltung
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Abb. 1.3: Phasenabhingiges 3-Puls-Interferometer. Der erste und letzte Puls ent-
spricht einem m/2-Puls, der mittlere Puls einem 7-Puls. Die Buchstaben an den
Teilpfaden bezeichnen das den jeweiligen Teilpfad erzeugende Matrixelement aus
Glg. 1.2. Rechts: Anregungswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der Phasenverschie-
bung A® = —p; + 2¢p9 — 3 fiir Pulsabsténde von 20 ps und 800 us.

26 gewihlt werden, um einen maximalen Kontrast des Interferenzsignals zu erhalten. Das
zentrale Extremum wird dazu benutzt, den Spektroskopielaser auf die Ubergangsfrequenz
vca zu stabilisieren (s. Abschn. 1.3.2). Zusétzlich zur Verstimmung der Laserfrequenz gegen
die Resonanz geht jedoch auch die Phasendifferenz

AP =4 — 3+ p2— 1 (1.9)

zwischen den Laserfeldern mit der Phase ; in der i-ten Wechselwirkungszone in das Inter-
ferenzsignal ein. Damit fiihrt einerseits die Bewegung der Atome wihrend der Interfero-
metersequenz durch nicht ideale Wellenfronten der Anregungsstrahlen zu parasitéiren Ver-
schiebungen im Frequenznormal (s. Abschn. 4.1.1). Andererseits ist die Annahme konstan-
ter Laserphasen wihrend der Dauer der Anregungspulse eine Naherung, die fiir genaueste
Messungen im Experiment nicht gegeben ist. Die daraus resultierenden Frequenzverschie-
bungen werden in Abschn. 4.1.2 behandelt.

1.2.3 Symmetrisches 3-Puls-Interferometer

Das in Abb. 1.3 skizzierte 3-Puls-Interferometer besteht aus drei laufenden Laserstrahlen
aus derselben Richtung im zeitlichen Abstand T'. Der mittlere Puls stellt hier jedoch einen
m-Puls dar. Analog zum 4-Puls-Interferometer ldsst sich mit Glg. 1.1 und Glg. 1.5 die
Anregungswahrscheinlichkeit py am Ausgang des Interferometers berechnen. Es ergibt
sich

Py = [(DBA)(BCB) ¢ 4 c.c]e T+ 4
IDBAP +|BCBP +|BAAP? e + |DDBP &7 | T2 (1.10)

Da sich das Atom in beiden Armen des Interferometers gleich lange im Grundzustand und
im angeregten Zustand befindet, ist der Interferenzterm unabhéingig von der Laserfrequenz
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und oszilliert lediglich mit der Phasendifferenz
AD = —©1 + 29 — ©3. (111)

Abbildung 1.3 zeigt die Anregungswahrscheinlichkeit bei Verdnderung der Phase ¢3. Zum
Variieren der Laserphase wurde die Phase der an AOM1 in Abb. 2.5 anliegenden Hochfre-
quenz zwischen dem zweiten und dritten Interferometerpuls geéindert.

1.3 Experimentelle Techniken

1.3.1 Zustandsselektive Detektion

Die einfachste Mdoglichkeit, die nach der Interferometrie im angeregten Zustand befindli-
chen Atome nachzuweisen, besteht in der Detektion der 657 nm Fluoreszenz bei Zerfall der
Atome in den Grundzustand. Aufgrund des begrenzten Raumwinkels zur Detektion und
der Quanteneffizienz des benutzten Photoelektronenvervielfachers betrigt die Nachweis-
wahrscheinlichkeit pro Atom nur ca. 1073. Das erreichbare Signal-zu-Rausch Verhiltnis
wird daher durch das Schrotrauschen der detektierten Photonen limitiert.

Als Alternative bietet sich ein dem FElectron Shelving &hnliches Verfahren an [Nag86].
Dazu wird direkt nach Ende der Interferometersequenz ein mit dem Ubergang 'Sg — P4
bei 423 nm resonanter Laserpuls von 60 us Dauer eingestrahlt und die Fluoreszenz bei
423 nm detektiert. Der Sattigungsparameter des Detektionsstrahls ist ungefahr S = 1.
Ein zu Beginn des Detektionspulses ruhendes Atom geréit nach ca. 1000 gestreuten Pho-
tonen aus Resonanz. Seine Geschwindigkeit betriigt nach dem Puls rund 20 m/s. Nach
mindestens 500 pus Wartezeit, zu Beginn des zweiten Detektionspulses, hat es etwa 10 mm
zuriickgelegt und damit das Nachweisvolumen verlassen. Insgesamt betrigt die Detekti-
onseffizienz fiir jedes Atom nahezu Eins. Die Fluoreszenz I; des ersten Detektionspulses
ist proportional zum Anteil der nach der Interferometrie im Grundzustand befindlichen
Atome. Anschlieend wird der Quenchlaser fiir 500 us eingestrahlt um die Atome, welche
nach der Interferometrie im angeregten Zustand waren, in den Grundzustand zu transfe-
rieren. Danach wird ein zweiter Detektionspuls eingestrahlt, dessen Fluoreszenz I, damit
proportional zum Anteil der nach der Interferometrie im angeregten Zustand befindli-
chen Atome ist. Die daraus berechnete Anregungswahrscheinlichkeit poy = I/ (1 + I2) ist
somit in guter Naherung unabhingig von Atomzahlfluktuationen in der magneto-optischen
Falle. In einigen Experimenten wurde eine mechanische Blende benutzt, um den Quench-
laserstrahl zur Vermeidung von Verschiebungen aufgrund des dynamischen Stark-Effekts
durch Streulicht zu blockieren. Aufgrund der Schaltverzogerung der Blende war es nicht
moglich, den Quenchlaser zwischen den Detektionspulsen einzuschalten, so dass in die-
sen Fillen eine Pause von 1 ms zwischen den Pulsen dazu benutzt wurde, die angeregten
Atome in den Grundzustand zerfallen zu lassen. Die Lebensdauer des 4s4p *P;-Niveaus
betrégt 430 us (s. Anh. A), so dass in dieser Zeit 90 % der angeregten Atome zerfallen.
Bei allen in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen an ultrakalten Atomen wurde das
zustandsselektive Detektionsverfahren zum Nachweis benutzt.
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1.3.2 Methode der alternierenden Stabilisierung

Die Stabilisierung des Spektroskopielasers auf die Frequenz des Uhreniibergangs geschieht
mit Hilfe der in Abschnitt 1.2.2 beschriebenen frequenzabhiéingigen 4-Puls-Interferometer.
Die Steuerung des Experiments erfolgt computergestiitzt (s. Abschn. 2.4) und simuliert
dabei das aus der analogen Messtechnik bekannte 3 f-Verfahren. Die computergestiitzte
Steuerung hat den Vorteil, dass Anderungen am Stabilisierungsalgorithmus und den Regel-
parametern ohne Umbauten an der Hardware vorgenommen werden konnen. Dariiber
hinaus werden Verschiebungen durch Offsets in Regelverstirkern vermieden. Zur Generie-
rung des Fehlersignals wird die Anregungswahrscheinlichkeit im 4-Puls-Interferometer (s.
Abb. 1.2) an den Punkten £A /4 und £3A /4 bestimmt. A ist die Periode des Interferenzsi-
gnals. Aus der Kombination der vier Messwerte kann mit einer entsprechenden Proportio-
nalitétskonstante die Abweichung der Laserfrequenz von der atomaren Frequenz berechnet
und entsprechend korrigiert werden. Eine detaillierte Untersuchung des Stabilisierungsal-
gorithmus findet sich in [Zin98]. Durch den Einsatz des 3 f-Verfahrens haben konstante,
lineare und mit gerader Potenz von der Laserfrequenz abhéingige Anteile des Untergrunds
keinen Einfluss auf das Fehlersignal. Um systematische Frequenzverschiebungen aufgrund
der Drift des Spektroskopielasers zu vermeiden, werden die vier Abtastpunkte in aufein-
ander folgenden Zyklen in umgekehrter Reihenfolge durchlaufen. Der verwendete Stabili-
sierungsalgorithmus stellt einen doppelten Integrator dar [Zin98|. Zusétzlich zum Nach-
stellen der Laserfrequenz gem#fl des Fehlersignals der 3 f-Stabilisierung wird die Drift des
Spektroskopielasers aus dem gewichteten Mittel aller durchgefiihrten Frequenzinderungen
bestimmt und die Laserfrequenz entsprechend korrigiert. Das Gewicht wird so gewd&hlt,
dass es exponentiell mit einer Zeitkonstanten von 1000 s abfillt. Fiir eine konstante Drift
konvergiert die Frequenzablage des Spektroskopielasers daher gegen Null.

Bei der alternierenden Stabilisierung handelt es sich um zwei ineinander verschachtelte Sta-
bilisierungen, die sich in dem zu untersuchenden Parameter, wie z.B. der Ensembledichte,
unterscheiden. Damit ist es moglich, die resultierende Differenzfrequenz zwischen beiden
Parametereinstellungen zu bestimmen, ohne die absoluten Ubergangsfrequenzen messen
zu miissen. Gleichzeitig wird der Einfluss systematischer Frequenzverschiebungen, wie sie
z.B. durch eine Verkippung der Spektroskopiestrahlen gegen die Gravitation entstehen,
stark unterdriickt.

Die Implementierung der doppelten Stabilisierung ist fiir Messungen an kalten und ultra-
kalten Ensemblen aufgrund der unterschiedlich langen Zykluszeiten verschieden. Bei Mes-
sungen an kalten Ensemblen (3 mK) mit einer kurzen Zykluszeit von 20 ms, wie z.B.
bei der Bestimmung des dynamischen (ac) Stark-Effekts (s. Kap. 6), werden zunichst
alle vier Abtastpunkte fiir eine Parametereinstellung (ac-Stark-Laser an) abgetastet und
anschlieffend alle vier Punkte fiir die andere Parametereinstellung (ac-Stark-Laser aus).
Beide Stabilisierungen werden also nacheinander ausgefiihrt. Bei insgesamt 80 Mittelungen
fithrt dies zu einem zeitlichen Versatz der zwei Stabilisierungen von etwa zwei Sekunden.
Zur Berechnung der Differenzfrequenz zwischen beiden Stabilisierungen wurde die iiber
den Zeitraum einer Messung konstante Drift des Spektroskopielasers berticksichtigt. Die
sich daraus ergebenden Korrekturen sind mit weniger als 100 mHz jedoch vernachléssigbar.

Eine andere Situation stellt sich bei Messungen an ultrakalten Ensemblen. Aufgrund der
viel langeren Zykluszeit von typisch 500 ms wird der zu untersuchende Parameter von
Zyklus zu Zyklus umgestellt. Verschiebungen aufgrund der Drift des Spektroskopielasers
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werden dadurch minimiert, dass nicht erst alle vier Abtastpunkte des 3f-Verfahrens fiir
eine Stabilisierung abgefragt werden, sondern die Anregungswahrscheinlichkeit zuerst in
jedem Abtastpunkt fiir beide Stabilisierungen bestimmt wird, bevor zum néchsten Abtast-
punkt iibergegangen wird. Die zwei Stabilisierungen werden also ineinander verzahnt.
Damit sind beide Stabilisierungen in der Zeit nur um eine Zykluszeit versetzt. Die Drift
des Spektroskopielasers betrug maximal 50 mHz pro Sekunde. Die resultierende Frequenz-
verschiebung zwischen beiden Stabilisierungen von weniger als 25 mHz konnte daher ver-
nachléssigt werden.
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Kapitel 2

Experimenteller Aufbau

Im Rahmen dieser Arbeit wurden umfangreiche Anderungen am experimentellen Aufbau
vorgenommen. Das bisher verwendete Diodenlasersystem zur Generierung des Kiihl- und
Detektionslichtes lieferte maximal 40 mW bei einer Wellenldnge von 423 nm [Wil02a].
Es wurde ersetzt durch ein Titan-Saphir-Lasersystem mit Frequenzverdopplung, mit dem
mehr als 600 mW Laserleistung bei 423 nm zur Verfiigung stehen. Der seit fast 20 Jah-
ren im Einsatz befindliche DCM-Farbstofflaser [Hel87] wurde ausgetauscht gegen ein auf
Diodenlasern basierendes System. Die absolute Frequenzstabilisierung des Quenchlasers
wurde neu konzipiert und die Messwerterfassungshardware und -software dem derzeitigen
Stand der Technik angepasst. Die meisten Anderungen hatten das Ziel, die Stabilitit des
Gesamtsystems zu verbessern. Da die Experimente mittlerweile elf Laser erfordern, die
auf Referenzresonatoren, atomare Resonanzen oder dhnliches stabilisiert werden miissen,
muss jeder einzelne Laser moglichst lange im stabilisierten Zustand bleiben, um sinnvolle
Experimente iiberhaupt erst zu ermoglichen. Insgesamt haben die Verbesserungen dazu
gefiihrt, dass das Gesamtsystem auch iiber mehrere Stunden ohne Benutzereingriff stabi-
lisiert bleibt.

2.1 Vakuumkammer

Eine ausfiihrliche Beschreibung der Vakuumkammer findet sich in [Wil02a]. Abbildung 2.1
zeigt eine Ansicht von oben auf die Kammer. In der horizontalen Ebene befinden sich
radial angeordnet sieben DN35 Schauglidser und neun DN16 Schaugléser, den Abschluss
nach oben bildet ein DN150 Schauglas, nach unten ein DN63 Schauglas. Da die Kam-
mer urspriinglich als transportables Frequenznormal konzipiert wurde, ist der Aufbau
sehr kompakt gehalten. Dies hat den Nachteil beschrénkter optischer Zugangsmoglichkei-
ten, so dass die meisten Schaugléser fiir mehrere Zwecke verwendet werden. Die fiir den
Betrieb der magneto-optischen Falle bendtigten sechs Strahlen bei 423 nm und 657 nm
werden durch je drei retroreflektierte Strahlen realisiert, welche gegenléufig iiberlagert
werden. Fiir die Trennung beider Wellenléingen werden dichroitische Spiegel benutzt.
Die Viertelwellenplatten zur Erzeugung geeigneten zirkularen Lichtes sind entsprechend
bichromatisch ausgefiithrt. Ein DN16 Schauglaspaar dient zur Einkopplung des mit dem
Ubergang 'Sy~ 'P; bei 423 nm resonanten Lichtes fiir die zustandsselektive Detektion (s.
Abschn. 1.3.1) und die Aufnahme von Absorptionsbildern der Atomwolke (s. Anh. B).
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Wiederum durch dichroitische Spiegel getrennt wird in der gleichen Richtung der Riick-
pumplaser (s. Abschn. 2.2.4) bei 672 nm tiberlagert. Der Quenchlasers (s. Abschn. 2.2.3)
wird als stehende Welle dreimal in zueinander orthogonalen Richtungen durch die Appa-
ratur gefithrt. Das letzte verbleibende DN16 Schauglaspaar wird zur Einkopplung des
Dipolfallenstrahls benutzt.
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Zum Nachweis der Fluoreszenzphotonen des Interkombinationsiibergangs bei 657 nm wird
ein Photoelektronenvervielfacher (PMT) verwendet. Die 423 nm Fluoreszenz des Reso-
nanziibergangs wird von einer Lawinenphotodiode registriert. Beide Detektoren sind an
gegeniiberliegenden DN35 Flanschen angebracht. Das Fluoreszenzlicht wird jeweils iiber
eine Plankonvexlinse mit 60 mm Brennweite und 30 mm Durchmesser kollimiert nach
aulen gefiithrt. Dort befindet sich zunéchst ein dichroitischer Spiegel, der die Fluoreszenz
der Wellenléinge des gegeniiberliegenden Detektors reflektiert und somit den detektier-
ten Raumwinkel vergroflert. Anschlieend unterdriickt eine Kombination aus Farb- und
Interferenzfiltern restliches Streulicht.

Zur Erzeugung eines thermischen Atomstrahls von Calcium Atomen dient ein Ofen, der
mit ca. 1 g Calcium-Granulat gefiillt ist. Der Ofen besteht aus einem 40 mm langen
Zylinder aus hitzebestindigem Edelstahl mit einem Innendurchmesser von 9 mm, welcher
von ihn umgebenden Wicklungen aus Widerstandsdraht auf 600 °C geheizt wird. Die
Austrittsapertur bildet eine 10 mm tiefe Bohrung in der Stirnseite des Zylinders mit 1 mm
Durchmesser. Der Abstand zwischen Austrittséffnung und Fallenzentrum betragt 160 mm.
Der effusive Atomstrahl ist direkt auf das Zentrum der magneto-optischen Falle gerichtet.
Bei tédglichem Betrieb muss der Ofen nach ca. zwei Jahren wieder aufgefiillt werden.

Séamtliche fiir den Betrieb notwendigen Magnetfelder werden durch im Vakuum liegende
Spulen erzeugt, um schnelle An- und Abschaltzeiten realisieren zu koénnen. Liegen die
Spulen auflerhalb der Vakuumkammer, resultieren Wirbelstrome im Edelstahl der Kam-
mer in Abschaltzeiten von einigen Millisekunden. Die hier gewihlte Losung ermdglicht
Abschaltzeiten von maximal 200 us.
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2.2 Lasersysteme

Da samtliche fiir das Experiment notwendigen Lasersysteme im Rahmen dieser Arbeit
durch neue ersetzt (Lasersysteme fiir 423 nm und 657 nm) bzw. in ihrer Zuverlissigkeit
verbessert wurden (Quenchlaser fiir 453 nm), werden ihre technischen Details im Folgenden
beschrieben.

2.2.1 Kiihl- und Detektionslaser fiir 423 nm

Zur Erzeugung von Laserstrahlung bei 423 nm wurde bisher ein Master-Slave-Diodenla-
sersystem mit anschliefender Frequenzverdopplung betrieben [Wil02a]. Neben der rela-
tiv niedrigen Ausgangsleistung von 40 mW besafl das System einige weitere Nach-
teile. Es bedurfte einer tédglichen Nachjustage des Extended-Cavity-Masterlasers, um die
gewiinschte Wellenlénge einzustellen. Zur temperaturangepassten Frequenzverdopplung
wurde ein KNbO3-Kristall bei —14 °C unter Sauerstoffatmosphire benutzt. Uber einen
Zeitraum von einigen Wochen fiel die Ausgangsleistung kontinuierlich aufgrund der Degra-
dierung der Oberflichenentspiegelung des Kristalls ab, so dass der Kristall regelméflig
senkrecht zur Strahlrichtung verschoben werden musste.

Als Alternative zu diesem System wurde im Rahmen dieser Arbeit eine Frequenzverdopp-
lung fiir einen kommerziellen Titan-Saphir-Laser (Coherent, MBR 110) aufgebaut. Der
prinzipielle Aufbau des Verdopplers orientierte sich an [Wer00]. Als nichtlineares Medium
wurde aufgrund der hohen optischen Zerstorschwelle Lithiumtriborat (LiB3Os5, LBO) aus-
gewihlt. Der 10 mm lange Kristall befindet sich in einem Uberhshungsresonator, der als
Ringresonator in Doppel-Z-Konfiguration ausgelegt ist. Abbildung 2.2 zeigt eine Skizze
des Resonators.

Strahltaille

Die Optimierung der Strahltaille im Kristall erfolgte nach der Theorie von Boyd und
Kleinman [Boy68]. Danach lisst sich fiir eine gegebene Linge ¢ des Kristalls und den
Doppelbrechungswinkel p bei der benutzten Wellenlénge die optimale Strahltaille wg nach

wo = — (2.1)

berechnen. Dabei ist k& der Betrag des Wellenvektors der Grundwelle im Kristall und &
eine Funktion des Doppelbrechungsparameters B = p/2v/ (k. Der Doppelbrechungswinkel
p lésst sich gem&f [Lin93]
1 2 2
p(w) = arctan <—M>
2 nZ(wnz(w)
aus den Literaturangaben [Kat90, Nik94] fiir die Brechungsindizes n,, . entlang der

Hauptachsen des Kristalls zu p(846 nm) = 15 mrad berechnen. Damit ergibt sich
B = 2,656, £(2,656) = 1,55 und wy = 23 pm.
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Abb. 2.2: Uberhshungsresonator in Doppel-Z-Konfiguration zur Frequenzverdopp-
lung mit Lithiumtriborat (LBO) im Mafistab 1:1. Die Spiegel S2, S3 und S4 sind hoch-
reflektierend fiir 846 nm, Spiegel S4 ist zusétzlich hochtransmittierend fiir 423 nm.
Die Reflektivitit des Einkoppelspiegels S1 liegt bei 99,3 %. Die Finesse betrigt 250.
Zur Langenabstimmung ist Spiegel S2 auf einem Piezoaktuator (PZT) montiert. Aus
1,6 W Grundwellenleistung bei 846 nm werden 0,67 W bei 423 nm generiert.

Resonatorgeometrie

Als Kriimmungsradius der beiden Konkavspiegel S3 und S4 wurden 50 mm gewéhlt. Der
Resonator wurde mit Gaufischer Matrizen-Optik modelliert [Kog66], um den Einfallswinkel
auf die gekriimmten Spiegel zur Astigmatismuskompensation des brewstergeschnittenen
Kristalls und die Positionen der Spiegel zu optimieren. Der optimale Einfallswinkel zur
Astigmatismuskompensation betragt 16°. Die optische Gesamtlinge des Resonators zur
Erzielung einer Strahltaille von 23 pm im Kristall bei einem Abstand der gekriimmten Spie-
gel von 56 mm betrédgt 325 mm, entsprechend eines freien Spektralbereichs von 922 MHz.

Impedanz- und Modenanpassung

Aufgrund des kleinen nichtlinearen Koeffizienten des LBO-Kristalls (k ~ 5,7 - 107> W 1)
miissen sonstige Verluste gering gehalten werden und somit muss die Reflektivitidt des Ein-
koppelspiegels S1 zur Impedanzanpassung vergleichsweise hoch sein. Die optimale Reflekti-
vitdt héngt von der eingekoppelten Leistung und der Reflektivitéit der iibrigen drei Spiegel
ab. Da die Reflektivitdten nicht genau bekannt sind, liegt die erwartete optimale Reflek-
tivitdt zwischen 98,3 % und 99,3 %. Zur Verfiigung standen zwei Einkoppelspiegel mit
Reflektivitidten von 98,5 % und 99,3 %. Abbildung 2.3 zeigt die Leistung in der zweiten
Harmonischen in Abhé#ngigkeit von der Pumpleistung. Der Einkoppler mit der hoheren
Reflektivitit fithrt zu einer hoheren Ausgangsleistung. Die Finesse des Resonators liegt
damit bei ca. 250.
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Die Modenanpassung des Strahlprofils des Titan-Saphir-Lasers an den Verdoppler erfolgt
mit einer 320 mm Plankonvexlinse. Die Einkoppeleffizienz liegt bei 85 %. Bei einer Pump-
leistung von 1,6 W zirkulieren ca. 110 W im Resonator. Die Intensitét an der Eintrittsflache
in den Kristall betréigt damit ca. 50 GW/m? und liegt weit jenseits der Zerstorschwelle von
Antireflexbeschichtungen. Aus diesem Grund musste ein brewstergeschnittener Kristall
verwendet werden. Da die Erzeugung der zweiten Harmonischen vom Typ I ist, die zweite
Harmonische also senkrecht zur Grundwelle polarisiert ist, werden 19 % beim Austritt aus
dem Kristall an der Brewsterfliche reflektiert (s. Abb. 2.2). Da der Kristall jedoch an der
Austrittsseite dieses zweiten Strahls zusétzlich poliert ist, steht auch dieser im Experiment
zur Verfiigung.

Mechanischer Aufbau

Um maximale mechanische Stabilitdt zu gewéhrleisten, wurde das Resonatorgehiuse aus
einem monolithischen Block Aluminium gefrist. Die Feingewindeschrauben der Spiegel-
halter und des 4-Achsen Verstelltisches, auf dem der Kristall befestigt ist, sind von auflen
durch das Resonatorgehéuse gefithrt. Die Stabilitéit ist so hoch, dass der Resonator auch
nach mehreren Monaten nicht nachjustiert werden muss. Die Ein- und Austrittséffnun-
gen fiir die Grundwelle und die zweite Harmonische sind durch antireflexbeschichtete
BK7-Platten verschlossen, so dass nach Aufsetzen der gummigedichteten Deckelplatte
das Innere des Resonators staubdicht verschlossen ist. Diese Mafinahme fiihrt zu einer
hohen Langzeitstabilitit der Ausgangsleistung, da Staubpartikel auf den Spiegeln oder
dem Kristall die Finesse verringern. Zusétzlich besteht die Moglichkeit, den Kristall mit
Sauerstoff oder Stickstoff zu spiilen. Es wurde jedoch mit und ohne Spiilung kein unter-
schiedliches Langzeitverhalten der Ausgangsleistung beobachtet. Wiahrend des Betriebs
wird iiber mehrere Monate ein langsamer Leistungsabfall von ca. 20 % beobachtet. Durch
Putzen der Spiegel und der Kristalloberflichen mit Methanol kann die volle Ausgangsleis-
tung wieder hergestellt werden.

Der Kristall ist auf einem Kupferblock befestigt, der iiber zwei Peltier-Elemente tempe-
raturstabilisiert wird. Ohne Temperaturstabilisierung heizt sich der Kristall aufgrund der
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Abb. 2.4: Lasersystem fiir 423 nm. Mitte: Uberhohungsresonator mit Lithium-
triborat-Kristall (LBO) zur Frequenzverdopplung. Links: Zum Schalten und Fre-
quenzversetzen benutze akusto-optische Modulatoren (AOM). Unten rechts: Ca-
Atomstrahl zur absoluten Wellenldngenstabilisierung des Titan-Saphir-Lasers. OD:
Optische Diode, PST: Polarisations-Strahlteiler, ST: Strahlteiler, A/2: \/2-Platte,
A/4: A/4-Platte, PD: Photodiode, PZT: Piezoaktuator, HH-Spulen: Helmholtz-
Spulen

hohen umlaufenden Leistung um ca. 0,1 K auf, was zu stérenden Strahllagefluktuation der
zweiten Harmonischen fithren wiirde.

Zur Vermeidung von Spannungsdoppelbrechung im Kristall wird dieser nur leicht von
oben mit einer Feder {iber ein diinnes Aluminiumpléttchen und ein Stiick Indiumfolie auf
den Kupferblock gedriickt. Zwischen dem Kristall und dem Kupferblock liegt ebenfalls
Indiumfolie.

Zum Durchstimmen der Resonatorlénge ist Planspiegel S2 (s. Abb. 2.2) auf einem Piezoak-
tuator befestigt. Um eine moglichst hohe erste Resonanzfrequenz zu erhalten, wurde ein
nur 1 mm diinner Spiegel mit 4 mm Kantenléinge und ein 3 x4 x5 mm grofies Piezoelement
benutzt. Die Befestigung des Spiegels und des Piezoelements erfolgte mit Bienenwachs, um
den Spiegel bei Bedarf leicht wechseln zu konnen. Die niedrigste Resonanzfrequenz liegt
bei 50 kHz.

Stabilisierung

Die Stabilisierung der Resonatorlédnge auf ein ganzzahliges Vielfaches der Wellenlédnge des
Titan-Saphir-Lasers erfolgt mit Hilfe der Hénsch-Couillaud-Technik [H&n80]. Ihr wurde
der Vorzug gegeniiber der Pound-Drever-Hall-Methode [Dre83] gegeben, da fiir diese ein
elektro-optischer Modulator im Strahlengang der Grundwelle benétigt wird, was — abge-
sehen von zusétzlichen Verlusten — bei einer Grundwellenleistung von 1,6 W und einem
Strahlradius von 0,3 mm zu einer Degradierung des elektro-optischen Modulators fiihrt.
Die Regelbandbreite der Stabilisierung betrigt ca. 10 kHz, so dass akustische Stérungen
voll ausgeregelt werden kénnen.

Optischer Aufbau
Abbildung 2.4 zeigt den Aufbau des 423 nm Lasersystems. Der Titan-Saphir-Laser liefert,
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gepumpt von einem 10 W Nd:YVO, Laser (Coherent, Verdi V-10), 1,75 W bei einer Wel-
lenlénge von 846 nm mit einer Linienbreite von ca. 200 kHz. Nach der optischen Diode
stehen noch 1,6 W zur Verfiigung. Der vom Einkoppelspiegel des Verdopplers in Richtung
Hénsch-Couillaud-Stabilisierung reflektierte Strahl wird iiber einen hochreflektierenden
Spiegel in einen Strahlabsorber gelenkt, so dass nur die vom Spiegel transmittierte Leis-
tung, etwa 120 uW, auf die Detektoren der Stabilisierung gelangt.

Da die Phasenanpassung bei der Erzeugung der zweiten Harmonischen winkelkritisch vor-
genommen wird, ist aufgrund der Doppelbrechung im Kristall die zweite Harmonische
elliptisch geformt und astigmatisch. Das Aspektverhéltnis betréigt 3:1. Es wird eine Kom-
bination aus zwei Zylinderlinsen (f = 80 mm horizontal, f = 100 mm vertikal) und einer
sphérischen Plankonvexlinse (f = 100 mm) benutzt, um den Astigmatismus zu kompen-
sieren und einen runden, kollimierten Strahl zu formen.

Bei 1,6 W Pumpleistung des Titan-Saphir-Lasers betrégt die Leistung im Hauptstrahl
hinter dem Verdoppler 540 mW und 130 mW im Strahl, der an der Brewsterfliche reflek-
tiert wird. Insgesamt stehen also 670 mW Laserleistung bei 423 nm zur Verfligung. Die
Gesamteffizienz der Frequenzverdopplung betrigt damit 42 %. Beriicksichtigt man die
nicht optimale Impedanz- und Modenanpassung des Verdopplungsresonators, liegt sie
sogar bei 49 %.

Vom Hauptstrahl werden zunéchst 30 mW als Detektionsstrahl fiir die zustandsselektive
Detektion und die Aufnahme von Absorptionsbildern abgetrennt. Von diesen gelangen
18,5 mW in der ersten Beugungsordnung des zum Schalten benutzten akusto-optischen
Modulators AOM1 zur magneto-optischen Falle. Fiir die in Abschn. 4.2 beschriebene Fre-
quenzmessung wurde als zusétzliche mechanische Abschaltung zur Vermeidung des ac-
Stark-Effekts ein Chopper-Rad eingebaut.

Zur Erzeugung der Strahlen fiir die magneto-optische Falle werden die beiden Schalt-
AOMs AOM2 und AOM3 benutzt. Das Licht der ersten Beugungsordnung ist 94 MHz bzw.
128 MHz rotverschoben. Fiir die horizontalen Fallenstrahlen werden beide Frequenzen an
einem Strahlteilerwiirfel {iberlagert, um die maximale Einfanggeschwindigkeit der Falle
zu vergroffern. Der vertikale Fallenstrahl besteht nur aus der nahverstimmten Frequenz.
Eine mechanische Blende erlaubt auch in diesem Strahlengang ein volliges Blockieren des
Laserstrahls zur Vermeidung des ac-Stark-Effekts.

Zur absoluten Wellenldngenstabilisierung wird ein Teil des 423 nm Lichts zur Anregung der
o~ -Komponente des 'Sy —'P;-Ubergangs in einem thermischen Atomstrahl benutzt. Mit
einem Helmholtzspulenpaar wird ein Magnetfeld angelegt, welches die o~ -Komponente
um 290 MHz rotverschiebt. Dasselbe Spulenpaar wird benutzt, um das Magnetfeld mit
geringem Hub bei 1 kHz zu modulieren und mit Hilfe der Lock-In Technik die Kiihllaser-
strahlung auf diesen Zeeman-Ubergang zu stabilisieren.

