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Einleitung

Atomstrahlen bieten die Moglichkeit, das Verhalten von Atomen isoliert von Atom-Atom-
Wechselwirkungen, wie sie z. B. in Festkorpern und Fliissigkeiten auftreten, zu untersu-
chen. Die ersten Experimente mit Atomstrahlen wurden schon zu Beginn des 20. Jahr-
hunderts von Otto Stern und Walther Gerlach [1, 2] durchgefiithrt und Otto Frisch wies
kurz darauf den Strahlungsdruck von Licht auf einen Natriumatomstrahl nach [3]. Erst die
Entwicklung der Laserkiihlung ab den 1970er Jahren [1] erlaubte es aber, die transversale
Flussverteilung eines Atomstrahls mithilfe von Licht- und Magnetfeldern zu kontrollieren
[5, 6, 7]. In einer Reihe von Experimenten wurde mit einer transversal zur Ausbreitungs-
richtung der Atome eingestrahlten nahresonanten Stehwelle aus Laserlicht die Dichtever-
teilung des Atomstrahls durch Dipolkrifte moduliert und die Atome auf ein sich dahinter
befindendes Substrat strukturiert abgeschieden [3, 9]. Das durch diese Mikrozylinderlinsen
entstehende Linienmuster besitzt einen interferometrisch genauen Linienabstand von der
halben Wellenlénge und eine Linienbreite im Nanometerbereich. Dieses Teilgebiet der Ato-
moptik wird daher auch Atomare Nanostrukturierung (atomic nanofabrication, ANF) ge-
nannt. Die Brennweite f der Mikrozylinderlinsen liegt dabei im Bereich der Strahltaille der
Stehwelle. Der Vorteil dieser Methode zur Erzeugung kleinster Strukturen besteht darin,
dass die Lichtmaske gegeniiber materiellen Masken, wie sie in der konventionellen Litho-
graphie eingesetzt werden, defektfrei, speziesselektiv und nahezu beliebig veréinderbar ist
[10]. Da die deBroglie-Wellenléinge der Atome unterhalb von Nanometern liegt, sind die so
erzeugten Strukturen auf den erwihnten Groflenordnungen auch nicht beugungslimitiert.
Allerdings stellt die Geschwindigkeit der Atome transversal zur Ausbreitungsrichtung des
Atomstrahls einen limitierenden Faktor dar. Das durch die Divergenz © des thermischen
Atomstrahls entstehende Verwischen dz der deponierten Strukturen ist ox ~ f - O [6],
was bei typischen experimentellen Parametern im Bereich von A/2 liegt und somit die
Nanostrukturierung ausschliet. Die Losung liegt hier in der transversalen Laserkiihlung
des Atomstrahls durch Doppler- und Subdopplerkiihlung (fiir eine Ubersicht siche zum
Beispiel [1]). Damit kann die Divergenz so weit verringert werden, dass ANF moglich ist.
AuBlerdem wird durch die Kollimation des Atomstrahls die lokale Flussdichte stark erhoht,
was zu deutlich geringeren Belichtungszeiten fithrt. Abbildung 0.1 zeigt diesen Effekt an-
hand einer Simulation fiir die atomare Dichteverteilung im Fokus der Stehwelle fiir einen
thermischen und einen gekiihlten Indiumatomstrahl.

Durch die Selektivitdt beziiglich der atomaren Spezies ist es auflerdem moglich, dreidi-
mensionale Strukturen zu erzeugen, in denen die Dichte eines Elementes durch die ANF
gezielt moduliert werden kann, wéhrend ein anderes gleichméBig abgeschieden wird [12].
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Abbildung 0.1: Simulierte atomare Dichteverteilung hinter einer Stehwelle fiir einen
thermischen (links) und einen lasergekiihlten Indiumatomstrahl bei typischen Para-
metern. Gerechnet mit dem an Indium angepassten Programm Atomoptik aus [11].

Eine gute Ubersicht iiber Anwendungen gibt der Artikel von Bernd Rohwedder [7].

Die beschriebene Laserkiithlung und Deposition wurde zundchst hauptsichlich mit Alka-
limetallen durchgefiihrt, die durch ihre innere atomare Struktur einfach zu kiithlen und
somit ideal fiir die Erforschung der Grundlagen der ANF sind. Die so erzeugten Struktu-
ren konnen aber aufgrund der chemischen Reaktivitit der Alkalimetalle nur unter Vakuum,
bzw. mit indirekten lithographischen Methoden untersucht werden. Ein weiterer Schritt
ist hier die Verwendung von Chrom und Eisen [13], die auflerhalb des Vakuums stabil sind.
Auflerdem bieten aufgrund der magnetischen Eigenschaften der beiden Elemente die abge-
lagerten Strukturen interessante Forschungsmoglichkeiten. Die Bandbreite der moglichen
Strukturen wird noch einmal durch die Speziesselektivitit der Lichtmaske erhoht. Dadurch
ist die direkte Kodeposition von verschiedenen Materialien wie zum Beispiel Aluminium,
Gallium und Indium mit Elementen der fiinften Hauptgruppe moglich, was die gezielte
Frzeugung von nanostrukturierten I1I-V-Halbleitern erméoglicht.

In dieser Arbeit wird die Manipulation und transversale Kiihlung eines Indiumatomstrahls
vorgestellt. Dieses Element konnte aufgrund seiner atomaren Figenschaften im Gegensatz
zu Aluminium [14] und Gallium [15] bisher nicht gekiihlt werden [16]. Zun&chst wird
der Aufbau beschrieben, mit dem die Experimente durchgefiihrt wurden. Insbesondere
mussten aufgrund des geringen Dampfdrucks von Indium neuartige Spektroskopiezellen
entwickelt werden, was in Zusammenarbeit mit Gruppen aus Armenien und den Nie-
derlanden gelang. Da Indium in der Molekularstrahlepitaxie typischerweise bei mehreren
hundert Grad Celsius abgelagert wird, ist das Verhalten auf Oberflichen bei Zimmertem-
peratur nur unzureichend bekannt. Eine qualitative Untersuchung dieses Verhaltens und
die Moglichkeit der lithographischen Deposition werden in Kapitel 3.1 beschrieben. Die
komplexe interne Niveaustruktur des Indiumatoms erschwert es zudem, wohlbekannte For-
meln fiir die Wechselwirkung mit Lichtfeldern aus Verdffentlichungen und Lehrbiichern,
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die sich normalerweise auf ein Zwei-Niveau-Atom beziehen, direkt zu iibertragen. Da-
her werden, wenn eine einfache Erweiterung nicht moglich ist, immer wieder vereinfachte
Modellsysteme benutzt, um die physikalischen Grundlagen der beobachteten Effekte zu
verstehen. Damit kénnen insbesondere die in den Kapiteln 4.1 bis 4.4 untersuchten spek-
troskopischen Signale und Lichtkrifte wieder auf bekannte Effekte zuriickgefiihrt werden.
In Kapitel 4.4 wird dann die transversale Laserkiihlung des Indiumatomstrahls durch tran-
sientes Laserkiihlen vorgestellt.






1 Grundlegende Eigenschaften von Indium

In diesem Kapitel werden die wichtigsten physikalischen und chemischen Eigenschaften
von Indium beschrieben. Diese Eigenheiten, insbesondere die komplexe Nivaustruktur,
miissen bei der Planung und Durchfithrung von Experimenten bedacht werden.

Indium wurde 1863 als Bestandteil der Zinkblende von Ferdinand Reich und Hieronymus
Theodor Richter [17, 18, 19] entdeckt. Technologisch wurde es aber erst im 20. Jahrhun-
dert, vor allem als Bestandteil von Lotzinn, Vakuumdichtungen und in der Halbleiterin-
dustrie, genutzt. Zusammen mit Elementen aus der fiinften Hauptgruppe bildet es so ge-
nannte III-V-Halbleiter. Indium hat die Kernladungszahl Z=49 und besitzt zwei natiirlich
vorkommende Isotope 1°In (95,7%) und 3In (4,3%). Alle Experimente in dieser Arbeit
befassen sich mit 15In.

Fiir die Spektroskopie und den Atomstrahl wird das Indium in gasférmigem Zustand
benétigt. Hierfiir muss es fiir einen ausreichenden Dampfdruck weit iiber den Schmelzpunkt
bei 156 °C auf Temperaturen von mehreren hundert Grad Celsius erhitzt werden (siehe
Kapitel 2.1 und Kapitel 2.3). Der Partialdruck p bei einer Temperatur T kann durch die
empirische Formel [20]

_ %10 8,003 1205 (1.1)

beschrieben werden, die in Abbildung 1.1 dargestellt ist. Aus der Abbildung ist ersichtlich,
dass fiir typische Partialdriicke von 10~4Pa fiir die Spektroskopie und 10% Pa fiir den
Atomstrahl Temperaturen von 600°C bzw. 1200°C benétigt werden.

Die Elektronenkonfiguration des Grundzustands ist [Kr]4d!'?5s25p!, weswegen der Grund-
zustand ein 52 P, /2 -Zustand ist. Mit Licht der Wellenlénge A =410 nm kann von diesem Ni-
veau aus ein 625, /2 -Zustand angeregt werden. Von hier regt das Atom sowohl in 52P, /2 als
auch in einen 52P; /2 -Zustand durch Emission von Licht der Wellenléinge A =451 nm ab.
Dieses indigoblaue Licht ist auch der Ursprung der Namensgebung fiir Indium. Aufgrund
des Kernspins von 9/2 besitzen alle Niveaus eine Hyperfeinstruktur. Die gesamte Struktur
mit den Aufspaltungsenergien ist in Abbildung 1.2 dargestellt.

Die relative Besetzungszahl der beiden Grundzustandsniveaus des Indiumatoms in einem
thermischen Gleichgewicht bei einer Temperatur T ist nach [21] mit der Boltzmannkon-
stanten kp gegeben durch

N _ hAv
32 _ g?’le kpT (1.2)
N1/2 91/2
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Abbildung 1.1: Dampfdruckkurve fiir Indium nach [20] sowie Temperaturen fiir die
Spektroskopie und die Erzeugung des Atomstrahls.

Dabei beschreiben die g; = (2¢ + 1) das statistische Gewicht des jeweiligen Niveaus und
hAv die Energiedifferenz der beiden Zustinde. Die Atome werden sich daher bei den
im Experiment benutzten Temperaturen iiberwiegend im P /5 -Zustand befinden. Fiir die
Atomstrahltemperatur von 1200°C sind dies 81% aller Atome.

Die natiirlichen Linienbreiten fiir die beiden in Abbildung 1.2 gezeigten Ubergiinge sind
in [23] angegeben und betragen

T'yijo =27 -8.9MHz und T'y51 =27 -16.2 MHz. (1.3)
, F'=5 g=105
6 S. 8436 MHz
F'=4 g=-1/5
410 nm 451 nm
F'=g g¢=13

1753 MHz

2
-5 g=115 5P F'=5 g.=15
5P, F=5 {1117 MHz
11413 MHz Fr=4 g=-1/30
B69MHZ s o= 112

F=4 g=-115

Abbildung 1.2: Niveauschema und gp-Faktoren fiir 15In nach [22].



1.1 Berechnung der Séttigungsintensitédten

VOIl/IlaCh P1/2 F=4 P1/2 F:5 P3/2 F:3 P3/2 F=4 P3/2 F:5 P3/2 F:6

_ 4 1 7 1 11 N
51/2 F=4 15 15 18 30 15

_ 3 2 _ 6 3 13
51/2 F=5 5 5 55 10 22

Tabelle 1.1: Linienbreiten fiir die Hyperfeiniibergéinge als Vielfaches von I'j/_, ;

Mit Formel (A.8), die im Anhang hergeleitet wird, lassen sich die Linienbreiten der einzel-
nen Hyperfeiniibergénge berechnen. Sie sind in Tabelle 1.1 angegeben. Aus der Tabelle ist
ersichtlich, dass die Ubergangsstirken alle in der gleichen Gréfenordnung liegen. Damit
miissen fiir einen geschlossenen Ubergang, wie er fiir die Laserkiihlung nétig ist, mindes-
tens fiinf verschiedene Frequenzen eingestrahlt werden. Geschlossen bedeutet hierbei, dass
alle Niveaus, in die das Atome abregen kann, an das eingestrahlte Lichtfeld koppeln und
somit kontinuierlich Photonen gestreut werden.