2.2.2 Spektroskopie- und Kiihllaser fiir 657 nm

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das bisher zur Spektroskopie des Interkombinationsiiber-
gangs 'Sg—3P; benutzte DCM-Farbstofflaserspektrometer gegen ein Diodenlasersystem in
Master-Slave-Kombination ausgetauscht (Abb. 2.5). Der Master-Diodenlaser in Littman-
Konfiguration wird mittels Pound-Drever-Hall-Methode auf einen Hoch-Finesse-Resonator



22 KAPITEL 2. EXPERIMENTELLER AUFBAU

akustik- und vibrations- Spektroskopie Kihlung
armer Laborraum

/—0— Master @

= A

;+1. ;+14

oM3 rréTchgn.
AOM2 Al ende
L] 81 MHz L

81 MH —
@ P ‘ : 24 -
x f /5/\,_‘ PST
y PST A2 oD +. i
+1. *

N LT H I
[T 4 v I AOM4 A2 /[\ oD
AOM1 ST w2 | |oD 162 MHz
40,5 MHz
Slave3
Slave4
NS 0 Slave2
Slave1 0 @ur
oD Frequenzmessung

Abb. 2.5: Lasersystem fiir 657 nm. Das vom Master-Diodenlaser erzeugte Licht
wird in vier Slave-Diodenlasern verstérkt. Die akusto-optischen Modulatoren (AOM)
AOM1-+4 dienen zum Frequenzversetzen und zur Generierung der Spektroskopie-
pulse. OD: Optische Diode, PST: Polarisations-Strahlteiler, ST: Strahlteiler, \/2:
A/2-Platte, \/4: \/4-Platte

aus einer Glaskeramik mit kleinem thermischen Ausdehnungskoeffizienten (Corning, ULE)
stabilisiert, welcher temperatur- und schwingungsisoliert im Vakuum gelagert ist [Sto04].
Durch Schwebungsmessung mit einem zweiten, baugleichen System wurde die Linienbreite
des Lasers zu etwa einem Hertz abgeschétzt [Sto04]. Da der Laser zur Minimierung akus-
tischer Einfliisse auf den Resonator in einem extra ruhigen Laborraum steht, wird die
Strahlung iiber eine Glasfaser mit aktiver Kompensation der durch die Faser verursach-
ten Frequenzfluktuationen zum Calcium-Experiment gefiithrt. Um die dort ankommende
Leistung von einem Milliwatt zu erhohen, werden insgesamt vier Slave-Laser injektionsge-
koppelt. Jeder Slave-Laser besteht aus einer iiber ein Peltier-Element temperaturstabili-
sierten 50 mW Laserdiode (Mitsubishi, 120G 14-01). Zur Kollimation wird eine asphérische
Linse benutzt. Nach der Strahlformungsoptik und der optischen Diode stehen jeweils ca.
35 mW Laserleistung zur Verfiigung. Zum Einkoppeln des Injektionslichtes wird die vor
jedem Slave-Laser eingebaute optische Diode benutzt. Das Licht des Master-Lasers wird
zunéchst in Slavel eingekoppelt. Der grofite Teil der Ausgangsleistung von Slavel wird zur
Frequenzmessung iiber eine Glasfaser zum Frequenzkamm-Generator im Nachbargebaude
iibertragen. Das restliche Licht wird benutzt, um drei weitere Slaves injektionszukoppeln.
Zunichst wird es in AOM1 im doppelten Durchgang um 81 MHz frequenzverschoben
und in Slave2 und Slave3 eingekoppelt. Slave2 und Slave3 erzeugen jeweils die Strahlung
fiir eine der beiden antiparallelen Spektroskopierichtungen. Damit ist gewéhrleistet, dass
beide Richtung weitgehend voneinander isoliert sind. Die erste Ordnung der Schalt-AOMs
AOM2 und AOM3 wird iiber polarisationserhaltende Einmoden-Glasfasern zur magneto-
optischen Falle gefithrt. Zum Durchstimmen der Frequenz der Spektroskopie-Slaves wird
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AOM1 benutzt. AOM2 und AOM3 werden mit einer festen Frequenz von 81 MHz nur zum
Schalten des Lichts in die Glasfasern benutzt. Wiirden dagegen wie beim bisherigen Auf-
bau AOM2 und AOM3 sowohl zum Schalten als auch zur Frequenzverstimmung benutzt,
wiirde dies durch variierende Beugungswinkel zu frequenzabhéingigen Einkoppeleffizienzen
in die Glasfasern fiithren. Dies wiederum konnte die Anregungswahrscheinlichkeit in den
benutzten Ramsey-Bordé-Interferometern systematisch frequenzabhéngig verschieben und
damit zu parasitdren Frequenzverschiebungen im Frequenznormal fiithren.

Ein weiterer Anteil des Lichts von Slavel wird in AOM4 in doppeltem Durchgang um
162 MHz frequenzversetzt und in Slave4 eingekoppelt. Dieser generiert das fiir die Kiihlung
auf dem Interkombinationsiibergang notwendige Licht. Statt eines AOMs wird an die-
ser Stelle eine mechanische Blende zum Schalten benutzt, da hierdurch zum Einen keine
Laserleistung verloren geht und zum Anderen zur Vermeidung des ac-Stark-Effekts bei
einer Frequenzmessung ohnehin eine mechanische Abschaltung notwendig ist.

Der Aufbau der mechanischen Blenden orientierte sich an [Sin02]. Als bewegliches Element
wurde ein handelsiiblicher Lautsprecher benutzt (Ekulit, Modell LSM-38 K/F). Die Laut-
sprechermembran wurde entfernt, so dass sich die Spule mit einem Hub von etwa 5 mm aus
dem Permanentmagneten heraus bewegen kann. Als Stopper fiir die Spule diente ein Biigel
aus Aluminiumblech, der am Lautsprechergehiuse befestigt ist. Zur Dampfung wurde ein
Stiick Schaumstoff unter das Aluminiumblech und auf den Permanentmagneten geklebt.
Auf die Spule wurde eine Fahne aus diinnem Stahlblech geklebt, die in der oberen Stellung
der Spule den Laserstrahl blockierte. Die elektronische Ansteuerung erlaubte die Umkeh-
rung des die Spule durchflieBenden Stroms mittels eines TTL-Pulses [Sin02]. Die Schalt-
zeiten fiir einen fokussierten Laserstrahl betragen ca. 20 us bei einem Jitter des Schaltzeit-
punkts von ca. 50 us. Trotz der Schaumstoffdampfung fiihrt das Schalten der Blende zu
Vibrationen, welche sich stérend bei interferometrischen Messungen bemerkbar machen.
Wie in Abschn. 1.2.2 und 1.2.3 beschrieben, wird die Lichtphase der Strahlteilerpulse fiir
das Atominterferometer auf die atomare Phase tibertragen. Die durch die Vibrationen
verursachte Phasenverschiebung in einem 3-Puls-Interferometer zeigt eine Oszillation mit
einem Hub von 15 Grad und einer Frequenz von 800 Hz, welche in guter Ubereinstimmung
mit der typischen Resonanzfrequenz eines Spiegelhalters im optischen Aufbau von etwa
1 kHz ist. Eine Verschiebung von 15 Grad entspricht bei einer Wellenldnge von 657 nm
einer Wegléngenédnderung von 27 nm. Die mechanischen Blenden wurden daher ohne Ver-
bindung zum optischen Tisch iiber ein auf dem Fuflboden befestigtes Gestell von oben in
den Strahlengang gehéngt. Da der optische Tisch auf luftgefederten Fundamenten gelagert
ist, fiihrt dies zu einer ausreichenden Entkopplung.

2.2.3 Quenchlaser

Als Quenchlaser fiir die Kiithlung auf dem Interkombinationsiibergang wurde ein Stilben3-
Farbstofflaser benutzt, welcher von einem 3,5 W UV-Argonionen-Laser (Spectra Physics,
Modell 2045E) gepumpt wurde (Abb. 2.6). Die Wellenlidnge wurde auf einen mittels Pie-
zoaktuator durchstimmbaren Resonator stabilisiert. Zur absoluten Wellenléngenstabilisie-
rung des Farbstofflasers wurde auf denselben Resonator ein 633 nm Diodenlaser ( Toptica,
DL100) stabilisiert und dessen Schwebungsfrequenz mit einem iodstabilisierten Helium-
Neon-Laser von einer Photodiode aufgenommen. Die Schwebungsfrequenz wurde iiber die
am Piezoelement des Resonators anliegende Spannung konstant gehalten. Dazu war es
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notwendig, die Schwebungsfrequenz, welche typischerweise zwischen 0,3 GHz und 1,6 GHz
lag, in eine entsprechende Spannung umzuwandeln. Da Frequenz-zu-Spannung-Konverter
fiir einen derart groflen Frequenzbereich nicht existieren, wurde eine andere Methode
gewahlt. Die Schwebungsfrequenz wurde mit einem einfachen Frequenzzihler ( Lutron, FC-
2700) aufgenommen und von einem Personal-Computer (PC) eingelesen. Die Ist-Frequenz
wurde mit der eingestellten Soll-Frequenz verglichen und die Spannung am Piezoaktua-
tor des Resonators mit einem im PC eingebauten Digital-Analog-Konverter entsprechend
angepasst. Dabei simulierte der PC einen PI-Regler. Um Spriinge in der Stabilisierung
durch die relativ geringe Auflésung des Digital-Analog-Wandlers von 12 Bit zu vermeiden,
wurde die Ausgangsspannung zunéchst durch zehn geteilt, bevor sie zur am Piezoelement
anliegenden Spannung addiert wurde.

2.2.4 Riickpumplaser

Der zum Einfang und zur Vorkiihlung der Atome benutzte Resonanziibergang 'S —1P; ist
nicht vollig geschlossen (s. Abb. 1.1). Mit einer Wahrscheinlichkeit von etwa 1075 gelangen
Atome in den Zustand 3d4s 'D,. Von hier aus zerfallen sie mit geringer Ubergangsrate in
den Grundzustand, den metastabilen Zustand 4s4p 3Py und ins langlebige 4s4p 3P;-Niveau,
so dass sie den Einfangbereich der Falle verlassen kénnen. Daher wird ein Riickpumplaser
bei 672 nm der Falle iiberlagert, welcher die Atome vom 3d4s 'Dy-Zustand in den Zustand
4s5p Py anregt, von dem aus sie direkt oder iiber Zwischenniveaus in den Grundzustand
zerfallen. Als Riickpumplaser dient ein Diodenlaser (Toptica, DL100) mit einer Ausgangs-
leistung von 5 mW. Mittels der Lock-In Technik wird seine Ausgangswellenldnge auf einen
mit einem Piezoaktuator durchstimmbaren Resonator stabilisiert. Die Drift des Resona-
tors ist, verglichen mit der Linienbreite des Ubergangs von 1,9 MHz, so gering, dass auf
eine weitere Stabilisierung verzichtet werden kann. Die erste Ordnung eines Schalt-AOMs
wird in eine Glasfaser eingekoppelt und zur magneto-optischen Falle gefiihrt. Durch den
Einsatz des Riickpumplasers kann die Anzahl der gespeicherten Atome um einen Faktor
flinf erhoht werden.
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2.3 Frequenzsynthese

Zur Generierung der Hochfrequenz fiir die Ansteuerung der akusto-optischen Modulato-
ren werden hochwertige Frequenzgeneratoren benutzt (Rhode € Schwartz, SMK; Marconi,
2022D; IFR, 2023A). Da die Frequenz und die Phase der Hochfrequenz auf die optische
Frequenz des abgebeugten Lichts iibertragen werden, miissen alle Generatoren, die akusto-
optische Modulatoren im Strahlengang des Spektroskopielasers versorgen, phasenstarr an
eine durch die Cs-Atomuhr der PTB gegebene 10 MHz Referenzfrequenz angebunden
werden. Sdmtliche verwendete Generatoren haben eine Auflésung von 1 Hz. Mittelfristig
wiirde dies die erreichbare Stabilitdt des Calcium-Frequenznormals limitieren. Dariiber
hinaus muss fiir die Anwendung der phasenabhéngigen 3-Puls-Interferometer die Phase
der Hochfrequenz gezielt variiert werden kénnen (s. Abschn. 1.2.3). Sehr gut fiir diese Auf-
gabe geeignet ist die sogenannte Direkte Digitale Synthese (DDS) wie sie z.B. der AD9852
von Analog Devices bietet. Es handelt sich um einen hochintegrierten Schaltkreis, wel-
cher aus einer extern vorgegebenen Referenzfrequenz ein phasen-, frequenz- und amplitu-
denprogrammierbares Ausgangssignal erzeugt. Bei einer maximalen Referenzfrequenz von
300 MHz betrigt die maximale Ausgangsfrequenz geméfl des Nyquist-Theorems 150 MHz.
Das Register zur Frequenzeinstellung umfasst 48 Bit, entsprechend einer Auflésung von
1 pHz. Die Phase kann mit einer Auflésung von 14 Bit variiert werden; dies entspricht
0,02°. Zusétzlich kann {iber einen externen TTL Eingang zwischen zwei verschiedenen
Phasen umgeschaltet werden. Der DDS-Chip ist damit hervorragend geeignet als Fre-
quenzgenerator fiir atominterferometrische Messungen.

Die Programmierung der Register des DDS-Chips erfolgt {iber eine PCI-Prototypkarte,
welche in einem PC mit 133 MHz Prozessortakt betrieben wird. Die Ansteuerung der
Prototypkarte erfolgt iiber ein unter LabWindows/CVI erstelltes Programm, mit dem alle
relevanten Parameter wie Frequenz, Phase und Amplitude eingestellt werden kénnen. Die
entsprechenden Bitmuster werden iiber die Prototypkarte und zwischengeschaltete TTL
zu CMOS Konverter in die Register des DDS-Chips geschrieben. Wiahrend einer Messung
konnen die Parameter iiber die IEEE488.2-Schnittstelle vom Messrechner aus variiert wer-
den. Der DDS-Chip verhilt sich damit von auflen wie ein vollwertiger Frequenzgenerator.
Bei der Kommunikation tiber die IEEE488.2-Schnittstelle wurden die Protokolle auf das
Notwendigste beschrinkt, so dass die Anderung eines Parameters vom Messrechner aus
maximal 7 ms benotigt.

Wichtigstes Merkmal des DDS-Chips ist das generierte Frequenzspektrum. Abbildung 2.7
zeigt das mit einem FFT-Analysator (Rhode € Schwartz, FSP 3) aufgenommene Spek-
trum bei 40,5 MHz, der Frequenz, die im Experiment benutzt wurde (AOMI in Abb. 2.5).
Die Auflosungsbandbreite betrigt 1 Hz. Man erkennt Seitenbénder bei 50 Hz und Har-
monischen von 100 Hz. Da der DDS-Chip direkt in den PC eingebaut ist, stammen diese
wahrscheinlich von der Netzfrequenz. Der Abstand zum Trager betriagt jedoch mindestens
60 dB. Daneben gibt es andere Seitenbénder bei Harmonischen von 306 Hz welche aus
der digitalen Frequenzsynthese resultieren. Sie liegen jedoch mindestens 75 dB unter dem
Trager. Die Frequenz der Seitenbénder, die durch die digitale Frequenzsynthese entste-
hen, hiangt empfindlich von der generierten Frequenz ab. Ihr Abstand zum Tréiger betrigt
jedoch stets mehr als 75 dB. Verglichen mit dem Frequenzspektrum des Spektroskopiela-
sers [Sto04], liegen selbst die stirksten Seitenbénder des DDS-Spektrums 510 dB tiefer,
so dass die spektralen Eigenschaften des Spektroskopielasersystems nicht durch den DDS-
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Chip limitiert werden. In Zukunft wird der DDS-Chip auflerhalb des PC betrieben und
mittels galvanisch getrennter Datenleitungen programmiert, so dass die Netzeinstreuung
vermieden werden kann.

2.4 Experimentsteuerung und Messwerterfassung

Seit ca. zehn Jahren erfolgte die Experimentsteuerung und Messwerterfassung iiber einen
selbst entwickelten C-Compiler auf einem PC unter dem Betriebssystem MS-DOS. Diese
Losung brachte verschiedenste Nachteile mit sich. Z.B. war es nicht moglich, Messpro-
gramme auf Laufzeitfehler zu untersuchen. Dariiber hinaus wire es nur schwer mdoglich
gewesen, fiir defekte Hardware einen passenden Ersatz zu erhalten, da die verwendete
Messhardware vom Hersteller nicht mehr oder nur noch in moderner PCI-Version ange-
boten wird. Selbst bei verfiigbarer Ersatzhardware wére die Verfiigbarkeit eines entspre-
chenden Treibers fiir MS-DOS sehr unwahrscheinlich.

Deshalb wurde ein neues Programm zur Experimentsteuerung und Messdatenaufnahme
unter der C-Entwicklungsumgebung LabWindows/CVI von National Instruments erstellt,
welches auf einem handelsiiblichen PC (500 MHz Prozessortakt) unter MS-Windows 95
lauft.

Zentraler Bestandteil der Experimentsteuerung ist ein Mustergenerator mit 32 TTL
Ausgéngen und einer Zeitauflosung von 100 ns (Becker & Hickl, PPG100). Zusétzlich
besitzt der Mustergenerator vier Trigger-Eingénge, mit denen die Musterausgabe mit
externen Signalen synchronisiert werden kann. Dies war z.B. fiir die Synchronisation
mit den mechanischen Blenden und dem Chopper wihrend der Frequenzmessung des
Uhreniibergangs (Abschn. 4.2) nétig. Zum Auslesen des Photoelektronenvervielfachers
fiir die Detektion der Fluoreszenz des Interkombinationsiibergangs steht eine 800 MHz
Impulszéhlerkarte (Becker & Hickl, PMS300) zur Verfiigung. Die Lawinen-Photodiode
zur Detektion der 423 nm Fluoreszenz wird iiber einen von insgesamt acht Kanélen eines
16-Bit Analog-Digital-Wandlers (National Instruments, PCI-6014) eingelesen. Zusétzlich
stehen jeweils acht TTL Ein- und Ausginge zur Verfiigung (National Instruments, PCI-
6503). Die Kommunikation mit den Frequenzgeneratoren und dem DDS-Chip erfolgt iiber



2.4. EXPERIMENTSTEUERUNG UND MESSWERTERFASSUNG 27

die IEEE488.2-Schnittstelle.

Da es sich bei Windows 95 um kein Echtzeitbetriebssystem handelt, miissen alle zeitkriti-
schen Operationen, wie z.B. der Trigger fiir den Impulszdhler oder die AD-Wandlung, vom
Mustergenerator, dessen Bitmustersequenz autonom vom PC abléduft, gesteuert werden.



28

KAPITEL 2. EXPERIMENTELLER AUFBAU




Kapitel 3

Erzeugung kalter und ultrakalter
Calcium-Ensembles hoher Dichte

Fiir fast alle in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente war eine hohe Dichte des atoma-
ren Ensembles erforderlich. In den beiden folgenden Kapiteln werden kurz die verwendeten
Kiithlmethoden vorgestellt. Danach wird in Kapitel 3.3 die Optimierung der Quenchkiih-
lung im Hinblick auf eine Maximierung der Dichte und der Transfereffizienz aus der auf
dem Resonanziibergang betriebenen magneto-optischen Falle beschrieben.

3.1 Magneto-optische Falle

Das Abbremsen von Atomen mittels Laserstrahlung wurde schon 1975 vorgeschla-
gen [Win75, H&n75] und 1982 demonstriert [Phi82]. 1987 gelang erstmals die Realisierung
einer magneto-optischen Falle (magneto-optical trap, MOT) fiir Natrium [Raa87]. Dabei
nutzt man die Tatsache, dass Photonen bei der Absorption durch ein Atom nicht nur ihre
Energie £ = hw, sondern auch ihren Impuls p = hk auf das Atom iibertragen. Da die
anschlieBende Emission des Photons statistisch verteilt iiber den gesamten Raumwinkel
erfolgt, resultiert bei der Mittelung iiber viele Absorptions-/Emissionszyklen eine Netto-
kraft in Richtung der Laserstrahlung. Fiir den einfachsten Fall eines Zweiniveau-Systems
erhilt man unter der Annahme, dass die mit der Impulsdnderung durch ein absorbiertes
Photon verbundene Doppler-Verschiebung klein gegen die Zerfallsrate I' des angeregten
Niveaus ist, fiir die Kraft auf das Atom [Met99]

= =T I/Igat
~ hie .
214 I/Iga + 4 (2m6v/T)

I bezeichnet die Intensitit!. dv ist die Frequenzverstimmung der Laserfrequenz gegen
die Resonanz. Die Sittigungsintensitiit Ig, des Ubergangs ist gegeben durch Ign =
mhel' /(3A3). Obwohl der Impulsiibertrag durch ein einzelnes Photon sehr gering ist, wird
aufgrund der groBen Zerfallsrate von 2,15-108 s des 'Sy~ 'P;-Ubergangs in Calcium (s.

'Die richtige Bezeichnung fiir I lautet Bestrahlungsstirke. Im Rahmen dieser Arbeit wird diese GroBe
als Intensitéit bezeichnet.

29
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Abb. 1.1) fiir I = Iy und 2m6v = —I'/2 eine Kraft von ca. 10° mal der Erdbeschleunigung
erzeugt.

Zur Kiihlung der Atome in drei Dimensionen werden typischerweise drei zueinander ortho-
gonale gegenlidufige Laserstrahlen gleicher Intensitit benutzt. Zusétzlich ist ihre Frequenz
rotverstimmt gegen die atomare Resonanz. Die Verstimmung liegt dabei in der Gréflenord-
nung der natiirlichen Linienbreite. Ein bewegtes Atom absorbiert aufgrund der Frequenz-
verschiebung durch den Doppler-Effekt mehr Photonen aus dem Laserstrahl, auf den es
sich zubewegt als aus dem entsprechenden gegenléufigen Laserstrahl; seine Bewegung wird
also geddmpft. Um neben der Kompression im Geschwindigkeitsraum eine Kompression
der Atome im Ortsraum zu erzielen, wird eine Kombination aus magnetischem Quadrupol-
feld und geeigneter zirkularer Polarisationen der Laserstrahlen benutzt. Durch die resul-
tierende Zeeman-Verschiebung der m = +1 Komponenten des angeregten Niveaus wirkt
die Kraft auf das Atom in Richtung des Nullpunkts des Quadrupolfeldes.

Die mit dieser Methode fiir I < Ig,; und 2wér = —I'/2 minimal erreichbare Temperatur
T = hI'/(2k) wird Doppler-Limit genannt und betréigt fiir Calcium 7' = 0,8 mK. Fiir
Atome mit einer Aufspaltung des Grundzustands werden aufgrund der dort mdoglichen
sogenannten Sub-Doppler-Kiihlmethoden [Dal89] Temperaturen bis nahe an das Photo-
nenriickstoflimit erreicht. Wegen der fehlenden Entartung des Grundzustands sind diese
Methoden fiir *°Ca jedoch nicht einsetzbar. Eine Alternative besteht in der Kiihlung auf
dem Interkombinationsiibergang 'Sy —3P; [Wal89)].

3.2 Quenchkiihlung

Die direkte Kiihlung auf dem Interkombinationsiibergang wurde zuerst fiir ®8Sr-Atome
realisiert [Kat99a]. Im Fall von °Ca ist die Kiihlung auf dem Interkombinationsiiber-
gang allein aufgrund der verglichen mit Strontium ca. 20mal schmaleren Linienbreite nicht
moglich. Die maximal auf ein Atom wirkende Kraft betrdgt nur das Anderthalbfache der
Erdbeschleunigung, so dass unter realistischen Versuchsbedingungen eine Speicherung der
Atome nicht moglich ist. Daher wird zur Erhéhung der Streurate zusétzlich ein sogenann-
ter Quenchlaser, welcher resonant mit dem 4s4p 3P —4s4d ' Dy-Ubergang bei 453 nm ist
(s. Abb. 1.1), der magneto-optischen Falle iiberlagert. Vom 4s4d ! Do-Niveau zerfallen die
Atome innerhalb von weniger als 100 ns in den Grundzustand und stehen damit fiir einen
weiteren Kiihlzyklus zur Verfiigung. Die auch als Quenchkiihlung bezeichnete Kiihlme-
thode konnte erstmals fiir “°Ca demonstriert werden [Bin01b].

Da die geschwindigkeitsverbreiterte Linienbreite des Interkombinationsiibergangs im
Doppler-gekiihlten Ensemble bei 4 mK 1,3 MHz betrigt, wird dem Kiihllaserlicht mittels
AOM4 in Abb. 2.5 ein kammartiges Frequenzspektrum von 1,5 MHz Breite aufgeprigt.
Dies verhindert auch, dass durch die Riickstofiverschiebung eines auf dem Interkombina-
tionsiibergang gestreuten Photons (hk?/(4mmca) = 11,6 kHz), bei einer Linienbreite des
Ubergangs von nur 370 Hz, das Atom nach einem Absorptions-/Emissionszyklus aus der
Resonanz mit dem Kiihllaserlicht gerit.

Im Experiment werden die Fallenstrahlen fiir die Quenchkiihlung bei 657 nm aus drei
retroreflektierten Strahlen in o™ — o~ -Konfiguration gebildet. Sie sind den Fallenstrahlen
bei 423 nm durch dichroitische Spiegel gegenldufig iiberlagert. Aufgrund der begrenzten
Leistung des Quenchlasers von 40 mW am Ort der Falle wird dieser dreimal in zueinander
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Abb. 3.1: Dichte (pmas, gefillte Kreise) und Temperatur (T, offene Kreise) des
quenchgekiihlten Ensembles in Abhdingigkeit von der Intensitdt der 657 nm Fallen-
strahlen und des Quenchlasers. Fiir die hochsten zur Verfiigung stehenden Inten-
sitéten beginnt die Dichte zu séttigen. Die Temperatur steigt nur geringfiigig mit
der Leistung.

orthogonalen Richtungen durch die Apparatur gefiihrt, durchliuft eine Viertelwellenplatte
und wird in sich zuriickreflektiert. Durch die Geometrie der Vakuumkammer (s. Abb. 2.1)
betrédgt der Winkel zwischen Fallenstrahlen und Quenchlaser 22,5°.

Zur Erzeugung eines ultrakalten Ensembles findet zunéchst Doppler-Kiihlung auf dem
423 nm Ubergang fiir typischerweise 500 ms statt. Nach Abschalten des 423 nm Kiihllichts
wird in ca. 100 ps der Gradient des Quadrupolmagnetfeldes reduziert. Anschlieflend wer-
den fiir 20 ms der Kiihllaser bei 657 nm und der Quenchlaser eingestrahlt. Die Dauer der
Quenchkiihlung betrug bei allen Messungen 20 ms, da schon nach etwa 5—10 ms die Tem-
peratur sich nicht mehr wesentlich verringert, Dichte und Teilchenzahl aber exponentiell
mit einer Zeitkonstanten von ca. 210 ms abnehmen (s. Abb. 5.3).

3.3 Optimierung der Quenchkiihlung

Alle experimentell zugénglichen Parameter der Quenchkiihlung, wie z.B. die Radien
der Fallen- und Quenchlaserstrahlen, der Gradient des Quadrupolmagnetfeldes und der
Abstand des Kiihlkamms zur atomaren Resonanz, wurden systematisch variiert, um maxi-
male Dichten bei gleichzeitig hoher Transfereffizienz aus der MOT bei 423 nm in die
Quenchkiihl-MOT zu erzielen. Die Symmetrieachse des Quadrupolmagnetfeldes liegt in der
Vertikalen (z-Achse). Alle Angaben zum Magnetfeldgradienten (dB/dz) beziehen sich auf
diese Richtung. Abbildung 3.1 zeigt Dichte und Temperatur des quenchgekiihlten Ensem-
bles in Abhéngigkeit von der Intensitdt der Fallenstrahlen bei 657 nm und der Intensitét
des Quenchlasers. Die Intensitét der 657 nm Strahlung bezieht sich auf die vertikalen Fal-
lenlaserstrahlen, in der Horizontalen wurden Strahlen der halben Intensitéit benutzt. Die
Dichte nimmt mit steigender Intensitét zu, beginnt jedoch fiir die hochsten verwendeten
Intensitdten zu sdttigen. Dies zeigt, dass fiir die zur Verfiigung stehende Laserleistung
angemessene Strahlradien gewahlt wurden. Die Temperatur steigt nur geringfiigig mit
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Abb. 3.2: Dichte (pmas, gefillte Kreise) und Temperatur (T, offene Kreise) des
quenchgekiihlten Ensembles in Abhdngigkeit vom Quadrupolmagnetfeldgradienten
und der Verstimmung des Kihlkamms gegen die Resonanz.

steigender Intensitiit.

Der Einfluss des Quadrupolfeldgradienten und des Abstandes des Kiihlkamms zur atoma-
ren Resonanz ist in Abb. 3.2 dargestellt. Beide Dichteverlaufe zeigen ein Maximum, wobei
im Experiment eine Verkniipfung der Lage beider Maxima beobachtet wird. Fiir groflere
Verstimmungen des Kiihlkamms verschiebt sich das Maximum zu grofleren Quadrupolfeld-
gradienten. Dies lésst sich anschaulich dadurch erklidren, dass bei der Quenchkiihlung die
Lichtkréfte hauptsichlich im dufleren Bereich der Falle auf die Atome wirken. Die Atome
befinden sich praktisch in einer Hohlkugel, von deren Wénden sie reflektiert werden. Durch
Vergroflern des Magnetfeldgradienten wird der Radius der Hohlkugel verkleinert, wohinge-
gen ein Vergroflern der Verstimmung den Radius vergréflert. In gewissem Rahmen lassen
sich beide Groflen also gegeneinander kompensieren. Die Transfereffizienz liegt fiir die
hochsten erzielten Dichten von 4,3-10' cm™2 bei 30 %. Maximale Transfereffizienzen von
42 % wurden beobachtet, allerdings geht dabei die Dichte auf 6 - 107 cm ™2 zuriick.

Fine wichtige Voraussetzung zur Erzielung hoher Dichten ist die richtige Wahl der Polari-
sationen der Fallen- und Quenchlaserstrahlen. Nach der Absorption eines o™ -polarisierten
Photons auf dem Interkombinationsiibergang ist geméfl der Clebsch-Gordon-Koeffizienten
die Wahrscheinlichkeit der Absorption eines o"-Quench-Photons um einen Faktor sechs
wahrscheinlicher als die Absorption eines o~ -Photons. Bei gleicher Zirkularpolarisation
von Fallen- und Quenchlaser werden also mit gréf8erer Wahrscheinlichkeit beide Photonen
aus derselben Richtung absorbiert. Dies resultiert in grofleren Kiihlkriften und dement-
sprechend in einer hoheren Dichte. Im Experiment zeigt sich eine drastische Abhingigkeit
von den eingestellten Polarisationen. Sind beide Polarisationen gleich, ist sowohl die Dichte
des atomaren Ensembles als auch die Teilchenzahl etwa einen Faktor sechs grofler als fiir
unterschiedliche Zirkularpolarisation von Fallen- und Quenchlaser. Das Volumen und die
Temperatur des Ensembles sind dagegen unabhéingig von den gewéhlten Polarisationen.
Tabelle 3.1 fasst alle relevanten Parameter der Doppler- und Quenchkiihlung zusammen.
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Tabelle 3.1: Ubersicht iber alle relevanten Parameter der Doppler- und Quench-

kiihlung. w bezeichnet den Radius der Fallenstrahlen, bei dem die Intensitit auf 1/e?
ihres Maximalwerts abgefallen ist.

Parameter 423 nm MOT 657 nm MOT
horizontale Fallenstrahlen ov = 94 MHz:
65 mW /cm? 50 mW /cm?
w=12 mm w=4,9 mm
ov = 128 MHz:
25 mW /cm?
w=12 mm
vertikale Fallenstrahlen ov = 94 MHz
16 mW /cm? 89 mW /cm?
w=12 mm w=4,9 mm
Quadrupolmagnetfeldgradient 0,81 T/m 0,037 T/m
Verstimmung des Kiihlkamms 4200 kHz
Breite des Kiihlkamms 1,5 MHz

Fallenradius Wy Wy 2w, =08mm | w, & w, = 0,38 mm

w, = 0,24 mm

Temperatur 4 mK 15 uK
Dichte 1-10'° ¢cm—3 4,3-10'% cm—3

Phasenraumdichte 3-107Y 5-107°

Teilchenzahl 7,7-107 2,4 -107

Transfereffizienz — 31 %




34

ERZEUGUNG VON CALCIUM-ENSEMBLEN HOHER DICHTE




Kapitel 4

Frequenznormal mit ballistischen
ultrakalten Atomen

Die Realisierung eines Frequenznormals erfordert die Kenntnis aller Effekte, die zu einer
Verschiebung der gemessenen Frequenz gegeniiber der ungestérten Ubergangsfrequenz
in der Groflenordnung der angestrebten Unsicherheit fithren kénnen. In Abschnitt 4.1
erfolgt daher zunéchst die Aufstellung des Unsicherheitsbudgets. Dabei konnten wesentli-
che Beitrége zur Unsicherheit in fritheren Messungen wie der Einfluss des linearen Doppler-
Effekts (Abschn. 4.1.1) und frequenzverschiebender Stéfe (Abschn. 4.1.3) auf ein zur Zeit
vernachlissigbares Maf3 reduziert werden. Der Einfluss von Phasenexkursionen in den
Anregungspulsen der verwendeten Ramsey-Bordé Atominterferometern konnte erstmals
quantitativ untersucht und korrigiert werden (Abschn. 4.1.2). Abschnitt 4.2 enthilt die
Ergebnisse der Frequenzmessung, bei der die Frequenz des Interkombinationsiibergangs
mit Hilfe eines Frequenzkamm-Generators mit dem Primérnormal der Zeit, der Césium-
Atomubhr, verglichen wurde.

4.1 Beitriage zur Unsicherheit

4.1.1 Linearer Doppler-Effekt

Unter dem Begriff linearer Doppler-Effekt werden Beitrige zum Unsicherheitsbudget
zusammengefasst, die durch die Restbewegung der Atome und ihre Beschleunigung
wahrend der Spektroskopie durch das Gravitationsfeld der Erde verursacht werden. Sind
die Wellenfronten der anregenden Laserstrahlen gekriimmt oder gegen die Gravitation ver-
kippt, bewegt sich ein Atom wahrend der Spektroskopie durch Bereiche des Laserstrahls
mit unterschiedlicher Phase. Da in den Wechselwirkungszonen des Atominterferometers
die momentane Laserphase auf die atomare Phase iibertragen wird, fithrt dies zu Phasen-
bzw. Frequenzverschiebungen im Atominterferometer. Unter der Annahme rein sphérischer
Wellenfronten wurde in [Wil02a] die Phasenverschiebung A®444 in einem symmetrischen
3-Puls-Interferometer und die Frequenzverschiebung Avyy)| in einem asymmetrischen 4-
Puls-Interferometer abgeleitet. Dazu wird die 6rtliche Phase des Lasers an der momen-
tanen Position 7(¢) in den Wechselwirkungszonen des Interferometers betrachtet. Fiir ein
Atom, das sich nach Abschalten der magneto-optischen Falle (¢ = 0) am Ort 7y mit der

35
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Geschwindigkeit 0(t = 0) befindet und mit der Fallbeschleunigung § im Schwerefeld der
Erde fallt, gilt
1
F(t) =7+ v(t = 0) - t + §§-t2.

Fiir eine sphérische Wellenfront mit Kriimmungsradius R ergibt sich unter der Annahme
|7l < R [Wil02a]

L.
~ R 7). (4.1)
7\ (t) ist die zum Wellenvektor k senkrechte Komponente von 7(¢). Eingesetzt in Glg. 1.11

®(t) = —k - 7(t)

erhélt man fiir die Phasenverschiebung im symmetrischen 3-Puls-Interferometer

T2+ g7
A2 =k <—g cos vy + %TLM) -T2 (4.2)
und entsprechend fiir die antiparallele Strahlrichtung
T2 + g7
A(I)lll,TQ :k (—gCOSOél‘F%jO?L) 'T2. (43)

Darin bezeichnet k = |E| den Betrag des Wellenvektors und a4, die Verkippung gegen die
Gravitation. ¥/} ist die zweidimensionale quadratgemittelte Geschwindigkeit senkrecht zur
Spektroskopierichtung. Ry und R| geben den Kriimmungsradius der Spektroskopiestrahlen
an. Der Wert von R ist dabei positiv, wenn die Kriimmung in Propagationsrichtung konvex
ist, d.h. fiir divergierende Strahlen. T ist die Dunkelzeit zwischen den kopropagierenden
Pulspaaren (s. Abb. 1.3). Terme hoherer Ordnung in 7" kénnen vernachléssigt werden.

Fiir die Frequenzverschiebung im asymmetrischen 4-Puls-Interferometer ergeben sich aus
Glg. 1.9 mit Av = A®/(4nT) zwei wesentliche Beitrége. Der erste Beitrag ist unabhéingig
von der Auflésung und betrigt

kv + koo T L7 11
(Ky l)UO+UO,lTO,L< N ) (4.4)

A = = 4=
V11110 47 47 Ry R

vp ist die Schwerpunktsgeschwindigkeit des atomaren Ensembles nach Abschalten der
magneto-optischen Falle. @ | und 7 | sind die Schwerpunktsgeschwindigkeit und der
Versatz des Ensembles senkrecht zu den Spektroskopiestrahlen.

Der zweite Beitrag ist linear abhéngig von T'. Man erhélt
k 72+ GL70.1
A = — (- L= D= (T 42T
VITLLT & [( geosay + =5 (T +2T1)
Uf + G101

= . (4.5)

+ (—gcosal + ) (3T + 2T +2T")
Terme hoherer Ordnung in 7" kénnen auch hier vernachléssigt werden. Die Vorfaktoren in
den groflen runden Klammern sind dabei dieselben wie in Glg. 4.2 und Glg. 4.3. Mit den
Definitionen

-9 - =
Ay =k <—g cos ay + M) (4.6)
g
-9 - =
A =k <—gcos a) + %) (4.7
1
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Abb. 4.1: Phasenverschiebung A® im symmetrischen 3-Puls-Interferometer in
Abhingigkeit des Pulsabstands T. Vierecke und Kreise entsprechen den beiden
Spektroskopierichtungen. Die Kurven zeigen an die Messdaten angepasste Para-
beln. Zusétzlich eingetragen als Viereck mit Kreuz und Kreis mit Kreuz sind
die aus den Phasenexkursionen der Anregungspulse ermittelten Verschiebungen (s.
Abschn. 4.1.2).

ergibt sich fiir die Phasenverschiebung im 3-Puls-Interferometer

A@TTTyTQ — AT . T2 (48)
AD| g2 = A -T2 (4.9)

Entsprechend folgt aus Glg. 4.4 und Glg. 4.5 fiir die Frequenzverschiebung im 4-Puls-
Interferometer

Avpryp = Avpyypo+ Ay

kr + k)T To L7 11
_ (K l)O+O,J_O,J_<_+ >+

47 47 Ry R_l

Ay 4 :
T aomy)) + (3T 42Ty + 2T 4.10
+5 (T +2Ty) + o (3T + 2Ty + 21") (4.10)

Die Bestimmung der Koeffizienten A; und A; mit Hilfe der frequenzunabhingigen 3-
Puls-Interferometer erlaubt damit die Berechnung der Frequenzverschiebung im 4-Puls-
Interferometer. Abb. 4.1 zeigt die Phasenverschiebung A® im 3-Puls-Interferometer in
Abhéngigkeit vom Pulsabstand T. Zur Minimierung der Phasenverschiebung wurden
zunichst die Wellenfronten mit Hilfe einer Shearing-Platte optimiert. Anschlieend wurde
die Verkippung der Spektroskopiestrahlen gegen die Gravitation so eingestellt, dass die
Phasenverschiebung beim grofiten benutzten Pulsabstand (7" = 900 ps) der Phasenver-
schiebung beim kleinsten Pulsabstand (7" = 20 us) entsprach. Die verbleibende Verschie-
bung auf der Ordinate von ca. 0,5 Grad resultiert aus Exkursionen der Laserphase wihrend
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Abb. 4.2: Geschwindigkeitsverteilung des fiir die Frequenzmessung benutzten ultra-
kalten Ensembles. Die x-Richtung entspricht der im Experiment benutzten Spek-
troskopierichtung. y bezeichnet die dazu in der Horizontalen senkrechte Richtung.
z entspricht der vertikalen Richtung. Die Kurven sind in vertikaler Richtung ver-
setzt. Fluktuationen von 2 pT im Magnetfeld zur Festlegung der Quantisierungs-
achse fithren zum Rauschen des Doppler-Profils in z-Richtung, da in dieser Richtung
die m = +£1 Komponenten angeregt werden.

der Spektroskopiepulse. Dieser Effekt wird in Abschn. 4.1.2 behandelt. An die Daten in
Abb. 4.1 wurden Parabelfunktionen der Form A® = &y + A - T? angepasst. Man erhélt
Ay = (—0,445,1)-10% Grad/s? und A| = (—0,7+2,6)-10° Grad/s?. Eingesetzt in Glg. 4.10
ergibt sich fiir AVTHLT

Avppr = (—0,1£0,9) Hz — (1,7 +£9,0) - 104%T. (4.11)
Der Hauptbeitrag von (—0,1 4+ 0,9) Hz resultiert dabei aus der relativ langen Zeit
T1 = 800 us zwischen dem Ausschalten der magneto-optischen Falle und dem ersten Puls
der Interferometersequenz. In dieser Zeit wird das Ensemble aufgrund der Gravitation
beschleunigt und expandiert ballistisch. Die Zeit war bedingt durch die Synchronisation
der bei der Frequenzmessung verwendeten mechanischen Blenden und des Choppers (s.
Abschn. 4.2). Sie ldsst sich durch Optimierung der Synchronisation auf eine Zeit von ca.
200 ps reduzieren, welche zum Abschalten des Quadrupol-Magnetfeldes ohnehin notig ist.
Der von T abhingige Teil in Glg. 4.11 liefert fiir die wahrend der Frequenzmessung ver-
wendeten Zeiten (T'+ 7 = 454,5 us bzw. 216,4 us) Verschiebungen von (—0,08 £ 0,42) Hz
bzw. (—0,04 £+ 0,21) Hz.

Fiir den von T unabhingigen Teil der Frequenzverschiebung (Gl. 4.4) kann eine obere
Grenze abgeschiitzt werden. Die Ebenheit der Wellenfronten der Spektroskopiestrah-
len wurde mit einer Shearing-Platte durch Einstellen der Kollimation an den verwen-
deten Faserkopplern (New Focus, Modell 9091) optimiert. Als Auskoppelobjektive wer-
den Mikroskopobjektive des Typs MSPlanl0 von Olympus mit einer Brennweite von
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Tabelle 4.1: Aus Abb. 4.2 gewonnene Werte fir die Schwerpunktsgeschwindigkeiten
|00,2y=| und die quadratgemittelten Geschwindigkeiten Vs qy. des atomaren Ensembles.
Die Geschwindigkeitsbreiten senkrecht zur Spektroskopierichtung (y und z) entsprechen
einer Ensemble-Temperatur von 10 pK bzw. 12 uK.

Richtung |00, 2z Urms,zyz

x 1,2 cm/s 7,7 cm/s

Yy 0,6 cm/s 6,5 cm/s

z 0,9 cm/s 7,2 cm/s
gesamt | |Up| = 1,6 cm/s | vyms = 12,4 cm/s

f = 18 mm benutzt. Mit Hilfe der Shearing-Platte und des Faserkopplers konnte die
Position des Faserendes auf +6 pum genau justiert werden. Daraus ergibt sich ein mini-
maler Kriimmungsradius der Wellenfront von etwa 50 m. Es wird angenommen, dass der
eingestellte Kriimmungsradius grofler als 40 m ist. Bei optimierter gegenseitiger Einkopp-
lung der gegenlidufigen Spektroskopiestrahlen kann die verbleibende Verkippung © zwi-
schen den Strahlen auf © < 2-107% Grad abgeschiitzt werden [Wil02a]. Zur Bestim-
mung der Geschwindigkeitsverteilung des atomaren Ensembles und seiner Schwerpunkts-
geschwindigkeit wurden aus drei zueinander orthogonalen Raumrichtungen Spektren der
Doppler-verbreiterten Interkombinationslinie aufgenommen und daraus die Geschwindig-
keitsverteilung berechnet (Abb. 4.2). Die zur Realisierung des Frequenznormals benutzte
Spektroskopierichtung wird als z-Richtung bezeichnet, die dazu orthogonale Richtung in
der Horizontalen als y-Richtung und die Vertikale als z-Richtung. Bei allen das Frequenz-
normal betreffenden Messungen wurde der Quenchlaser nur als eindimensionale stehende
Welle in Richtung der Spektroskopiestrahlen der Falle iiberlagert. Wird der Quenchlaser-
strahl, wie in Abschn. 3.2 beschrieben, sechsmal nacheinander durch die Vakuumapparatur
gefiihrt, resultiert dies in einer Intensitéitsimbalance zwischen hin- und zuriicklaufendem
Strahl und damit in einer systematischen Verschiebung der Schwerpunktsgeschwindigkeit
des Ensembles. Tabelle 4.1 fasst die Ergebnisse fiir die Schwerpunktsgeschwindigkeiten
und quadratgemittelten Geschwindigkeiten zusammen.

Der Abstand 7y des Ensemblezentrums zum Spektroskopiestrahl wird durch Maximie-
rung der Anregungswahrscheinlichkeit bei Variation der Richtung des Spektroskopiestrahls
optimiert. Der zum Verkippen benutzte Spiegelhalter (New Focus, Modell 9807) befindet
sich 55 ¢m vom Fallenzentrum entfernt. Die Stellungen der Feingewindeschrauben mit
80 Géngen pro Zoll fiir die horizontale und vertikale Richtung kénnen mit einer Unsicher-
heit von jeweils ca. 30° eingestellt werden. Daraus resultiert ein maximaler Versatz von
75| = 0,5 mm. Mit den so abgeschéitzten Werten (6 = 2-1073 Grad, min(Ry, R|) = 40 m,
|7o] = 0,5 mm, || = 1,6 cm/s) ergibt sich fiir die auflésungsunabhéngige Frequenzver-
schiebung aus Glg. 4.4

koo N2 (ko] |7 2 2
A - 1Yl .
Y11LL,0,max \/( 4 @> "\ T mmELR)

— 0,53 Hz. (4.12)
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Abb. 4.3: Aufbau des Homodyn-Interferometers zur Bestimmung von Phasenexkur-
sionen in den Anregungslaserpulsen (vgl. Abb. 2.5). Ein Strahl bleibt sténdig einge-
schaltet und dient als Referenz fiir den gepulsten zweiten Strahl. Die Wegléngendif-
ferenz in beiden Interferometerarmen wird iiber den auf einem Piezoaktuator (PZT)
montierten Spiegel konstant gehalten. ST: Strahlteiler, S&H: Sample-and-Hold, PD:
Photodiode, ADC: Analog-Digital-Konverter, DBM: doppelt-balancierter Mischer

Wird angenommen, dass die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten der Werte zwischen
—Avp111,0,max und Avpp)) omax gleichverteilt ist, ergibt sich fiir die Unsicherheit von

Avpyy o0

21 i
u(Avyy o) = % = 0,31 Hz. (4.13)

Zusammen mit der Frequenzverschiebung Avyy)| 7 aus Glg. 4.11 ergibt sich ein Gesamt-
beitrag zum Unsicherheitsbudget aufgrund des linearen Doppler-Effektes von 1,0 Hz.

Um die Abhéngigkeit der Frequenzverschiebung vom Pulsabstand T" zu bestimmen, wurde
mit Hilfe der doppelten Stabilisierung (s. Abschn. 1.3.2) die Frequenzdifferenz zwischen
zwei Stabilisierungen mit unterschiedlichen Pulsabstdnden 7" und T bestimmt. Fiir die
Differenz folgt aus Glg. 4.10

Av — Av

1 _
e~ A g = g (A 34T - D). (4.14)

4.1.2 Phasenexkursionen in den Anregungspulsen
Bei allen bisher durchgefiihrten Frequenzmessungen wurde davon ausgegangen, dass die

Laserphase wihrend der Anregungspulse der Interferometersequenz, abgesehen von Fluk-
tuationen des Spektroskopielasers, als konstant angenommen werden kann. Im Rahmen
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Abb. 4.4: Phasenverschiebung Ay zwischen zwei Anregungspulsen von 2 us Dauer
im Abstand T. Gefiillte und offene Kreise entsprechen den beiden Spektroskopie-
richtungen. Die Streuung der Messergebnisse ist mit Null vertrdglich. Thermische
Effekte in den akusto-optischen Modulatoren werden erst fiir Anregungspulse von
mehreren Millisekunden Dauer beobachtet.

dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass von Puls zu Puls gleichbleibende Phasenexkur-
sionen zu parasitidren Frequenzverschiebungen von mehreren Hertz fiihren und daher bei
der Realisierung des Frequenznormals beriicksichtigt werden miissen.

Es werden zwei unterschiedliche Ursachen fiir systematische Phasenverschiebungen in den
Anregungspulsen beobachtet. Zum Einen fithrt die in die zum Schalten benutzten akusto-
optischen Modulatoren (AOM) (s. Abb. 4.3) eingebrachte Hochfrequenzleistung zu einer
Erwdrmung des aktiven Mediums und damit zu einer Anderung der optischen Weglinge.
Zum Anderen stellt das gesamte System zum Schalten der Spektroskopiepulse, bestehend
aus Mischer, Verstiarker, AOM und Einkopplung in die Glasfaser, einen Bandpass fiir die
angelegte Hochfrequenz dar. Durchléuft ein Puls solch ein System, ergeben sich Phasen-
verschiebungen in den Flanken des Pulses.

Um die Lichtphase messen zu kénnen, wurde aus den beiden Spektroskopiestrahlen ein
Homodyn-Interferometer aufgebaut (s. Abb. 4.3). Das Licht beider Strahlen wird auf einem
Strahlteiler iiberlagert und von einer Photodiode registriert. Ein Strahl ist dabei immer
eingeschaltet und dient als Referenz. Der zweite Strahl wird gepulst betrieben. Um die
Weglangendifferenz in beiden Interferometerarmen konstant halten zu kénnen, ist in einen
Interferometerarm ein auf einem Piezoaktuator (PZT) montierter Spiegel eingebaut. Das
Signal der Photodiode wird wihrend eines Pulses von einer Sample-and-Hold (S&H) Stufe
registriert und mittels eines PI-Reglers geeignet verstiarkt auf die am Piezoaktuator anlie-
gende Spannung addiert. Damit werden Anderungen der Weglingendifferenz aufgrund von
Luftturbulenzen und mechanischen Verformungen des optischen Aufbaus aktiv herausge-
regelt. Stabilisiert wird auf die positive bzw. negative Flanke des Interferenzsignals, um
Phasenverschiebungen mit maximaler Empfindlichkeit nachweisen zu kénnen.

Um den Einfluss der Erwadrmung des aktiven Mediums im akusto-optischen Modulator
auf die Lichtphase zu untersuchen, wurde die Hohe des Interferenzsignals von zwei Pul-
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sen mit variablem Pulsabstand von einem Digital-Analog-Konverter registriert und iiber
1000 Zyklen gemittelt. Es wurde jeweils auf der positiven und der negativen Flanke des
Interferenzsignals gemessen. Bei Stabilisierung auf die positive Flanke seien die wahrend
des ersten bzw. zweiten Pulses an der Photodiode anliegenden Spannungen U;" bzw. U..
Die Spannungen bei der Stabilisierung auf die negative Flanke seien entsprechend U;” und
U, . Damit ergibt sich die Phasenverschiebung Ay zwischen beiden Pulsen zu

uf -uf) - (U; —U;p
A(p:arcsin<( 2 l)U (U, L )) (4.15)
pp

Darin ist U, der volle Hub des Interferenzsignals. Durch die Differenzbildung der Signale
bei Stabilisierung auf die negative und positive Flanke werden eventuell durch die Elektro-
nik bedingte systematische Verschiebungen unterdriickt. Abbildung 4.4 zeigt die gemesse-
nen Phasenverschiebungen fiir Pulsabstéinde von 20 us bis 5 ms und eine Pulslénge von
2 us, wie sie auch zur Realisierung des Atominterferometers benutzt werden. Systematische
Verschiebungen sind nicht zu erkennen.

Um dennoch den Einfluss einer Erwarmung des aktiven Mediums auf die Phase des Licht-
feldes abschétzen zu konnen, wurde der Phasengang fiir sehr lange Anregungspulse von
bis zu 30 ms Dauer bestimmt. Dazu wird das Signal der Photodiode mit einem Spei-
cheroszilloskop (Tektroniz, TDS3052B) iiber 200 bis 300 Pulse gemittelt aufgenommen.
Das Photodiodensignal bei Stabilisierung auf die positive Flanke des Interferenzsignals sei
U™ (t) und bei Stabilisierung auf die negative Flanke U~ (¢). Zu Normierungszwecken wird
zusétzlich der Pulsverlauf U,ps(t) ohne Interferenz aufgenommen. Mit Kenntnis des vollen
Hubs Uy, des Interferenzsignals kann damit direkt die Phasenverschiebung gemif

Ay = arcsin (W>

berechnet werden. Fiir Pulse von bis zu 30 ms Dauer wird eine lineare Variation von
(Ag)/(At) = 2-10~* Grad/us beobachtet. Dies fiihrt zu vernachlissigbaren Frequenzver-
schiebungen von wenigen Millihertz.
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Abb. 4.6: Phasenezkursionen in den Anrequngspulsen fir AOM-Frequenzen zwi-
schen 60 MHz und 140 MHz . Der Vorzeichenwechsel der Phasenexkursion ist cha-
rakteristisch fiir Pulsverzerrungen durch ein Bandpassverhalten.

Dagegen fithrt der Bandpasscharakter des Schaltsystems zu erheblichen Phasenexkursio-
nen in der steigenden und abfallenden Flanke der Spektroskopiepulse. Fiir die Berechnung
der daraus folgenden Phasenverschiebung im Atominterferometer ist die Kenntnis der
relativen Quadraturkomponente des elektrischen Feldes wahrend eines Pulses nétig. Diese
ldsst sich, wie in Abb. 4.5 skizziert, aus dem gemessenen Interferenzsignal, normiert auf
den Gesamthub U, gemifl
i _

Eq(t) = Ut -t (4.16)
Upp
bestimmen. Abbildung 4.6 zeigt die aus der Quadraturkomponente berechnete Phasenver-
schiebung Ay = arcsin(Eq(t)) fiir verschiedene Betriebsfrequenzen des AOM. Charakte-
ristisches Merkmal fiir die Phasenverschiebung durch den Bandpasscharakter des Systems
ist der Vorzeichenwechsel zwischen 70 MHz und 80 MHz. Ebenfalls fiir den Bandpasscha-
rakter spricht die Tatsache, dass sich der Verlauf der Phasenexkursionen auch bei einer

Dejustage des Bragg-Winkels des AOM oder der Einkopplung in die Glasfaser éndert. Auch
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Abb. 4.7: Berechnete und gemessene Frequenzverschiebung im 4-Puls-Interferome-
ter aufgrund von Phasenexkursionen in den Anrequngslaserpulsen. Die berechneten
Verschiebungen ergeben sich aus den in Abb. 4.6 gezeigten Phasenexkursionen.

das Andern der Liinge eines BNC-Kabels, z.B. zwischen dem Verstirker und dem AOM,
fithrt zu einer Anderung des Phasenverlaufs. Bei optimaler Justage sind die Phasenexkur-
sionen jedoch auf ca. £10 % reproduzierbar. Die den AOM treibende Hochfrequenzleistung
hat dagegen keinen messbaren Einfluss. Eine Abschwéchung der Leistung um einen Faktor
vier &ndert den Phasenverlauf nicht. Auch die Pulslinge selber beeinflusst die Phasenex-
kursionen in den Flanken des Pulses nicht. Akusto-optische Modulatoren verschiedener
Hersteller und Modelle (IntraAction, AOD-70; Isomet, IMD 80; Restposten, unbekanntes
Modell) zeigen dhnlich starke Phasenverschiebungen.

Zur Bestimmung des Einflusses der Phasenexkursionen auf die Phasenverschiebung im
Atominterferometer wird zunéichst die Rabifrequenz €y durch Integration iiber den Puls-
verlauf Uyps(t) ermittelt. Da fiir die Feldstirke Epys(t) des Pulses E(t) oc /Uaps(t) gilt,

erhalt man
Uabs (t) m
Q /,/aidt:n-—. 4.17
0 Uabs,max 2 ( )

Puls

Die Division durch die in der Pulsmitte gemessene Spannung Ugps max normiert den kon-
stanten Teil des Pulses auf Eins. Fiir einen 7/2-Puls ist n = 1 einzusetzen, fiir einen w-Puls
entsprechend n = 2. Fiir den Beitrag Ay des Pulses zur Phasenverschiebung A® im Atom-
interferometer muss die in Anh. C berechnete Sensitivitétsfunktion g(¢) beriicksichtigt
werden. Damit ergibt sich

Ap — / Fq(t)g(t) dt (4.18)
Puls
mit der Quadraturkomponente Eq(t) aus Glg. 4.16. Mit den Phasenverldufen aus Abb. 4.6

wurde Ay gemif Glg. 4.18 fiir jeden Puls des 4-Puls-Interferometers berechnet. Aus der
Summe A® der Phasen aller Einzelpulse ergibt sich die Frequenzverschiebung im 4-Puls-
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Abb. 4.8: Finfluss der Phasenexkursionen auf die auflosungsabhdngige Frequenz-
verschiebung im 4-Puls-Interferometer. Aufgetragen ist die Frequenzverschiebung
bei einem Pulsabstand der Interferometerpulse von T + 7 relativ zur Frequenz-
verschiebung im Interferometer mit 1"+ 7 = 454,5 us. Die gestrichelte Linie gibt
die nach Glg. 4.11 fiir gekriimmte und gegen die Gravitation verkippte Wellenfron-
ten bestimmte Verschiebung mit ihrer Unsicherheit (gepunktete Linien) wieder. Die
Kurve stellt die Anpassung eines 1/(T" + 7) Verlaufs dar.

Interferometer zu A® )

v= gm (4.19)
T + 7 ist der Abstand der Pulspaare des Interferometers und damit 1/(2(7" + 7)) die
Interferenzperiode. Die Ergebnisse fiir T+ 7 = 21,6 us sind in Abb. 4.7 gezeigt. Zusétzlich
sind die gemessenen Verschiebungen an einem Ensemble ultrakalter Atome eingetragen.
Dazu wurde mit Hilfe der doppelten Stabilisierung die Frequenzdifferenz zwischen zwei
Stabilisierungen mit T+ 7 = 21,6 us und T+71= 4545 ps bestimmt. Damit kann die
Verschiebung fiir T — korrigiert werden. Die Korrektur ist mit 5 % jedoch gegeniiber
den Messwertschwankungen vernachléssigbar. Der gemessene Verlauf der Verschiebung
wird gut durch die berechneten Werte beschrieben und auch die Absolutwerte werden gut

wiedergegeben. Insgesamt liegen die berechneten Werte etwas zu hoch.

Auch fiir die symmetrischen 3-Puls-Interferometer wurde aus den Phasenexkursionen die
Phasenverschiebung A® des Interferenzsignals berechnet. Die Werte fiir T = 20 us sind
in Abb. 4.1 als Viereck mit Kreuz und Kreis mit Kreuz eingetragen. Sowohl die Grofie
als auch das Vorzeichen der gemessenen Verschiebung stimmen gut mit den berechneten
Werten {iberein.

Um parasitidre Frequenzverschiebungen im Frequenznormal aufgrund der beobachteten
Phasenexkursionen korrigieren zu konnen, wurde mit Hilfe der doppelten Stabilisierung
die Frequenzdifferenz zwischen zwei Stabilisierungen mit unterschiedlichen Pulsabsténden
T und T bestimmt. Als Referenzpunkt diente T+r = 454,5 ps. Die Ergebnisse zeigt
Abb. 4.8. Die Verschiebung fiir T+ 7 = 21,6 us ist dabei nicht vergleichbar mit der in
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Abb. 4.7 gezeigten, da zwischenzeitlich Anderungen am elektrischen und mechanischen
Aufbau zur Erzeugung der Spektroskopielaserpulse vorgenommen wurden und die ver-
wendeten Pulsdauern 7 unterschiedlich waren. An die Messdaten wurde der erwartete
Verlauf Av = A + B/(T + 7) angepasst mit A und B als freien Parametern. Es ergibt
sich A = (—6,6 + 1,6) Hz und B = (2,44 0,1) - 1073 Hz-s. Frequenzverschiebungen durch
gekriimmte Wellenfronten der Anregungslaserpulse und Verkippung gegen die Gravitation
tragen geméifl Glg. 4.11 zur Frequenzverschiebung bei. Die zu erwartende Verschiebung
unter Beriicksichtigung der Unsicherheiten in Glg. 4.11 (gestrichelte Linie in Abb. 4.8
mit gepunkteten Linien als Unsicherheiten) wurde zu den Messergebnissen in Abb. 4.8
hinzuaddiert und abgezogen und jeweils eine neue Anpassung des 1/(T + 7)-Verlaufs
vorgenommen. Das Ergebnis fiir den Parameter A &ndert sich dabei um +0,2 Hz. Dies
dndert bei quadratischer Addition die aus der Anpassung erhaltene Unsicherheit fiir A von
1,6 Hz nicht signifikant. Fiir die wihrend der Frequenzmessung benutzten Pulsabsténde
T+ 7 = 216,4 pus und 454,5 pus muss die gemessene Ubergangsfrequenz aufgrund der
Phasenexkursionen damit um (—11,1+1,7) Hz bzw. (5,3 £ 1,6) Hz korrigiert werden.

Zur Minimierung der Frequenzverschiebungen aufgrund der Phasenexkursionen wire es
z.B. moglich, die AOMs bei der in Abb. 4.7 erkennbaren Frequenz des Nulldurchgangs
von etwa 70 MHz zu betreiben. Problematisch ist, dass hier die Phasenexkursionen in den
Anregungspulsen nicht verschwinden, sondern sich lediglich Phasenverschiebungen mit
unterschiedlichem Vorzeichen kompensieren, wie an den Pulsformen in Abb. 4.6 zu erken-
nen ist. Eine Alternative bietet die Benutzung von Rabi-Anregungen anstelle der Ramsey-
Anregung. Werden die Atome in Zukunft in einer optischen Dipolfalle im Lamb-Dicke-
Regime gespeichert, entfiillt die Notwendigkeit der Ramsey-Anregung zur Doppler-freien
Spektroskopie und die Anregung mit Rabi-Pulsen, wie sie momentan auch in Einzelionen-
Normalen verwendet wird, ist ausreichend. Durch die um etwa drei Gréflenordnungen
lingeren Pulsdauern wird der Einfluss der Phasenexkursionen, welche unabhéngig von der
Pulslange sind, entsprechend um diesen Faktor reduziert.

4.1.3 Stof3verschiebung der Interkombinationslinie

Einen Hauptbeitrag zum Unsicherheitsbudget bei fritheren Frequenzmessungen lieferten
frequenzverschiebende Stofle der kalten Atome untereinander. In den derzeit genauesten
Casium-Fonténenuhren scheinen Stofiverschiebungen sogar die minimal erreichbare rela-
tive Unsicherheit auf ca. 1071 zu beschrinken. Daher ist es notwendig, fiir das Calcium-
Frequenznormal, von dem Unsicherheiten von unter 1071% erwartet werden [Wil02b], den
Einfluss von Stéflen zu untersuchen. Eine erste experimentelle Vermessung der Stofiver-
schiebung an kalten Atomen (7" ~ 3 mK) wurde in [Wil02a] durchgefiihrt. Die Unsicherheit
war mit 1,8 Hz aber noch relativ gro8. Dariiber hinaus kann die Grofle der Stofiverschie-
bung empfindlich von der Temperatur des atomaren Ensembles abhingen und sogar das
Vorzeichen wechseln [Leo01]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Stofiverschiebung an
einem Ensemble ultrakalter Atome (7' ~ 20 pK) untersucht. Dazu wurde mit Hilfe der
alternierenden Stabilisierung (s. Abschn. 1.3.2) die Ubergangsfrequenz der Interkombina-
tionslinie eines Ensembles hoher Dichte mit der eines Ensembles geringer Dichte vergli-
chen. Die Variation der Dichte erfolgte durch das Zu- und Abschalten des Riickpumplasers
(Abschn. 2.2.4) und das Verdndern der Verstimmung des fiir die Quenchkiihlung nétigen
Kiihlkamms der 657 nm Fallenstrahlen (Abschn. 3.2).
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Abb. 4.9: Zeitlicher Verlauf der mittleren Ensembledichte p nach Abschalten der
magneto-optischen Falle. Fiir die im Experiment benutzten Spektroskopiedauern
von 1-2 ms kann die Dichte im Rahmen der Messwertschwankungen als konstant
betrachtet werden.

Mit einer Dichtedinderung dndert sich auch die GroBle des atomaren Ensembles um bis
zu 40 %. Eine Frequenzverschiebung durch eine Grofenéinderung der Wolke muss also
ausgeschlossen werden. Daher wurden die Ebenheit der Wellenfronten und die Verkip-
pung gegen die Gravitation wie bei der Vorbereitung einer Frequenzmessung optimiert (s.
Abschn. 4.1.1). Dariiber hinaus wurde die Frequenzverschiebung zwischen zwei Ensemblen
mit nahezu gleicher Dichte aber mit 70 % unterschiedlichem Fallenradius bestimmt (Drei-
eck in Abb. 4.10). Es zeigten sich keine signifikanten, von der Wolkengroe abhéngigen,
Verschiebungen. Zusétzlich wurden alle Laserstrahlen, die an der Kiihlung und Detek-
tion beteiligt sind (423 nm und 657 nm Fallenlaser, Quenchlaser, Detektionslaser) durch
mechanische Blenden wihrend der Spektroskopie abgeschaltet. Damit kann ausgeschlos-
sen werden, dass restliches Streulicht mit einem inhomogenen Intensitétsprofil am Ort
des atomaren Ensembles zu fallengréflenabhéngigen Frequenzverschiebungen durch den
dynamischen Stark Effekt fiihrt.

Die mittlere Dichte des atomaren Ensembles wurde mit Hilfe von Absorptionsbildern
bestimmt (s. Anh. B). Abbildung 4.9 zeigt den zeitlichen Verlauf der mittleren Ensemble-
dichte p nach Abschalten der magneto-optischen Falle. Zur Abschétzung der Unsicherheit
in der Dichtebestimmung wurde die Dichte fiir Zeiten bis 2 ms mehrmals bestimmt. Es
treten Schwankungen von bis zu 15 % auf. Die statistische Unsicherheit jeder einzelnen
Dichtebestimmung betrigt ca. 5 %. Als Gesamtunsicherheit werden 20 % angenommen.
Da die Pulssequenz fiir die Atominterferometrie nach maximal 2 ms abgeschlossen ist,
kann die Dichte des Ensembles wihrend dieser Zeit im Rahmen der Messunsicherheit als
konstant betrachtet werden.

Im Experiment wird die mittlere Frequenzverschiebung Av, bestimmt, welche proportional
zur Anderung Ap der mittleren Dichte ist

Av, = A,Ap. (4.20)

Abbildung 4.10 zeigt die gemessene Frequenzverschiebung Av, in Abhéngigkeit von der
Anderung Ap der mittleren Ensembledichte. Der Pulsabstand in den verwendeten 4-Puls-
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Abb. 4.10: Dichteabhingige Frequenzverschiebung Av, des Uhreniibergangs bei
T =~ 20 uK. Die Gerade stellt eine Anpassung des erwarteten linearen Verlaufs
an die Messdaten mit ihrer Unsicherheit (gestrichelte Linie) dar. Die Bedeutung der
Symbole wird im Text erldutert.

Interferometern betrug T4+7 = 386,6 us entsprechend einer Auflésung von 642 Hz. Gefiillte
Kreise kennzeichnen Messungen, bei denen nur der Riickpumplaser geschaltet wurde, die
Werte der offenen Kreise wurden bei zusétzlichem Verstimmen des Kiihlkamms ermittelt.
Punkte bei Ap = 0 entsprechen Kontrollmessungen, bei denen die alternierende Stabili-
sierung fiir zwei identische Fallenparameter durchgefiihrt wurde.

Einen weiteren Einfluss auf die Frequenzverschiebung hat die bei der Dichtednderung
auftretende Anderung der Schwerpunktsgeschwindigkeit. Fiir Messungen mit und ohne
Riickpumplaser verdndert sich die Schwerpunktsgeschwindigkeit um weniger als 1 mm/s.
GemiB Glg. 4.4 fithrt dies zu Frequenzverschiebungen von weniger als 40 mHz. Eine Ande-
rung der Verstimmung des Kiihlkamms fithrte zu maximalen Verschiebungen der Schwer-
punktsgeschwindigkeit von 1 cm/s, entsprechend einer Frequenzverschiebung von 0,3 Hz.
Dieser Wert wurde quadratisch zur statistischen Unsicherheit bei der Bestimmung der
Frequenzverschiebung hinzuaddiert.