Dariiber hinaus gibt es noch ein weiteres 62Dy s2-Niveau, das vom Py/5-Zustand aus mit
Licht der Wellenléinge 325 nm angeregt werden kann. Hier existiert ein F=6—F=7-Uber-
gang, der bei der Laserkiihlung von Aluminium (4—5) und Gallium (3—4), die der gleichen
Hauptgruppe wie Indium angehéren, benutzt wurde [14, 15]. Allerdings haben diese Ele-
mente in dem benutzten Grundzustand auch eine thermische Besetzung von iiber 20% bei
typischen Atomstrahltemperaturen [16]. Indium dagegen hat im F=6-Zustand nach Formel
(1.2) eine Besetzung von unter 10%, sodass die fiinf angesprochenen Frequenzen zusiitz-
lich notig wéren, um die Atome durch optisches Pumpen zu priparieren. Der technische
Aufwand, um frequenzstabilisiertes Licht bei 325 nm herzustellen und zum Atomstrahl zu
leiten ist nicht unerheblich, weshalb auf diese Wellenléinge zunéchst verzichtet wird.

Aufgrund der atomaren Niveaustruktur ist es nicht ohne weiteres moglich, die bekannten
Formeln fiir Photonenstreurate und Sattigungsintensitit, wie sie fiir ein Zweiniveauatom
gelten, direkt zu benutzen. Allerdings sind diese Zahlen notwendig, um das Lasersystem,
das im né#chsten Kapitel beschrieben wird, zu konzipieren. Daher werden die gerade
genannten Groflen fiir das Indiumatom jetzt hergeleitet.

1.1 Berechnung der Sattigungsintensitaten

Befindet sich ein Atom in einem nahresonanten Lichtfeld, so wird es Photonen absorbieren
und in einen angeregten Zustand iibergehen. Aus diesem kann es dann iiber spontane und
stimulierte Emission wieder in den Grundzustand abregen. Die Rate, mit der die stimulier-
ten Ubergénge geschehen, kann durch die Intensitéit des Lichts beeinflusst werden. Bei sehr
hohen Intensitéten liegen daher praktisch nur noch stimulierte Absorption und Emission
vor. Da beide Raten in gleicher Weise von der Intensitéit abhéngen, wird sich die mittlere
Besetzungszahl des Atoms auch bei Erhohung der Intensitdt nicht mehr d&ndern, d. h. der



GRUNDLEGENDE EIGENSCHAFTEN VON INDIUM

Ubergang ist gesittigt. Die Intensitét, bei der die Besetzungszahl 50% dieses Sittigungs-
wertes erreicht hat, wird Sattigungsintensitit genannt. Fiir die Sattigungsintensitit muss
daher die Besetzungszahl der atomaren Niveaus als Funktion der eingestrahlten Intensitét
berechnet werden.

Fiir die Berechnung muss die Bewegungsgleichung der Dichtematrix
ihp = [H,p) (1.4)

gelost werden. Der Ansatz fiir diese Gleichung ist analog zur Herleitung fiir die optischen
Blochgleichungen in einem Zweiniveauatom und orientiert sich an der Rechnung in [4].
Hierbei werden die mp-Niveaus vernachlédssigt und nur die Gleichung fiir die Hyperfein-
zustinde aufgestellt. Jeder Ubergang wird dabei durch jeweils einen nahresonanten Laser
mit Frequenz w; getrieben, der aber nicht die anderen Uberginge anregt.

Die Gesamtwellenfunktion W(7,t) wird zunéchst in der Basis der Eigenfunktionen ®(7)
des atomaren Hamiltonoperators H,y entwickelt. Es gilt Hn®p(7) = Ep®r(7) mit der
Energie der atomaren Niveaus von Ej = hwy. Damit ist

U(FL) =) cx()@p(Fe "t (1.5)
k
Allgemein kann die zeitliche Entwicklung der Amplituden ¢;(¢) der Wellenfunktionen fiir
ein n-Niveauatom mit der Schrodingergleichung durch
. n

. o (3 Wt iwrt —wit

0= 5 L e (¢ e (1.6)
beschrieben werden. Hierbei ist

3\

0. = T 1 1.
gk 2mhe gk (1.7)

die Rabifrequenz des Lasers mit Frequenz w; fiir den Ubergang von |k) nach |j). Die
Niveaus haben eine Energiedifferenz von Ej;, = h(wj —wy) = hwjj. Zur Vereinfachung
wird die rotating wave approximation (RWA) durchgefiihrt, wobei die schnell oszillierenden
Terme wji, + w; weggelassen und die Terme mit w;; — w; beibehalten werden. Damit kann
die Verstimmung A, = w; — wj), des Lasers definiert werden. Diese Néherung hat aber
zur Folge, dass die Symmetrieeigenschaften der Verstimmung nicht sofort einsichtig sind.
Es gilt insbesondere A = —Ay;.

Die stimulierten Prozesse konnen mit Hilfe der Dichtematrix beschrieben werden, die so-
wohl die Besetzungszahlen als auch die Kohéirenzen zwischen den einzelnen Niveaus be-
schreibt. Fiir die ij-te Komponente der Matrix gilt

pi(t) = c(t) ci(t) + ai(t) &7 (t)
) n * o —iw; s iw iy
= 5D (pin(D) Q7 — pr(£) Qg €47 (€2 4 e7711)
k=1

n
(pik(t) ij ekt _ P (t) Qg e’Akit) e Wit (1.8)
k=1

L
2



1.1 Berechnung der Séttigungsintensitédten

Im letzten Schritt wurde von der asymmetrischen Eigenschaft der Verstimmung durch
die RWA Gebrauch gemacht. Die explizite Zeitabhédngigkeit der Gleichung kann durch
folgende Definition herausgenommen werden:

pin(t) = pan(t) e
= pig(t) = pig(t) et — il pyy(t) e Rt (1.9)
Einsetzen von (1.9) in (1.8) ergibt dann
n

pij(t) = iljpi;(t) + (pir(t) U5y, — prj(t) Qi) (1.10)

k=1

N | .

wobei die Tilde wieder weggelassen wurde. Dieser Schritt ist eigentlich fiir den Fall ver-
schiedener Laser nicht méglich. Wenn die Frequenzen jedoch jeweils nahresonant zu einem
Ubergang sind, kénnen die anderen Terme #hnlich zur RWA wieder entfernt werden. Die
spontane Emission wird iiblicherweise durch einfaches Addieren von

n

Lp = ) (Fm|¢k><qh|ﬂ|¢l><¢k|—-%Fm(|¢l>(¢ﬂﬁr+p|¢l><¢ln>(Lln
k=1

mit den Eigenvektoren ®; beriicksichtigt. Die natiirliche Linienbreite wird durch I'y; be-
schrieben. Fiir die 7j-te Komponente gilt dann

n

(Lp)i; = 0ij Y (pu(t)Tat) — % > (Tki+ Do) pis (1), (1.12)
=1

k=1

Da A;; fir i = j immer verschwindet, kann die Umformung aus Gleichung (1.9) leicht
iibernommen werden. Damit ist die gesamte Dichtematrixgleichung nicht mehr explizit
zeitabhéngig und kann wesentlich schneller numerisch gelést werden. Die zeitliche Ent-
wicklung der Dichtematrix ist so durch

. n n n
. . 1 1
pij = 1Qjpij + 3 E (pir U1, — prj Qr) + i E (pula) — 3 E (Tki + Tj) pij (1.13)
k=1 =1 k=1

gegeben. In Gleichung (1.13) wird ein ideales System beschrieben, in dem die Laser alle
eine feste Phasenbeziehung haben und es keine dufleren Storquellen, wie z.B. Magnet-
felder, gibt. In einem solchen System konnen sich kohédrente Dunkelzustdnde entwickeln,
die sich durch einen Einbruch der Fluoreszenz der Atome bei nahresonantem Laserlicht
bemerkbar machen. Diese Zustédnde miissen allerdings aufwéndig préapariert und koénnen
daher hier vernachléssigt werden, d. h. die Kohérenzen p;;(t) mit ¢ # j zwischen den
einzelnen Grundzusténden werden in (1.13) gleich Null gesetzt. Trotzdem ist es fiir den
allgemeinen Fall nicht moglich, diese Gleichung analytisch zu lésen. Um aber einen Aus-
druck fiir die Sattigungsintensitéit dhnlich dem fiir ein Zwei-Niveau-Atom zu bekommen,
kann (1.13) in eine Ratengleichung umgewandelt werden, indem die zeitliche Entwicklung
der Nichtdiagonalterme null gesetzt wird und die dabei entstehenden Gleichungen nach
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den Kohérenzen zwischen den Grundzusténden und dem angeregten Zustand umgeformt
werden. Unter Vernachlidssigung der Kohérenzen werden diese Gleichungen dann in die
Gleichungen, die die Populationen p;;(t) beschreiben, eingesetzt. Damit ergibt sich fiir die
Grundzustinde (i=1..5)

02 Ng—N;
St Y6 s + T Ng (1.14)

Nilt) =y + (2A;/T)

und fiir den angeregten Zustand

> /92 Ng—N;
;<r 1T GAJTY >—PN6. (1.15)

Hierbei wurde p;; = INV; gesetzt, um deutlich zu machen, dass hier keine kohérenten Terme

410 nm 451 nm

F, 4 5 4 5 | 6

Ip/(27) (MHz) | 534 |356| 1,76 |483 951

o (MW /cm?) 67 45 17 46 | 90

Tabelle 1.2: Sittigungsintensitiiten Iy und Linienbreiten I'p fiir den Ubergang von Fy
nach Sy, F=5

mehr auftreten. Aulerdem wurde zur Vereinfachung die gesamte Linienbreite
['=> Ty =2m-251MHz

eingefiihrt und Q;6 und I';s durch €; und I'; ersetzt. Der Gleichgewichtszustand ergibt

5 -1
1 T,
— (1 1.16

1 AGQ Nk Der Sattigungsparameter wurde in Anlehnung
an das Zweiniveauatom so definiert, "dass fiir A; = 0 und s; = 1 die Besetzung im an-
geregten Niveau gerade 50% der maximalen Besetzung ist. Allerdings ist diese maximale
Besetzung im Gegensatz zum System mit zwei Zustédnden nur 1/6. Die Analogie zum
Zweiniveauatom gilt auch nur, wenn alle fiinf Laserfrequenzen eingestrahlt werden. An-
sonsten sittigt die Streurate nur insofern, als das Atom innerhalb kiirzester Zeit optisch
in einen ungekoppelten Zustand gepumpt wird. Wird die Séttigungsintensitit Iy analog
zum Zweiniveauatom durch

mit dem Séttigungsparamter s; =

mhce
[072 = [/52 = WF, (117)

10



1.1 Berechnung der Séttigungsintensitédten

fiir A; = 0 definiert, so ergeben sich die in Tabelle 1.2 dargestellten Werte fiir die benutzten
Ubergiinge.