Die Temperatur énderte sich durch die Dichtedinderung um maximal 5 uK. Ein syste-
matischer Zusammenhang zwischen Temperaturinderung und Frequenzverschiebung war
jedoch nicht sichtbar.

Um weitere Fehlerquellen ausschlieen zu kénnen, wurde die Stoiverschiebung bei unter-
schiedlichen Auflosungen des Atominterferometers bestimmt. Auch hier zeigten sich keine
systematischen Verschiebungen. In Anh. D wird ein einfacher Zusammenhang zwischen den
Streuldngen der Niveaus des Uhreniibergangs und den zu erwartenden Stofiverschiebungen
abgeleitet. Es wird gezeigt, dass durch auflésungsabhéngige Messungen der Stofiverschie-
bung Aussagen iiber Streuléingen gewonnen werden kénnen.

Der funktionale Zusammenhang aus Glg. 4.20 wurde an die Messdaten aus Abb. 4.10
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angepasst, um A, zu bestimmen. Da die aus der Anpassung resultierende Unsicherheit
angesichts der Streuung der Messergebnisse zu klein erscheint, wurde die Unsicherheit von
A, auf alternative Weise abgeschétzt. Die Standardabweichung der Messwerte betrigt
sowohl fiir kleine Dichtedifferenzen (Ap < 0,25 - 1016 m=3) als auch fiir mittlere (0,25 -
106 m=3 < Ap < 0,75-10' m~3) und hohe Dichtedifferenzen (Ap > 0,75-10'6 m~3) jeweils
0,7 Hz. Dieser Wert wird als Unsicherheit in der Bestimmung der Frequenzverschiebung
bei den hochsten im Experiment realisierten Dichtedifferenzen von Ap = 1,2 - 106 m—3
angenommen. Damit ergibt sich fiir die relative Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs
bei T'= 20 uK:

Ap

= (=0,4+1,2)-1073 m3.
VCa

Fiir eine mittlere Dichte von 1-10" m™3, wie sie fiir die Frequenzmessung benutzt wurde,

ergibt dies eine Verschiebung von (—20 £ 55) mHz entsprechend einer relativen Verschie-
bung von (—0,4 4 1,2) - 10716, Damit konnte der Einfluss von Sté8en gegeniiber friitheren
Messungen um mehr als eine Gréf8enordnung auf ein zur Zeit vernachlissigbares Maf redu-
ziert werden. Verglichen mit der relativen Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs in
133Cs [Ghe96] ist der hier ermittelte Wert fiir Calcium vier GréSenordnungen kleiner. In
Anh. D wird eine Abschitzung der zu erwartenden Verschiebung durchgefiihrt. Die Ver-
schiebung ist proportional zur Mean-Field Energie, welche von der atomaren Dichte und
den Streuléingen der beteiligten Zusténde abhéngt. Die atomaren Dichten in Cs-Fonténen
und den hier benutzten Ca-Ensembles liegen in derselben Gréflenordnung und auch die
Streuldngen sind vergleichbar. Die absolute Frequenzverschiebung wird in beiden Féllen
also &hnlich sein. Hier zeigt sich ein Vorteil der optischen Frequenznormale, da durch die
ca. fiinf GroBenordnungen héhere Ubergangsfrequenz die relative Frequenzverschiebung
durch StoBe entsprechend kleiner ist.

4.1.4 Sonstige Beitrige

Dynamischer Stark-Effekt

Zum Schalten der Kiihllaserstrahlen bei 423 nm werden akusto-optische Modulatoren
benutzt. Diese streuen durch Fehlstellen auf ihrer Oberfliche auch ohne angelegte Radio-
frequenz Licht, von dem ein Teil dem atomaren Ensemble iiberlagert wird. Messungen
zeigten Frequenzverschiebungen von bis zu 100 Hz. Um den Streulichteinfluss zu elimi-
nieren, wurden alle an der Kiihlung beteiligte Laser (Kiihllaser fiir 423 nm und 657 nm,
Quenchlaser) wihrend der gesamten Pulssequenz fiir die Atominterferometrie zusétzlich
zu den akusto-optischen Modulatoren durch mechanische Blenden im Strahlengang abge-
schaltet (s. Abb. 2.4, 2.5 und 2.6).

Wie in Abschn. 2.1 beschrieben, befindet sich der auf 873 K aufgeheizte Ca-Ofen nur 16 cm
vom Zentrum der magneto-optischen Falle entfernt. Da eine Abschitzung der durch die
Ofenstrahlung verursachten Frequenzverschiebung mit groflen Unsicherheiten behaftet ist,
wurde die Verschiebung in [Wil02a] experimentell zu (—2,1 &+ 4,3) Hz bestimmt.

Im Rahmen der Absolutfrequenzmessung mit ultrakalten Atomen (s. Abschn. 4.2) wurde
die Ofentemperatur zwischen 748 K und 873 K variiert. Die resultierende Verschiebung
fiir 873 K ergab sich zu (—5,7 + 9,0) Hz. Das gewichtete Mittel dieses Werts mit dem in
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[Wil02a] betriagt (—2,8 + 3,9) Hz. Die Frequenzverschiebung aufgrund der Ofenstrahlung

ist damit
12Hz

Avogen = (—4,8 £6,7) - 10~ = I ten-

Damit stellt der Einfluss der Schwarzkorperstrahlung des Ofens derzeit den gréfiten Beitrag
zum Unsicherheitsbudget dar.

DC-Stark Effekt

In quasistatischer Ndherung kann der Einfluss eines elektrischen Feldes auf die Frequenz
des Interkombinationsiibergangs mit Hilfe der Differenz Aa = a(3P1) — a(!Sp) der stati-
schen Polarisierbarkeiten des Grund- und angeregten Zustands beschrieben werden geméf

1
Avpc = —§AaE2.

In [Wil02a] wurde damit die Verschiebung der Frequenz aufgrund der Raumtemperatur
von (293 +5) K zu Avpe = (—0,97 £ 0,07) Hz berechnet.

Einen weiteren Beitrag liefern statische elektrische Felder, die durch Raumladungen auf
den Winden der Vakuumkammer und auf den Magnetspulen entstehen. Es wird eine
maximale Feldstirke von 200 V/m angenommen. Daraus resultiert eine Verschiebung von
(—40 £+ 20) mHz [Wil02a).

Quadratischer Zeeman-Effekt

Wihrend der Spektroskopie wurde zur Vorgabe einer Quantisierungsrichtung das von einer
Helmholtzspule erzeugte Magnetfeld benutzt. Da es sich beim verwendeten Uhreniibergang
um einen m = 0 — m = 0 Ubergang handelt, zeigt dieser eine quadratische Magnet-
feldabhéngigkeit, die sich nach [Bev87] geméf

Hz
Avgz = (6,44 0,1) - 107F . B?

berechnet. Die Grofie des angelegten Magnetfeldes wurde durch die Zeeman-Verschiebung
der m = £1 Komponenten zu 0,18 mT bestimmt. Die statistische Unsicherheit in der
Bestimmung der Linienmitte des angepassten Gaufprofils betrug 10~3. Die Inhomoge-
nitdt des Magnetfeldes in einer Kugel mit einem Radius von 5 mm um das Zentrum
der magneto-optischen Falle betrug weniger als 0,5 % [Wil02a]. Das Profil der Doppler-
verbreiterten Interkombinationslinie (vgl. Abb. 4.2) zeigt jedoch eine Doppelstruktur mit
etwa 40 kHz gegeneinander verschobenen Linienmitten, hervorgerufen durch Schwankun-
gen im Magnetfeld von ca. 2 pT. Ursache sind 50 Hz Stromschwankungen mit einer Ampli-
tude von etwa 1 %. Als Unsicherheit fiir die GroBe des Magnetfeldes werden 4 uT ange-
nommen. Damit ergibt sich eine Verschiebung durch den quadratischen Zeeman-Effekt von
Avgz = (2,12£0,1) Hz.

Uberlagerung der RiickstoSkomponenten

Der Ausgang der asymmetrischen 4-Puls-Interferometer besteht aus der Uberlagerung der
hoch- und niederfrequenten Riickstokomponente (s. Abschn. 1.2.2). Deshalb muss zur
Erzielung eines maximalen Interferenz-Kontrastes der Pulsabstand so gew&hlt werden,
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dass die Riickstoaufspaltung ein ganzzahliges Vielfaches der Interferenzperiode ist. Die
effektive Interferenzperiode betragt fiir 7/2-Pulse nach [Miil94]

1
A~
T+ 47/m

falls die Fourierbreite der anregenden Laserpulse grof3 gegen die Doppler-Breite des ato-
maren Ensembles ist. Dies ist fiir ultrakalte Ensembles mit einer Doppler-Breite von ca.
200 kHz und einer Fourierbreite der Anregungslaserpulse von ca. 1 MHz der Fall. Fiir kleine
Abweichungen der Interferenzperiode von A resultiert der Zerfall von angeregten Atomen
in der niederfrequenten Komponente wihrend der Dunkelzeit 7" &~ 8 us in einer Asymme-
trie des Interferenzmusters. Die Verschiebung des zentralen Interferenzextremums wurde
in einer Monte-Carlo Simulation fiir die gegebenen experimentellen Parameter bestimmt.
Sie liegt fiir einen Pulsabstand von T'+ 7 = 216,4 us bei +0,2 Hz und fiir T'4+7 = 454,5 us
bei 40,1 Hz. Im Unsicherheitsbudget wird der Effekt mit 0,2 Hz beriicksichtigt.

Drift des Referenzresonators

Die Kurzzeitstabilisierung des Spektroskopielasers erfolgte auf einen Hoch-Finesse-Re-
sonator aus einer Glaskeramik mit kleinem thermischen Ausdehnungskoeffizienten (s.
Abschn. 2.2.2). Wéhrend der Frequenzmessung betrug die Drift des Resonators (80 +
25) mHz/s. Die Schwankungen aufgrund von Temperaturédnderungen des Resonators tra-
ten dabei auf einer Zeitskala von 1000 s auf. Selbst unter der Annahme, dass die Anderung
der Drift instantan auftrat, betriagt die Ablage des Spektroskopielasers von der atomaren
Resonanz bei einer Zykluszeit des Stabilisierungsalgorithmus von 3,5 s weniger als 0,1 Hz.
Durch die Driftkompensation im verwendeten Stabilisierungsalgorithmus (s. Abschn. 1.3.2)
ist die tatséchliche Ablage noch kleiner.

Quadratischer Doppler-Effekt

Durch die Bewegung der Atome wird eine relativistische Zeitdilatation hervorgerufen. Fiir
die Verschiebung gilt

1—)‘2

22

Fiir die dreidimensionale quadratgemittelte Geschwindigkeit der ultrakalten Atome ist
Urms ~ 12 cm/s und damit Avqp ~ —40 pHz. Der Einfluss des quadratischen Doppler-
Effekts kann also vernachléssigt werden.

Avgp & —VCy -

4.1.5 Unsicherheitsbudget des Ca-Frequenznormals mit ultrakalten
Atomen

In Tabelle 4.2 sind die in den letzten Abschnitten behandelten Beitrige zur Unsicher-
heit des Calcium-Frequenznormals mit ultrakalten Atomen zusammengefasst. Der Ein-
fluss des linearen Doppler-Effektes konnte durch die Verwendung ultrakalter Ensembles
(12 pK) um einen Faktor zwei gegeniiber der letzten Messung mit kalten Atomen reduziert
werden. Der Beitrag von Phasenexkursionen der Laserphase in den Spektroskopiepulsen
konnte erstmals nachgewiesen und korrigiert werden. Durch die Erh6hung der Dichte des
atomaren Ensembles und den empfindlicheren Nachweis von Frequenzverschiebungen mit
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Hilfe des zustandsselektiven Detektionsverfahrens konnte der Einfluss frequenzverschieben-
der StoBle um mehr als eine Groflenordnung verringert werden. Die Frequenzverschiebung
durch die Schwarzkorperstrahlung des Ca-Ofens wurde nur unwesentlich verringert und
stellt derzeit den grofiten Beitrag zum Unsicherheitsbudget dar. Es befindet sich jedoch
zur Zeit eine Vakuumapparatur im Aufbau, die einen Zeeman-Abbremser in Kombination
mit einer zweidimensionalen optischen Melasse zum Ablenken der abgebremsten Atome
vorsieht. Damit kann der Einfluss des Ofens in zukiinftigen Frequenzmessungen auf ein
vernachlissighbares Mafl reduziert werden, da keine direkte Sichtlinie zwischen atomarem
Ensemble und Ofen besteht.

Die mit dem jetzigen Kenntnisstand iiber die beitragenden Effekte moglichen Unsicherhei-
ten sind in der letzten Spalte in Tab. 4.2 eingetragen. Dabei wurde angenommen, dass der
jetzt charakterisierte Einfluss der Laserphasen in Zukunft um einen Faktor drei reduziert
werden kann. Die Unsicherheit in der auflésungsabhingigen Frequenzverschiebung ent-
steht zum groflen Teil durch die in der Frequenzmessung benutzte relativ lange Wartezeit
von 800 us zwischen Abschalten der magneto-optischen Falle und Beginn der Interfero-
metersequenz. Durch eine optimierte Taktung des Experiments kann diese Zeit auf 200 us
reduziert werden. Dadurch wiirde sich der Beitrag des linearen Doppler-Effekts auf 0,6 Hz
verringern. Die erreichbare Gesamtunsicherheit liegt damit bei 0,8 Hz bzw. einer relativen
Unsicherheit von 2 - 107, Damit erreicht das Calcium-Frequenznormal mit ultrakalten
Atomen nahezu die Unsicherheit der derzeit besten Casium-Springbrunnenuhren.

4.2 Messung der Ubergangsfrequenz

Um die Frequenz des auf den Interkombinationsiibergang 4s4s!Sy—4s4p3P; in Cal-
cium stabilisierten Spektroskopielasers zu bestimmen, muss ein Frequenzvergleich mit
dem Primérnormal fiir Zeit und Frequenz, der Cisium-Atomuhr, durchgefiihrt wer-
den. Zur Uberbriickung der ca. fiinf Dekaden zwischen beiden Frequenzen wird ein
sogenannter Frequenzkamm-Generator benutzt [Tel01]. Dabei handelt es sich um einen
Kerr-Linsen modengekoppelten Titan-Saphir-Laser. Das Ausgangsspektrum eines solchen
Lasers besteht im Frequenzraum aus dquidistanten Linien im Abstand der Repetitionsfre-
quenz. Da die Phase der Trigerwelle relativ zur Einhiillenden des Pulses aufgrund der
Dispersion wihrend des Umlaufs im Laserresonator verschoben wird, ist das gesamte
Kammspektrum gegen den Frequenznullpunkt verschoben. Durch Selbstreferenzierung des
Lasers [Tel99, SteOla] kann diese Verschiebung und damit die absolute Lage der Linien
bestimmt werden. Sowohl die Repetitionsfrequenz als auch die Verschiebung werden mit
einer von einem Wasserstoff-Maser erzeugten 100 MHz Referenzfrequenz verglichen, da
der Wasserstoff-Maser eine hohere Kurzzeitstabilitit aufweist als die Césium-Atomuhr.
Im Nachhinein kann dann die Ablage zwischen Wasserstoff-Maser und Césium-Uhr korri-
giert werden. Das Schwebungssignal des auf den Uhreniibergang in Calcium stabilisierten
Lasers mit der im Frequenzraum néchstgelegenen Linie des Frequenzkamms erlaubt damit
die Riickfithrung der optischen Frequenz auf die Bestimmung von drei Frequenzen im
elektronisch zugénglichen Hochfrequenzbereich.

Séamtliche fiir die Abschétzung der Unsicherheit nétigen Messungen wurden bereits in
Abschn. 4.1 beschrieben. An dieser Stelle werden daher nur die Details der Frequenzmes-
sung selber beschrieben.
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Tabelle 4.2: Unsicherheitsbudget des Calcium-Frequenznormals mit ultrakalten Atomen.
Der Beitrag x der Laserphase ist abhingig von der verwendeten Auflosung des Atomin-
terferometers. Die letzte Spalte gibt die mit dem jetzigen Kenntnisstand in naher Zukunft
erreichbaren Unsicherheiten wieder.

erreichbare
Effekt Verschiebung Unsicherheit
Unsicherheit
Av=v—vc, / Hz | u(Av) / Hz | u(Av) / Hz
Ofentemperatur (873 K) —2,8 3,9 0
Laserphase T 1,6 0,5
Doppler-Effekt -0,2 1,0 0,6
Linienform 0 0,2 0,05
quadratischer Zeeman-Effekt +2,12 0,1 0,1
Resonatordrift 0 0,1 0,1
Umgebungstemperatur —0,97 0,07 0,07
ultrakalte Stofe —0,02 0,06 0,06
quadratischer Stark-Effekt —0,04 0,02 0,02
gesamt -194+=x 4,3 0,8
u(Av) /vca 1-1074 2-1071
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Die Ubergangsfrequenz wurde am 8. Oktober 2003 fiir drei verschiedene Parameterein-
stellungen durchgefiihrt. Der Pulsabstand im verwendeten 4-Puls-Interferometer wurde
zwischen 216,4 ps und 454,5 ps variiert, um Verschiebungen, wie sie durch Phasenex-
kursionen in den anregenden Laserpulsen entstehen, zu untersuchen. Die Ofentemperatur
wurde zur Bestimmung des Einflusses seiner Schwarzkorperstrahlung zwischen 873 K und
748 K wvariiert. Die Regelzeitkonstante des Stabilisierungsalgorithmus zur Anbindung an
die atomare Referenz (s. Abschn. 1.3.2) betrug ca. acht Sekunden.

Zur Vermeidung von ac-Stark-Verschiebungen aufgrund von Streulicht der Kiihllaserstrah-
len wurden drei mechanische Blenden, jeweils eine fiir das 423 nm Kiihllicht, das 657 nm
Kiihllicht und den Quenchlaser, benutzt (s. Abb. 2.4, 2.5 und 2.6). Fiir die zustands-
selektive Detektion ist es notig, den ersten Detektionspuls moglichst direkt nach Ende
der Interferometersequenz einzustrahlen, da der angeregte Zustand wéihrend dieser Zeit
zerfillt. Dies erforderte den Einsatz eines Choppers (s. Abb. 2.4), welcher den Detektions-
strahl wihrend der Interferometrie blockiert und nach Ende der Interferometrie innerhalb
von 10 ps freigibt. Damit war es moglich, den ersten Detektionspuls nur 100 ps nach dem
letzten Ramsey-Puls einzustrahlen. Mit 100 us wurde eine relativ lange Wartezeit gewéhlt,
um sicher zu gehen, dass wihrend der Interferometersequenz der Detektionsstrahl blok-
kiert ist. Die Synchronisation der drei mechanischen Blenden und des Choppers erfolgte
iiber den zur Experimentsteuerung verwendeten Mustergenerator (Abschn. 2.4). Hinter
jeder mechanischen Blende befand sich eine Photodiode, welche einen Reflex des von der
Blende transmittierten Strahls registrierte. Damit konnte der Schaltzeitpunkt unabhéingig
von Fluktuationen in der Schaltzeit der Blenden detektiert werden. Der Schaltzeitpunkt
des Choppers wurde durch einen Helium-Neon-Laser detektiert, welcher ebenfalls vom
Chopper geschaltet wurde aber entgegen der Umlaufrichtung des Choppers versetzt war, so
dass durch den rdumlichen Abstand zwischen Helium-Neon-Laser und Detektionsstrahl der
zeitliche Versatz zwischen Schalten des Helium-Neon-Lasers und Detektionsstrahl variiert
werden konnte. Fluktuationen im Schaltzeitpunkt aufgrund von Gleichlaufschwankungen
des Choppers lagen bei wenigen Mikrosekunden.

Die Ergebnisse der Frequenzmessung sind in Tabelle 4.3 zusammengefasst. Die Werte fiir
die Korrekturen fiir das Ca-Normal wurden Tabelle 4.2 entnommen. Fiir die Berechnung
der Unsicherheit des Mittelwerts wurde neben der statistischen Unsicherheit der Frequenz-
messung die maximale Unsicherheit fiir die Korrektur des Ca-Normals von 4,4 Hz und die
systematische Unsicherheit der Frequenzmessung von 2,0 Hz aufgenommen. Diese Unsi-
cherheiten reduzieren sich durch die Mittelung nicht, da die drei Messungen nicht als
unkorreliert angesehen werden konnen. Lediglich die statistische Unsicherheit der Fre-
quenzmessung wird durch die Mittelung reduziert.

Ein Maf fiir die Stabilitdt des Frequenznormals ist die sogenannte Allan-Standardabwei-
chung o, (t). Sie ist definiert als die quadratgemittelte Differenz zwischen den Frequenzwer-
ten in aufeinanderfolgenden Messintervallen der Dauer ¢ [All66]. Abbildung 4.11 zeigt die
fiir die Frequenzmessung bestimmte Allan-Standardabweichung. Die relative Unsicherheit
des Calcium-Frequenznormals von 1 - 107 wird fiir Mittelungszeiten von 200 s unter-
schritten. Die Stabilitdt der Frequenzmessung ist um etwa einen Faktor zwei schlechter als
die Stabilitdt des Wasserstoff-Masers. Wiahrend der Frequenzmessung wurde die Schwe-
bungsfrequenz des auf den Uhreniibergang stabilisierten Lasers mit einem baugleichen
zweiten Laser aufgezeichnet [Sto04]. Nach Abzug einer linearen Frequenzdrift des zweiten
Lasersystems liegt die Allan-Standardabweichung der Schwebungsfrequenz fiir den gesam-
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Tabelle 4.3: Korrekturen und Unsicherheiten der Frequenzmessung am 8.10.2008. vog =
455986 240494 000 Hz.

Messung Nr. 1 2 3
Auflésung/Hz 1100 2310 1100
Ofentemperatur/K 873 873 748
Korrekturen fiir das Ca-Normal (Hz)

Ofentemperatur +2,8+3,9 +1,5+£2,1
Laserphase -53+16 | —11,14+1,7 | —-53+1,6
Doppler-Effekt +0,2+1,0

Linienform 0+0,2

quadratischer Zeeman-Effekt —212+£0,1

Resonatordrift 0+0,1
Umgebungstemperatur 40,97 £ 0,07

ultrakalte Stofle 40,02 £ 0,06

quadratischer Stark-Effekt +0,04 + 0,02

Summe der Korrekturen (Hz)

Korrektur -3,4+4,3 —-92+44 —4,7+ 2,8
Ergebnisse der Frequenzmessung (Hz)

Vhess — Voft 2538+ 3.3 | 266,1+42 | 259,0+45
systematische Verschiebung 0+2,0 0+2,0 0+2,0
Korrektur fiir H-Maser/Cs-Fonténe (Hz)

H-Maser —109,5 4+ 0,5
Gesamtergebnis (Hz)

VCa — Voff 140,958 | 1474+£6,4 | 144,8£5,7
UCa 455986240494 144 £+ 5,3
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Abb. 4.11: Relative Allan-Standardabweichung o,(t) der Frequenzmessung am
8.10.2003 (gefiillte Kreise). Die gegenwirtige Unsicherheit des Frequenznormals von
1-10~™ wird ab 200 s Mittelungszeit unterschritten. Offene Kreise geben die typische
Allan-Standardabweichung des Wasserstoff-Masers an (s. Text).

ten dargestellten Zeitbereich von 11000 s unterhalb von 107!, Die Diskrepanz in den in
Abb. 4.11 dargestellten Stabilitdten wird also nicht durch das Ca-Frequenznormal verur-
sacht.

Abbildung 4.12 fasst die Ergebnisse aller bisherigen an der PTB durchgefiihrten Frequenz-
messungen zusammen. Fiir den notwendigen Frequenzvergleich mit der Cs-Atomuhr wurde
bis September 2000 eine Frequenzkette benutzt, ab Juni 2001 wurde ein Frequenzkamm-
Generator eingesetzt. Die letzte Messung mit einem Ensemble kalter Ca-Atome (T =
3 mK) im Oktober 2001 und die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrte Messung an
einem ultrakalten Ensemble (T' = 12 pK) stimmen innerhalb der einfachen Standardabwei-
chung iiberein. Der Mittelwert der neueren Messung liegt 6 Hz unterhalb der Messung vom
Oktober 2001. Dies lésst sich wahrscheinlich durch den Einfluss der Laserphase erkléren,
welcher erstmalig bei der hier durchgefiihrten Messung beriicksichtigt wurde und zu einer
Korrektur des gemessenen Frequenzwerts nach unten fithrt (s. Abschn. 4.1.2). Wird der
Einfluss der Laserphase nicht korrigiert, weichen beide Messungen weniger als 1 Hz vonein-
ander ab. Die in [Wil02a] beobachtete Auflosungsabhéngigkeit der Frequenzverschiebung
deutet darauf hin, dass ein dhnlicher Einfluss der Laserphase auch damals bestand.

Zwischen der im Oktober 2001 durchgefiihrten Frequenzmessung und den hier gezeigten
Ergebnissen wurde, abgesehen von der Vakuumkammer, nahezu der gesamte Versuchsauf-
bau erneuert (s. Kap. 2). Der bisher zur Spektroskopie des Uhreniibergangs verwendete
Farbstofflaser wurde durch ein Diodenlasersystem ersetzt, Frequenzsynthesizer wurden
durch einen DDS-Chip ersetzt, die Software und teilweise die Hardware der Versuchsab-
laufsteuerung und Messwerterfassung wurden komplett erneuert, ein neues Kiihllasersys-
tem wurde benutzt, die zustandsselektive Detektion wurde erstmalig eingesetzt und ein neu
aufgebauter Frequenzkamm-Generator fand Verwendung. Angesichts der guten Uberein-
stimmung der ermittelten Ubergangsfrequenzen erscheint die Unsicherheit von 1,2 - 10~
als realistische Abschétzung fiir das Calcium-Frequenznormal. Das gewichtete Mittel aller
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Abb. 4.12: Zusammenstellung aller bisher an der PTB durchgefiihrten Ca-
Frequenzmessungen (gefiillte Kreise). Bis September 2000 wurde eine Frequenzkette
zum Frequenzvergleich mit der Cs-Atomuhr benutzt, ab Juni 2001 ein Frequenz-
kammgenerator. Die Gerade stellt das gewichtete Mittel aller Frequenzmessungen
mit seiner Unsicherheit (gestrichelte Linien) dar. Als offener Kreis eingetragen ist
die Ca-Frequenzmessung des NIST in Boulder, Colorado, vom Herbst 2000 [Ude01]

Frequenzwerte aus Abb. 4.12 betragt vo, = 455986 240494 148 + 5 Hz.
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Kapitel 5

Eine optische Dipolfalle fiir
Calcium-Atome

Im letzten Kapitel wurde gezeigt, dass derzeit die Unsicherheit des Calcium-Frequenznor-
mals durch den Einfluss der Schwarzkorperstrahlung des Calcium-Ofens dominiert wird
(Tab. 4.2). Der Einfluss des Ofens wird in naher Zukunft durch den Einsatz einer neuen
Vakuumkammer eliminiert. Einen Hauptbeitrag zum Unsicherheitsbudget wird dann der
restliche Doppler-Effekt darstellen (Abschn. 4.1.1). Um den Doppler-Effekt génzlich zu
eliminieren, wurde die Speicherung der Atome in einem optischen Gitter vorgeschla-
gen [Kat99b]. Die Lokalisierung der gespeicherten Atome auf einen Raumbereich, dessen
Ausdehnung klein im Vergleich zur Wellenléinge des Uhreniibergangs ist (Lamb-Dicke-
Regime), erlaubt dariiber hinaus, dhnlich dem MoéBbauer-Effekt in Festkorpern, riickstof-
freie Spektroskopie. Damit lassen sich gleichzeitig die in Abschn. 4.1.2 untersuchten Fre-
quenzverschiebungen aufgrund der Phasenexkursionen in den Anregungslaserpulsen um
mehrere Groflenordnungen reduzieren, da es nicht mehr nétig ist, zur Doppler-freien
Spektroskopie Ramsey-Anregungsschema mit kurzen Pulsen zu verwenden, sondern Rabi-
Anregungen benutzt werden kénnen. Der Einfluss der Phasenexkursionen in den Pulsflan-
ken verhélt sich umgekehrt proportional zur Pulsldnge und wird daher bei der Verwendung
eines langen Rabi-Pulses anstelle mehrerer kurzer Ramsey-Pulse mit zeitlichem Abstand
entsprechend verringert.

Fiir die Verwendung als Frequenznormal muss die Dipolfalle bei der sogenannten , magi-
schen Wellenlénge“ betrieben werden, bei der keine Nettoverschiebung des Uhreniiber-
gangs durch den ac-Stark-Effekt des Dipolfallenlasers auftritt [Ido03]. Da die Wellenlénge
des Dipolfallenlasers weit verstimmt gegen jede atomare Resonanz ist, spricht man auch
von einer weitverstimmten Dipolfalle (far-off-resonance optical dipole trap, FORT). Die
Bestimmung der ,,magischen Wellenldnge“ ist Gegenstand von Kapitel 6.

Erstmalig realisiert wurde eine optische Dipolfalle zur Speicherung von lasergekiihlten Neu-
tralatomen fiir Natrium [Chu86]. Damit fand die Speicherung in einer optischen Dipolfalle
bereits vor der ersten Realisierung einer magneto-optischen Falle [Raa87] statt. Die erste
Demonstration einer FORT gelang 1993 fiir 85Rb Atome [Mil93]. In den folgenden Jahren
haben sich optische Dipolfallen zu einem universellen Mittel zur Speicherung verschiedens-
ter Spezies entwickelt. IThr Einsatz erméglicht die Erzielung hoher Phasenraumdichten bis
zum Erreichen des quantenentarteten Regimes [Bar01, Web03, Tak03].

59
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5.1 Dipolkraft

Bereits 1962 wurde die Manipulation von Atomen durch die optische Dipolkraft vorge-
schlagen [Ask62]. Ursprung der Dipolkraft ist dabei die Wechselwirkung des induzierten
atomaren Dipolmoments mit dem Intensitéitsgradienten des Lichtfeldes. Da es sich um eine
konservative Kraft handelt, kann sie als negativer Gradient eines Potenzials beschrieben
werden, welches im Folgenden bestimmt werden soll.

Fiir ein Laserfeld der Feldstarke E(7), der Frequenz v = w/27 und der Polarisation p soll
die Verschiebung U;(w, p, m;) der Zeeman-Komponente m; eines atomaren Zustands i mit
der Energie F; berechnet werden. Da die Verschiebungen im Allgemeinen klein sind gegen
die innere Energie des Atoms, konnen sie in guter Niherung durch eine Stoérungsrech-
nung erfasst werden. Der Dipoloperator verbindet nur Zustéinde mit ungleicher Paritét.
Fiir nichtentartete Zusténde verschwindet daher der in der elektrischen Feldstérke lineare
Anteil. In zweiter Ordnung zeitabhéngiger Stérungstheorie erhélt man [Tow75, Far81]

Ui(w,p,m;,T) = Z ’Mik,z‘hE(F)‘Q ( ! + ! > : (5.1)
k

Wik — W Wik + w

Die Summe lduft dabei iiber alle Zustédnde k, die iiber das Dipolmatrixelement pu;; mit
dem Zustand i koppeln. Das Dipolmatrixelement p;; fiir Ubergéinge zwischen den Zeeman-
Unterzustdanden m; und my, ldsst sich geméaf

2
3meghcd Ay J. 1 J;
|ar|” = ———5— (2Jk +1) Z
Wik —mE p m;

durch den Einstein-Koeffizienten Ay; des angeregten Zustands ausdriicken [Hil82]. J; und
Ji, sind die Gesamtdrehimpulse der Zustidnde ¢ und k. Der Ausdruck in groflen Klammern
stellt ein 3J-Symbol dar und wird benutzt, um aus dem fiir die einzelne Linie gegebe-
nen Einstein-Koeffizienten Ay; die Ubergangsrate fiir den betrachteten (.J;,m;)— (Jy,mz)
Ubergang zu berechnen [Edm57]. Eingesetzt in Glg. 5.1 ergibt sich

ai(vav mz)

o (7). (5.2)

Ui(wapami)F) = _az(wapaml)|E(F)|2 = -

Im letzten Schritt wurde die Feldstirke durch die Intensitiit I(7) = eoc|E(7)|? ersetzt.
Durch Vergleich der Glg. 5.2 und 5.1 erhélt man fiir die induzierte Polarisierbarkeit

2
Ari(2J, + 1 Jj 1 J;
ai(u')’p’ ml) - 671'6063 Z % g ‘ (53)
wip(Wir =)\ ;
komy kN E P oMy
Die Dipolkraft folgt fiir réumlich konstante Polarisation aus Glg. 5.2:
= R i a\Ww, P, My R
Foipo(7) = ~VUi(w,pomi,7) = 2L g ey (5.4

2eqcC

Fiir rotverschobenes Licht (w < wy;) wird «; positiv und die Kraft zeigt in Richtung
anwachsender Intensitét. Zur Realisierung einer die Dipolkraft ausnutzenden Falle geniigt
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daher schon ein fokussierter Laserstrahl. Die Intensitétsverteilung in einem fokussierten
Gauflschen Laserstrahl der Leistung P, welcher in z-Richtung propagiert, wird durch

mit r als radialer Koordinate beschrieben. Der Radius w(z), an dem die Intensitét auf
1/e? ihres Maximalwertes abgefallen ist, ist durch

w(z) = woy /1 + (i)z

gegeben. Darin ist wq die Strahltaille und zr die Rayleigh-Lange.