Aus der mit Gleichung (1.16) berechneten Besetzungszahl des angeregten Zustands kann
weiterhin die Photonenstreurate R = I' - Ng berechnet werden. Jedes absorbierte Photon
iibertragt dabei einen Impuls von pphet = hk auf das Atom. Ist die Richtung dieses
Impulsiibertrags immer dieselbe, wie es zum Beispiel fiir einen gerichteten Laserstrahl der
Fall ist, so ergibt sich aufgrund der ungerichteten spontanen Emission fiir die Streuung
von vielen Photonen ein Nettoimpulsiibertrag in Richtung des Laserstrahls. Dies fiihrt zur
zur Lichtkraft F', die fiir die Dopplerkiihlung benutzt wird. Sie betréigt

F = pohot - R=hk NI . (1.18)

Befindet sich das Atom in einem Lichtfeld aus zwei gegeneinander laufenden Laserstrahlen,
so absorbiert es Photonen aus beiden Strahlen und wird dadurch fiir gegenldufige Photonen
gebremst oder fiir mitlaufende beschleunigt. Die Kraft Fyes auf das Atom ergibt sich fiir
kleine Lichtintensitdten aus der Summe der Krifte Fly fiir beide Lichtfelder. Aufgrund
der Eigenbewegung des Atoms entlang der Laserstrahlen muss fiir die Verstimmung A;

der Dopplereffekt k - ¥ mit einem zusétzlichen Term beriicksichtigt werden. Damit ist mit
Gleichung (1.18)

Fos = FL(Ai —kv) — F_ (A + ko) . (1.19)

Ist A; kleiner als Null (rotverstimmt), so wird das Atom vorzugsweise Photonen aus dem
ihm entgegenlaufenden Laserstrahl (ﬁ+) absorbieren und so abgebremst. Die durch diese,
Dopplerkiihlung genannte, Laserkiihlung theoretisch erreichbare minimale Geschwindig-
keit der Atome wird als Doppelgeschwindigkeit bezeichnet. Eine genauere Betrachtung
der Dopplerkiihlung fiir Indium wird in Kapitel 4.3 vorgestellt.

Um die Kraft auf das Atom zu maximieren, muss die Frequenzverstimmung sehr stabil
bei A; ~ —kv =~ —I' gehalten und eine moglichst grofie Intensitéit eingestrahlt werden.
Dies definiert die Anforderungen an das Lasersystem, dessen Aufbau im n#chsten Kapitel
beschrieben wird.
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2 Ein frequenzstabilisiertes Lasersystem fiir
Indium

Fiir die Kollimation eines Atomstrahls durch Lichtkrifte werden {iblicherweise Dopp-
lerkiihlung und Polarisationsgradientenkiihlung benutzt [1]. Hierfiir ist es notwendig, dass
die Atome sehr viele Photonen streuen, d. h., die Atome diirfen durch optisches Pum-
pen nicht in vom Licht ungekoppelte Niveaus zerfallen. Fiir das Indiumatom ist es daher
notwendig, mindestens fiinf verschiedene Frequenzen einzustrahlen (sieche Abbildung 1.2).
Aufgrund der hohen thermischen Anfangspopulation des P3/, F=6-Zustandes gegeniiber
dem P3/; F=3-Zustand werden die Frequenzen benutzt, die das Atom in den S5/, F=5-
Zustand anregen. Damit kénnen iiber 95% der Atome angeregt werden. Fiir die Kollima-
tion des Atomstrahls werden daher fiinf verschiedene Frequenzen bei 410 nm und 451 nm
benétigt. Es werden Diodenlaser fiir 410 nm und die Frequenzverdopplung eines Titan-
Saphir-Laserstrahls fiir 451 nm benutzt.

Fiir die Untersuchung der rdumlichen Verteilung des Atomstrahls wird noch ein weiterer,
von den anderen unabhéngiger Laser benotigt. Dies wird durch einen zusétzlichen 410 nm
Licht emittierenden Diodenlaser erreicht.

2.1 Diodenlaser

Da die Hyperfeinniveaus des P /5 -Zustands um 11 GHz auseinander liegen, werden zwei
verschiedene Laserquellen bendttigt. Das 410nm Licht kann mit einfachen Laserdioden
(NDHV310APC; Nichia) erzeugt werden. Hergestellt werden diese fiir eine Zentralwel-
lenléinge von 405 nm fiir die Blue-Ray-Technologie, kénnen aber bei Nichia fiir 410 nm
vorselektiert bestellt werden. Diese Selektion ist notig, weil eine Verstimmung der Emis-
sionswellenlénge der Dioden durch Heizen oder Kiihlen aufgrund des niedrigen thermi-
schen Koeffizienten von 0,075 nm/K nicht praktikabel ist [24]. Die Frequenzbreite des
Laserlichts ist durch einen externen gitterstabilisierten Resonator (ECDL) in Littrow-
Anordnung [25, 26] auf unter 10 MHz reduziert [27]. Durch die Stabilisierung mithilfe des
Gitters konnen die Laserdioden allerdings nicht mit ihrem maximalen Strom betrieben wer-
den, da sonst die zu hohe Leistung im Resonator die Laserdiode zerstéren wiirde. Damit
ist auch die Ausgangsleistung niedriger als im Datenblatt spezifiziert. Auflerdem werden
etwa 25% der Leistung an verschiedenen optischen Elementen gestreut, weswegen hier nur
die Leistungen angegeben werden, die direkt vor dem Atomstrahl zur Verfiigung stehen.
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Abbildung 2.1: Aufbau des Diodenlasersystem fiir das 410 nm Laserlicht. Die Laser-
dioden sind im ECDL-Aufbau installiert. Das Licht fiir die Sattigungsspektroskopie
wird iiber Strahlteiler (ST) und Spiegel (S) zur Saphirzelle geleitet. Das Absorpti-
onsspektrum wird mit zwei Photodioden (PD 1 und PD 2) aufgenommen. Die beiden
Hauptstrahlen der Laser werden auf einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel (PSTW)
iiberlagert und zum Experiment geleitet.

Fiir die beiden Laser sind dies 4mW (Laser 1) und 14mW (Laser 2). Das Strahlprofil
ist elliptisch mit Strahltaillen von 0,9 mm und 1,5 mm. Mit den in Tabelle 1.2 definierten
Séttigungsintensititen ergeben sich resonante Sattigungsparameter von s=1,4 bzw. s=7,3
fiir Rabifrequenzen von 2 =040 und 2 =1,1T.

Fiir die Experimente ist es notig, die Laser auf eine schmalbandige Resonanz zu stabili-
sieren, da die Frequenz der Diodenlaser sonst in einem Zeitraum von Minuten iiber einige
zehn MHz driftet. Hierfiir wird dopplerfreie Sattigungsspektroskopie verwendet [28, 29].
Der mechanische Aufbau ist in Abbildung 2.1 skizziert. Ein Teil (200 4W) des Lichts wird
nach einem 30-dB Faradayisolator mit einem Glasplédttchen aus dem Hauptstrahl gekop-
pelt und zur Spektroskopiezelle geleitet. Der Strahl lduft durch Riickreflexion mit sich
selbst iiberlagert zweimal durch die Zelle (pump-probe) und seine Absorption wird an-
schlieBend mit einer Photodiode gemessen. Die Hauptstrahlen der beiden Laser werden
auf einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel iiberlagert und zum Experiment gefiihrt. Da-
mit stehen die Polarisationsachsen der beiden Laserstrahlen immer senkrecht aufeinander.
Da die Sattigungsspektroskopie nur ein absorptives Signal produziert, muss auflerdem der
Strom der Laserdiode und damit die Frequenz des Lasers moduliert werden. Der Modu-
lationshub betrigt etwa 1 MHz bei einer Modulationsfrequenz von 14 kHz. Das Photo-
diodensignal wird mit einem phasenempfindlichen Verstérker demoduliert, was zu einem
dispersiven Signal fiihrt. Dieses Signal dient als Fehlersignal fiir die Frequenzstabilisierung
des Lasers. Ein elektronischer Regelkreis mit Integral- und Proportionalanteil steuert {iber
ein Piezoelement das Gitter des Diodenlasers und stabilisiert so die Frequenz.
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Abbildung 2.2: Spektroskopiesignale fiir einen Frequenzscan {iber alle 410nm-
Ubergiinge fiir Absorptionsspektroskopie (1) und DAVLL-Spektroskopie(2)

Bei der Auswahl der richtigen Spektroskopiezelle ist zu beachten, dass durch die flache
Dampfdruckkurve von Indium fiir eine sinnvolle Atomdichte von 10'%m™3 eine Tempe-
ratur von etwa 600°C notig ist. In normalen Quarzzellen diffundiert das Indium in die
Glasstruktur und es ist somit innerhalb von Stunden keine Spektroskopie mehr méglich
[30]. In diesem Experiment werden daher Zellen aus AloOs (Saphir) benutzt, die in der
Gruppe von D. Sarkisyan an der Armenian Academy of Science hergestellt wurden. Sie
konnen bis zu einer Temperatur von 700°C betrieben werden. Die normale Arbeitstempe-
ratur betrigt 630°C und ermoglicht eine Absorption von mehr als 30% [29]. Obwohl die
Zellen mit einer Keramikummantelung (Insulpor; Porextherm Dammstoffe GmbH) ther-
misch von der Umgebung isoliert sind, entsteht durch den hohen Temperaturgradienten an
den Ein- und Austrittsoffnungen der Zellen ein Luftstrom (Konvektion), der die Qualitét
des Spektroskopiesignals begrenzt. Weitere Details der Zellen kénnen aus [31] entnommen
werden.

Andere Moglichkeiten fiir die Stabilisierung sind Polarisationsspektroskopie und DAVLL
(dichroic atomic vapor laser lock [32]). Der Nachteil der Polarisationsspektroskopie besteht
fiir dieses Experiment darin, dass die Riickreflexion nicht benutzt werden kénnte und da-
durch der Aufbau [29] zu komplex wiirde, um zwei Laser mit einer Spektroskopiezelle zu
stabilisieren. Der Aufbau fiir eine DAVLL-Spektroskopie wurde getestet, allerdings ist es
hier sehr schwer, ein verwertbares Signal fiir den 5—5-Ubergang zu erhalten (siche Abbil-
dung 2.2), da sich das Signal mit dem des 4—4-Ubergangs iiberlagert. AuBerdem wiire ein
zusétzlicher Referenzlaser fiir die Frequenzkalibrierung nétig.

Fiir die Anregung der Atome in der Nachweisregion des Vakuumsystems (siehe Kapitel 2.3)
ist zusétzlich noch ein dritter Diodenlaser (Nachweislaser) installiert, der ebenfalls mit
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Abbildung 2.3: Schema der Frequenzverdopplung fiir die Erzeugung von 451 nm. Der
infrarote Laserstrahl wird mit einer Linse (L) und einer \/2-Verzogerungsplatte mo-
denangepasst in den Resonator eingekoppelt. Die Polarisation der iiberlagerten Strah-
len, bestehend aus der Reflexion am Einkoppelspiegel und dem im Resonator zirku-
lierenden Strahl, wird mit einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel analysiert. Das so
erlangte Fehlersignal dient zur Langenstabilisierung des Resonators. Das im periodisch
gepolten KTP-Kristall erzeugte Licht wird mit einem elektrooptischen (EOM) und ei-
nem akustooptischen (AOM) Modulator so frequenzmoduliert, dass die bendtigten
Ubergiinge getrieben werden kénnen.

Sittigungsspektroskopie in einer zweiten Saphirzelle auf den 4—5-Ubergang frequenzsta-
bilisiert wird (siche Abbildung 2.5). Dieser Laser dient auch als Pumplaser fiir die Zwei-
Farben-Spektroskopie, die im néchsten Abschnitt beschrieben wird.

2.2 Frequenzverdopplung

Das Licht der Wellenléinge von 451 nm muss durch Frequenzverdopplung erzeugt werden,
da bei dieser Wellenldnge keine Laserdioden mit ausreichender Leistung zu Verfiigung
stehen. Die generelle Struktur der Frequenzverdopplung ist an [33] angelehnt und detail-
liert in [34] erldutert. Der Aufbau ist in Abbildung 2.3 skizziert. Die Laserquelle ist ein
Titan-Saphir-Laser (MBR-110; Microlase Optical Systems) mit einer Ausgangsleistung
von 900 mW und einer Emissionswellenldnge von 902 nm. Die Linienbreite betrégt einige
hundert kHz [31, 34]. Der Laserstrahl wird mit einer Linse und einer \/2-Verzogerungs-
platte modenangepasst in einen Ringresonator in bow-tie-Konfiguration eingekoppelt. In
einem der Foki befindet sich ein temperaturstabilisierter periodisch gepolter KTP-Kristall
(ppKTP; Raicol Crystals) der mit einer Effizienz n = Pyz1/Pg, von etwa 1073 W1 die
Frequenz des eingekoppelten Lichts verdoppelt. Bei einer umlaufenden Leistung im Reso-
nator von Pype = 14 W ergibt sich eine typische Ausgangsleistung Py5; von etwa 200 mW.
Die Liange des Resonators wird durch eine elektrische Regelschleife stabilisiert, deren Feh-
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Abbildung 2.4: Schema der Frequenzen im 451 nm Strahl hinter EOM (blau) und AOM
(griin) relativ zu den atomaren Niveaus.

lersignal aus einer Polarisationsspektroskopie nach Hénsch und Couillaud [35] bezogen
wird. Da der Wasserdampf in der umgebenden Luft bei 902nm stark absorbiert [30],
miissen die Resonatoren des Titan-Saphir-Lasers und der Frequenzverdopplung zusétzlich
mit trockenem Stickstoff gespiilt werden, um eine Stabilisierung zu ermdoglichen.

Der gerade beschriebene Aufbau ermoglicht nur die Erzeugung einer Wellenléinge bzw.
einer Frequenz (Triagerfrequenz). Fiir die geplanten Experimente werden aber insgesamt
drei verschiedene Wellenléngen benétigt. Daher wird der nach dem Resonator kollimier-
te Strahl bei 451 nm zunéchst mit einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel (PSTW) im
Verhéltnis 2:1 aufgeteilt. Das Intensitétsverhéltnis der beiden Strahlen kann durch eine
A/2-Verzogerungsplatte vor dem PSTW eingestellt werden. Der Strahl mit der gréfieren
Leistung wird durch einen elektrooptischen Modulator (4421; New Focus) gefiihrt, wo zwei
Frequenzseitenbénder erzeugt werden, die um 1,435 GHz iiber- bzw. unterhalb der Trager-
frequenz liegen. Der Modulator ist so eingestellt, dass die optische Leistung in den beiden
Seitenbédndern maximal ist. Der zweite Strahl wird durch einen akustooptischen Modula-
tor (AA.ST.318; AA Optoelectronics) gefithrt, wo der Strahl an einem akustischen Gitter
gebeugt wird. Der Modulator ist so eingestellt, dass 85% der eingestrahlten Leistung in die
erste Ordnung gebeugt werden, deren Frequenz gegeniiber der Triagerfrequenz um 318 MHz
verschoben ist. Die beiden Strahlen werden anschlieBend wieder auf einem PSTW iiber-
lagert und zum Experiment geleitet. Fiir jedes Seitenband stehen damit am Experiment
typischerweise 30 mW zur Verfiigung. Damit stehen, wie bei den 410 nm Laserstrahlen,
die Polarisationsachsen der beiden Strahlen senkrecht aufeinander. Wird die Trégerfre-
quenz des Laserstrahls so eingestellt, dass sie 318 MHz unterhalb der Ubergangsfrequenz
von P39 F=5 — 5} 5 F=5 liegt (A451 = 0 MHz), so werden mit den Frequenzen im iiber-
lagerten Strahl alle drei Ubergiinge bei 451 nm resonant getrieben. Die Details konnen
Abbildung 2.4 entnommen werden. Durch die begrenzte Verstimmbarkeit von EOM und
AOM von etwa £5MHz bzw. +20 MHz kénnen durch diesen Aufbau die relativen Fre-
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quenzen der einzelnen 451 nm Strahlen praktisch nicht geiindert werden. Alle weiteren
Angaben zu Frequenzverstimmungen beziehen sich daher immer auf die Triagerfrequenz bei
Ays1 = 0 MHz, die durch Verstimmung des Titan-Saphir-Lasers erreicht wird. Insbesonde-
re ist es mit diesem Aufbau nicht méglich, den F=4—F=>5- und den F=6—F=>5-Ubergang
getrennt voneinander anzuregen, da sich beide Frequenzen mit der gleichen Polarisation in
einem Strahl befinden. Eine Trennung ist nur mit einem aufwéindigen Aufbau, z. B. einem
Mach-Zehnder-Interferometer [37], moglich. Die Rabifrequenzen fiir die P 2 F=4,56—
S1/2 F=5-Ubergiinge sind Q = 0,7, Q@ = 1,2T und Q = 1,6 I". Fiir die Siittigungsparame-
ter gilt fiir die gleichen Uberginge s=0,6 s=1,5 und s=3.

Obwohl der Titan-Saphir-Laser eine sehr kleine Linienbreite von einigen hundert kHz be-
sitzt, d&ndert sich die Frequenz auf einer Zeitskala von einer Stunde um einige GHz. Es ist
daher notig, diese Frequenz relativ zu einer atomaren Referenz zu iiberwachen und ggf.
zu stabilisieren. Dafiir wurden zwei Spektroskopiemethoden entwickelt, die im Folgenden
vorgestellt werden. Zunéchst wird die Spektroskopie mit 451 nm Licht in der Saphirzelle
beschrieben.
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Abbildung 2.5: Aufbau der Spektroskopie des Nachweislasers und der Zwei-Farben-
Spektroskopie. Die dicke Glasplatte (GP) erlaubt die Auskopplung von zwei raumlich
getrennten Laserstrahlen. Die Strahlen mit A=410 nm und A=451 nm werden auf einem
dichroiten Spiegel (DS) iiberlagert und durch die Spektroskopiezelle gefiihrt, wonach
das 410 nm Licht mit einem Interferenzfilter (IF) blockiert wird und das 451 nm Licht
mit einer Photodiode (PD) detektiert wird.

2.2.1 Zwei-Farben-Spektroskopie

Bei einer Temperatur von 630°C ist die Besetzung im P3/,-Niveau nach Formel (1.2) nur
5,5 %. Dies reicht fiir eine robuste und empfindliche Spektroskopie nicht aus. Eine Moglich-
keit die Population zu erhéhen besteht darin, die Atome mit einem der 410 nm Strahlen
zunéchst optisch zu pumpen. Ist der Diodenlaser z.B. auf den Py F=4 — 5, F=5-
Ubergang stabilisiert, so erhoht sich die Population im Pj /2-Niveau auf 42 %. Mit dieser
Besetzung ist es moglich, den P3/,-Zustand spektroskopisch aufzulésen. Der Aufbau der
Spektroskopie ist in Abbildung 2.5 skizziert. Ein Teil des 410nm Lichts (200 xW) des
Nachweislasers wird amplitudenmoduliert mit dem 451 nm Licht (80 pW) iiberlagert. Der
Strahl lduft anschlieend durch die Saphirzelle und trifft dahinter auf ein Interferenzfil-
ter, das nur Licht bei 451 nm passieren lésst. Die Leistung des 451 nm Lichts wird hinter
dem Filter mit einer Photodiode gemessen. Durch die Amplitudenmodulation kann mit
einem phasenempfindlichen Verstéarker der dopplerverbreiterte Hintergrund des Spektro-
skopiesignals herausgefiltert werden. Abbildung 2.6 zeigt dieses demodulierte Signal als
Funktion der Laserfrequenz. Die Hyperfeiniiberginge sind jeweils klar aufgelost und in
den Abbildungen bezeichnet. In 2.6(a) regt das 451 nm Licht das Atom in den angereg-
ten F=4 Zustand an und in 2.6(b) in den F=5 Zustand. Das 410 nm Licht ist jeweils auf
den Py F=4 — Sy )9 F=5-Ubergang stabilisiert. An den Signalen sind mehrere Punkte
bemerkenswert [29]. Die Form der Signale ist nicht rein lorentzférmig mit einer Halbwerts-
breite (FWHM) im Bereich der natiirlichen Linienbreite, sondern kann durch die Summe
einer gaufiformige Kurve mit einer FWHM von etwa 600 MHz und einer lorentzférmigen
Kurve mit einer FWHM von 170 MHz beschrieben werden. Die Breite der Gauflkurve be-
trigt somit etwa 40% der Dopplerbreite von 1,5 GHz. Des Weiteren ist bei der Anregung
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Abbildung 2.6: Zwei-Farben-Spektroskopie. Die Laserleistung ist P451=80uW und
P410=2004W bei einem Strahldurchmesser von einem Millimeter. Der 410 nm Laser
regt immer in das F=5 Niveau an.

in das gleiche Niveau ein schmaler Einbruch mit einer FWHM von 30 MHz vorhanden.
Abbildung 2.7(a) zeigt die theoretische Besetzung des Py /2 F=5 Niveaus fiir die beiden
Fille der Anregung in den Sj/, F=5 (1) und S1/2 F=4 (2) bei gleichzeitiger Anregung
mit 410 nm Licht in S}/, F=5. Die Besetzungen sind mit dem Dichtematrixformalismus,
der in Kapitel 1.1 beschrieben ist, berechnet. Beide Kurven sind lorentzférmig mit einer
Halbwertsbreite von 112 MHz und 35 MHz. Der Einbruch, der durch eine kohérente Uber-
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(a) Besetzung im angeregten Niveau fiir die  (b) Geschwindigkeitsverteilung fiir 10.000 zu-
Zweifarbenspektroskopie. Der 451nm Laser-  vor bewegungslose Teilchen nach einem Stof3
strahl regt die Atome in den F=5 (1), bzw. F=4  mit einem thermischen Ensemble. An die Ver-
(2) Zustand an. teilung ist die Summe einer Gauf3- und einer

Lorentzkurve angepasst. Die einzelnen Kom-
ponenten sind zusétzlich eingezeichnet.

Abbildung 2.7:
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lagerung der beiden Grundzusténde entsteht [29], ist klar reproduziert. Allerdings sind die
Halbwertsbreiten der Messung nicht wiedergegeben. Diese kénnen durch ein klassisches
Streumodell qualitativ erklirt werden. Abbildung 2.7(b) zeigt die Geschwindigkeitsver-
teilung eines Ensembles von 10.000 zuvor bewegungslosen Teilchen, die jeweils einen Stof3
mit einem anderen thermischen Ensemble ausgefiihrt haben. Die neue Verteilung lésst sich
gut durch eine Lorentz- und eine Gauflkurve beschreiben. Das Verhéltnis der Varianz des
gauliformigen Anteils zur Varianz v, des thermischen Ensembles ist 0,4:1 und gibt sehr
gut das Ergebnis der Messung wieder. Ein weiteres Indiz dafiir, dass St683e eine grofie Rolle
spielen ist, dass der in Abbildung 2.6(a) aufgeloste F=3-Zustand nur durch solche Sté8e
iiberhaupt bevolkert werden kann, da Auswahlregeln einen optischen Dipoliibergang aus
dem durch das 410 nm Licht angeregte S}/ F=5-Niveau hier verbieten.
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Abbildung 2.8: Skizze des Aufbaus der Hohlkathodenlampe.