I(r,z) =

Das aus Glg. 5.2 folgende Dipolpotenzial kann in der Umgebung des Fallenminimums
Up =U(r =0,z = 0) durch ein harmonisches Potenzial

() ()]

approximiert werden. Die radiale und axiale Fallenfrequenz sind dann die Oszillationsfre-
quenzen des harmonischen Oszillators der Masse m mit

AU 20
Wrad = | | — 5, =/ (5.6)
mwo mZR

In den hier gezeigten Experimenten wurde ein Ar™-Laser (Spectra Physics, Modell 2030)
auf der 514 nm Laserlinie betrieben und seine Strahlung mit Linsen der Brennweiten
f =200, 250 und 300 mm auf eine Strahltaille von wg = 100 bis 200 um zu einer Dipolfalle
fokussiert.

U(r,z) ~ —Up

Die Fallentiefe wurde iiber die ac-Stark-Verschiebung der Interkombinationslinie bestimmt.
Die iiber die Ausdehnung des atomaren Ensembles gemittelten ac-Stark-Verschiebungen
lagen zwischen 200 kHz und 500 kHz fiir o-Polarisation des Dipolfallenlasers. Die in Kap. 6
bestimmten Werte fiir die Polarisierbarkeit o bei 514 nm ergeben ac-Stark-Verschiebungen
von 1,2 - 1073 Hz/(W/m?) fiir o-polarisiertes Licht und von 2,7 - 10~* Hz/(W/m?) fiir
m-polarisiertes Licht. Damit berechnet sich die Intensitdt des Dipolfallenlasers zu 1,6
bis 4,2 - 10® W/m?. Fiir Leistungen des Dipolfallenlasers von 8 W entspricht dies einer
Strahltaille von 110—180 pm. Die ac-Stark-Verschiebung des Grundzustands betrigt
—2,2-1073 Hz/(W/m?) (s. Kap. 6). Die Fallentiefe betriigt damit 17 uK bis 44 pK.

5.2 Transfer in die Dipolfalle

Um die Calcium-Atome von der Quenchkiithl-MOT in die Dipolfalle zu transferieren, wird
der Fokus der Dipolfalle der MOT iiberlagert. Der Dipolfallenstrahl bleibt wihrend der
gesamten magneto-optischen Kiihlung eingeschaltet. Abbildung 5.1 zeigt Absorptionsbil-
der des atomaren Ensembles fiir verschiedene Zeiten nach Abschalten der Quenchkiihl-
strahlung. Die atomare Wolke wird mittels einer 1:1-Abbildung mit einer f = 100 mm
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Abb. 5.1: Absorptionsbilder des atomaren Ensembles fiir verschiedene Zeiten T
nach Abschalten der Quenchkiihlung. Nicht in der Dipolfalle gefangene Atome fallen
aufgrund der Schwerkraft nach unten. Gefangene Atome breiten sich in axialer Rich-
tung entlang des Dipolfallenstrahls aus. Der Kontrast wurde fiir jedes Bild angepasst.
Der Bildausschnitt betrigt 7 x 5,5 mm?.

Linse auf eine CCD-Kamera abgebildet. Die numerische Apertur ist durch den benutz-
ten DN16-Flansch (s. Abb. 2.1) auf NA ~ 0,04 begrenzt. Damit betrigt das raumli-
che Auflosungsvermogen d = % ~ 7 pm. Die PixelgroBle der CCD-Kamera betragt
23 pm. Atome, die nicht in der Dipolfalle gefangen wurden, fallen aufgrund der Schwer-
kraft nach unten, wihrend der gefangene Anteil sich mit der mittleren Geschwindigkeit
von 10 cm/s entlang des Dipolfallenstrahls ausbreitet. Zur Bestimmung der Transfereffi-
zienz des quenchgekiihlten Ensembles in die Dipolfalle wird 40 ms nach Abschalten der
Quenchkiihlstrahlung ein mit dem Ubergang 'Sg—'P; bei 423 nm resonanter Detekti-
onspuls von 50 us Dauer eingestrahlt. Wahrend der Wartezeit von 40 ms sind die nicht in
der Dipolfalle gespeicherten Atome aus dem Detektionsbereich gefallen. Die Fluoreszenz
wird verglichen mit der Fluoreszenz eines Detektionspulses nach 20 ms Quenchkiihlung, da
nach dieser Zeit die Quenchkiihlung als abgeschlossen angesehen werden kann, die Tempe-
ratur und die Dichte des Ensembles sich also nicht mehr signifikant &ndern. Abbildung 5.2
zeigt die auf diese Weise bestimmte Transfereffizienz in Abhéngigkeit von der Dauer der
Quenchkiihlung fiir verschiedene Leistungen des Dipolfallenlasers. Der Kurvenverlauf kann
durch ein einfaches Modell des Transfers beschrieben werden. Die zeitliche Anderung NDip
der in der Dipolfalle gespeicherten Atome wird durch die Differentialgleichung

- 1 1
NDip(t) = —T—.NDip(t) + TNMOT(t) (57)
Dip 4

beschrieben. Tp;p, ist die Lebensdauer der Dipolfalle, T, die Zeitkonstante des Transfers
und

NMOT(t) = NMOT,O . e_t/TMOT (5.8)
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Abb. 5.2: Transfereffizienz des quenchgekiihlten Ensembles in die Dipolfalle in
Abhingigkeit der Quenchkiihldauer fir verschiedene Leistungen des Dipolfallenla-

sers. Die Linien geben den nach einem einfachen Modell erwarteten Verlauf wieder
(s. Text).

die Anzahl der Atome in der magneto-optischen Falle mit der Lebensdauer Tyior. Die
Abnahme der Atomanzahl in der MOT aufgrund des Transfers in die Dipolfalle kann auf-
grund der geringen Transfereffizienz von wenigen Prozent vernachlissigt werden. Einsetzen
von Glg. 5.8 in Glg. 5.7 und Integration von ¢t = 0 bis t = T ergibt fiir den in die Dipolfalle
transferierten Anteil:

Npio(T T Thi _ ) T — Tp;
pip(T) _ __TaorTbip 1/, . [(exp (TiMOT Dp) - 1) + Co] . (5.9)
Nvoro Ty (Twmot — Tbip) TviorTip

Da die Lebensdauern der MOT und der Dipolfalle im Rahmen der Messunsicherheit iden-
tisch sind (s. Abschn. 5.3) vereinfacht sich Glg. 5.9 fiir Tvot ~ Thip 2u

Npip(T) —T/Tp; < T >
— L =e¢ p.( —4+Cy). 5.10
Nuor,o Ty 0 (5.10)

Glg. 5.10 wurde an die Messdaten in Abb. 5.2 angepasst. Die erhaltenen Werte fiir die Zeit-
konstante Ty des Transfers verhalten sich reziprok zur Leistung des Dipolfallenlasers. Fiir
8,6 W ergibt sich Ty = 4,4 s, fiir 4,6 W betrégt Ty = 7,7 s. Der zu erwartende Wert von T}
kann unter Beriticksichtigung der Fallengeometrie abgeschétzt werden. Die quadratgemit-
telte Geschwindigkeit des ultrakalten Ensembles betrigt ca. 10 cm/s. Damit benétigt ein
Atom etwa 10 ms, um den Durchmesser der MOT von ca. 1 mm zuriickzulegen. Bei einer
Strahltaille des Dipolfallenlasers von 100 pm ist das Volumen der Quenchkiih-MOT ca.
20 mal grofler als das der Dipolfalle. Multipliziert mit der Zeit von 10 ms fiir eine einfache
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Abb. 5.3: Lebensdauermessung der Dipolfalle und der Quenchkihl-MOT. Die
Lebensdauer des in der Dipolfalle gespeicherten Ensembles ist in guter Niherung
unabhéngig von der Tiefe des Fallenpotenzials. Begrenzt wird die Lebensdauer durch
StoBe der gespeicherten Atome mit Atomen aus dem thermischen Atomstrahl.

Durchquerung der MOT ergeben sich 200 ms. Jedes Atom gelangt also etwa alle 200 ms
in den Raumbereich der Dipolfalle. Da diese Zeit selbst fiir die héchsten Leistungen des
Dipolfallenlasers etwa eine Gréflenordnung kleiner ist als der experimentell fiir T ermit-
telte Wert, kann davon ausgegangen werden, dass nur etwa jedes zehnte Atom, welches
in den Raumbereich der Dipolfalle gelangt, auch in dieser gefangen wird. Die Dipolfalle
selbst stellt ein rein konservatives Potenzial dar. Wahrend ein Atom den Raumbereich
der Dipolfalle durchlauft, muss es also mittels Quenchkiihlung abgebremst werden. Bei
einer Geschwindigkeit von 10 c¢cm/s befindet sich das Atom etwa 2 ms im Raumbereich
der Dipolfalle. In dieser Zeit konnen ca. 60 Photonen auf dem Interkombinationsiibergang
gestreut werden [BinOla]. Aufgrund der ac-Stark-Verschiebung von bis zu 4400 kHz wird
die Kiihlung jedoch nur im Randbereich der Dipolfalle effektiv funktionieren.

Die Annahme, dass das Verhiltnis zwischen MOT-Volumen und Dipolfallenvolumen in
die Zeitkonstante Ty fiir den Transfer eingeht, konnte im Experiment bestétigt werden.
Wird der Dipolfallenlaser bei konstanter Leistung mit Linsen der Brennweiten 200, 250
und 300 mm fokussiert, ergeben sich Zeitkonstanten von T, = 2,4 s, 0,9 s und 0,5 s. Je
grofer das Volumen der Dipolfalle ist, desto kiirzer ist die Ladezeitkonstante Ty und umso
grofer ist die Transfereffizienz.

Maximale Transfereffizienzen von 2 % wurden beobachtet. Begrenzender Faktor ist dabei
allein die relativ kurze Lebensdauer sowohl der Quenchkiihl-MOT als auch der Dipolfalle.
Mit 2-107 Atomen in der Quenchkiihl-MOT werden bis zu 4 - 10° Atome in die Dipolfalle
transferiert.

5.3 Lebensdauer

Zur Bestimmung der Lebensdauer der Dipolfalle wurde ein resonanter Detektionspuls
bei 423 nm fiir verschiedene Zeiten nach Abschalten der Quenchkiihlung eingestrahlt.
Die zeitliche Abnahme der registrierten blauen Fluoreszenz zeigt Abb. 5.3. Die ermit-
telte Lebensdauer ist praktisch unabhingig von der Leistung des Dipolfallenlasers und
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Abb. 5.4: Ensembletemperatur in der Dipolfalle. Links: Profil der Doppler-
verbreiterten Interkombinationslinie. Rechts: Zeitliche Entwicklung der Ensemble-
temperatur. Eine Aufheizung durch Absorption von Photonen des Dipolfallenlasers
wird nicht beobachtet.

damit von der Tiefe des Dipolfallenpotenzials. Sie betridgt ca. 215 ms. Zum Vergleich ist
die zeitliche Abnahme der Atomanzahl in der Quenchkiih-MOT eingetragen. Die daraus
ermittelte Lebensdauer liegt bei 210 ms. Im Rahmen der Unsicherheit sind die Lebens-
dauern der Dipolfalle und der Quenchkiihl-MOT identisch. Hochstwahrscheinlich wird die
Lebensdauer durch Stofle der gespeicherten Atome mit Atomen aus dem heiffen Atom-
strahl begrenzt. Die erwartete Lebensdauer kann einfach abgeschétzt werden. Der Fluss
von Atomen aus dem Ofen betréigt nach [Ram56]

Q= ;%n@A'

A ist die Querschnittsfliche der Ofenapertur. » = 0,5 mm ist der Radius der kreisférmigen
Ofenapertur und [ = 10 mm ihre Tiefe (s. Abschn. 2.1). Die mittlere Geschwindigkeit der
Atome betrigt bei 873 K v = 680 m/s. n ist die Anzahl von Atomen pro Einheitsvolumen
und kann mit der idealen Gasgleichung (p = nkgT) zu n = 1-10%° m~3 abgeschiitzt
werden. Damit ergibt sich ein Fluss von Q = 2 - 10" s~!. Im Flanschrohr fiir den Ofen-
anschluss ist ein Kupferrohr mit 5 mm Innenradius angebracht. Der Fluss von Atomen
verteilt sich iiber die Querschnittsfliche des Kupferrohres, so dass die atomare Flussdichte
F =3-10" s7'm~2 betrigt. Der StoBquerschnitt von Ca-Atomen kann iiber den Stofl-
querschnitt von Krypton [Hel50] zu 1- 107! m? abgeschitzt werden. Jede Kollision eines
gespeicherten Atoms mit einem Atom des heiflen Atomstrahls wird zu einem Fallenver-
lust fithren, da die Einfanggeschwindigkeit der magneto-optischen Falle nur rund 30 m/s
betrigt. Damit ergibt sich eine Streurate von 3 s~! entsprechend einer Lebensdauer von
rund 300 ms.

5.4 Temperatur der gespeicherten Atome

Zur Bestimmung der Ensembletemperatur wurde der Dipolfallenlaser nach Transfer
und Speicherung in der Dipolfalle mit Hilfe eines akusto-optischen Modulators (AéA,
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Abb. 5.5: Bestimmung der Ensembletemperatur aus der FExpansion der atomaren
Wolke. Links: Absorptionsbilder fiir verschiedene Zeiten nach Ausschalten der Dipol-
falle. Rechts: Aus den Absorptionsbildern bestimmte radiale Fallenradien w;,q. Die
Kurve stellt eine Anpassung von Glg. 5.11 mit 7' = 6,8 uK an die Messdaten dar.

MTS110/A3) abgeschaltet und die Doppler-Verbreiterung des Interkombinationsiiber-
gangs fiir Anregungspulse von 30 us Dauer bestimmt. Da die Abschaltzeit des Dipolfallen-
strahls mit 30 us wesentlich kiirzer ist als die inversen Fallenfrequenzen (s. Abschn. 5.5),
findet keine adiabatische Kiihlung wihrend des Abschaltens der Dipolfalle statt. Ein typi-
sches Doppler-Profil zeigt Abb. 5.4. Die Breite des Doppler-Profils entspricht einer Ensem-
bletemperatur von 7,1 uK. Ebenfalls dargestellt ist die Entwicklung der Temperatur fiir
verschieden lange Speicherzeiten. Im Rahmen der Messwertstreuung bleibt die Temperatur
konstant. Dies zeigt, dass ein Aufheizen des Ensembles durch Absorption von Photonen
des Dipolfallenlasers vernachldssigbar ist.

Eine weitere Moglichkeit, die Ensembletemperatur T zu bestimmen, besteht in der Mes-
sung der zeitlichen Expansion der atomaren Wolke. Dazu wurden fiir verschiedene Expansi-
onszeiten Absorptionsbilder aufgenommen und die radiale Ausdehnung w,,q des Ensembles
bestimmt (s. Abb. 5.5). Eine Anpassung der Funktion

kT

mca

Wraa(t) = \/wfad(t =0)+ t2 (5.11)
liefert wyaq(t = 0) = 47 pm und 7' = 6,8 K in guter Ubereinstimmung mit den aus der
Doppler-Verbreiterung bestimmten Werten fiir die Temperatur.

5.5 Fallenfrequenzen

Die Dynamik des atomaren Ensembles innerhalb der Dipolfalle wird durch die radialen
und axialen Fallenfrequenzen beschrieben. Zur Bestimmung der radialen Fallenfrequenz
wrad wurde der Dipolfallenstrahl zweimal in zeitlich variablem Abstand fiir 2 ms ausge-
schaltet. Wahrend der ersten Ausschaltphase bewegt sich das atomare Ensemble ballistisch
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Abb. 5.6: Bestimmung der radialen Fallenfrequenz. Dargestellt ist die Anzahl Ny
wieder eingefangener Atome nach zwei Ausschaltzeiten der Dipolfalle in zeitlichem
Abstand ¢, normiert auf die Zahl Ny wieder eingefangener Atome nach der ersten
Ausschaltzeit. Die Ausschaltzeit betrug jeweils 2 ms. Die Kurve stellt eine Anpassung
des erwarteten Verlaufs geméfl Glg. 5.12 an die Messdaten dar (s. Text).

bis zum Wiedereinschalten des Dipolfallenstrahls. Der wieder eingefangene Teil der Atome
stellt eine Nicht-Gleichgewichtsverteilung dar und die Breite der Geschwindigkeits- und
Ortsverteilung oszilliert mit der zweifachen radialen Fallenfrequenz'. Der Anteil wieder
eingefangener Atome nach der zweiten Ausschaltphase héngt stark von der Phase der
Osrzillation des Ensembles ab. Findet die zweite Ausschaltphase wéhrend der Expansion
des Ensembles statt, verliasst ein grofler Teil der Atome das Fallenvolumen. Féllt die zweite
Dunkelphase hingegen mit der Kontraktionsphase des Ensembles zusammen, ist der beob-
achtete Verlust kleiner. Die Anzahl Ny wieder eingefangener Atome nach der zweiten Dun-
kelphase, normiert auf die nach der ersten Ausschaltphase wieder eingefangene Atomzahl
N, ist in Abb. 5.6 fiir verschiedene Wartezeiten zwischen den Dunkelphasen dargestellt.
An den gemessenen Verlauf wurde eine Funktion der Form

No(t)  Ny(t=0)
N, 0N

—C1-t+Cy- sin(2wrad -t + (p) (5.12)

angepasst. Fiir die radiale Fallenfrequenz erhilt man wy,q = 27-(157+8) Hz. Die Sichtbar-
keit mehrerer Oszillationsperioden spricht dafiir, dass das Potenzial der Dipolfalle in erster
Naherung durch ein harmonisches Potenzial approximiert werden darf. Der anharmonische
Anteil fiihrt fiir lingere Zeiten zu einem Auswaschen der Oszillationen.

Gemif Glg. 5.6 lasst sich die Fallenfrequenz auch aus der Fallentiefe Uy und der Strahltaille
Wraq bestimmen. Die aus der Verschiebung der Interkombinationslinie bestimmte, iiber die
Atomwolke gemittelte, Fallentiefe betrug Uy = (21+3) pK. Bei einer Leistung des Dipolfal-
lenlasers von 7,5 W und der Polarisierbarkeit des Grundzustands von —2,2-1073 (W/m?)
(s. Abschn. 6) lésst sich die Strahltaille zu 155 pm bestimmen. Mit diesen Werten erhélt

'Fiir die hier betrachteten Zeitskalen kann die axiale Fallenfrequenz vernachlissigt werden.
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man aus Glg. 5.6 wpaq = 27-136 Hz. Da der Wert aus der gemittelten Fallentiefe bestimmt
wurde, ist er etwas kleiner als der aus den Wiedereinfang-Experimenten ermittelte Wert.

Uber die Grofie des Ensembles lésst sich die ermittelte radiale Fallenfrequenz auch mit der
Temperatur des atomaren Ensembles in Verbindung bringen. Wird das Fallenpotenzial in
harmonischer Nidherung betrachtet, gilt [Gri00]

MCa 9 2

w

T= kB rad%¥rad-

Darin ist w,,q der Radius des atomaren Ensembles. w,,q wurde durch die Aufnahme
eines Absorptionsbildes zu 42 pum bestimmt. Eingesetzt ergibt sich T = 8 pK in guter
Ubereinstimmung mit dem in Abschn. 5.4 ermittelten Wert fiir die Ensembletemperatur.

Die axiale Fallenfrequenz w,, berechnet sich gemif Glg. 5.6 21 Way = Wrad - Wo/(2RV2).
Die Rayleigh-Lange zg wurde durch Ausmessen des Strahlprofils mit einer Schneidkante
zu 4,7 mm bestimmt. wg = 155 pm ist die Strahltaille des Dipolfallenstrahls. Damit ergibt
sich fiir die axiale Fallenfrequenz w,x = 27 - 3,2 Hz.

5.6 Fallendichte

Die Fallendichte wurde durch die Aufnahme von Absorptionsbildern bestimmt. Da der
Transfer aus der Quenchkiih-MOT in die Mitte der Dipolfalle stattfindet, breiten sich die
Atome nach Abschalten der magneto-optischen Falle mit ihrer mittleren Geschwindigkeit
von ca. 10 cm/s entlang der axialen Richtung der Dipolfalle aus (s. Abb. 5.1), wobei
die Dichte des Ensembles abnimmt. Nach etwa 50 ms haben sich die Atome iiber das
gesamte Fallenvolumen verteilt und die gemessene Dichte wird stationér. Die beobachteten
maximalen Dichten liegen nach 50 ms bei 4,5-10° cm ™3 bei einer Teilchenzahl von 2,6-10°.

Eine wesentliche Steigerung der Ensembledichte lédsst sich durch die Realisierung einer
gekreuzten Dipolfalle erzielen. Dies war aus geometrischen Beschrankungen an der hier
benutzten Vakuumapparatur nicht moglich. Die momentan im Aufbau befindliche Vaku-
umkammer wird gekreuzte Dipolfallen erméglichen und, wie in Abschn. 5.3 beschrieben,
durch die langere Lebensdauer der MOT und der Dipolfalle deutlich hohere Transfereffi-
zienzen zulassen. Mit 3 - 107 Atomen in der Quenchkiihl-MOT, einer Transfereffizienz von
30 % und einem Radius des gespeicherten Ensembles von 20 um, ergéibe sich eine Dichte
von etwa 3 - 10 cm™3. Eventuell bei diesen sehr hohen Dichten auftretende zusitzliche
Verlustmechanismen, wie z.B. St6le, sind dabei nicht beriicksichtigt worden.



Kapitel 6

Auf dem Weg zur Gitteruhr:
Bestimmung der ,,Magischen
Wellenlangen*

Fiir die Verwendung von in optischen Potenzialen gespeicherten atomaren Ensembles als
Referenz fiir ein Frequenznormal darf der Uhreniibergang durch das Dipolfallenlicht nicht
verschoben werden. 1999 wurde daher die Speicherung der Atome in einer Dipolfalle bei
der sogenannten ,,magischen Wellenlénge“ vorgeschlagen [Kat99b]. Bei dieser Wellenlénge
ist die ac-Stark-Verschiebung der beteiligten Niveaus des Uhreniibergangs gleich grof}, so
dass der Uhreniibergang keine Netto-Frequenzverschiebung aufweist. Im Fall von Stron-
tium betrug die Abweichung der tatséchlichen magischen Wellenldnge von der aus expe-
rimentell und theoretisch bekannten Oszillatorstédrken berechneten Wellenlénge mehr als
100 nm [Ido03]. Insbesondere im Hinblick auf die Wahl des zu verwendenden Dipolfallen-
lasers ist damit die experimentelle Bestimmung der magischen Wellenldnge notig.

6.1 Berechnung der ac-Stark-Verschiebung

Die Verschiebung U;(w,p,m) der Zeeman-Komponente m eines atomaren Zustands i in
einem Laserfeld der Frequenz v = w/2m, der Polarisation p und der Intensitdt [ wurde
bereits in Kap. 5 abgeleitet (s. Glg. 5.2):

1(r)
2606.

Ui(w,p,m) = —a;(w,p, m) (6.1)

Darin ist «;(w,p,m) die aus Glg. 5.3 folgende induzierte Polarisierbarkeit.

Abbildung 6.1 zeigt einen Auszug aus dem Termschema von “°Ca, in dem die Uberginge
mit dem stérksten Einfluss auf die Verschiebung des Grundzustands und des angeregten
Zustands des Uhreniibergangs im relevanten Wellenléngenbereich zwischen 500 nm und
1200 nm eingezeichnet sind. Die Verschiebung des Grundzustands wird dominiert durch
den Resonanziibergang 4s? 'S —4s4p 'P mit dem Einstein Koeffizienten A;; = 2,15-108 s~1.
Zur Verschiebung des angeregten Zustands 4s4p P tragen mafgeblich die Uberginge zu
den Niveaus 4s3d 3D (1,9 um), 4s5s3S (612 nm) und 4s4d 3D (443 nm) bei. Von besonderer

69
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Abb. 6.1: Auszug aus dem

4s4d°D Termschema von 4°Ca. Der ac-
Stark-Laser koppelt den Grund-

zustand 'S und den angereg-

ten Zustand des Uhreniibergangs

4s3d°D 3P mit anderen Niveaus und
1,9 um fihrt dadurch zu einer Ver-

423 nm schiebung der Zustdnde. Dar-
gestellt sind nur die Kopplun-
gen mit dem grofiten Einfluss
auf die resultierende Verschie-

4s4p 'p

Uhreniibergang

4s4s 'S bung im hier untersuchten Wel-
lenldngenbereich.

Bedeutung ist der Ubergang zum 4s3d 3D-Niveau, da er mit einer Ubergangswellenlinge
von 1,9 pm im betrachteten Wellenldngenbereich der einzige ist, der zu einer Blauverschie-
bung des Uhreniibergangs fiihrt. Die Oszillatorstérke fiir diesen Ubergang wurde bisher nur
theoretisch bzw. indirekt aus der tensoriellen Polarisierbarkeit berechnet, wobei sich die
verdffentlichten Werte um einen Faktor drei unterscheiden (s. Tab. 6.1). Zur Bestimmung
von a; mit Hilfe von Glg. 5.3 wurden die in Anh. E aufgefithrten Ubergiinge beriicksich-
tigt. Beitrdge hochangeregter Zustinde und des Kontinuums wurden durch Vergleich mit
den Oszillatorstirken des Wasserstoffspektrums abgeschitzt [Bet57]. Die aus Glg. 6.1
resultierenden Verschiebungen U; fiir den Wellenléngenbereich von 500 nm bis 1200 nm
zeigt Abb. 6.2. Neben der Verschiebung des Grundzustands sind die Verschiebungen des
4s4p *P-Niveaus fiir alle moglichen Kombinationen von m und der Polarisation des Dipol-
fallenlasers eingetragen. Aufgrund der Symmetrie des 3.J-Symbols [Edm57] entspricht die
Verschiebung des m = 1 Niveaus fiir rechts- () bzw. linkszirkular polarisiertes Licht
(07) der Verschiebung des m = —1 Niveaus fiir 0~ bzw. o' -Polarisation. Das gleiche
gilt fiir m = |1| mit 7-Polarisation und m = 0 mit o=-Polarisation. Die , magischen Wel-
lenlingen® entsprechen den Kreuzungspunkten zwischen dem 'Sg- und 3P-Niveau. Fiir die
m = 0 Komponente mit o-Polarisation liegt die magische Wellenldnge um 800 nm und fiir
die m = +1 Komponente mit oF Polarisation bei etwa 1000 nm.

6.2 Messung der ac-Stark-Verschiebung

Zur experimentellen Bestimmung der ac-Stark-Verschiebung wurde die Frequenz des
Uhreniibergangs in Anwesenheit des die Verschiebung verursachenden Lasers (ac-Stark-
Laser) verglichen mit der Ubergangsfrequenz ohne diese Laserstrahlung. Die Intensitiit
des ac-Stark-Lasers sollte dabei moglichst homogen iiber den Raumbereich des atomaren
Ensembles sein. Gleichzeitig sollte die ac-Stark-Verschiebung moglichst grof§ sein. Dies
erfordert hohe Intensitéten des ac-Stark-Lasers. Durch Verkleinern der Verstimmung der
423 nm Kiihllaserstrahlung (s. Abb. 2.4) wurde der Radius des atomaren Ensembles auf
0,4 mm reduziert. Dies fiihrt gleichzeitig zu einer Reduktion der Anzahl gespeicherter
Atome. Die verbleibenden 107 Atome erlaubten ein ausreichend hohes Signal-zu-Rausch
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Abb. 6.2: AC-Stark-Verschiebung U/h fiir eine Intensitit des ac-Stark-Lasers von
1 W/m?. Kreise kennzeichnen die magischen Wellenléingen, an denen die Verschie-
bung des Grundzustands 'Sy und des angeregten Zustands 3Py bzw. 3Pg gleich groB
ist. Die Polstelle bei 612 nm resultiert aus der Kopplung mit dem 4s5s3S-Niveau.
Die schmale Resonanz des Uhreniibergangs bei 657 nm wird in dieser Darstellung

nicht aufgelost.

Verhéltnis in der Bestimmung der ac-Stark-Verschiebung. Die Strahltaille des kollimier-
ten ac-Stark-Lasers lag bei etwa 1 mm. Bei typischen Leistungen des ac-Stark-Lasers von
einigen Hundert Milliwatt ergaben sich Intensititen von ca. 105 W/m?. Die ac-Stark-
Verschiebung betrug damit maximal 40 Hz.

Die Bestimmung der Frequenzverschiebung erfolgte mit der in Abschn. 1.3.2 beschriebe-
nen Methode der alternierenden Stabilisierung. Dabei wird die Frequenz des Uhreniiber-
gangs bei eingeschaltetem ac-Stark-Laser mit der Frequenz ohne ac-Stark-Laser verglichen.
Dadurch wird die ermittelte Frequenzverschiebung in guter Ndherung unabhéngig von sys-
tematischen Verschiebungen, die z.B. durch gekriimmte Wellenfronten der Anregungsla-
serstrahlen entstehen. Der ac-Stark-Laser wurde mit einer mechanischen Blende ( Vincent
Associates, Uniblitz 23X2A1T5) geschaltet. Zur rdaumlichen Uberlappung des Lasers mit
dem atomaren Ensemble wurde zunéchst ein mit dem Kiihliibergang bei 423 nm resonan-
ter Laserstrahl dem Ensemble iiberlagert. Die Leistung in diesem Leitstrahl wurde soweit
reduziert, dass eine fluoreszierende Fahne von aus der magneto-optischen Falle herausbe-
schleunigten Atomen sichtbar war. Der Leitstrahl wurde so justiert, dass diese Fahne in
der Mitte des Ensembles ihren Ursprung hatte. AnschlieBend wurde der ac-Stark-Laser
mit dem Leitstrahl {iberlagert.

Die Messungen wurden an einem Ensemble kalter Ca-Atome (7" = 3 mK) durchgefiihrt.
Der Pulsabstand im verwendeten 4-Puls Atominterferometer fiir die alternierende Stabi-
lisierung betrug T + 7 = 216,4 us entsprechend einer Auflésung von 1155 Hz. Fiir einen
vollen Zyklus der Stabilisierung wurden bei einer Ladezeit der magneto-optischen Falle
von 20 ms und 80 Mittelungen bei der 3f-Stabilisierung (s. Abschn. 1.3.2) etwa 3,5 s
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Abb. 6.3: Typische Allan-Stan-
dardabweichung der gemessenen
ac-Stark- Verschiebung. Ab etwa
200 Sekunden werden 2 - 10715
entsprechend 1 Hz unterschrit-
ten.
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bendtigt. Eine typische Allan-Standardabweichung der gemessenen Frequenzverschiebung
zeigt Abb. 6.3. Ab etwa 200 Sekunden werden 2-10~!® entsprechend 1 Hz unterschritten.
Zur Bestimmung der Frequenzverschiebung wurde mit der doppelten Stabilisierung etwa
10 Minuten lang gemittelt.

Die Leistung P des ac-Stark-Lasers wurde mit einem thermischen Leistungsmesser (Cohe-
rent, Modell 210) vor und hinter der Vakuumkammer bestimmt, welches zuvor im Fach-
bereich 4.1 der PTB bei 800 nm kalibriert worden war. Da die Antireflexbeschichtung der
Vakuumfenster nur bis 700 nm ausgelegt war, betrug die Reflexion an einem Fenster bis zu
40 %. Die Strahltaille wurde in horizontaler (w,) und vertikaler Richtung (w.) mit einer
Schneidkante bestimmt.

Die ac-Stark-Verschiebung wurde fiir sechs verschiedene Wellenldngen vermessen. Bei
780 nm stand ein gitterstabilisierter Diodenlaser mit nachgeschaltetem Trapezverstirker
(Toptica, Modell TA100) zur Verfiigung. Die Leistung am Ort der Atome betrug P =
300 mW. Ein mit einer Multimoden-Glasfaser gekoppeltes Diodenlaser-Array wurde bei
810 nm verwendet (P = 900 mW). Fiir die Wellenldngen 860, 890 und 922 nm wurde ein
Titan-Saphir-Laser (Tekhnoscan, TIS-SF-07) benutzt (P = 250 mW). Laserstrahlung bei
1064 nm lieferte ein Nd:YAG Laser (Innolight, Prometheus 20NE, P = 400 mW).

Der Einfluss des iiber die Ausdehnung des atomaren Ensembles inhomogenen Inten-

sitatsprofils des ac-Stark-Lasers soll im Folgenden berechnet werden. Der ac-Stark-Laser

propagiere in z-Richtung. Die Intensitéitsverteilung im gaufiférmigen Strahlprofil ist durch
2

2P —2Y; g2
e vie w2 (6.2)

I =

(Y, 2) "

gegeben. Die mit Hilfe von Absorptionsbildern bestimmte Dichte p(z,y, z) des atomaren
Ensembles entspricht einem dreidimensionalen Gauf3-Profil

2
22 _ v 22

p(2,Y,2) = pmaxe e e 272 (6.3)

mit den 1/y/e Radien R, = R, # R.. R, ist aufgrund des in dieser Richtung grofieren
Gradienten des Quadrupolfeldes kleiner. Die auf eine Leistung des ac-Stark-Lasers von
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1 W/m? normierte Frequenzverschiebung s(w,p, mp) des Uhreniibergangs betriigt nach
Glg. 6.1

s(w,p,mp) = [ap(w,p, mp) — arg,(w,p,0)]/(2e0hc). (6.4)
Mit der Annahme, dass jedes Atom mit demselben Gewicht zur Verschiebung beitrigt,
ergibt sich fiir die beobachtete Frequenzverschiebung Av aus Glg. 6.2 und 6.3

f dw dy dz S(wapa mP)I(y’ Z)p(ZC, Y, Z)
Tdwdydz p(z,y,2)
2P

) )
w\/wg + 4R§\/w§ +4R?