2.2.2 Hohlkathodenlampe

Wie im letzten Abschnitt gezeigt wurde, ist es fiir die Spektroskopie mit 451 nm in der
Saphirzelle vonnéten, die Atome optisch zunéchst in das P3/;-Niveau zu pumpen, um
die Besetzung zu erhchen. Eine andere Moglichkeit wire, die Zelle auf iiber 1200°C zu
erhitzen, um die Besetzung zum Beispiel im F=6-Niveau auf 10% zu erhohen. Dies ist
in einer Hohlkathodenlampe moglich, in der diese Temperaturen durch eine Plasmaent-
ladung leicht erreicht werden konnen. Hierbei wird aber auch die gesamte Kathode mit
erhitzt. Um diese Temperatur unterhalb der Schmelztemperatur von Indium zu halten,
sind kommerzielle Hohlkathodenlampen (30000-ST-In, Cathodeon) mit einem erhdhten
Puffergasdruck (=~ 810Pa) gefiillt [38] und das Indium liegt nur als InP vor, das einen
Schmelzpunkt von 1608°C hat. Dies verhindert zwar, dass sich das Indium von der Katho-
de 16st, sorgt aber weiterhin dafiir, dass durch den erhéhten Druck und das mit ausgeloste
Phosphor Subdopplerspektroskopie praktisch nicht méglich ist [39]. Um diese Nachteile zu
umgehen, wurde eine Hohlkathodenlampe konstruiert, in der das Indium in reiner Form
bei niedrigerem Druck vorliegt.

Das Design der Hohlkathodenlampe ist dhnlich dem in [10] beschriebenen. Die Lampe
wurde in der Gruppe von K.A.H. Van Leeuwen in Eindhoven hergestellt und anschliefend
fiir das Indiumexperiment modifiziert. Der Aufbau ist in Abbildung 2.8 skizziert. Die Ka-
thode besteht aus reinem Indium, das sich in einem 30 mm langen Behélter aus nicht
leitender Keramik befindet. Wenn das Indium wihrend des normalen Betriebs schmilzt,
ist es dadurch ortlich gebunden. Am Boden des Behilters befindet sich ein Kupferstift,
der das Indium leitend mit dem dufleren geerdeten Kupfergehiuse verbindet. Das Gehduse
hat durch eine Wasserkiihlung eine Temperatur von 17°C. Die lichte Hohe oberhalb des
Behalters betriagt 5 mm. Die Anode besteht aus zwei Edelstahlringen, die 5 mm entfernt zu
beiden Seiten des Indiumbehélters angebracht sind. Sie befinden sich zusammen mit der
Kathode zwischen zwei mit O-Ringen abgedichteten Glashalbschalen. An diesen sind auch
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Abbildung 2.9: Aufbau der Polarisationsspektroskopie in der Hohlkathodenlampe. Der
einlaufende Laserstrahl wird mit einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel aufgeteilt
und gegenldufig durch die Hohlkathodenlampe gefiihrt. Der Pumpstrahl ist zirkular
polarisiert und wird mit einer rotierenden Lochscheibe amplitudenmoduliert. Hinter
der Hohlkathodenlampe wird die Polarisation des Nachweisstrahls mit zwei Photo-
dioden analysiert und mit einem phasenempfindlichen Verstédrker demoduliert. Ein
Interferenzfilter (IF) blockiert Streulicht, das durch die Entladung entsteht.

die Gasanschliisse und die Stromdurchfiihrung befestigt. Innerhalb des Glasbehélters wird
durch eine Drehschieberpumpe ein Vakuum von 500 Pa aufrecht gehalten. Die Zelle wird
dabei mit Argon gespiilt, um Stéfe von Indium mit Wassermolekiilen zu unterdriicken, was
zu einer starken Linienverbreiterung fithren wiirde. Die Plasmaentladung zwischen Anoden
und Kathode wird mit einem Mittelspannungsnetzgerit erzeugt. Der minimal benétigte
Strom betrigt etwa 20 mA, wobei die stabilste Spektroskopie fiir 40 mA erreicht wird. Bei
diesem Strom ist der elektrische Widerstand der Entladung etwa 6 kS2.

Fiir die Spektroskopie wird hinter dem Strahlteilerwiirfel nach EOM und AOM etwa
1mW des 451 nm Lichts abgezweigt. Abbildung 2.9 zeigt den Aufbau der Polarisati-
onsspektroskopie. Um das dopplerfreie Spektroskopiesignal vom Untergrund zu trennen,
wird der Pumpstrahl amplitudenmoduliert und das Signal mit einem phasenempfindlichen
Verstarker demoduliert. Zunichst werden die Temperatur und die Séulendichte der Indiu-
matome bestimmt, um den optimalen Arbeitsbereich zu ermitteln. Dabei ist zu beachten,
dass die Atomdichte in einer Hohlkathode nicht durch den thermischen Partialdruck aus
Formel (1.1) gegeben ist, sondern typischerweise deutlich hoher liegt. Die Atome besitzen
aber aufgrund ihrer Temperatur eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung der Geschwindigkei-
ten.

Der Pumpstrahl wird fiir diese Messung geblockt und die Abschwichung des Nachweis-
strahls mit einer Photodiode hinter der Hohlkathodenlampe fiir verschiedene Entladungs-
strome gemessen. Die Frequenz des Titan-Saphir-Lasers wird dabei iiber den 6—5-Uber-
gang verstimmt. Abbildung 2.10 zeigt ein Spektrum fiir einen Entladungsstrom von 40 mA.
Die beiden Minima entsprechen dem 6—5- (links) und dem 5—5-Ubergang. Durch den
bekannten Frequenzabstand der beiden Uberginge von 1753 MHz kann die untere Achse
geeicht werden. Durch Anpassen der Summe zweier Gaufifunktionen an das Signal ergibt
sich fiir den 6—5-Ubergang eine Absorption von (95 + 3)% und eine Halbwertsbreite von
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Abbildung 2.10: Transmission des Nachweislasers als Funktion der Laserfrequenz re-
lativ zum F=6—F=>5-Ubergang fiir Absorptionsspektroskopie (links) und Spektrosko-
piesignal fiir die Polarisationsspektroskopie (rechts). Das kleine dispersive Signal bei
etwa -275 MHz ist der F=6—F=5-Ubergang von '3In.

Av = (1620 + 20) MHz. Die Breite beruht dabei hauptséichlich auf Dopplerverbreiterung,
womit die Temperatur T in Kelvin durch

mA? 9

bestimmt werden kann. Die Masse des Indiumatoms ist m=115-1,67 102" kg und kp ist
die Boltzmannkonstante. Diese Temperatur kann jetzt fiir verschiedene Entladungsstrome
bestimmt werden und ist in Abbildung 2.11 aufgetragen. Der Fehler in der Temperatur
betrigt hierbei 2% und ist durch die Unsicherheit der Anpassung gegeben. Offensichtlich
wird schon beim minimalen Strom von 20mA, bei dem die Entladung stabil ist, eine
Temperatur erreicht, wie sie in der Saphirzelle vorherrscht. Bei hoheren Strémen séattigt
das Signal bei 1200°C , wobei die Fluktuationen in diesem Bereich dadurch entstehen, dass
resonantes Licht vollstéandig absorbiert und die Anpassung der Gauffunktionen dadurch
erschwert wird.

Die Tiefe des Absorptionssignals [ ergibt sich aus dem Gesetz von Lambert-Beer, womit
es moglich ist, die entlang des Laserstrahls aufintegrierte Dichte (Sdulendichte) n des
Indiumdampfes durch

I
n=—In <—> (o L)L (2.2)
Iy
zu bestimmen. Hierbei ist Iy die detektierte Intensitit ohne Plasmaentladung und L

die Wechselwirkungslange zwischen Laserstrahl und Indiumatomen. Der Absorptionsquer-
schnitt o kann mit der gemessenen Temperatur berechnet werden [39]:

N M
s
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Abbildung 2.11: Temperatur des Indiumdampfs fiir verschiedene Entladungsstrome.
Die Entladung ist instabil unterhalb von 20mA. Fiir 40 mA ist ein typischer Fehler-
balken angegeben.

Hierbei ist M die molare Masse und R die allgemeine Gaskonstante. Die Sédulendichte fiir
die verschiedenen Entladungsstrome ist in Abbildung 2.12 gezeichnet. Die Unsicherheit
betrigt hier 23%, da sowohl die Breite als auch die Tiefe der angepassten Gauffunktio-
nen das Ergebnis beeinflussen. Mit Abbildung 2.12 ist erkennbar, dass die Dichte in der
Hohlkathodenlampe hoher als in einer thermischen Dampfzelle ist. Eine Dichte bei 20 mA
von 8.3 - 10" m~2 entspricht einer thermischen Dampfzelle bei 1180°C .

Hiermit ist es nun moglich, dopplerfreie Polarisationsspektroskopie nur mit dem 451 nm
Licht durchzufiihren. Dafiir wird der zirkular polarisierte Pumpstrahl gegenldufig mit dem
linear polarisierten Nachweisstrahl in der Zelle iiberlagert (siehe Abbildung 2.9). Die Am-
plitude des Pumpstrahl wird mit einer rotierenden Lochscheibe mit einer Frequenz von
1.4kHz moduliert. Der Nachweisstrahl wird hinter der Hohlkathodenlampe mit einem
polarisierenden Strahlteilerwiirfel, der 45° zur Polarisationsachse des Nachweisstrahls ge-
dreht ist, aufgespalten und die beiden Ausgangssignale werden mit Photodioden detektiert
und voneinander subtrahiert. Ein Interferenzfilter blockt hierbei das Licht der Plasma-
entladung. Das Differenzsignal wird mit einem phasenempfindliche Verstédrker demodu-
liert, um den dopplerverbreiterten Untergrund zu entfernen. Die zweite Abbildung in 2.10
zeigt das fiir Polarisationsspektroskopie typische dispersive Signal. Zusétzlich gibt es noch
einen gauBférmigen Untergrund mit einer Breite von (140+10) MHz, der durch geschwin-
digkeitsindernde Stofe [11] erklirt werden kann. Die Breite des dispersiven Signals ist
(2041) MHz. Das kleinere Signal, das etwa 275 MHz darunter liegt, ist der 6—5-Ubergang
von 'In und zeigt die Empfindlichkeit dieser Spektroskopie gegeniiber der mit Saphir-
zellen. Das dispersive Signal der Polarisationsspektroskopie lésst sich als Fehlersignal fiir
die elektronische Stabilisierung des Titan-Saphir-Lasers benutzen, womit langsame Driften
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Abbildung 2.12: Siulendichte des Indiumdampfes in der Hohlkathodenlampe fiir ver-
schiedene Entladungsstrome. Fiir 40 mA ist ein typischer Fehlerbalken angegeben.

des Lasers unterdriickt werden konnen.

Die fiinf so stabilisierten Frequenzen bei 410 nm und 451 nm werden, nachdem sie jeweils
innerhalb einer Wellenlédnge auf polarisierenden Strahlteilerwiirfeln iiberlagert wurden,
auf einem dichroiten Spiegel kombiniert. Hierfiir wird ein Spiegel mit einer Antireflexbe-
schichtung fiir 514,5nm (Ar™) benutzt, der eine Transmission von 95% bei 410 nm und
eine Reflexion von 98% bei 451 nm bei Einfall unter 40° besitzt. Dieser Strahl wird, nach-
dem er durch Linsen vergrofiert oder verkleinert wurde, durch ein antireflexbeschichtetes
Vakuumfenster auf den Atomstrahl gerichtet.
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Abbildung 2.13: Aufbau des Vakuumsystems. Die rechte Abbildung entspricht der um
90° um die z-Achse gedrehten linken Abbildung. Die y- bzw. x-Achse zeigen jeweils in
die Ebene hinein und sind aufgrund der gewahlten Perspektive nicht eingezeichnet.