Ay =

= s(w,p,mp (6.5)

Glg. 6.5 wurde experimentell tiberpriift, indem bei gleicher Leistung des ac-Stark-Lasers
aber unterschiedlichen Strahltaillen die Frequenzverschiebung Av bestimmt wurde. In
Abb. 6.4 ist Av gegen den Faktor K = (w§+4R§)*1/2(wZ+4R§)*1/2 aufgetragen. Im Rah-
men der Unsicherheiten wird der aus Glg. 6.5 erwartete lineare Zusammenhang bestétigt.

Neben dem Einfluss des inhomogenen Strahlprofils des ac-Stark-Lasers fithren auch die
Expansion des atomaren Ensembles wihrend der Spektroskopie und das Strahlprofil des
Spektroskopielasers zu systematischen Fehlern bei der Bestimmung der Frequenzverschie-
bung. Um diese Einfliisse korrigieren zu kénnen, wurde die gesamte Interferometersequenz
der verwendeten 4-Puls-Interferometer mittels einer Monte-Carlo-Rechnung fiir die gege-
benen experimentellen Parameter simuliert. Dies fiihrte zu zusétzlichen Korrekturen, die
jedoch stets unter 10 % lagen.

Beschriankt durch die Geometrie der Vakuumapparatur konnte der ac-Stark-Laser nur
senkrecht zu der durch das Magnetfeld der Helmholtzspulen festgelegten Quantisierungs-
achse eingestrahlt werden (s. Abschn 2.1). Ist der ac-Stark-Laser linear polarisiert mit dem
elektrischen Feldvektor parallel zur Quantisierungsachse, entspricht dies w-polarisiertem
Licht. Wird die Polarisationsrichtung um 90 Grad gedreht, erhilt man entsprechend o-
polarisiertes Licht. o-polarisiertes Licht lisst sich in o*-polarisiertes Licht zerlegen. Auf-
grund der Symmetrie des 3J-Symbols in Glg. 5.3 ist die Verschiebung des mp = 0 Niveaus
fiir o7~ und o~ -Licht gleich gro. Die Summe beider Beitriige entspricht der Verschiebung
fiir reines o - oder o~ -Licht.
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Abb. 6.5: Wellenlingenabhdingige Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs. Sym-
bole kennzeichnen die gemessenen Verschiebungen fiir verschiedene Zeeman-Kom-
ponenten m und 7- bzw. o-Polarisation des ac-Stark-Lasers. Die Linien folgen aus
einer Anpassung der in Glg. 6.4 definierten Funktion s(w = 2mwc/A,p,mp) an die
Messdaten (s. Text).

Im Experiment wurde die ac-Stark-Verschiebung fiir drei Konfigurationen bestimmt. In
der ersten bzw. zweiten Konfiguration wurde die Verschiebung der mp = 0 Komponente
fiir - bzw. o-polarisiertes Licht des ac-Stark-Lasers bestimmt. Die ac-Stark-Verschiebung
der Zeeman-Komponenten mp = +1 konnte nicht direkt bestimmt werden, da Fluktuatio-
nen im Magnetfeld von wenigen Mikrotesla, hervorgerufen z.B. durch Netztransformato-
ren, zu Frequenzfluktuationen von mehreren Kilohertz fithrten (s. Abb. 4.2). Stattdessen
wurde das die Quantisierungsachse festlegende Magnetfeld so weit reduziert, dass sich
die Zeeman-Komponenten zu mp = 41 iiberlagerten. Damit war es in der dritten Kon-
figuration moglich, die Spektroskopie auf dem Crossover-Signal beider Komponenten zu
betreiben. Die Fluktuationen der gemessenen Verschiebung sind hier dennoch grofer als fiir
die mp = 0 Komponente. Die Verschiebung fiir o-polarisiertes Licht des ac-Stark-Lasers
entspricht dabei dem Mittelwert der Verschiebung fiir die Uberginge zu den mp = +1
Komponenten. Die Verschiebung des Crossover-Signal fiir m-polarisiertes Licht entspricht
der Verschiebung der mp = 0 Komponente fiir o-polarisiertes Licht, liefert also keine neue
Information.

Die mit diesen drei Konfigurationen erhaltenen Ergebnisse sind in Abb. 6.5 dargestellt.
Die angegebenen Unsicherheiten setzen sich aus mehreren Beitrdgen zusammen. Erster
Beitrag ist die statistische Unsicherheit der gemessenen Frequenzverschiebung. Die Unsi-
cherheit in der Leistungsbestimmung des ac-Stark-Lasers wurde mit 20 mW angesetzt.
Die Bestimmung der Gréfle R des atomaren Ensembles und der Strahltaille des ac-Stark-
Lasers tragen zusammen mit 10 % bei. Ein nicht optimaler Uberlapp zwischen atomarem
Ensemble und ac-Stark-Laser wurde ebenfalls mit 10 % beriicksichtigt.

Bei 810 nm wurde zusétzlich die Polarisationsrichtung des linear polarisierten ac-Stark-
Lasers in Schritten von 20 Grad um die Propagationsrichtung gedreht. Die resultierende
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ac-Stark-Verschiebung zeigt Abb. 6.6. Wie erwartet, ergibt sich ein kosinusformiger Ver-
lauf mit einem Minimum fiir o-polarisiertes Licht (© = 90 Grad) und einem Maximum
fiir m-polarisiertes Licht (© = 0 Grad). Die Linie stellt eine an die Messdaten angepasste
Kosinus-Funktion dar. Das Minimum befindet sich bei (4 + 2 Grad), die Periode betrigt
(178 £ 17 Grad). Die Fehlstellung zwischen elektrischem Feldvektor und dem Magnet-
feld zur Festlegung der Quantisierungsachse ist angesichts der Messwertschwankungen im
Minimum vernachléssigbar.

6.3 Anpassung der Oszillatorstéirken

An die Messdaten in Abb. 6.5 wurde die in Glg. 6.4 definierte Funktion s(w =
2me/\, p,mp), welche die Frequenzverschiebung des 3P;-Niveaus fiir eine ac-Stark-
Laserleistung von 1 W/m? beschreibt, angepasst. Dazu wurden die Einstein-Koeffizienten
A(1,9 pm) des 1,9 ym Ubergangs zum 4s3d 3D-Niveau und A(612 nm) des Ubergangs
zum 4s5s ®S-Niveau bei 612 nm angepasst. Der 1,9 um Ubergang wurde gewihlt, da er im
betrachteten Wellenléingenbereich einen Hauptbeitrag zur Verschiebung der 3P;-Niveaus
liefert und dariiber hinaus nur sehr ungenau aus theoretischen Berechnungen bekannt ist (s.
Tab 6.1). Zur Bestimmung des Nulldurchgangs von s fiir die Zeeman-Komponente m = 0
mit o-polarisiertem Licht geniigt bereits die Anpassung von A(1,9 pm). Damit wiirde
jedoch die Verschiebung der m = 0 Komponente fiir w-polarisiertes schlecht beschrieben.
Deshalb wurde gleichzeitig eine Anpassung des Einstein-Koeffizienten A(612 nm) vorge-
nommen. Die Anpassung erfolgte mit Hilfe des Levenberg-Marquardt-Algorithmus [Pre92].
Die Linien in Abb. 6.5 stellen die mit den so bestimmten Einstein-Koeffizienten berechnete
Frequenzverschiebung dar. Die experimentell bestimmten Verschiebungen, insbesondere
fiir die m = 0 Komponente mit o-polarisiertem Licht, werden gut durch die Anpassung
beschrieben.

Die Unsicherheit der auf diese Weise bestimmten magischen Wellenlénge und der Einstein-
Koeffizienten wurde mit Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation bestimmt. Dazu wurden mit
den aus der Anpassung resultierenden Einstein-Koeffizienten A(1,9 pm) und A(612 nm) die
Frequenzverschiebungen fiir die im Experiment benutzten Wellenlédngen und Konfiguratio-
nen berechnet. Aus diesem kiinstlichen Datensatz wurden weitere, kiinstliche Datensétze
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Abb. 6.7: Verteilung der Finstein-Koeffizienten fir 2000 per Monte-Carlo Simu-
lation erstellte Datensdtze. Die Koeffizienten sind stark miteinander korreliert
(s. Text). Die Ellipse schlieit 68,3 % aller Punkte ein. Tangenten an die Ellipse
geben das kombinierte Konfidenzintervall der beiden Einstein-Koeffizienten an.

erzeugt, deren Werte der Frequenzverschiebung fiir jeden Punkt des Datensatzes zufillig
um die Werte des originédren Datensatzes streuen mit einer Standardabweichung, die der
experimentellen Unsicherheit des jeweiligen Punktes entspricht. Zusétzlich wurden alle
Verschiebungen eines Datensatzes mit einem zufélligen globalen Skalierungsfaktor mit Mit-
telwert Eins und einer Standardabweichung von 0,1 multipliziert, um eventuelle systemati-
sche Unsicherheiten, wie z.B. durch die Bestimmung der Laserleistung, zu berticksichtigen.
Fiir jeden kiinstlichen Datensatz wurde eine Anpassung der Einstein-Koeffizienten durch-
gefithrt. Die resultierenden Einstein-Koeflizienten fiir insgesamt 2000 kiinstlich erzeugte
Datensétze sind in Abb. 6.7 aufgetragen. Es existiert eine deutliche Korrelation zwischen
beiden Koeffizienten. Die Korrelation ldsst sich anschaulich an den Kurven in Abb. 6.5
verstehen. Eine Vergroflerung des Einstein-Koeffizienten A(1,9 pm) fithrt zu insgesamt
groferen positiven Frequenzverschiebungen im betrachteten Wellenldngenbereich. Dage-
gen fiihrt eine Vergroferung des Einstein-Koeffizienten A(612 nm) zu gréferen negativen
Verschiebungen. Werden beide Koeffizienten vergrofiert bzw. verkleinert, dndert sich ledig-
lich leicht die Steigung der Kurven, die absolute Lage bleibt dagegen nahezu unveréndert.

Die Bestimmung der Unsicherheiten beider Koeffizienten erfolgte aus der Verteilung der
Punkte in Abb. 6.7. Zunéichst wurde die Breite der Verteilung in Richtung der beiden Halb-
achsen der Ellipse bestimmt. Dazu wurden alle Punkte auf eine Halbachse projiziert und
an die Projektion der Daten eine GauB-Funktion angepasst. Dann wurde eine Ellipse mit
dem auf diese Weise ermittelten Verhéltnis zwischen den beiden Hauptachsen bestimmt,
die 68,3 % der Punkte enthélt. Das kombinierte Konfidenzintervall fiir A(1,9 pm) und
A(612 nm) ergibt sich damit aus den in Abb. 6.7 eingezeichneten Tangenten an die Ellipse.
Die so ermittelten Einstein-Koeffizienten sind in Tab. 6.1 zusammen mit Literaturwerten



6.3. ANPASSUNG DER OSZILLATORSTARKEN 77

Tabelle 6.1: Vergleich der in dieser Arbeit bestimmten Finstein-Koeffizienten mit
Literaturwerten. Die zweite Spalte gibt an, ob es sich um experimentell (exp.) oder
theoretisch (theo.) ermittelte Werte handelt. [Kur95] und [NIST04] stellen Zusam-
menfassungen mehrerer Quellen dar.

Referenz Art A(1,9 pm) A(612 nm)

diese Arbeit | exp. | 8,6(25)-10° s7! | 8,7(8)-107 s~!

[Kur95] 3,7-10° s=1 | 6,6(17)-107 s~ !
[NIST04] 8,6-107 51
[Mit93] theo. | 9,2:10° s7! 8,3-107 s~ 1
[Han99] theo. | 9,1-10° s7! 8,1-107 s~ 1
[Mer01] | theo. 3-10° s 1 78107 571

[Fro03] theo. | 8,4(25)-10° s7! | 8,6(9)-107 s~!
[Smi75] exp. 8,6(13)-107 s

[Yan02] exp. | 7,06 -10° s71

aufgelistet. Im Rahmen des Konfidenzintervalls ergibt sich eine gute Ubereinstimmung
von A(612 nm) sowohl mit experimentellen [NIST04, Smi75] als auch mit theoretischen
Werten [Mit93, Han99, Mer01, Fro03]. Angesichts der starken Streuung der Literaturwerte
fiir A(1,9 pm) stimmen auch diese gut mit dem hier ermittelten Wert iiberein.

Eine weitere Konsistenzpriifung der angepassten Oszillatorstarken besteht in der Berech-
nung der tensoriellen Polarisierbarkeit ciens des ®P1-Niveaus und der Differenz Acga =
skl (PP1) — ga1(1So) der skalaren Polarisierbarkeit des 3P;- und !'Sp-Niveaus und
dem Vergleich mit Literaturwerten. Nach [Ang68] berechnen sie sich aus den Einstein-
Koeflizienten geméf

2meoc® (2 + 1)

QOgkal = ; w;lk(QJz"'l) ki

o 40J;(2J; — 1) y
s 3205 + 3) (i + 1)(2J; + 1)

1 1 2 3(2 1
y Z(—l)‘]’“_‘]i 3megc (4Jk- + )Am’-
k Ji Ji Jk Wik

Der Ausdruck in geschweiften Klammern stellt ein 6J-Symbol dar [Edm57]. Die Unsicher-
heit der Polarisierbarkeiten wurde ebenfalls durch eine Monte-Carlo Simulation bestimmt.
Es ergibt sich Aaga = 33(8) kHz/(kV/cm)? und atens = 2,9(6) kHz/(kV/cm)?. Der
Wert fiir die tensorielle Polarisierbarkeit stimmt mit dem in [Yan02] bestimmten Wert
Qtens = 2,623(15) kHz/(kV/cm)? iiberein. Mit diesem Wert lisst sich A aus den in
[Li96] gemessenen Stark-Verschiebungen zu Aage, = 29,874(87) kHz/(kV/cm)? berech-
nen. Auch dieser Wert stimmt mit dem hier erhaltenen Ergebnis {iberein. Die Literatur-
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Abb. 6.8: Bestimmung der magischen Wellenlingen. Aufgetragen ist die Haufig-
keitsverteilugng de; aus eine3r Monte-Carlo-Rechnung erhaltenen magischen Wel-
lenldngen )\OPO, )‘021 und A +P1170__ Der erste untere Index entspricht der Zeeman-
Komponente m, der zweite der Polarisation des ac-Stark-Lasers. Der obere Index
symbolisiert das obere Niveau des Uhreniibergangs. Die Mittelwerte und Standard-

abweichungen ergeben die in Tab. 6.2 zusammengestellten Werte.

werte fiir die Polarisierbarkeiten wurden nicht in die Anpassung mit einbezogen, da auf-
grund ihrer extrem kleinen Unsicherheiten das Resultat fiir die Parameter A(1,9 pm) und
A(612 nm) vollsténdig durch sie bestimmt worden wire. Dadurch wiren Unsicherheiten
in anderen Oszillatorstidrken, welche nicht in der Anpassung beriicksichtigt wurden, aber
dennoch die Groe der Polarisierbarkeiten beeinflussen, auf A(1,9 pm) und A(612 nm)
projiziert worden und hétten somit das Ergebnis verfilscht.

Zur Bestimmung der magischen Wellenldngen wurde der Nulldurchgang der Funktion
s(\, p,mp) fiir die angepassten Einstein-Koeffizienten berechnet. Die Haufigkeit der aus
dg}n 20(%0 kiinstlicglen Daten§étzen gewonnenen Werte fiir die magischen Wellenldngen
)\OPO, )\021 und A ﬁfa_ = )\jl,UJr zeigt Abb. 6.8. Der erste untere Index kennzeichnet
die Zeeman-Komponente mp, der zweite die Polarisation des ac-Stark-Lasers. Der obere
Index symbolisiert das obere Niveau des Uhreniibergangs. Der Ubergang zum 3Py-Niveau
ist in den bosonischen Calcium-Isotopen aufgrund der Auswahlregel J = 0 44J =0
verboten, wird aber im fermionischen Isotop #3Ca durch die Hyperfeinwechselwirkung
erlaubt. Die aus den Mittelwerten der H&aufigkeitsverteilungen in Abb. 6.8 bestimmten
magischen Wellenlédngen sind in Tabelle 6.2 zusammengestellt. Die 1o-Unsicherheit ergibt
sich dabei aus der Standardabweichung der Verteilungen. Alle drei Wellenldngen werden
vom Verstarkungsprofil eines Titan-Saphir-Lasers abgedeckt, der bei 800 nm typisch mehr
als 1 W Ausgangsleistung liefert. Damit lassen sich Fallentiefen der optischen Dipolfalle
erzeugen, die ein Vielfaches der Temperatur eines ultrakalten Ensembles betragen.
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Tabelle 6.2: Ubersicht der ermittelten magischen Wellenlingen. mp gibt die
Zeeman-Komponente des angeregten Niveaus des Uhreniibergangs an. Die Pola-
risation bezieht sich auf den ac-Stark-Laser.

Ubergang mp Polarisation | Wellenlénge

452 1S — 4sdp 3P, 0 o 800,8(22) nm
452180 —4sdp3Py | +1 (=1) | o= (o) 983(12) nm
45?2 1S — 4s4p 3Py 0 beliebig 735,5(20) nm

6.4 Erreichbare Unsicherheit

An dieser Stelle soll die erreichbare Unsicherheit eines Frequenznormals basierend auf in
einer optischen Dipolfalle gespeicherten Calcium-Atomen abgeschitzt werden.

Aufgrund der Polarisationsabhéngigkeit der ac-Stark-Verschiebung kommen zur Erzeu-
gung eines dreidimensionalen optischen Gitters nur bestimmte Kombinationen fiir die
Polarisationsrichtung der Dipolfallenstrahlen und die Richtung des Quantisierungsma-
gnetfelds in Frage. Das Magnetfeld verlaufe senkrecht entlang der z-Achse. Der in dieser
Richtung eingestrahlte Dipolfallenstrahl entspricht, unabhéngig von seiner Polarisation, o-
polarisiertem Licht. Die in der horizontalen zy-Ebene liegenden Dipolfallenstrahlen miissen
linear in der xy-Ebene polarisiert sein. Sollte sich herausstellen, dass die Verkippung der
Laserstrahlen gegen die Magnetfeldachse oder die Einstellung der Polarisationsrichtungen
ein Problem darstellen, kénnte alternativ auch nur ein einziger Dipolfallenstrahl zum Ein-
schluss der Atome benutzt werden. Der als stehende Welle ausgefiihrte, linear polarisierte
Dipolfallenstrahl verlaufe senkrecht zum Quantisierungsmagnetfeld. Steht seine Polari-
sationsrichtung senkrecht zum Magnetfeld, ergibt sich o-polarisiertes Licht. Der Spek-
troskopiestrahl wird der Richtung des Dipolfallenstrahls iiberlagert. Durch den starken
Einschluss der Atome in der Stehwelle ist in dieser Richtung riickstoffreie Spektroskopie
moglich. In der zum Dipolfallenstrahl senkrechten Richtung ist die Bewegung der Atome
auf einen Raumbereich von der Grofle der Strahltaille des Laserstrahls eingeschrankt.
Betrigt die Ausdehnung des atomaren Ensembles 2r = 10 pm und der Kriimmungsradius
R der Wellenfront der Spektroskopie-Strahlen 100 m, ergibt sich eine maximale Phasen-
verschiebung von A® = kr?/(2R) ~ 10~* Grad. Die Phasenverschiebung ist dabei nicht
abhéngig von der Zeit fiir die Abfrage des Uhreniibergangs oder von der Geschwindigkeit
der Atome, da sie wihrend der gesamten Spektroskopiedauer lediglich im Einschlussbe-
reich der Dipolfalle hin- und herschwingen. Bei einer Auflésung der Ramsey-Oszillationen
im Atominterferometer von 300 Hz betrigt damit die maximale Frequenzverschiebung
80 mHz. Fiir Frequenzverschiebungen von wenigen mHz muss also die Auflésung im ver-
wendeten Atominterferometer bei etwa 10 Hz liegen. Der Ubergang zum 3P kommt dafiir
aufgrund der relativ kurzen Lebensdauer von 0,4 ms nicht in Frage. Alternativ kann, wie
weiter unten beschrieben, der nur 2,2 mHz schmale Ubergang zum 3Pg-Niveau genutzt
werden.

In realen Experimenten kann Licht immer nur bis zu einem bestimmten Grad polarisiert
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sein. Auch in diesem Fall kann die ac-Stark-Verschiebung zwischen Grund- und angeregtem
Zustand zu Null abgeglichen werden. Der Verlauf der ac- Stark—Verschiebung s(A, p,mp) in
Abb. 6.5 kann in der Néhe der magischen Wellenldnge )\ 1 linear gendhert werden durch

summp =0) = Az +By (A=A

s(\,o,mp =0) = B, (A_%il)

mit den Konstanten

A, = 273-107* Hz/(W/m?)
B, = 24-10% (Hz/m)/(W/m?)
B, = 1,89-10° (Hz/m)/(W/m?).

Der Grad der Polarisation betrage x. Dann gilt fiir die gesamte Verschiebung am Ort
Sges(A, ) = x - s(\,o,mp =0) - I(F) + (1 —x) - s(\, m,mp = 0) - I(7).

Aus der Bedingung sges(A, 7) = 0 folgt

A=At = 1-z).

*(Bx —=B;) = Bx

Ax
) =
Fiir einen bestimmten Grad z der Polarisation lisst sich also eine Wellenléinge \ — )\zil
finden, an der die ac-Stark-Verschiebung verschwindet. Diese Aussage gilt auch noch iiber
die oben getroffene lineare Approximation der Verschiebung hinaus. Fiir z = 0,999, einen
leicht im Experiment zu realisierenden Polarisationsgrad, ergibt sich mit den oben ange-
gebengen Werten fiir A;,B; und B, eine Verschiebung der magischen Wellenldnge von
A= Aget = —0,145 nm (= 68 GHz).

Im Experiment muss die magische Wellenldnge iiber die Frequenzverschiebung des
Uhreniibergangs bestimmt werden. Entspricht die Wellenlédnge des Dipolfallenlasers nicht
der magischen Wellenléinge, fiihrt eine Anderung der Leistung des Dipolfallenlasers zu
einer Verschiebung der Frequenz des Uhreniibergangs. Eine Halbierung der Leistung fiihrt
in erster Ndherung zu einer Halbierung der Frequenzverschiebung. Mit Hilfe der alternie-
renden Stabilisierung (s. Abschn. 1.3.2) wird die Differenz der Frequenz des Uhreniiber-
gangs bei Stabilisierung auf ein Ensemble in einer Dipolfalle mit Laserleistung P bzw. P/2
bestimmt. Fiir das Calcium-Frequenznormal werden Instabilititen von wenigen 10717 in
einer Sekunde erwartet [Wil02b], so dass relative Frequenzverschiebungen in der Gréfien-
ordnung 10~ '® in wenigen Minuten detektiert werden kénnten. Zur Realisierung von Fallen-
tiefen von einigen zehn Mikrokelvin sind bei einer Strahltaille von 30 pm Intensitdten des
Dipolfallenlasers von etwa 10° W/m? notig. In der Nihe der magischen Wellenléinge sndert
sich die ac-Stark-Verschiebung Av,. mit der Frequenz des Dipolfallenlasers A fp;, gemifl
AVac/A fpip = 3 - 1079, Damit muss fiir eine relative Unsicherheit von 1078 (0,5 mHz)
die Frequenz des Dipolfallenlasers auf besser als 200 kHz eingestellt werden kénnen. Die
Linienbreite des Dipolfallenlasers sollte also maximal wenige 10 kHz betragen. Die abso-
lute Stabilisierung stellt kein Problem dar. So betrégt z.B. die Resonatordrift des in dieser
Arbeit benutzten Spektroskopielasers etwa 7 kHz pro Tag. Wird ein #hnlicher Resonator
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zur Stabilisierung des Dipolfallenlasers benutzt, miisste seine Frequenz nur im Abstand
weniger Tage korrigiert werden.

Ein Ausschlusskriterium fiir eine Dipolfalle bei der magischen Wellenldnge koénnte die
Hyperpolarisierbarkeit darstellen [Por04a, Kat03]. Sie beschreibt die Abhéngigkeit der ac-
Stark-Verschiebung von der vierten Potenz des elektrischen Feldes und weist Resonanz-
nenner mit Ein- und Zweiphotoneniibergéingen auf. Der Einfluss auf den Uhreniibergang
wurde fiir das Erdalkali-Element Strontium zu 5 - 1078 berechnet [Kat03]. Aufgrund der
Resonanznenner kénnen jedoch schon leichte Anderungen in der den Rechnungen zugrunde
liegenden magischen Wellenlédnge zu weitaus grofleren Verschiebungen durch die Hyperpo-
larisierbarkeiten fithren. Endgiiltige Klarheit wird hier nur die experimentelle Bestimmung
ihres Einflusses geben.

Zur Erzielung kleinster Unsicherheit ist der Interkombinationsiibergang zum 3P;-Niveau
aufgrund seiner relativ kleinen Liniengiite von @ = 1,2 - 10" nur bedingt geeignet.
Eine interessante Alternative stellt der Ubergang zum 3Py-Niveau dar, welcher durch
die Hyperfeinwechselwirkung im fermionischen Isotop #*Ca erlaubt wird. Die berech-
nete natiirliche Linienbreite betrigt 2,2 mHz [Por04b]. Ohne Hyperfeinwechselwirkung
wiirde der 3Py-Zustand nur eine skalare Polarisierbarkeit aufweisen. Damit wire die ac-
Stark-Verschiebung unabhéingig von der Polarisation des Dipolfallenlasers und die oben
erwihnten Probleme bei der Konstruktion eines geeigneten dreidimensionalen Gitters
wiirden entfallen. Durch die Hyperfeinwechselwirkung erhélt der 3Pg-Zustand jedoch einen
tensoriellen Anteil der Polarisierbarkeit, wodurch die ac-Stark-Verschiebung, wenn auch
nur geringfiigig, polarisationsabhéngig wird. Im Fall von Strontium wurde die polarisati-
onsabhingige Verschiebung zu etwa einem Hertz abgeschitzt [Kat03]. Fiir relative Unsi-
cherheiten von weniger als 10~!7 muss also auch fiir den Ubergang zum 3Pg-Niveau die
Polarisation des Dipolfallenlasers beriicksichtigt werden. Ein wesentlicher Nachteil des
Ubergangs ist seine lineare Magnetfeldabhingigkeit. Fiir Verschiebungen im mHz Bereich
muss das Magnetfeld auf weniger als 1 nT abgeschirmt werden [Por04a]. Zur Korrektur des
Einflusses restlicher Magnetfelder kénnten die Ubergangsfrequenzen zum 3Pg(mp = +1)-
Niveau und zum 3Pgy(mp = —1)-Niveau verglichen werden.

Eine weitere Alternative stellt der Interkombinationsiibergang zum ®Py-Niveau mit einer
natiirlichen Linienbreite im Mikrohertz-Bereich dar. Dieser besitzt jedoch eine &hnlich
starke Abhingigkeit von der Polarisation des Dipolfallenlasers wie der Ubergang zum *P;-
Niveau. Welcher Ubergang in der Gitteruhr genutzt werden wird, der zum 3Py- oder zum
3Py-Niveau, wird davon abhingen, ob der Einfluss der Polarisation des Dipolfallenlasers
oder der Einfluss eines externen Magnetfeldes besser kontrolliert werden kann.

Als ein wesentlicher Vorteil des fermionischen Isotops kénnte sich die Unterdriickung von
StoBverschiebungen erweisen. Fiir Radiofrequenz-Ubergéinge in Lithium wurde bereits
demonstriert, dass die Mean-Field Energie in Ensemblen von Fermionen aufgrund der
fermionischen Antisymmetrie nicht zu Frequenzverschiebungen fithrt [Gup03, Zwi03].
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Kapitel 7

Stof3e kalter Calcium-Atome

Neutralatomwolken als Referenzen in optischen Frequenznormalen haben wegen der
erreichbaren Kurzzeitstabilitit grofle Vorteile gegeniiber Frequenznormalen auf der Basis
einzelner Ionen. Stofle der Atome untereinander kénnten jedoch ein Limit fiir die erreich-
baren Genauigkeiten darstellen. In Abschn. 4.1.3 wurde gezeigt, dass bei den gegenwirtig
benutzten Dichten und Temperaturen Stofiverschiebungen vernachlissigbar sind. Zur
Abschitzung der Stofiverschiebungen werden die Molekiilpotenziale und insbesondere
die Streulingen der Niveaus des benutzten Uhreniibergangs bendtigt (s. Anh. D). Zu
deren Bestimmung eignet sich besonders die Photoassoziations-Spektroskopie. In diesem
Kapitel werden Photoassoziationsmessungen an einem FEnsemble kalter Calcium-Atome
(T ~ 3 mK) vorgestellt.

7.1 Photoassoziation

Unter dem Begriff Photoassoziation versteht man die Bildung eines Molekiils aus zwei sto-
Benden Atomen unter dem Einfluss von Licht. Durch die Bestimmung von Photoassoziati-
onsspektren ist es moglich, Aussagen iiber verschiedenste atomare Eigenschaften zu treffen.
Neben der Bestimmung der Lebensdauer angeregter Niveaus konnen Informationen iiber
Grundzustandsstreuldngen und langreichweitige Potenziale gewonnen werden [Wei99].

Einen Auszug aus dem Molekiilschema von Cag zeigt Abb. 7.1. Die Photoassoziation
fand auf dem 4s2'Sy — 4s4p 'P; Resonanziibergang bei 423 nm statt, welcher auch zur
Kiihlung der Atome benutzt wurde (s. Abb. 1.1). Der Molekiilgrundzustand geht fiir grofle
Kernabstéinde R in zwei Calcium-Atome im 'Sg-Zustand iiber. Der auf die Verbindungs-
achse der Atomkerne projizierte Gesamtbahndrehimpuls betréigt daher A = 0. Der auf
die Verbindungsachse projizierte Gesamtspin X ist ebenfalls gleich Null. Aus gruppen-
theoretischen Uberlegungen [Wig28] folgt, dass der Zustand symmetrisch ist beziiglich der
Ebene, die die Kernverbindungsachse enthilt, und gerade Paritit aufweist. Es handelt
sich also um einen 12;—Zustand. Die Kombination eines Calcium-Atoms im Grundzu-
stand mit einem Atom im 4sdp !P;-Zustand fiithrt zu insgesamt vier Molekiilzustdnden
("5, I, ', ') [Her50] von denen die ersten zwei bindend, die letzten zwei anti-
bindend sind. Da in Dipolndherung nur Ubergéinge zwischen Zustdnden unterschiedli-
cher Symmetrie erlaubt sind, wurden im Experiment Vibrationsniveaus des X1 -Zustands
besetzt. Fiir den Ubergang ins I,-Niveau erwartet man aufgrund der Retardierung
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'So+4p'Py
'S¢+3d'D,
1So+4pP
E Photoassoziation
423 nm
1Z+\/: 'So+!Sg
g R —m—

Abb. 7.1: Molekiilschema von Cag. Dargestellt sind die Niveaus mit Relevanz fiir
die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente. Die Abhéngigkeit der Potenzi-
alkurven vom Abstand R der Atomkerne ist nur schematisch dargestellt. Durch
Photoassoziation werden Vibrationsniveaus des !X -Zustands besetzt. Af ist die
Frequenzverstimmung des Photoassoziationslasers gegen die atomare Resonanz.

fiir grofle Kernabstédnde, d.h. kleine Verstimmungen des Photoassoziationslasers, schmale
Linien [Mac01], die jedoch nicht beobachtet wurden. Die Frequenzverstimmung des Pho-
toassoziationslasers gegen die atomare Resonanz wird mit Af bezeichnet!. In der Regel
beginnt die Z#&hlung der gebundenen Vibrationsniveaus v im Potenzialminimum. Da
die hier durchgefiihrten Messungen nahe an der Asymptote stattfanden, wird gemé&f
v/ = vp — (vp modulo 1) — v 4+ 1 die Vibrationsquantenzahl o' eingefiihrt, welche die
Vibrationsniveaus beginnend mit v = 1 von der Asymptote abzihlt. vp ist darin die nicht
ganzzahlige ,,Quantenzahl®“ des hypothetisch exakt auf der Asymptote liegenden Vibrati-

onsniveaus.

7.2 Experimentelle Realisierung

Die Photoassoziationsmessungen wurden an dem in Kap. 2 beschriebenen Versuchsauf-
bau durchgefiihrt. Als Laser zur Erzeugung der 423 nm Strahlung zur Kiihlung kam
allerdings noch ein frequenzverdoppeltes Diodenlasersystem in Master-Slave Kombina-
tion zum Einsatz [Wil02a]. Zur Realisierung der magneto-optischen Falle wurden drei
in sich zuriickreflektierte Strahlen mit 5 mm Radius (1/e? der Maximalintensitit) und
einer Leistung von 5 mW pro Strahl benutzt. Die Verstimmung zur Resonanz betrug
—29 MHz. Der iibrige Aufbau entsprach dem in Kap. 2 beschriebenen. Der aus Absorp-
tionsbildern bestimmte Radius R des atomaren Ensembles betrug R = 0,3 mm bei einer

'Um Verwechselungen mit der Vibrationsquantenzahl v zu vermeiden, werden in diesem Kapitel Fre-
quenzen nicht mit v, sondern mit f bezeichnet
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Dichte von ppax = 2-10'° cm~3. Die Temperatur T des Ensembles wurde iiber die Doppler-
Verbreiterung der Interkombinationslinie und die ballistische Expansion des Ensembles zu
2 mK < T < 3 mK bestimmt.