2.3 Vakuumsystem

Das Vakuumsystem (siehe Abbildung 2.13) besteht aus drei logischen Teilbereichen. Es
sind der Ofenbereich, in dem der Atomstrahl erzeugt wird, die Wechselwirkungszone, in der
die fiinf Frequenzen eingestrahlt werden und eine Driftstrecke mit anschlieSender Nach-
weiszone, in der Form und Lage des Atomstrahls analysiert werden. Der Vakuumdruck
betrigt etwa 4 - 107 Pa und wird durch zwei Turbomolekularpumpen (Turbo-V750 und
Turbo-V250, Varian) aufrecht gehalten. Dies ergibt eine Teilchenzahldichte des Restga-
ses von n=10" cm 3. Die Indiumatome werden hauptséichlich mit den noch vorhandenen
Stickstoffmolekiilen streuen, wobei der Streuquerschnitt op,_n, nicht bekannt ist. In [412]
wird der Streuquerschnitt fiir Cs-No mit 936-1076 cm? gemessen. Die Massen von Césium
und Indium sind in etwa gleich und der atomare Radius von Césium ist 1,6 Mal grofier [13].
Da sich die Stofipartner bei diesen Temperaturen wie starre Kugeln verhalten, bildet der
Cs-Na-Streuquerschnitt hier eine obere Grenze fiir den von In-Ny. Mit op,_n, = 10713 cm?
ergibt sich dann eine mittlere freie Wegléinge von 7,3 m. Das bedeutet, dass der ungestreute
Anteil im Atomstrahl in der Wechselwirkungszone mindestens 96% und in der Nachweis-
zone mehr als 88% des Ausgangswertes betrigt.
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Abbildung 2.14: Effusionszelle fiir die Erzeugung des Indiumatomstrahls [44].

Der Atomstrahl wird mit einer kommerziellen Effusionszelle (DFC-35/25-SH; CreaTec)
mit zwei Heizfilamenten erzeugt (siche Abbildung 2.14). Das Indiumreservoir befindet
sich in einem Tiegel aus pyrolytischem Bornitrid (PBN) und wird mit Tantalwendeln auf
T=1200°C geheizt. Auf dem Tiegel befindet sich ein weiterer Tiegel mit einer Offnung von
1mm Durchmesser. Damit das Indium nicht an diesem Tiegel kondensiert, wird er mit
einem zusétzlichen Heizelement auf einer héheren Temperatur als das Reservoir gehal-
ten. Die Steuerelektronik fiir die Heizung der beiden Tiegel ist von der Firma CreaTec
fiir die Molekularstrahlepitaxie entworfen worden, in der der zweite Tiegel mit der kleinen
Apertur nicht verwendet wird. Das fiihrt dazu, dass die Regelparameter fiir den hier vorge-
stellten Aufbau nicht benutzbar sind und das Indium h#iufig am oberen Tiegel kondensiert
und die Blende verstopft. Daher ist fiir dieses Experiment eine neue, manuelle Elektronik
eingesetzt worden. Etwa 5 cm oberhalb der Ofenéffnung befindet sich eine wassergekiihlte
Kupferblende, die das Vakuumsystem vor tiberschiissigem Indium schiitzt. Sie hat keinen
Einfluss auf den spiteren Atomstrahl. Das Kollimationsverhiltnis x = 4,4-10~2 wird durch
eine zweite Blende mit einem Durchmesser von 0,5 mm in einem Abstand von 17 cm zum
Ofen festgelegt. Die longitudinale Geschwindigkeitsverteilung im Atomstrahl ist durch

v 2
_ Y =%
fvz) = 5o e 2 (2.4)
mit v = ]”?T gegeben [45]. Damit ergibt sich eine wahrscheinlichste longitudinale Ge-

schwindigkeit von vy, = 560 m/s fiir die gerade genannten Ofenparameter. Im Experiment
wurde diese Geschwindigkeit mit einer Flugzeitmethode als vinp = (532 £ 22)m/s gemes-
sen [16]. Hiermit ergibt sich eine wahrscheinlichste maximale transversale Geschwindigkeit

VoI Uy = K Upp = 2,34m/s und eine Restdopplerbreite [21] des Atomstrahls von
27
Istrant = 2VIn2 o Umph = 27 - 8,6 MHz

fiir A =451 nm. Die rdumliche Breite des Atomstrahls betriagt in der Wechselwirkungszone
2mm.

Die Fluoreszenz der Atome in der Wechselwirkungszone kann mit einem Photomultiplier
(H5784, Hamamatsu) und einer CCD-Kamera (SIS1-s285, ThetaSystem) detektiert wer-
den. Beide Detektoren sind im rechten Winkel zu Atom- und Laserstrahl ausgerichtet. In
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Abbildung 2.15: Fluoreszenzbild des Atomstrahls in der Nachweisregion. Fiir weitere
Analysen kann das Bild auf die jeweiligen Achsen projiziert werden. Insbesondere die
Projektion auf die untere Achse gibt Informationen iiber die transversale Geschwin-
digkeitsverteilung.

diese Richtung kann auch mit einem im Abstand von 20 cm voneinander befestigten Spu-
lenpaar mit einem Durchmesser von 15 cm und 200 Windungen ein homogenes Magnetfeld
von bis zu 12 Gauf} angelegt werden.

Der gleiche Detektionsaufbau befindet sich auch in der Nachweisregion. Hier werden die
Atome durch den mit einer Zylinderlinse in den Atomstrahl fokussierten Strahl des Nach-
weislasers (4—5) angeregt. Die Fokussierung erfolgt entlang der Atomstrahlrichtung, um
die Fluoreszenzintensitit iiber die Sattigungsintensitéit zu erhchen und so die Detektion
zu erleichtern. Die Atome streuen aufgrund des Verzweigungsverhéltnisses des angeregten
Niveaus durchschnittlich 1,32 Photonen, bevor sie in ungekoppelte Niveaus gepumpt sind.
Die Fluoreszenz ist daher in der Nachweiszone proportional zur Atomstrahldichte. Die
Breite des Atomstrahls in der Nachweisregion ist 7,5 mm.

Zusétzlich kann zwischen der Wechelwirkungs- und der Nachweiszone noch ein Laserstrahl,
der aus Licht beider Wellenldngen besteht, zum optischen Pumpen der Atome eingestrahlt
werden. Fiir das 451 nm Licht wird dafiir ein kleiner Teil (4 mW) hinter dem letzten po-
larisierenden Strahlteilerwiirfel mit einem Glaspléttchen separiert. Fiir das 410 nm Licht
werden mit der gleichen Methode einige hundert ¢W des Strahls von Laser 1 (5—5) ab-
gezweigt und mit dem 451 nm Strahl iiberlagert. Dadurch wird ein Teil der Atome in
dieser Pumpzone optisch in den P /5 F=4-Zustand gepumpt und so das Fluoreszenzsignal
vergrofert. Das Pumpen ist aufgrund der geringen Leistungen nicht vollsténdig.

2.3.1 Atomstrahldetektion

Abbildung 2.15 zeigt eine typische Aufnahme der oberen CCD-Kamera. Der Atomstrahl
lauft in diesem Bild von unten nach oben und der Nachweislaserstrahl von links nach
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Abbildung 2.16: Atomstrahlintensitit entlang der Strahlachse fiir zwei Lochblenden.

rechts. An der Stelle, wo beide sich treffen, ist die Fluoreszenz sichtbar. Wird das Bild auf
die untere Achse projiziert, so ergibt sich die dargestellte gaufiihnliche Verteilung.

In [45] wird gezeigt, dass eine Blendenanordnung wie in diesem Experiment eigentlich zu ei-
ner trapezférmigen Intensitétsverteilung fiihren sollte. Die gemessene Verteilung kann aber
mit Abbildungen 2.16 und 2.17 erklart werden. Durch die zwei kreisformigen Aperturen des
Aufbaus ist die Trapezform der Intensititsverteilung symmetrisch um die Atomstrahlach-
se. Es ergibt sich also der in Abbildung 2.16 dargestellte Kegelstumpf. Die CCD-Kamera
detektiert die Fluoreszenz entlang der y-Achse, weswegen der Kegelstumpf in dieser Rich-
tung aufintegriert werden muss. Abbildung 2.17 zeigt das Ergebnis dieser Projektion. Da
die Kamera die durch den Nachweislaser induzierte Fluoreszenz detektiert, muss fiir das
endgiiltige Ergebnis diese Verteilung noch mit der gaufiformigen Frequenzverteilung des
Laserstrahls und mit der transversalen Geschwindigkeitsverteilung des Atomstrahls ge-
faltet werden. Es ist daher zuldssig, an die Projektion der Atomstrahlfluoreszenz fiir die
weitere Analyse eine Gaufifunktion anzupassen.

Aus der Projektion kénnen zusétzlich Informationen {iber die transversale Geschwindig-
keitsverteilung des Atomstrahls gewonnen werden. In Kleinwinkelndherung £ < 1 ist die
longitudinale Geschwindigkeit v; der Atome gleich der entlang des Atomstrahls (z-Achse).
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Abbildung 2.17: Integration der Verteilung von Abbildung 2.16 entlang der y-Achse (1).
Bis auf zusétzliche Verbreiterungen durch Frequenz- und Geschwindigkeitsverteilungen
des Laser- und Atomstrahls, beschreibt dieses Bild die Projektion auf die untere Achse
in Abbildung 2.15. Zum Vergleich ist eine angepasste GauBfunktion eingezeichnet (2).

Fiir eine gegebene transversale Geschwindigkeit v, ist die wahrscheinlichste Positionsénde-
rung Ax entlang der x-Achse nach einer Flugstrecke [ gleich
Ut

Ar = —I. (2.5)

Ump

Hierbei ist v, die wahrscheinlichste longitudinale Geschwindigkeit. Der Abstand zwischen
Wechselwirkungs- und Kiihlzone ist fiir alle Experimente [ = 0,63 cm (siche Abbildung
2.13). Aus Gleichung (2.5) ergibt sich, dass sich die Atome mit hoher transversaler Ge-
schwindigkeit im &dufleren Bereich des Atomstrahls befinden. Auflerdem ist hiermit das
Plateau des Kegelstumpfes in Abbildung 2.16 ersichtlich. In dieser zentralen Region, de-
ren Durchmesser gerade dem der letzten Blende entspricht, befinden sich die Atome mit
verschwindender transversaler Geschwindigkeit. In dieser Region gibt es aber auch Atome,
die noch eine kleine endliche Geschwindigkeit besitzen. Dies wird besonders in Kapitel 4.4
wichtig.
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3 Ablagerung von Indium auf Oberflachen

Fiir die angestrebten Versuche zur atomaren Nanostrukturierung mit Indium ist es wich-
tig, die Eigenschaften von Indium auf verschiedenen Substratoberflichen zu untersuchen.
Insbesondere von Gallium ist bekannt, dass Atome der dritten Hauptgruppe bei Zimmer-
temperatur zu Tropfchenbildung auf Oberflichen neigen [47]. Auch bei Indium sind solche
starken Diffusionsbewegungen bei Zimmertemperatur schon beobachtet worden [18], wo
sich das Indium entlang der Kristallebenen von Cu(001) sammelt. Betriige die Gréfle der
Ansammlungen mehr als 200 nm, also gerade die Grofle der Strukturen, die mit diesem
Experiment erzeugt werden sollen, so konnten diese nicht mehr aufgelost werden. Der
Durchmesser der Tropfen hiangt auch von der Menge des abgeschiedenen Indiums ab. Um
die optimale Depositionszeit zu bestimmen, wird der atomare Indiumfluss des Atomstrahls
durch die Messung der Fluoreszenz bestimmt. Danach wird das Verhalten von Indium bei
der direkten Deposition auf verschiedenen Substraten untersucht. Um Experimente zur
atomaren Nanostrukturierung mit Indium zu vereinfachen, wird auch die indirekte Depo-
sition auf einem Resistmaterial untersucht.