Als Photoassoziationslaser (PA-Laser) wurde der in Abschn. 2.2.3 beschriebene Farbstoff-
laser benutzt. Die dort beschriebene Stabilisierung erméglichte es, seine Frequenz wihrend
einer Messung mit einer Genauigkeit von +2 MHz konstant zu halten. Die Verstimmung
Af = fig,—1p, — fLaser wurde fiir kleine Verstimmungen (A f < 20 GHz) durch die Messung
der Schwebungsfrequenz zwischen PA- und Kiihllaser mit einer Photodiode (New Focus,
Modell 1002) bestimmt. Fiir grofiere Verstimmungen wurde die Frequenz des PA-Lasers
direkt mit einem Fourier-Transform-Spektrometer mit einer absoluten Genauigkeit von
besser als 0,5 MHz gemessen. Zur Berechnung der Verstimmung muss die Resonanzfre-
quenz bekannt sein. Um diese zu ermitteln, wurde die Frequenz des Photoassoziationslasers
auf die Resonanz abgestimmt, indem die Fluoreszenz des atomaren Ensembles wihrend
eines 50 us langen PA-Laser-Pulses maximiert wurde. Nach Abzug der Frequenz des zum
Schalten des PA-Lasers benutzten akusto-optischen Modulators erhilt man die Ubergangs-
frequenz der Resonanz. Die Resonanzfrequenz wurde zu Beginn jedes Messtages bestimmt
und betrug fig,_1p, = (709078,382 £ 0,001) GHz. Die Unsicherheit von 1 MHz resultiert
dabei hauptséchlich aus der Genauigkeit, mit der die Linienmitte bestimmt wurde.

Zur Erhohung der Intensitdt des PA-Lasers wurde er als stehende Welle dem atoma-
ren Ensemble iiberlagert. Die Detektion der Photoassoziation erfolgte iiber die 423 nm
Fluoreszenz der gespeicherten Atome. Die Photoassoziation fithrt zu zuséitzlichen Fal-
lenverlusten und damit zu einer Abnahme der Fallenfluoreszenz. Zwei mogliche Verlust-
mechanismen sind dabei denkbar. Im gebundenen Zustand schwingen die Kerne um die
Gleichgewichtsposition. Erfolgt die spontane Emission in einen ungebundenen Zustand,
so besitzen die Atome genug kinetische Energie, um die magneto-optische Falle zu ver-
lassen (Strahlungsverlust). Die zweite Moglichkeit besteht in einer Zustandsénderung des
Molekiils (zustandsindernder Stofl). In Abb. 7.1 sind zwei der zu 4s®1Sp+4s3d 1Dy und
452 1Sg+4s4p 3P dissoziierenden Potenziale eingezeichnet, deren Potenzialkurven den 37 -
Zustand kreuzen. Durch Spin-Bahn-Kopplung kann ein Ubergang in die 3II, Zustinde
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Abb. 7.3: Abhingigkeit der Fallenver-
luste von der Intensitit des PA-Lasers.
Dargestellt sind die Verluste im Maxi-
mum der Vibrationslinien v' = 39 (offene
Kreise) und v = 49 (gefiillte Kreise).
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!} die Fallenverluste zu sattigen.

'=39
N
T
HOH
—O0—i
HOH

Fallenverlust (%), v
N
T
O
Fallenverlust (%), v'=49

1 n 1 n 1 n 1

0 100 200 300 400
Intensitat (mW/cm?)

erfolgen, welche zu 4s? 'Sg+4s4p 3P und 4s? 'Sg+4s3d 3D dissoziieren?. Spin-Rotations-
Kopplung erméglicht am Kreuzungspunkt einen Ubergang in den 'II,-Zustand, der zu
4s%1S9+4s3d 'D dissoziiert. Diese Kopplungen fithren zu Pridissoziation, da die Asym-
ptoten der angekoppelten Zustinde niedriger liegen als die besetzten Niveaus im '3}
Zustand.

Zur Bestimmung der zusétzlichen Fallenverluste durch Besetzung von Molekiilzustdnden
mittels Photoassoziation wurde der PA-Laser fiir Zeitintervalle von 500 ms mit einem
akusto-optischen Modulator ein- und abgeschaltet, wiahrend der Fallenlaser sténdig ein-
geschaltet blieb. Vor und nach jedem Wechselwirkungsintervall mit dem PA-Laser wurde
die Fallenfluoreszenz bei 423 nm detektiert. Das Verhiltnis der Fallenfluoreszenz mit und
ohne PA-Laser ist damit ein direktes Maf} fiir den zusétzlichen Fallenverlust durch die
Photoassoziation. Das benutzte Zeitintervall muss dabei lénger sein als die Lebensdauer
der magneto-optischen Falle (=~ 360 ms), damit ein neuer Gleichgewichtszustand erreicht
werden kann. Zur Untersuchung des Zusammenhangs zwischen PA-Intervall und Fallen-
verlust wurde der Fallenverlust bei einer Verstimmung von Af = 6,64 GHz (v = 49) fiir
unterschiedlich lange PA-Intervalle bestimmt (s. Abb. 7.2). Die Linie stellt die Anpassung
einer Exponentialfunktion dar. Als Zeitkonstante ergibt sich (350 & 20) ms in guter Uber-
einstimmung mit der Fallenlebensdauer. Das in den Experimenten benutzte Zeitintervall
von 500 ms Dauer stellt einen Kompromiss zwischen Fallenverlust und benétigter Zeit
fiir eine bestimmte Anzahl von Mittelungen dar. Die Fluktuationen der Fallenfluoreszenz
betrugen 1 % bis 2 %, so dass iiber mindestens 150 Zyklen gemittelt wurde.

Fiir den in Abschn. 7.3 durchgefiithrten Vergleich der relativen Linienstérken der Vibra-
tionsniveaus muss der beobachtete Fallenverlust auf die Intensitdt des PA-Lasers und
die Dichte des atomaren Ensembles normiert werden. Dazu wurde die Abhéngigkeit der
Fallenverluste von der Intensitdt des PA-Lasers bestimmt (Abb. 7.3). Fiir die hochsten
Intensitidten beginnen die durch Photoassoziation induzierten Fallenverluste zu séttigen.
Mit Hilfe von Absorptionsbildern (s. Anh. B) wurde die Dichte des atomaren Ensembles
fiir jede Messung bestimmt. Da die durch Photoassoziation induzierten Fallenverluste pro-
portional zur Dichte des Ensembles sind, kann somit der gemessene Fallenverlust auf eine
Referenzdichte normiert werden.

2Das Molekiilpotenzial zu 4s? 'Sp+4s3d D ist der Ubersichtlichkeit wegen in Abb. 7.1 nicht eingezeich-
net
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7.3 Gemessene Spektren

Zur Bestimmung des Spektrums eines Vibrationsniveaus wurde der PA-Laser auf eine feste
Verstimmung Af eingestellt und die Fallenverluste aufgrund der Photoassoziation wur-
den fiir diese Verstimmung gemessen. Danach wurde die Verstimmung sukzessive weiter
verdndert, bis die gesamte Linie abgetastet war. Die Schrittweite in den Fiiflen der erhalte-
nen Verlustprofile betrug etwa 40 MHz, ansonsten etwa 8 MHz. Insgesamt wurden die Pro-
file fiir die Vibrationsniveaus v’ = 49, 62, 64, 66, 67, 68, 69 und 72 aufgenommen. Die Ergeb-
nisse fiir v = 68,69 und 72 entsprechend Verstimmungen um Af = 47,52 und 67 GHz
sind in Abb. 7.4 gezeigt. Die Rotationsstruktur der Vibrationslinien konnte aufgeldst wer-
den. Erkennbar sind die Rotationsniveaus zu J = 1,3 und 5. Das Auftreten nur ungerader
Rotationsquantenzahlen soll kurz erliutert werden. Da es sich beim Kern von °Ca um ein
Boson mit Kernspin I = 0 handelt, muss die Gesamtwellenfunktion des Molekiils symme-
trisch unter Austausch beider Kerne sein. Folglich kénnen im Grundzustand nur gerade
Rotationsquantenzahlen J vorkommen, da nur fiir diese die Gesamtwellenfunktion symme-
trisch ist. Da es sich um einen 'Y — !3-Ubergang handelt, sind Uberginge mit AJ = 0
verboten. Aufgrund der Auswahlregel AJ = +1 werden im Photoassoziationsspektrum
der Vibrationsniveaus nur Rotationsniveaus mit ungeradem J beobachtet. Dariiber hin-
aus fiihrt die Auswahlregel dazu, dass Rotationsniveaus zu einem bestimmten J durch
Anregung aus Zustéinden mit £ = J + 1 und ¢ = J — 1 gebildet werden.

Die Rotationsbarriere E.o; = h2[J(J 4 1) + 2]/(2uR?) des Calcium-Atompaars der redu-
zierten Masse p bei einem typischen Kernabstand im Condon-Punkt von R = 10 nm
entspricht einer Temperatur von 1,0 mK, 2,7 mK und 5,3 mK fiir J = 2,4 und 6. Da die
Temperatur des atomaren Ensembles 2 mK bis 3 mK betrégt, treten nur Partialwellen mit
¢ < 4 auf, so dass aufgrund der Auswahlregel AJ = £1 nur J = 1, 3 und 5 beobachtet
werden. Die volle Halbwertsbreite der Linien von 110 MHz setzt sich zusammen aus der
doppelten Linienbreite des atomaren Ubergangs (~ 70 MHz) und der thermischen Ver-
breiterung (40 bis 60 MHz fiir 2 mK < T' < 3 mK). Die Linien in Abb. 7.4 entsprechen
den berechneten Linienformen (s. Abschn. 7.4).

Die Abhingigkeit der gemessenen Fallenverluste von der Vibrationsquantenzahl v zeigt
Abb. 7.5. Die Messwerte stellen eine Kombination der Ergebnisse von vier Messtagen dar.
Die Fallenverluste wurden mit Hilfe der gemessenen Abhéngigkeit von der Intensitit des
PA-Lasers (s. Abb. 7.3) und der durch Absorptionsbilder bestimmten Dichte des atomaren
Ensembles auf eine PA-Laser Intensitiit von 280 mW /cm? und eine Dichte von 2-10!° cm =3
normiert. Da durch Driften im mechanischen Aufbau die Dichte iiber den Zeitraum eines
Tages um etwa 20 % abnahm, wurde die Dichte jeweils morgens und abends bestimmt. Eine
lineare Abnahme mit der Zeit wurde fiir die Dichtekorrektur berticksichtigt. Fiir Vibra-
tionslinien mit nicht aufgeloster Rotationsstruktur wurde der Fallenverlust im Maximum
der Linie bestimmt (gefiillte Kreise). Fiir grofie v/ mit hinreichend getrennten Rotations-
niveaus wurde der Verlust fiir J = 1 (gefiillte Dreiecke) und J = 3 (offene Dreiecke)
separat bestimmt. Die Verstimmung Af des PA-Lasers wurde geméfl den aus der Rech-
nung erwarteten Werten fiir das jeweilige Niveau gewéhlt. Um Driften iiber den Zeitraum
eines Tages ausschlieflen zu kénnen, wurde der Fallenverlust zunichst von kleinen v’ zu
groflen und anschliefend in umgekehrter Reihenfolge durchgefiihrt. Zusétzlich wurde der
Fallenverlust fiir Verstimmungen A f in der Mitte zwischen zwei Vibrationslinien bestimmt
(offene Kreise). Fiir ' < 47 beginnen benachbarte Vibrationslinien zu iiberlappen und der



88 KAPITEL 7. STOSSE KALTER CALCIUM-ATOME

0,0

0,5

10

Fallenverlust (%)

V=72
15F 1, =660 mwicm’

66,4 66,8 67,2 67,6

0,0

0,5

Fallenverlust (%)

L V' =69
_ 2
IP A 320 mW/cm

10

51,2 51,6 52,0 52,4

S
7]
=
)
>
[
<
T
LL
V' =68 J=1
10| 1, =340 mwi/cm® f |
47,2 47,4 47,6 47,8
Af (GHz)

Abb. 7.4: Vibrationsniveaus fir v/ = 68, 69 und 72. Drei Rotationsniveaus zu J =
1,3 und 5 werden aufgelost. Die Linien geben die berechnete Linienform fiir eine Grund-
zustands-Streuldnge von 85,2 ag wieder (s. Abschn. 7.5). Fiir den Vergleich mit den beob-
achteten Photoassoziationsspektren wurden die simulierten Spektren in der Amplitude
skaliert.
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Abb. 7.5: Abhingigkeit des Fallenverlusts von der Vibrationsquantenzahl v'. Der
Fallenverlust wurde fiir Vibrationslinien mit nicht aufgeloster Rotationsstruktur im
Maximum der Linie bestimmt (gefiillte Kreise). Bei aufgeloster Rotationsstruktur
wurde der Fallenverlust fiir J = 1 (gefiillte Dreiecke) und J = 3 (offene Drei-
ecke) bestimmt. Offene Kreise entsprechen dem Fallenverlust mit Verstimmungen
des PA-Lasers zwischen zwei Vibrationslinien. Fiir v/ < 47 beginnen benachbarte
Vibrationslinien zu iiberlappen. Die Linien geben den simulierten Verlauf wieder (s.
Text).

Verlust zwischen den Linien fillt nicht mehr auf Null ab. Die eingezeichneten Linien sind
das Ergebnis einer numerischen Simulation (s. Abschn. 7.4).

Fiir reine s-Wellen-Streuung sollte die Linienstiirke gemiB des Uberlappintegrals der Wel-
lenfunktion des gebundenen Zustands mit der Grundzustands-Streuwellenfunktion modu-
liert sein. Bei einer Ensembletemperatur von 7' = 3 mK tragen jedoch auch noch mafigeb-
lich d-Wellen und zu einem geringen Teil g-Wellen zum Signal bei, so dass eine Modulation
nicht zu erwarten ist, da die Partialwellen mit unterschiedlichen Phasenverschiebungen der
Streuwellenfunktion beitragen.

7.4 Theoretische Beschreibung

Die numerischen Simulationen wurden von Herrn Prof. Tiemann durchgefiihrt. An dieser
Stelle soll kurz das den Rechnungen zugrunde liegende theoretische Modell beschrieben
werden.

Das Molekiilpotenzial U(R) nahe an der 'Sg + 'Pj-Asymptote, also fiir grofie Kern-
abstinde R, wird durch die Dipol-Dipol Wechselwirkung und die Rotationsenergie fiir
den Zustand mit der Quantenzahl J dominiert. Die Dipol-Dipol Wechselwirkung zeigt
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eine 1/R3-Abhingigkeit [Kin39], so dass fiir den hier betrachteten Zustand 'Y gilt:

Cs  hA[J(J+1)+2]
R3 2uR?

(7.1)

D entspricht der Energie an der Asymptote, Cs ist die Konstante der Dipol-Dipol Wech-
selwirkung und p die reduzierte Masse. Die 2 im Z&ahler des Rotationsterms beriicksichtigt,
dass fiir das Atom im 'P;-Zustand J = 1 gilt. Die Konstante C3 it sich gemi8
3¢3 4
Cs =
57 w3

(7.2)

durch die spontane Zerfallsrate v, und die Kreisfrequenz w, des atomaren 'Sq — 'P;
Ubergangs ausdriicken.

Der innere Teil des Potenzials wird in der accumulated phase approzimation [Moe95]
behandelt. Die Randbedingung fiir kleine R wird durch die Phase der Wellenfunktion
im Abstand Ry ersetzt. Ry wird so gewihlt, dass U(Ry) bereits durch den langreichwei-
tigen Teil des Potenzials beschrieben wird, aber klein ist gegen die klassischen &ufleren
Umkehrpunkte der betrachteten Vibrationsniveaus. Da die Bindungsenergie der Niveaus
klein ist gegen die kinetische Energie im Minimum des Potenzials d&ndert sich die Phase im
Abstand Ry nur sehr wenig von Niveau zu Niveau. Die akkumulierte Phase zwischen sehr
kleinen Abstédnden und dem Abstand Ry bleibt also ndherungsweise konstant, daher der
Name der Approximation. In den numerischen Simulationen ist Ry eine lineare Funktion
der Bindungsenergie, um die verbleibende schwache Phasen&nderung zu beriicksichtigen.

Zur Modellierung der Linienprofile wurde die in [Boh99] entwickelte Theorie benutzt.
Die Beschreibung beriicksichtigt Linienverschiebungen aufgrund der Kopplung des Kon-
tinuums an der Grundzustandsasymptote 'Sg + 'Sy mit der 'Sy + 'Pi-Asymptote durch
den PA-Laser. Die Wahrscheinlichkeit eines Fallenverlusts durch Photoassoziation fiir ein
Atompaar mit kinetischer Energie € berechnet sich geméf [Boh99] zu

('Ys + 'Yr)r

S T S F >
[6_(A_El)]2+<7 +7 ;r% + >

|Soul* =

(7.3)

Darin bezeichnet Sy das Streumatrixelement fiir den Stofl zwischen zwei Atomen im
Grundzustand iiber gebundene Zwischenzustéinde in den Verlustkanal [. Die Bedeutung
der benutzten Notation ist in Abb. 7.6 schematisch dargestellt. s und =, sind die
Raten fiir zustandsdndernde Stofe und Strahlungsverluste. Die spontane Zerfallsrate in
Zustédnde, welche in der magneto-optischen Falle wieder eingefangen werden, wird mit
beschrieben. A ist die Verstimmung zwischen dem gebundenen Molekiilzustand der Energie
Ey(v,J) und der PA-Laser Frequenz relativ zur Grundzustandsasymptote: A = Ej — hwr,.
Die Anregungsrate I' und die Energieverschiebung E; werden in [Boh99] mit Hilfe der
reflection approrimation bestimmt. Beide hingen von der Intensitit I des PA-Lasers ab.
Die Photoassoziationsrate K (A, T, J) aus einem thermischen Ensemble der Temperatur 7'
fiir eine Verstimmung A berechnet sich durch Mittelung {iber die Temperaturverteilung
und Summation iiber alle zum Ubergang nach .J beitragenden Partialwellen ¢:

K(AT,J) = hQLT / de e/ 13" (20 + 1) [Su(e, 0,4, A, 1) (7.4)
0 l
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A
E
Abb. 7.6: Schematisches Molekiilpoten-
zial zur Illustration der in der theoreli-
schen Beschreibung benutzten Notation (s.
Text).
0 €

Dabei bezeichnet Qr = (2rukT)?/? /b3 die Zustandssumme zur Temperatur T eines Atom-
paares mit reduzierter Masse p.

Die Abhéngigkeit von ~s und «, von der Vibrationsquantenzahl v wurde iiber die Vibra-
tionsfrequenz des gebundenen Zustands abgeschiitzt. Dazu wird angenommen, dass das
einmalige Durchlaufen des inneren Potenzialbereichs aufgrund von zustandsédndernden
StoBen und Strahlungsverlust zu einem Fallenverlust fiihrt, der unabhéngig von v ist.
Die Vibrationsfrequenz wird mit der Leroy-Bernstein Formel fiir die Energie eines gebun-
denen Zustands nahe an der Asymptote abgeschéitzt. Fiir die hier betrachtete Dipol-Dipol
Asymptote ergibt sich [Ler70]: Ey, = D — X (vp — v)%. Damit wird die Verlustrate s + 7,
proportional zu 6X (vp — v)®. X wird als Parameter in der Anpassung von beobachteten
und berechneten Photoassoziations-Spektren benutzt.

Als Startpunkt fiir die Simulation wird ein bereits bekanntes Potenzial [Zin00] einge-
setzt und die Eigenenergien der Rotations-/Vibrations-Niveaus berechnet. Aufgrund der
endlichen Temperatur, der ac-Stark-Verschiebung und der Form des Potenzials ergeben
sich Abweichungen zu den beobachteten Positionen der Niveaus. Iterativ werden der Cs-
Koeffizient und die Entwicklung fiir Ry angepasst. Zusétzlich musste die Retardierung
beriicksichtigt werden, da ansonsten insbesondere fiir Niveaus nahe an der Asymptote
(v < 40) Abweichungen auftraten. Nach zwei bis drei Iterationen konvergiert die Anpas-
sung. Es ergibt sich C5 = 0,5217(45) - 10? nm? - ecm~! und damit v, = 2,150(19) - 108 s~ L.
Dieser Wert ist drei Standardabweichungen kleiner als der in [Zin00] bestimmte Wert.
In [Zin00] wurde der Einfluss der Ensembletemperatur durch eine globale Verschiebung
aller Niveaus beriicksichtigt. Dies ist nach den neuen Simulationen nicht gerechtfertigt.
Die experimentelle Bestimmung der Zerfallsrate v, reicht bis ins Jahr 1961 zuriick [Ost61,
0di63, Lur64, Hul64, Smi66, Smi71, Klu74, Gib76, Hav77, Kel80, Han81, Han83], wobei
verschiedenste experimentelle Techniken angewendet wurden. Der gewichtete Mittelwert
betriigt 7, = 2,212(39) - 10® s~!. Die beiden friihesten Publikationen [Ost61, Odi63]
wurden nicht beriicksichtigt, da die dort bestimmten Werte, verglichen mit allen ande-
ren publizierten Werten, offensichtlich zu grofl sind. Durch die Mittelwertbildung wird
auch die Unsicherheit des gewichteten Mittels recht klein. Mit den meisten Literaturwer-
ten stimmt der hier ermittelte Wert innerhalb einer Standardabweichung iiberein. Ledig-
lich verglichen mit [Gib76, Kel80] ergibt sich erst fiir zwei Standardabweichungen eine
Ubereinstimmung. Neuere theoretische Rechnungen [Por01] ergeben eine Zerfallsrate von
Yo = 2,156(30) - 108 s~ 1,
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Die simulierte Abhingigkeit der Fallenverluste von der Vibrationsquantenzahl v’ ist in
Abb. 7.5 als Linie dargestellt. Der experimentell beobachtete Verlauf wird nicht gut wie-
dergegeben. Die Griinde hierfiir sind zur Zeit noch nicht verstanden.

7.5 Bestimmung der Streulinge

Die numerischen Simulationen aus Abschn. 7.4 zeigen, dass die relative Hohe der J = 1 und
J = 3 Komponenten der Rotationsstruktur empfindlich von der Grundzustandsstreuldnge
abhingen. Zur Variation der Streulinge in den Rechnungen wurde die Grundzustands-
Potenzialkurve im Minimum leicht verdndert. Dadurch @ndert sich der Abstand der letzten
gebundenen Zustidnde zur Asymptote. Fiir £ = 2 verschiebt sich die Shape-Resonanz in
Richtung der Asymptote fiir kleiner werdende Streuldingen. Dies fiihrt zur Variation der
relativen Hohen zwischen den Rotationslinien mit J = 1 und J = 3. Das simulierte
Linienprofil fiir das Vibrationsniveau v’ = 69 ist in Abb. 7.7 fiir drei unterschiedliche Werte
der Grundzustandsstreuléinge von 52,4 ag, 85,2 ag und 324 ag mit dem Bohr Radius ag ~
0,0529 nm dargestellt. Zur Verbesserung der Ubersichtlichkeit sind die Kurven vertikal
versetzt. Fiir kleine Streulingen ist der Ubergang nach J = 1 stiirker, fiir grofie der
Ubergang nach J = 3. Im Experiment wurden fiir alle Linien mit aufgeloster Rotations-
struktur (v' = 62, 64, 66, 67, 68, 69 und 72) annihernd gleich groe J = 1 und J = 3
Komponenten beobachtet. Da die Form der Kurven fiir die Streuldngen von 52,4 ay und
324 agy deutlich von der beobachteten Form abweicht, kann die moégliche Grundzustands-
streuléinge auf das Intervall 50 ag bis 300 ag eingegrenzt werden. Eine dhnliche Grofle fiir
die Streuldnge wurde in [All03] ermittelt. Dort konnte die Streulinge auf das Intervall
zwischen 250 ag und 1000 ag beschrinkt werden.
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Abb. 7.7: Simuliertes Linienprofil des Vibrationsniveaus v' = 69 fiir drei unter-
schiedliche Werte der Grundzustands-Streuldnge. Die Ensembletemperatur betrégt
2 mK, die Leistung des PA-Lasers 400 mW /cm?. Zur Verbesserung der Ubersichtlich-
keit sind die Kurven vertikal versetzt dargestellt. Durch Vergleich mit gemessenen
Linienprofilen (Abb. 7.4) kann der Wert der Grundzustands-Streuléinge abgeschéitzt
werden.
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Kapitel 8

Zusammenfassung und Ausblick

Im ersten Teil der Arbeit wurde ein optisches Calcium-Frequenznormal bei 657 nm erst-
mals mit ultrakalten Calcium-Ensemblen (12 pK) realisiert und die Ubergangsfrequenz
mit der bisher geringsten Unsicherheit von 1,2 - 10~* bestimmt. Im zweiten Teil wurden
erste Untersuchungen zur Realisierung einer optischen Gitteruhr mit Calcium-Atomen
durchgefiihrt.

Mit dem Einsatz ultrakalter Atome fiir das Frequenznormal konnte durch die reduzierte
Temperatur und die geringe Schwerpunktsbewegung der Atome von weniger als 2 cm/s
der Einfluss des Doppler-Effekts, welcher bisher einen Hauptbeitrag zur Unsicherheit lie-
ferte, auf 1 Hz reduziert werden. Dies entspricht einer relativen Unsicherheit von nur
noch 2 - 10715, Einen weiteren mafigeblichen Beitrag zur Unsicherheit stellten bisher fre-
quenzverschiebende St68e der Atome dar. Dieser Effekt limitiert derzeit auch die mit den
besten Cisium-Fontéinenuhren erreichbaren Unsicherheiten auf etwa 107'5. Durch Ver-
besserungen der Lasersysteme und durch die Optimierung der Quenchkiihlung konnte die
Dichte des ultrakalten Ensembles auf 4 - 10 cm™ erhoht werden. Zusammen mit der
erstmaligen Verwendung einer zustandsselektiven Detektionsmethode fiir das Calcium-
Frequenznormal erlaubte dies eine genaue Untersuchung des Einflusses ultrakalter Stof3e.
Fiir die derzeit verwendeten Ensembledichten ergibt sich als obere Grenze fiir ihren Bei-
trag zur Unsicherheit 0,06 Hz (1,3 - 10716). Damit wurde der Einfluss von Sté8en auf ein
zur Zeit vernachlassigbares Mafl reduziert.

Zur theoretischen Beschreibung der Stofiverschiebung werden die Streuldngen der betei-
ligten Niveaus bendtigt. Durch Photoassoziationsmessungen konnte die Grundzustands-
Streulédnge fiir Calcium auf das Intervall von 50 ag bis 300 ag eingegrenzt und daraus
die Groflenordnung der zu erwartenden Verschiebungen abgeschétzt werden. Hier zeigt
sich ein Vorteil optischer Frequenznormale gegeniiber Mikrowellennormalen. Die absolute
Grofle der Stoflverschiebung ldsst sich aus der Mean-Field Energie der gekiihlten Ensem-
bles bestimmen. Diese h&ngt nicht von der Frequenz des Uhreniibergangs ab, so dass ihr
relativer Beitrag in optischen Frequenznormalen durch die etwa fiinf Gréflenordnungen
hohere Ubergangsfrequenz stark reduziert wird.

Der zeitliche Verlauf der Laserphase in den zur Abfrage des Uhreniibergangs benutzten
Laserpulsen wurde erstmals untersucht. Dabei konnte gezeigt werden, dass Phasenexkur-
sionen in den Pulsflanken zu Frequenzverschiebungen von mehreren Hertz fiihren und
daher fiir die Realisierung des Frequenznormals beriicksichtigt werden miissen. Mit einem
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einfachen Modell konnte aus den gemessenen Phasenexkursionen die zu erwartende Fre-
quenzverschiebung berechnet werden. Es ergab sich eine gute Ubereinstimmung zur expe-
rimentell bestimmten Verschiebung. Die beobachteten Phasenexkursionen stellen ein uni-
verselles Verhalten bandbreitebegrenzter Systeme dar. Sie haben damit iiber das Calcium-
Frequenznormal hinaus Bedeutung fiir viele Prézisionsexperimente mit gepulsten Feldern.

Die Frequenz des Uhreniibergangs wurde mit Hilfe eines Frequenzkamm-Generators mit
dem Primérnormal fiir Zeit und Frequenz, der Césium-Atomuhr, verglichen. Die relative
Gesamtunsicherheit des Calcium-Frequenznormals konnte dabei auf 1,2 - 10714 reduziert
werden. Den grofiten Beitrag zur Unsicherheit liefert derzeit die Schwarzkorperstrahlung
des zur Erzeugung eines thermischen Atomstrahls benutzten Calcium-Ofens. Momentan
wird die in dieser Arbeit benutzte Vakuumkammer durch eine neue Apparatur ersetzt, in
der durch den Einsatz eines Zeeman-Abbremsers und einer zweidimensionalen Ablenk-
Melasse die magneto-optische Falle aus dem Einflussbereich des Ofens entfernt wird.
Zusammen mit der in dieser Arbeit erfolgten Reduzierung anderer Unsicherheitsbeitrige
wird damit schon in naher Zukunft die Realisierung des Calcium-Frequenznormals mit
einer relativen Unsicherheit von nur noch 2 - 107'% méglich sein. Den Hauptbeitrag zur
Unsicherheit wird dann der lineare Doppler-Effekt aufgrund der Restbewegung der Atome
darstellen. Daher wurden im zweiten Teil der Arbeit erste Untersuchungen zur Reali-
sierung einer optischen Gitteruhr mit Calcium-Atomen, welche die Unterdriickung des
Doppler-Effekts erlaubt, durchgefiihrt.

Es wurde gezeigt, dass die zur Kiithlung der Atome benutzte Methode der Quenchkiih-
lung geeignet ist, die Atome im rein konservativen Potenzial einer optischen Dipolfalle zu
akkumulieren. Die erreichten Transfereffizienzen von wenigen Prozent sind dabei nur durch
die derzeit relativ kurze Lebensdauer der magneto-optischen Falle begrenzt. Durch den
Finsatz der oben erwidhnten neuen Vakuumapparatur und die damit verbundenen l&ngeren
Lebensdauern wird es moglich sein, erheblich groflere Transfereffizienzen zu erreichen.

Durch Messungen der Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs aufgrund des dyna-
mischen Stark-Effekts konnten die ,magischen Wellenldngen® fiir die Interkombinati-
onsiiberginge zum 4s4p Pi-Niveau in %°Ca und zum 4s4p 3Py-Niveau bestimmt werden,
welcher durch die Hyperfeinwechselwirkung im fermionischen Isotop *3Ca erlaubt wird.
Alle Wellenldngen liegen im mit Lasern gut zugénglichen roten und nahinfraroten Spektral-
bereich, so dass es einfach moglich sein wird, genug Laserleistung zur Erzielung von Fallen-
tiefen von mehreren zehn Mikrokelvin bereitzustellen. Eine Abschétzung der erreichbaren
Unsicherheit zeigt, dass es bereits mit den heute eingesetzten Techniken der Laserstabili-
sierung moglich ist, die Wellenléinge des Dipolfallenlasers so weit konstant zu halten, dass
die Frequenzverschiebung des Uhreniibergangs weniger als 1078 betrigt. Allerdings wird
es zur Erzielung solcher geringen Unsicherheiten nétig sein, anstelle des heute benutzten
Interkombinationsiibergangs zum 3P;-Niveau mit einer Linienbreite von 370 Hz den Uber-
gang zum >Py-Niveau mit einer Linienbreite im Mikrohertz-Bereich oder den im fermioni-
schen Isotop erlaubten Ubergang zum 3Py-Niveau mit einer Linienbreite von wenigen Milli-
hertz zu benutzen. Der Vorteil des Ubergangs zum 3P(-Niveau liegt dabei in seiner geringen
Frequenzabhéngigkeit von der Polarisation des Dipolfallenlasers. Bereits mit der in dieser
Arbeit benutzten magneto-optischen Falle, in der die Atome direkt aus einem thermischen
Atomstrahl geladen werden, war es moglich, Atome des fermionischen Isotops zu speichern.
Die Anzahl der gespeicherten fermionischen Atome im Verhéltnis zur Anzahl der norma-
lerweise gespeicherten bosonischen Atome entsprach etwa der natiirlichen Haufigkeit von
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0,14 %. Simulationen der neuen Vakuumapparatur mit Zeeman-Abbremser und Ablenk-
Melasse lassen einen um vier Groflenordnungen héheren Atomfluss erwarten, so dass es mit
der neuen Apparatur moglich sein wird, ebenso viele Atome des fermionischen Isotops zu
speichern wie derzeit Atome des bosonischen Isotops gespeichert werden. Einen weiteren
entscheidenden Vorteil des fermionischen Isotops koénnte die Unterdriickung des Einflusses
der Mean-Field-Energie darstellen. Erste Untersuchungen an Lithium zeigen fiir Mikro-
welleniibergéinge die Unterdriickung von Mean-Field-Effekten aufgrund der fermionischen
Antisymmetrie [Gup03, Zwi03].

Ein Ausschlusskriterium fiir die Anwendbarkeit einer optischen Gitteruhr kénnten mogli-
cherweise die Hyperpolarisierbarkeiten darstellen. Theoretische Rechnungen sind derzeit
zu ungenau [Por04a], um ihren Einfluss prézise vorhersagen zu konnen. Endgiiltige Klar-
heit wird daher nur ihre Bestimmung im Experiment ergeben.