3.1 Deposition auf verschiedene Substrate

Zur Bestimmung der Flussdichte im Indiumatomstrahl wird die Fluoreszenz am Atom-
strahl in der Wechselwirkungszone mit einem Photomultiplier (H5784; Hamamatsu) ge-
messen. Die Empfindlichkeit des Detektors im Bereich von 400nm bis 500 nm betrigt
(6,55 +0,32) - 107®mW/mV. Die Atome werden mit einem Laser angeregt, dessen Fre-
quenz iiber den Py pF=4—5; pF=5 Ubergang gescannt wird. Ein resonanter Laser hitte
den Nachteil, dass Frequenzschwankungen des Lasers nur schwer von Flussschwankungen
des Atomstrahls zu unterscheiden wiren. Da alle anderen Grundzustinde nicht an das
Lichtfeld koppeln, werden pro Atom durchschnittlich n., = 1,32 Photonen gestreut. Dabei
werden nur die Atome beeinflusst, die sich schon in F=4 befinden. Fiir die Ofentemperatur
von 1200°C sind das a = 36,9% aller Atome. Um das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis zu
erhohen, wird das Streulicht bei 410 nm durch ein Kantenfilter blockiert und somit nur die
Emission von 451 nm Licht detektiert, die mit einer Linse auf den Detektor fokussiert wird.
Die Transmission des Filters bei 451 nm betrigt Ty51 = (59,8+0,1)% . Der Photomultiplier
detektiert hierbei das Licht aus einem effektiven Raumwinkel von © = (0,47+0,05) %0 von
4. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Messung des Raumwinkels findet sich in [46]. Da
die Belichtung der Substrate iiber einen langeren Zeitraum stattfindet, wird die Flussdich-
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(a) Langzeitmessung der Flussdichte im  (b) Aufintegriertes CCD-Kamerabild der
Atomstrahl. Die Resonanzﬂen entsprechen  Atomstrahlfluoreszenz in der Wechselwir-
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Abbildung 3.1:

te aus der Mittelung des detektierten Signals iiber 500 s bestimmt. In der Messung (siehe
Abbildung 3.1(a)) sind klar die Resonanzen des F=4—F=5-Ubergangs zu erkennen. Die
Schwankung der Signalhéhe um fast 10% ist auf Flussschwankungen im Atomstrahl und
damit auf den Atomofen zuriickzufiihren. Die mittlere Signalhéhe ist (7,19 + 0,46) mV,
was einer Leistung von Ppyt = (4,7 +0,4) - 107" mW entspricht. Mit dem Verzweigungs-
verhiiltnis B = 3/5 des angeregten Zustands ergibt sich eine gesamte emittierte Leistung
von
Pyl = _ Pewr (7,6 £0,9) - 103 mW.
Q-B-o- T451 ’ ’
Die Leistung, die ein einzelnes Atom wéhrend des Durchflugs durch den Laserstrahl aus-
sendet, ist
he ny

W
P :_._:57.10*16m_.t*1‘
AN ’ S

Die gesamte Flussdichte ® ergibt sich aus der Anzahl der Photonen Ny = Py /Py, der
Durchflugszeit ¢t und der Querschnittsfliche A = 772, des Atomstrahls. Aus dem mit der
CCD-Kamera aufgenommenen Bild (siehe Abbildung 3.1(b)) kann ein Atomstrahlradius
von 745 =~ (0,7 £ 0,1) mm abgelesen werden, wobei der theoretische Radius aufgrund der
Geometrie der Blenden bei 0,75 mm liegt. Hieraus ergibt sich eine Flussdichte von

N
P = ﬁ = (8,1+20) 10" em 2L,

Die Beschichtung soll allerdings in der Nachweiszone stattfinden, wo der Atomstrahl ohne
Kollimation durch transversale Laserkiihlung deutlich breiter geworden und dadurch die
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Abbildung 3.2: Aufnahmen mit dem Rasterkraftmikroskop von Indium auf einem
Silizium- (links) und einem Gallium-Arsenid-Substrat.

Flussdichte um mehr als eine Groflenordnung kleiner ist. Auflerdem soll die deponierte
Schicht einige 10 nm dick sein, um eine gute Auflésung der geschriebenen Strukturen mit
einem Rasterkraftmikroskop (AFM) zu erzielen. Daher ist mit einer Depositionszeit von
iiber einer Stunde zu rechnen. Abbildung 3.2 zeigt Aufnahmen mit einem Rasterkraft-
mikroskop im Nicht-Kontakt-Modus von Indium, das auf Silizium (111) und Gallium-
Arsenid (100) abgelagert ist. Die Depositionszeit betriigt vier Stunden. Es ist deutlich
zu erkennen, dass das Indium wie erwartet Tropfen formt, wobei die Gréfle @yopfen vom
Substratmaterial abhéngt. Bei Silizium sind es etwa Omyopfen=500nm und bei GaAs we-
niger als 30 nm. Damit ist es mit diesem Aufbau nicht moglich, auf dem Siliziumsubstrat
einen durch eine Stehwelle modulierten Indiumatomstrahl strukturiert abzuscheiden. Bei
dem Gallium-Arsenid-Substrat scheint dies hingegen moglich zu sein. Eine Moglichkeit
zur Verkleinerung der Tropfen ist die Abkiihlung des Substrates, um so die Diffusion zu
unterdriicken [19]. Eine andere Moglichkeit ist, Kohlenwasserstoffe als Verunreinigungen
auf das Substrat zu bringen, die die Diffusionsbewegungen von Indium behindern [50].
Die Optimierung muss allerdings an den abgelagerten Strukturen selbst geschehen und ist
daher noch nicht durchgefiihrt worden.

3.2 Selbstanordnende Monolagen

Nicht nur die Tropfchenbildung, sondern auch die Depositionszeit von einigen Stunden
erschwert die Untersuchung der aus einem gekiihlten Indiumatomstrahl durch eine Licht-
maske abgelagerten Atome. Alle experimentellen Parameter miissten iiber diesen Zeitraum
konstant gehalten werden. Eine Moglichkeit, die lange Depositionszeit zu verkiirzen, ist,
neben der angestrebten transversalen Laserkiihlung des Atomstrahls, die Benutzung von
Atomlithographie. Dabei werden die Atome nicht direkt auf das Substrat abgeschieden,
sondern zerstoren ein auf einer Goldoberfliche aufgebrachtes Resistmaterial. Die dadurch
ungeschiitzen Stellen konnen durch Nassétzen mit einer alkalischen Goldétzlésung [51] ent-
fernt werden und ein Negativ der aufgebrachten atomaren Dichteverteilung bleibt zurtick.
Als Resist werden Alkanethiole oder Organosilikate verwendet, die auf dem Substrat eine
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Abbildung 3.3: Aufbau (links) des Substrats mit selbstanordnender organischer Mono-
lage, Prinzip der Belichtung (Mitte) und Entwicklung (rechts).

gleichférmige Monolage bilden (SAM, self assembling monolayer). Die auftretende chemi-
sche Wechselwirkung der abgeschiedenen Atome mit dem Resistmaterial ist bisher noch
nicht vollstandig geklédrt. Die ersten Experimente mit SAM benutzten neutrale Argonato-
me, die sich in einem angeregten metastabilen Zustand befinden. Die hohe innere Energie
wird bei der Deposition auf die SAM-Molekiile transferiert und kann so die Verbindung
zerstoren [52]. Es ist allerdings auch mdoglich, Atome, wie Rubidium [53] und Cisium
([54], [55]), die sich im Grundzustand befinden, zu benutzen. Da die Atome dann keine
signifikante innere Energie besitzen, wird angenommen, dass sie durch die SAM-Schicht
diffundieren und die Schwefel-Gold-Bindung zerstéren [56]. Es ist aus dieser Theorie aber
nicht sofort ersichtlich, ob diese Methode auch fiir Indiumatome funktioniert. Der Aufbau
des Substrates ist in Abbildung 3.3 skizziert. Auf einen Siliziumwafer ist eine 1,5 nm dicke
Chromschicht aufgedampft, die zur besseren Haftung der dariiber liegenden 30 nm dicken
Goldschicht dient. Als Resistmaterial wird Nonanthiol (C H3(C' H2)sSH)) benutzt. Einzel-
heiten zur Préaparation der Substrate und Herstellung der benutzten Chemikalien kénnen
[46] und [57] entnommen werden.

Das Substrat wird so in einen Halter eingespannt, dass sich ein Nickelnetz mit einer Peri-
odenlénge von 16,9 um und einer Stegbreite von 7 um etwa 2 mm oberhalb des Substrates
befindet (sieche Abbildung 3.4(a)). Der Halter wird fiir 45 min in den Atomstrahl, der zu-
erst das Netz passiert und dann auf das Substrat trifft, gebracht. Anschlieflend wird das
Substrat in einer Atzlésung (1 Mol KOH, 0.1 Mol K3S,03, 0.01 Mol K3Fe(CN)g und 0.001
Mol K4Fe(CN)g in aqua dest.) fiir 10 min entwickelt. Abbildung 3.4(b) zeigt eine Mikro-
skopaufnahme des Substrates. Die Struktur des Netzes ist klar {ibertragen worden, wobei
Abweichungen von einigen um der gemessenen Stegbreiten durch die vorhandene Diver-
genz des Atomstrahls erklart werden kénnen. In Abbildung 3.5 ist die gleiche Struktur mit
einem Rasterkraftmikroskop vergroflert dargestellt. Die nicht zerstorte Goldschicht ist als
hellerer Bereich rechts und oben zu erkennen. Die iiber das gesamte Bild laufenden Streifen
sind durch eine schlecht geerdete Cantileverspitze des Mikroskops zu erkliaren. Auf dem
zerstorten Teil sind weiterhin runde Flecken zu erkennen. Dies liegt in der Tropfenbildung
von Indium begriindet. An den Stellen mit dadurch entstandener hoherer Indiumdichte
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Atomstrahl
(a) Skizze des Aufbaus fiir die  (b) Mikroskopbild der erzeugten Struktur
Atomlithographie mit einer ma-  nach dem Atzen.

teriellen Maske.

Abbildung 3.4:

ist das Gold stérker geiitzt als an benachbarten Orten. AuBerdem kann aus der Uber-
gangszone eine erste Abschéitzung der Kantenschiirfe ermittelt werden. Der rechte Teil
von Abbildung 3.5 zeigt das iiber das im linken Teil eingezeichnete Rechteck gemittelte
Hohenprofil der Aufnahme. Die erhéhten Bereiche entsprechen der unzerstorten Goldstruk-
tur. Die Kantenschirfe wird hier als der Weg definiert, auf dem die Hohe von 90% auf
10% abgefallen ist. Sie betrégt (784+12) nm und ist hauptséchlich durch die Restrauigkeit
der Goldoberfliche und der Linge der SAM-Alkylketten [58] bestimmt. Die Abhéngigkeit
der Zerstorung des SAM von der aufgebrachten Indiummenge ist auch bei den anderen
atomaren Spezies bekannt und kann durch eine Mindestdosis beschrieben werden [55]. Sie
liegt fiir Césium bei 3 [55], fiir Barium bei 2 [59] und fiir Gallium bei 3 [60] atomaren
Monolagen.

Um die minimale Indiumdosis zu bestimmen, muss der Grad der Zerstorung des SAM-
Resists als Funktion der abgelagerten Indiummonolagen bestimmt werden. Da die Fluss-
dichte des Atomstrahls entlang der x-Richtung nicht homogen ist, kann diese gauiférmige
Verteilung (siche Abbildung 3.1(b)) benutzt werden, um dieses Experiment mit nur einer
Messung durchzufiihren. Die Fliache der Verteilung entspricht gerade der iiber die Belich-
tungszeit der CCD-Kamera summierten gemessenen gesamten Flussdichte. Damit kann
die Fluoreszenzverteilung auf eine Flussdichteverteilung umgerechnet werden und es er-
gibt sich ein Verlauf der lokalen Flussdichte wie er in Abbildung 3.6(a) zu sehen ist. Die
maximale lokale Flussdichte betrigt 9,2 - 102 ecm™2s™!, was einer effektiven Ofentempe-
ratur von 7' = 1010°C entspricht. Eingestellt war eine Temperatur von 7' = 1100°C. Das
Indium wird fiir die Messung ohne vorgelagerte Maske direkt auf das préaparierte Substrat

fiir 35 min abgeschieden.
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Abbildung 3.5: Aufnahme der Struktur aus Abbildung 3.4(b) mit einem Rasterkraft-
mikroskop (links). Das rechte Bild zeigt das iiber die markierte Fliche gemittelte
Hohenprofil.