Durch die Speicherung der Calcium-Atome in einer Dipolfalle wird es moglich sein, den
Einfluss der Phasenexkursionen in den Anregungspulsen um mehrere Groéflenordnungen
zu unterdriicken. Befinden sich die Atome im Lamb-Dicke-Regime, ist es nicht mehr
notig, Doppler-freie Spektroskopiemethoden wie die Ramsey-Anregung mit Pulsdauern
von wenigen Mikrosekunden zu verwenden. Stattdessen wire es ausreichend, wie im Fall
der Einzelionen-Normale, zur Anregung des Uhreniibergangs Rabi-Pulse mit einer Linge
von mehreren Millisekunden zu benutzen. Da der Einfluss der Phasenexkursionen in den
Pulsflanken sich umgekehrt proportional zur Pulslinge verhilt, wird er auf diese Weise
um mindestens drei GroBenordnungen reduziert.

Neben der Anwendung in einem optischen Frequenznormal bietet die Speicherung der
Calcium-Atome in einer Dipolfalle die M6glichkeit zu einer Vielzahl weiterer Experimente.
Z.B. kann die Photoassoziations-Spektroskopie in Zukunft an gespeicherten Ensemblen
durchgefiihrt werden. Dies wiirde mehrere Vorteile gegeniiber der Photoassoziation in einer
magneto-optischen Falle bieten. Durch die hohen Dichten in der Dipolfalle kénnen ent-
sprechend hohere Photoassoziations-Raten erwartet werden. Da die Dipolfalle nicht kon-
tinuierlich mit Calcium-Atomen nachgeladen wird, kénnen grofie Fallenverluste durch die
Photoassoziation realisiert werden. Im Idealfall wird die Zeit, die fiir die Photoassoziation
zur Verfiigung steht, nur durch die Speicherzeit der Dipolfalle begrenzt. Dariiber hinaus
geniigen in einer Dipolfalle, verglichen mit einer magneto-optischen Falle, viel geringere
Energien der Atome, um den Einfangbereich der Falle zu verlassen. Der Wiedereinfang
von Atomen nach einem photoassoziativen Stofl wird entsprechend geringer sein. Insge-
samt werden die hier angefiihrten Punkte Photoassoziationsmessungen mit einer wesent-
lich groBleren Empfindlichkeit ermoglichen, als es derzeit der Fall ist. Die Photoassozia-
tion wird auf ultrakalte Ensemble ausgedehnt werden. Aufgrund der dann dominierenden
s-Wellenstreuung sollte es moglich sein, aus der Modulation der Linienstérken der Vibra-
tionsniveaus genaue Aussagen iiber die Grofle der Grundzustands-Streuldnge zu treffen.
Weitere wichtige Untersuchungen werden Photoassoziationsmessungen an der 'Sg—3P-
Asymptote darstellen. Eine genaue Kenntnis der Molekiilpotenziale wird es ermdoglichen,
den Einfluss von Stéfen auf die Frequenz des Uhreniibergangs besser zu verstehen.

In Zukunft sollen die Calcium-Atome auch in einer sogenannten quasistatischen Dipolfalle,
basierend auf einem CQOs-Laser, gespeichert werden. Mit einer solchen Falle wiirde es
moglich, auch kalte Molekiile, die mit Hilfe der Photoassoziation erzeugt werden sollen,
zu speichern. Aufgrund der relativ einfachen theoretischen Beschreibung, verglichen mit
den Alkali-Elementen, kommt der Erzeugung, Speicherung und Untersuchung kalter und
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ultrakalter Erdalkali-Molekiile eine grofile Bedeutung zu.

Die Speicherung der Calcium-Atome in einer Dipolfalle bietet interessante Mdoglichkei-
ten, das atomare Ensemble weiter zu kiihlen. So werden z.B. die Methoden der Seiten-
bandkiihlung anwendbar. Aber auch fiir die Kiihlung auf dem Interkombinationsiiber-
gang ertffnen sich neue Perspektiven. Der Einsatz des Quench-Lasers ist notig, um die
Kiihlkréfte soweit zu vergroflern, dass die Atome gegen die Gravitation gehalten werden
konnen. Durch die Speicherung in der Dipolfalle entfillt diese Notwendigkeit, so dass
es moglich sein sollte, dem theoretischen Limit der Kiihlung auf dem Interkombinati-
onsiibergang von nur 30 nK [Wal89] nahe zu kommen. Zusammen mit dem Einschluss der
Atome in das kleine Volumen einer Dipolfalle und den damit verbundenen hohen Dich-
ten erscheint das Erreichen des quantenentarteten Regimes mit Calcium-Atomen mdoglich.
Fiir die Elemente Rb [Bar01], Cs [Web03] und Yb [Tak03] haben sich optische Dipol-
fallen bereits als geeignet zur Erzeugung eines quantenentarteten Gases erwiesen. Die
hier durchgefiihrten Photoassoziationsmessungen ergaben einen positiven Wert fiir die
Grundzustands-Streulédnge, so dass ein stabiles Bose-Einstein-Kondensat erwartet werden
kann. Damit wiirde es moglich, das Potenzial eines Bose-Einstein-Kondensats fiir die Rea-
lisierung eines optischen Frequenznormals zu untersuchen.



Anhang A

Lebensdauer des 4s4p 3P1-Niveaus

Obwohl die Ubergangsfrequenz des Interkombinationsiibergangs 'Sy —3P; bis auf wenige
Hertz genau vermessen worden ist, war die Lebensdauer 7 des 3P;-Niveaus und damit die
Linienbreite 6v = (277)~! des Ubergangs nur sehr ungenau bekannt. Die Literaturwerte
schwanken zwischen 482 Hz und 279 Hz [Whi80, Dro93, Dro97] und hingen stark von der
verwendeten experimentellen Methode ab. Da die Linienbreite unter anderem jedoch direkt
in die Berechnung fiir das prinzipiell erreichbare Quantenprojektionsrauschlimit und die
Abschitzung der Stofiverschiebung eingeht, wurde sie experimentell an einem Ensemble
ultrakalter Calcium-Atome bestimmt. Dazu werden die Atome eines Ensembles von 2-106
bis 4-107 Atomen und einer Temperatur von 15 xK mit einem m-Puls bei 657 nm angeregt
und die emittierten Fluoreszenzphotonen mit einem Photoelektronenvervielfacher (PMT)
detektiert. Die Pulse wurden mit einem als PCI-Steckkarte ausgefithrten Impulszihler
(PMS300, Becker & Hickel) zeitaufgelost registriert. Mit kalten Atomen war diese Messung
bisher nicht moglich, da ein Teil der Atome aufgrund der hohen Geschwindigkeit von ca.
1 m/s wihrend der Detektionsphase das Nachweisvolumen verlésst.

Lebensdauermessungen kénnen leicht durch systematische Fehler in der Messung verfilscht
werden. Folgende Einfliisse konnten ausgeschlossen werden:

1. Sattigung des Photoelektronenvervielfachers Eine Séttigung des PMT resul-
tiert in zu groflen Lebensdauern, da die Zdhlrate zu Beginn der Zerfallskurve zu
klein ist. Die im Experiment registrierten Zéhlraten liegen mindestens eine Groflen-
ordnung unterhalb der Sattigungsintensitit des PMT, so dass Abweichungen von
einem exponentiellen Verlauf zu Beginn der Zerfallskurve nicht beobachtet werden.
Eine Abhéngigkeit der ermittelten Lebensdauer von der Zahlrate wurde nicht beob-
achtet.

2. Reabsorption In sehr dichten atomaren Ensemblen resultiert die Reabsorption der
spontan emittierten Photonen in einer zu groflen Lebensdauer. Lebensdauermessun-
gen an Ensemblen mit Dichten zwischen 8-10% cm™3 und 2-10'° cm~2 zeigten keine
systematischen Abweichungen, so dass ein Einfluss durch Reabsorption ausgeschlos-
sen werden kann.

3. Einfluss des Quench-Lasers Da der Quench-Laserstrahl mit Hilfe eines akusto-
optischen Modulators geschaltet wird, kann nicht ausgeschlossen werden, dass auch
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im ausgeschalteten Zustand resonantes Licht das atomare Ensemble erreicht. Die
Leistung des Streulichtes betrdgt 200 W, der Anteil der resonanten Strahlung
liegt unterhalb der Messgrenze. Daher wurde grundsétzlich der Quench-Laserstrahl
zusétzlich zum akusto-optischen Modulator mit einer mechanischen Blende abge-
schaltet. Messungen der Lebensdauer mit und ohne mechanischer Blende zeigten
jedoch keinen signifikanten Unterschied in der Lebensdauer, so dass der Anteil reso-
nanten Streulichts wie zu erwarten sehr klein ist.

4. Untergrund Da gerade fiir lange Zeiten nur wenige Photonen gezihlt werden, kann
hier trotz ausgeschalteter Laborbeleuchtung Streulicht einen Einfluss ausiiben. Daher
wurde zu jeder Messung eine Nullmessung unter identischen Bedingungen, jedoch
ohne Anregung des Interkombinationsiibergangs aufgenommen und anschlieflend die
Differenz gebildet. Die Subtraktion hat jedoch keine signifikante Auswirkung auf die
Berechnung der Lebensdauer.

5. Zeitbasis des Impulszihlers Die Genauigkeit der internen Zeitbasis des Impuls-
zihlers wurde zu besser als 107° bestimmt und ist damit deutlich besser als die
statistische Unsicherheit der Lebensdauermessungen.

In Abb. A.1 ist die typische, gemessene Zeitabhéingigkeit der Fluoreszenz dargestellt. Im
ersten Teil der Zerfallskurve bis ca. 2 ms ist ein exponentieller Abfall iiber fiinf Lebens-
dauern zu erkennen. An diesen Teil der Kurve wurde eine Exponentialfunktion der Form
flz)=yo+a- e YT angepasst. Anpassungen an insgesamt zwélf Datensiitze resultieren in
Lebensdauern zwischen 423 ps und 434 us mit einem Mittelwert von 429,56 us und einer
Standardabweichung von 3,4 us. Die statistische Unsicherheit der einzelnen Anpassungen
liegt bei ca. 0,5 %. In Anbetracht eventuell nicht beriicksichtigter systematischer Feh-
ler wird als Unsicherheit der Lebensdauerbestimmung die dreifache Standardabweichung
eingesetzt, so dass sich fiir die Lebensdauer und die Linienbreite des *P;-Niveaus

7= (430 + 10) ps und Av = (370 +9) Hz

ergeben.

Ebenfalls erkennbar ist ab ca. 3 ms ein zweiter exponentieller Abfall mit wesentlich grofierer
Lebensdauer. An die gesamte Zerfallskurve wurde eine doppelt-exponentielle Funktion
angepasst, um diese zweite Lebensdauer zu bestimmen. Aufgrund der sehr geringen Zahlra-
ten schwanken die aus den verschiedenen Datensétzen gewonnenen Lebensdauern zwischen
2 ms und 7 ms. Die Groflenordnung stimmt jedoch gut mit der Lebensdauer von 3,3 ms
des Zerfalls vom 3d4s ' Dy-Niveau in das 4sdp 3P;-Niveau iiberein. Wihrend der Kiihlung
akkumulieren Atome im 'Ds-Niveau, welche dann in der Nachweiszeit iiber das *P;-Niveau
zerfallen.
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Abb. A.1: Fluoreszenz des Interkombinationsiibergangs nach Anrequng mit einem
m-Puls. Anpassen einer doppelten Exponentialfunktion liefert fiir die ersten zwei
Millisekunden eine Lebensdauer von (430 £ 10) ps. Der zweite exponentielle Abfall
ab etwa 3 ms mit einer wesentlich grofleren Zeitkonstanten resultiert aus dem Zerfall
von Atomen aus dem 3d4s 'Dy-Niveau, die dort withrend der Kiihlung akkumuliert
wurden, in das 4s4p 3P;-Niveau.
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Anhang B

Absorptionsbilder

Da an vielen Stellen in dieser Arbeit die Bestimmung der Dichte des atomaren Ensembles
von Bedeutung ist, soll hier kurz die zur Dichtebestimmung benutzte Absorptionsbild-
Technik erldutert werden.

Die Atomwolke wird mit einem durch eine Apertur modenbereinigten, kollimierten Laser-
strahl, welcher resonant mit dem 'Sy — 'P;-Ubergang bei 423 nm ist und in z-Richtung
propagiere, beleuchtet. Die Intensitit des Laserstrahls lag mit maximal 27 W/m? bei
nur rund 2 % der Sittigungsintensitit des Ubergangs. Fehler in der Dichtebestimmung
durch stimulierte Emission sind daher vernachlissigbar. Der durch die Absorption in der
Wolke erzeugte Schatten wird ohne Abbildungsoptik mit einer CCD-Kamera aufgenom-
men (Theta System, Slow-Scan Kamera). Die Pixelgrofie betragt 23 pm. Um die opti-
sche Dichte! D bestimmen zu kénnen, werden drei Kamerabilder benétigt. Das erste
Bild Shit(y, z) wird mit Atomwolke aufgenommen. Beim zweiten Bild Sopne(y, 2z) wird
ein Riickreflex der Fallenstrahlen blockiert, um ein Bild ohne Atomwolke zu erhalten. Fiir
das dritte Bild Sy(y, z) wird zusétzlich der resonante Laserstrahl blockiert, um Streulicht
und die Dunkelzdhlrate der Kamera beriicksichtigen zu kénnen. Aus den drei Bildern 1i3t
sich fiir jeden Pixel (y, z) die optische Dichte D geméf3

Smit(ya Z) - SO(ya Z) )
Sohne(y’ Z) - SO(ya Z)

D@@:—m<

bestimmen. Ist die magneto-optische Falle gut justiert, erhélt man eine zweidimensio-
nale Gaufiverteilung. Fiir das Doppler-gekiihlte Ensemble wird die Verteilung gut durch
eine isotrope Verteilung beschrieben. Quenchgekiihlte Ensembles sind jedoch aufgrund
der unterschiedlichen Magnetfeldgradienten der Anti-Helmholtzspulen abgeplattet und
miissen daher durch eine anisotrope Verteilung beschrieben werden:

U2 22
2

D(yv 2,’) = DO + Dmaxeiéwiyiﬁ

2

wy und w, sind die Radien des Ensembles in y- bzw. z-Richtung und Dax ist die maximale
optische Dichte.

'Im Unterschied zur iiblichen Definition der optischen Dichte als Logarithmus zur Basis Zehn wird im
Folgenden D als natiirlicher Logarithmus definiert.

103



104 ABSORPTIONSBILDER

Fiir das Einlesen der Rohdaten, die Berechnung der optischen Dichte und die Anpas-
sung eines zweidimensionalen Gaufiprofils wurde ein Programm unter LabWindows/CVI
erstellt. Die Anpassung erfolgt dabei unter Verwendung des Levenberg-Marquardt-
Algorithmus [Pre92]. Mit Hilfe der so ermittelten Parameter w,, w, und Dy lassen
sich unter Annahme einer um die z-Achse rotationssymmetrischen Falle (d.h. w, = w,)
die atomare Dichte p(z,y, z) und die Teilchenzahl N bestimmen.

Die atomare Dichte ergibt sich iiber den Streuquerschnitt o gemaf?

z2

Dax = /d.%' Jpmaxeim-
Nach Ausfiihren des Integrals und Beriicksichtigung von w, = w, erhilt man
_ Dmax
Pmax vV 27rawy'
Der Streuquerschnitt ist dabei laut [Hil82] durch

A3
o=P2 _ 232 _g54.1071 m?
gi12r 2w

gegeben. Fiir die Untersuchung frequenzverschiebender Sto8e (s. Abschn. 4.1.3) ist nicht
die maximale Dichte pp.x sondern die mittlere Dichte p von Interesse. Mit

712+y2 22

p(x,y, z) = Pmax€ 2w 20 (B.l)

ergibt sich fiir die mittlere Dichte

_ [dzdydzp*(z,4,2)  pmax
P= Tdedydeple,y, ) V2

(B.2)

Die Teilchenzahl N ergibt sich als Integral iiber die Dichteverteilung p(x,y, z):

N = /d37“P(w,y, 2)
Mit p(z,y, z) aus Glg. B.1 folgt
N = pmax - v87r3w§wz.

Um sicherzustellen, dass der zur Erzeugung der Absorptionsbilder benutzte Laserstrahl
resonant mit dem 'Sy — 'P1-Ubergang ist, wurden fiir verschiedene Verstimmungen Absorp-
tionsbilder aufgenommen und aus ihnen die optische Dichte im Zentrum der Falle berech-
net. Die Verstimmung wurde dabei durch die Hochfrequenz fiir den AOM zum Schalten
des Detektionsstrahls (AOM1 in Abb. 2.4) variiert. Die erhaltenen Messpunkte lassen sich
gut durch eine Lorentzfunktion beschreiben. Die statistische Unsicherheit in der Bestim-
mung der Linienmitte betragt nur 0,2 MHz. Bei einer Linienbreite des Resonanziibergangs
von 34 MHz tragt dies nicht zur Unsicherheit in der Dichtebestimmung bei. Der ermittelte
Wert héngt von der gewédhlten Verstimmung des Kiihllasersystems ab und muss daher bei
einer Anderung des Offset-Magnetfelds am Ca-Ofen (s. Abb. 2.4) neu bestimmt werden.

2Ein in der optischen Dipolfalle gespeichertes Ensembles ist rotationssymmetrisch um die y-Achse (s.
Abschn. 5). Daher miissten die folgenden Formeln fiir diesen Fall entsprechend modifiziert werden.



Anhang C

Bestimmung der
Sensitivitatsfunktion

In Abschn. 4.1.2 wurde gezeigt, dass Phasenexkursionen in den Anregungspulsen der
verwendeten Ramsey-Bordé Atominterferometer zu parasitdren Phasenverschiebungen im
Interferometersignal fithren. Um den Einfluss dieser Exkursionen quantitativ bestimmen
zu konnen, miissen die optischen Bloch-Gleichungen durch numerische Integration fiir den
gemessenen Phasenverlauf gelost werden. Eine anschaulichere Behandlung ldsst sich in
Form einer Stérungsrechnung durchfiithren. Fiir kleine Phasenexkursionen dp(t) unter der
Annahme einer linearen Abhéngigkeit lisst sich die Anderung §® der Interferometerphase
in der Form eines Integrals mit einer sogenannten Sensitivitdtsfunktion schreiben, wel-
che im Folgenden berechnet wird. Ublicherweise wird die Sensitivititsfunktion G(t) fiir
Fluktuationen dw(t) in der Frequenz des Anregungslasers definiert. Analog zu [San98] soll
gelten:

50 = /G(t) <ow(t) dt. (C.1)
Da dw(t) = %&p(t) ist, ergibt eine partielle Integration von Glg. C.1
5 = [ 9(t)- 50(0) + GO - 500 (€2)
—_———
0

mit g(t) = — L G(t). Der zweite Term auf der rechten Seite ist Null, da G(t) definitions-
gemaf nur wihrend der Interferometersequenz von Null verschieden sein kann.

Zur Bestimmung von G(t) wird eine §-formige Frequenzexkursion der Grole € zum Zeit-
punkt £; angenommen. Dann ist

50 = /G(t) e8(t—t)dt = £ G(t).

Daraus folgt

o0 =i 7 =S (©3)
e=0
und damit
o) =~ SC0 == (d((ff) ) . (©4)
e=0
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Die -formige Frequenzexkursion entspricht einem Phasensprung von e:
dp(t) =e-O(t; — t)

mit der Heavyside-Stufenfunktion ©(t; — ).

Die Bestimmung von g(t) erfolgt fiir jeden Anregungspuls des 4-Puls bzw. 3-Puls-
Interferometers separat. Wie an den Abb. 1.2 und 1.3 zu erkennen, sind fiir die Gene-
rierung der Interferometerpfade in jedem Puls zwei bestimmte Komponenten der unitéren
Drehmatrix M(7, ¢) fiir einen Anregungspuls der Linge 7 mit der Phase ¢ verantwortlich
(Glg. 1.2). Die entsprechende Drehmatrix N.(7,¢) fiir einen Puls mit einem Phasensprung
0p = € zum Zeitpunkt ¢ ist dann

B;

N.(7,t) = = M(r —t,0 = 0) - M(t, ¢ = €). (C.5)

A

C. D.
Die Phasenverschiebung d® ergibt sich aus der Differenz des Arguments der entsprechen-
den Komponenten von N; relativ zur Differenz der Komponenten von Ny, also der Dreh-
matrix ohne Phasensprung. Z.B. gilt damit fiir den ersten 7/2-Puls im 3-Puls- bzw. 4-
Puls-Interferometer

6®pp = arg(B.) —arg(D.) — [arg(By) — arg(Do)]
= arg(B.D?) — arg(ByDy)
Mit Hilfe von Mathematica 3.0 wurde fiir alle in den 3-Puls- und 4-Puls-Interferometern

vorkommenden Komponentenpaare G(t) geméf Glg. C.3 analytisch berechnet und durch
Vergleich mit numerischen Auswertungen iiberpriift. Man erhélt

sin (Qur (- 3))
sin (Qeﬁ‘%)

Geop-(t) =

Fiir alle anderen Komponentenpaare ergeben sich umfangreiche Ausdriicke, die sich jedoch
fiir kleine Verstimmungen A der Anregungspulse gegeniiber der atomaren Resonanz stark
vereinfachen lassen. Damit erhélt man

Gpp-(t) = Gaen(t) = %
Gep-(t) = G 15-(1) %

Qo und Qg sind die in Glg. 1.4 definierte resonante und effektive Rabifrequenz. Aus
Glg. C.4 erhélt man damit

CoS (Qeg (t — %))

N DR t = Qe
9B ( ) fF Sin (Qeﬁ%)
cos (Qot)
() = g - (20
95p+(t) = gac+() Osin(QOT)

9cp+(t) = 9ap-(t) = 90%_
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Abb. C.1: Sensitivititsfunktion g(t) fir Phasenfluktuationen in den Anregungspul-
sen eines 3-Puls- und eines 4-Puls-Interferometers. Durch den Vorzeichenwechsel

von ¢(t) im 4-Puls-Interferometer zwischen dem ersten und zweiten Puls bzw. dem
dritten und vierten Puls addieren sich die in Abb. 4.6 gezeigten Phasenexkursionen
in den Pulsflanken der Anregungspulse.

Die Nidherung fiir kleine Verstimmungen fiihrt insgesamt zu etwas zu groflen Werten fiir
g(t). Fiir eine Verstimmung von 100 kHz, der halben Doppler-Breite eines ultrakalten
Ensembles, ist die genéherte Sensitivititsfunktion etwa 10 % grofler als das exakte Ergeb-
nis. Abbildung C.1 skizziert ¢(¢) fiir ein 4-Puls und ein 3-Puls-Interferometer. Man erkennt
durch Vergleich mit Abb. 4.6, dass sich im 4-Puls-Interferometer die in Abb. 4.6 gezeigten
Phasenexkursionen zu Beginn und am Ende jedes Pulses durch den Vorzeichenwechsel von
g(t) zwischen dem ersten und zweiten Puls bzw. dem dritten und vierten Puls maximal
addieren.
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Anhang D

Berechnung der Stofiverschiebung

In [Tie92] wird die Frequenzverschiebung durch Stéfile in einem ultrakalten Gas von
Céasium-Atomen mit Hilfe der Quanten-Boltzmann-Gleichung [Hes67] berechnet. Das
Resultat kann im Grenzfall T — 0, also fiir reine s-Wellen-Streuung, anschaulich als
Verschiebung durch die Mean-Field-Energie

4rh?g@Pa
Byp = —72 %

n (D.1)
gedeutet werden [Kok00]. a ist die s-Wellen-Streulénge, m die atomare Masse und n die
Ensembledichte. Die Zweikorper-Korrelation ¢(2) hat fiir Bosonen in kohérent iiberlagerten
Zustéanden den Wert 2 [Zwi03]. Fiir ein Zweiniveau-System mit Grundzustand |1) und
angeregtem Zustand |2) folgt damit fiir die Energieverschiebung der Zusténde:

Amh?

ABp) = m (9521)011711 + gg)aunz) (D.2)
Amh?
AE\Q) = m (gg)cmng + gg)aglnl) . (D_3)

Darin ist a1z = ag; die Streuléinge fiir elastische St68e zwischen |1) und |2). Da fiir diese
StoBle die langreichweitige, resonante Dipol-Dipol Wechselwirkung verantwortlich ist, ist
die Annahme von s-Wellen-Streuung moglicherweise nicht erfiillt.

Im Folgenden wird vernachléssigt, dass durch den spontanen Zerfall wihrend der Interfero-
metersequenz die Kohérenz verloren geht und entsprechend ¢ asymptotisch gegen Eins
strebt. Da es sich bei den hier gezeigten Rechnungen nur um eine Abschétzung der Stof-
verschiebung handeln soll, ist diese Naherung gerechtfertigt. Aus Glg. D.2 und Glg. D.3
folgt fiir die Frequenzverschiebung des |1) — |2) Ubergangs mit C' = %:

h = C'[(a11 — a12) m + (@12 — az2) n9 . (D4)

Avyp =
Zur Berechnung der Frequenzverschiebung im Ca-Frequenznormal muss beriicksichtigt
werden, dass die fiir die Interferometersequenz benotigte Zeit vergleichbar mit der Lebens-
dauer des angeregten Zustands des Uhreniibergangs ist. Die Dichten n; und ne werden
zeitabhéngig. Obwohl die Ramsey-Pulse des 4-Puls-Interferometers 7/2-Pulse darstellen,
wird aufgrund der Geschwindigkeitsverteilung nur etwa ein Drittel der Atome angeregt (s.
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Abb. 1.2), so dass zu Beginn der Interferometersequenz fiir die Dichten im Grundzustand
und angeregten Zustand gilt: ny(t = 0) = 2na(t = 0) ~ 2/3ng. Mit der Zerfallsrate v des
angeregten Zustands folgt fiir die zeitliche Entwicklung der Dichten:

na(t) = ng (1 - ée—vt) S ) = e (D.5)

Einsetzen in Glg. D.4 und Integration iiber die Zeitdauer 27" der Interferometersequenz’

ergibt

2T

1 n _
AI/MF = ﬁ / CEO [(30,11 — 3a12) + (20,12 — a1l — agg) e Wt] dt
0
C 1 1
= noC (CLH — CL12) + %ﬁ (2&12 — a1l — a22) (_;GVQT + ;) . (D-G)

Man erkennt, dass Ay fiir kleine Pulsabsténde T' von der Differenz (a1 — a2 — age) und
fiir groBe T von der Differenz (a1 —a12) dominiert wird. Mit der aus Abschn. 7 bekannten
Grundzustands-Streuldnge a1 kénnen aus Messungen der Frequenzverschiebung fiir unter-
schiedliche Pulsabstéinde Aussagen iiber die Streuldngen ais und a9 gewonnen werden.
Dazu wurde, wie in Abschn. 4.1.3 beschrieben, die Stofiverschiebung des Uhreniibergangs
fiir unterschiedliche T vermessen. Da die Verschiebung aufgrund von unterschiedlichen
Ensemble-Dichten bestimmt wurde, muss in Glg. D.6 ng durch Ang ersetzt werden. Die
Messwerte sind in Abb. D.1 dargestellt. Zur Abschéitzung der Streuldngen ais und aoo
wurde Glg. D.6 an die Messdaten angepasst. Als Grundzustands-Streuléinge wurde das
in Abschn. 7.5 bestimmte Intervall 50 ag < a11 < 300 ag angenommen. Die Unsicher-
heit von a1; wurde in der Bestimmung der Unsicherheit fiir a1 und a9y beriicksichtigt.
Aufgrund der groBen Unsicherheit fiir a19 und age kdénnen nur grobe Abschétzungen iiber
das Vorzeichen und die Grofle der Streuldngen gemacht werden. Die Streuldnge aso ist
wahrscheinlich positiv. Uber ihre Grofe lisst sich praktisch keine Aussage treffen, da das
aus der Anpassung resultierende Unsicherheitsintervall selbst so grofle Werte wie 2300 ag
mit einschliefit. Der Betrag von ais scheint kleiner als 400 ag zu sein.

Mit einer besseren Stabilitdt des Frequenznormals wird es moglich sein, aus den Frequenz-
verschiebungen aufgrund von Stéflen Aussagen iiber die Grofle und das Vorzeichen der
Streuldngen der beteiligten Niveaus zu treffen.

'Die Pulsdauer 7 und die Dunkelzeit 7" zwischen den Pulspaaren kénnen vernachlissigt werden.
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Verschiebung (Hz)

T (us)

Abb. D.1: Stoflverschiebung des Uhreniibergangs fiir verschiedene Pulsabstdinde
T im asymmetrischen 4-Puls-Interferometer. Die durchgezogene Linie stellt eine
Anpassung von Glg. D.6 an die Messdaten dar. Die gestrichelten Linien geben den
aus den Unsicherheiten fiir a11, a2 und asy berechneten moglichen Verlauf wieder.
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Anhang E

Einstein-Koeflizienten

Die Tabellen listen die fiir die Berechnung der ac-Stark-Verschiebung (s. Kap. 6) benutzten
Ubergiéinge mit ihren Einstein-Koeffizienten auf. Die Werte wurden [Kur95] entnommen.

Tabelle E.1: Fir die Berechnung der ac-Stark-Verschiebung des Grundzustands
4518, beriicksichtigte Uberginge und Einstein-Koeffizienten. Der Beitrag des Kon-
tinuums wurde mit Wasserstofftermen abgeschétzt.

Ubergang ‘ A (nm) ‘ Api (108 s71) ‘
45218y —4s4p 3Py | 657,459 | 2,64-107°
—4s4p 'Py | 422,792 2,15

~4s5p 3Py | 273,562 0,0121

—4s5p Py | 272,245 0,00267
~3d4p3D; | 261,832 | 1,62-107%
~3d4p3P; | 254,224 | 1,72.1074

~4s6p 'P; | 239,929 0,167
~4s6p3P; | 235,191 | 6,92-1076
~3d4p 'P; | 227,617 0,3
—4s7p3Py | 222,432 | 1,05-1076
—4s7p Py | 220,141 0,153

—4s8p3Py | 216,052 | 6,21-1076
—4s8p 'Py | 215,147 0,0605

—4s9p3Py | 212,380 | 1,93-1077
~4s9p 'P; | 211,935 5,5-107°
~4s10p3P; | 210,063 | 6,77-10~7
~4s10p 'P; | 209,810 0,0129

~4s11p3P; | 208,503 | 3,93-10~7

Fortsetzung auf ndchster Seite
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Fortsetzung Tab. E.1
Ubergang ‘ A (nm) ‘ Api (108 s71)
452185 —4s11p 'P; 208,344 0,00492
—4s12p 3P4 207,401 | 9,38.1078
—4s12p P4 207,295 0,00147
~4s13p 'P4 206,517 | 1,36-10~*
—4s14p P4 205,926 | 2,48-10~*
—4s15p 1Py 205,466 0,00443
~4s16p 1Py 205,101 0,37
~Kontinuum 'P; | 125,975 5,04

Tabelle E.2: Fiir die Berechnung der ac-Stark-Verschiebung des 4s4p °P;-Zustands
beriicksichtigte Uberginge. Mit Ausnahme des 1,9 um-Ubergangs sind nur Ubergiinge
aufgelistet, deren Einstein-Koeffizient grofler als 0,005 ist. Die Beitrdge des Konti-
nuums wurden mit Wasserstofftermen abgeschétzt.

Ubergang ‘ A (nm) ‘ Api (108 s71) ‘
4s4p 3P —3d4s 3Dy | 1945,83 0,00284
~4s5s3S; | 612,391 0,231
~4s4d 3D, | 443,692 0,357
~4s4d 3Dy | 443,620 0,634
—4p4p 3Py | 430,896 1,99
—4p4p 3Py | 430,020 0,466
—4pdp 3Py | 428,422 0,434
—4s6s3S; | 395,817 0,0984
~4s5d3D; | 363,201 0,153
~4s5d 3Dy | 363,179 0,298
—4s7s3S; | 347,576 0,0462
~4s6d3D; | 335,132 0,111
~4s6d 3Dy | 335,117 0,18
~4s8s3S; | 327,561 0,03
~4s7d3D; | 321,627 0,0504
~4s7d3Dy | 321,610 0,107
~4s9s3S; | 317,076 0,0197
~4s8d3D; | 314,207 0,0297
~4s8d3Dy | 314,170 0,0491
~4s10s3S; | 310,829 0,0103
Fortsetzung auf ndchster Seite
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Fortsetzung Tab. E.2

Ubergang ‘ A (nm) ‘ A (108 s71)
4s4p 3Pq —3d5s 3Dy 310,112 0,0352
~3d5s3Ds 310,020 0,0636
—3d3d 3Py 300,174 1,58
—3d3d 3P, 300,052 0,277
~3d3d 3P, 299,819 0,241

—4s15d 3D, 298,055 0,0123
—4s515d 3Dy 298,052 0,0221
—4516d 3Dy 297,444 0,00795
~4516d 3Dy 297,443 0,0143
—3d4d3s; 275,015 0,00761
—3d4d ®Py 255,936 0,0146
~3d5d 3Dy 242,372 0,00539

~3d5d 3S; 241,845 0,00942

—3d6d 3P, 226,460 0,00515
~Kontinuum ®D; | 206,556 0,742
~Kontinuum 3Ds | 206,556 1,34

~Kontinuum 3S; | 183,308 0,164
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