Nach der Beschichtung durchliuft das Substrat den normalen Atzprozess, wobei es wichtig
ist, dass nur der Bereich um die maximale lokale Flussdichte maximal geéitzt wird. Der
Grad der Zerstorung kann dann durch die Messung der Reflektivitit der Oberfliche mit
einem Laser bestimmt werden [55]. Deren Verlauf ist ebenfalls in Abbildung 3.6(a) auf-
getragen. Die dufleren Bereiche mit 86% Reflektivitéit sind dabei durch die Atome nicht
beschidigt worden. Nach einer Ubergangszone ist die Reflektivitit dann minimal. Hier
ist kein Gold mehr iibrig und es wird nur noch die geringe Reflexion der Chrombeschich-
tung gemessen. Zur weiteren Analyse wird die Reflektivitdt gegen den gemessenen loka-
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(a) Lokale Flussdichte (durchgezogene Linie)  (b) Reflektivitit des geétzten Substrats als

und Reflektivitéit des Substrats Funktion der Indiummonolagen [60]. Der
Fehlerbalken gibt den typischen Fehler der
Messung wieder.

Abbildung 3.6:
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len Flussdichteverlauf aufgetragen (sieche Abbildung 3.6(b)). Dabei ist die Flussdichte auf
die Oberflichendichte einer SAM-Schicht von 4,6 - 104 cm~2 fiir eine Belichtungszeit von
35 min umgerechnet worden und gibt somit die Anzahl der beschichteten Monolagen an.
Die minimale Dosis ist durch den Punkt bestimmt, an dem die Anderung der Reflektivitiit
AR 50% des Wertes fiir grofle Dosen erreicht. Fiir die hier gezeigte Messung sind dies
AR/2 = (12 £ 3) Monolagen [60], was einer Depositionszeit von 5min entspricht. Sie ist
also deutlich geringer als die fiir die direkte Deposition benotigte Zeit.

Die Wechselwirkung von Indium mit verschiedenen Oberflichen ldsst es somit zu, einen
strukturierten Indiumatomstrahl auf ein Substratmaterial abzulagern. Die sehr lange De-
positionszeit fiir die direkte Ablagerung kann mit einem lasergekiihlten Atomstrahl, der
zusétzlich zur Kollimation noch eine Flussdichteerhthung zur Folge hat, deutlich verrin-
gert werden. Die dafiir benétigte Laserkiihlung von Indium wird im néchsten Kapitel
untersucht.
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4 Lichtkrafte auf den Indiumatomstrahl

Im letzten Kapitel wurde gezeigt, dass der unkollimierte Atomstrahl fiir die direkte Deposi-
tion von Nanostrukturen eine zu geringe Flussdichte und eine zu hohe Divergenz aufweist.
Daher muss die Phasenraumdichte des Strahls erhoht werden, was nur durch Laserkiihlung
erzielt werden kann.

Fiir die Laserkiihlung ist es notwendig, moglichst viele Photonen zu streuen. Dafiir soll
zunéchst die Anzahl der gestreuten Photonen pro Indiumatom bestimmt und anschliefSend
die Krifte einer laufenden resonanten Lichtwelle auf den Indiumatomstrahl untersucht
werden. Eine wichtige Rolle spielen die bisher noch nicht beachteten Zeemanniveaus. Im
letzten Teil dieses Kapitels wird die Laserkiihlung des Indiumatomstrahls vorgestellt.

4.1 Optisches Pumpen und gestreute Photonen

Zunichst wird die Fluoreszenz der Indiumatome im Atomstrahl untersucht und mit den
theoretischen Erwartungen verglichen. Dafiir werden die beiden auf einem dichroiten Spie-
gel iiberlagerten Laserstrahlen direkt durch den Atomstrahl gefiithrt und die Fluoreszenz
mit einem Photomultiplier detektiert (sieche Abbildung 4.1). Abbildung 4.2 zeigt die fiir

r’ y
Magnetfeld-
X spulen z

CCD-Kamera Photomultiplier
451 nm y
Atomstrahl Polarisation
410 nm
<

Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau fiir die Messung der Fluoreszenz am Atomstrahl.
Die beiden Laserstrahlen werden auf einem dichroiten Spiegel iiberlagert und zum
Atomstrahl gefiihrt, der in dieser Ansicht aus der Ebene kommt (z-Achse). Die Pola-
risation ist linear mit einer Polarisationsrichtung, die unter 45° zur x-y-Ebene steht.

dieses Experiment erwartete, mit Gleichung (1.13) berechnete Signalform. Die Rechnung
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wurde fiir resonantes 410 nm Licht und die um jeweils den gleichen Betrag simultan ver-
stimmten drei Frequenzen bei 451 nm durchgefiihrt. Die theoretische Kurve hat eine Halb-
wertsbreite von 117 MHz, die durch Sattigungsverbreiterung hervorgerufen wird. Die Fre-
quenzbreite des Atomstrahls und der Laser sind hier nicht beriicksichtigt worden.
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Abbildung 4.2: Theoretische Signalform fiir den Frequenzscan des 451 nm Lichts {iber
die F=4, 5, 6 — F=5 Resonanz und resonantem 410 nm Licht. Die Rechnung erfolgte
mit Gleichung (1.13).

Das Ergebnis der Messung am Atomstrahl ist fiir resonante Séttigungsparameter von
s=(3,6/1,3]]0,4|1]1,9) fiir (4]5|]4|5|6)—5 fiir 410 nm bzw. 451 nm in Abbildung 4.3 gezeigt.
Die Polarisation ist linear mit einer Polarisationsrichtung, die unter 45°zur x-y-Ebene
steht. Im oberen Teil wurde, genau wie in der Rechnung, die Frequenz des 410 nm Lichts
auf Resonanz gehalten und der Titan-Saphir-Laser so verstimmt, dass die einzelnen Teil-
strahlen bei 451 nm iiber ihre jeweilige Resonanz scannen. Die Signalform unterscheidet
sich deutlich vom theoretischen Ergebnis. Einerseits gibt es 318 MHz oberhalb des Haupt-
maximums eine zusétzliche Resonanz. Diese entsteht durch den 451 nm Teilstrahl, der
als unverschobene Trégerwelle aus dem EOM kommt und bei dieser Frequenz resonant
mit dem 5—5-Ubergang ist (siche Abbildung 2.4). Andererseits ist die Abweichung des
Hauptmaximums sehr markant, in dessen Mitte sich ein etwa 14 MHz breiter Einbruch
befindet. Diese Signalform ist auch sichtbar, wenn das 451 nm Licht durch den ausgeschal-
teten EOM liuft und somit nur einen Ubergang treiben kann. Die Ursache ist zum einen
die Entstehung eines Dunkelzustands wie bei der Zwei-Farben-Spektroskopie und zum an-
deren durch die hohe Laserleistung optisches Pumpen in nicht koppelnde Niveaus. In [(1]
wurde ein dhnlicher Aufbau fiir Natrium untersucht und das optische Pumpen in nicht
koppelnde Niveaus als Hauptgrund fiir die verringerte Fluoreszenz genannt .
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Abbildung 4.3: Fluoreszenzspektrum fiir Frequenzscan des 451 nm Lichts {iber die F=4,
5, 6 — F=5 Resonanz und resonantem 410 nm Licht. Im unteren Teil wurde zusétz-
lich ein schwaches Magnetfeld rechtwinklig zur Ausbreitungsrichtung von Laser- und
Atomstrahl angelegt.

Der untere Teil von Abbildung 4.3 zeigt die gleiche Messung wie der obere Teil, nur
wurde hier noch zusétzlich ein Magnetfeld von einigen Gaufl rechtwinklig zur Ausbrei-
tungsrichtung von Laser- und Atomstrahl angelegt. Durch das Magnetfeld gleicht das
Signal nun dem theoretisch berechneten. Die Halbwertsbreite von 137 MHz liegt etwas
oberhalb der zuvor berechneten, kann aber durch die Breite des Atomstrahls, Sattigungs-
verbreiterung und die Linienbreite der Laser erklirt werden. Die ungekoppelten Niveaus
waren demnach mp-Zustidnde. Im Fall linearer Polarisation also ‘Pl 2. F=5mp = O>,
‘P3/2 J =5mp = O> und ‘P3/2 J =6mp = i6>. Wie aus den Tabellen im Anhang
A.2 entnommen werden kann, ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein angeregtes Atom in
eines dieser Niveaus zerfiillt, 9%. Damit ergibt sich eine durchschnittliche Anzahl von
gestreuten Photonen pro Atom von etwa 11. Der theoretisch erwartete Wert np, oh-
ne offene Kanile kann mit der Besetzung Ng im angeregten Niveau aus Gleichung
(1.15) berechnet werden [62]. Die Wechselwirkungszeit 7 der Laser mit dem Lichtfeld

ist T=2- 51331;11/“5 ~ 5,3us =830 L. Dann ist

nph = I'TNg = 117 (4.1)

und damit um einen Faktor 11 hoher als im Fall offener Kanile.

Das optische Pumpen in nicht koppelnde Niveaus kann auch anhand der rdumlichen Fluo-
reszenzverteilung in der Wechselwirkungszone untersucht werden. Abbildung 4.4 zeigt die
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Abbildung 4.4: Integrierte Atomstrahlfluoreszenz entlang des Atomstrahls in der Wech-
selwirkungszone mit (2) und ohne (1) angelegtes Magnetfeld.

mit der CCD-Kamera aufgenommene Fluoreszenz entlang der Atomstrahlachse. Ohne Ma-
gnetfeld werden die Atome optisch in die nichtkoppelnden Zusténde gepumpt und die
Fluoreszenz fillt ab, obwohl die Atome sich noch im Lichtfeld befinden. Die typische
Léngenskala A z, auf der dies geschieht, kann mit der Zeit ¢,ump berechnet werden, in der
die Atome in die dunklen Zusténde gepumpt werden. Sie kann mit Gleichung (1.15) zu

n

tpump - P—]VG (42)

berechnet werden. Hierbei ist n = 11 die durchschnittliche Anzahl gestreuter Photonen
ohne angelegtes Magnetfeld. Fiir A z gilt dann mit der wahrscheinlichsten longitudinalen
Geschwindigkeit vy,

Az =vmp  tpump - (4.3)

Fiir die fiir Abbildung 4.4 benutzten Laserleistungen ist z ~ 1 mm und fiir grofle Laser-
leistungen fillt die Fluoreszenz noch schneller ab. Ist A z aufgrund von Laserleistung und
moglicher Anzahl gestreuter Photonen deutlich grofler als die Breite der Laserstrahlen, so
ist die Fluoreszenz durch das Lichtfeld begrenzt und wie die Laserstrahlen gaufférmig. In
Abbildung 4.4 ist dies fiir das eingeschaltete Magnetfeld sichtbar.

Um die Auswirkung des Magnetfelds theoretisch zu beschreiben und anschliefend zu op-
timieren, muss Gleichung (1.13) entsprechend erweitert werden.
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Der Hamiltonoperator in Gleichung (1.6) muss durch den des Magnetfeldes H ﬁ erweitert
werden. Da die Zeemanfrequenz des Magnetfelds

QZ = ,uBgFB ~ 1,4MHZ/G - gF (4.4)

klein gegeniiber der durchschnittlichen Rabifrequenz Qr = I' des Lichtfelds ist, kann
die Quantisierungsachse in Polarisationsrichtung, z. B. der z-Achse, beibehalten werden.

Hierbei ist up das Bohrmagneton und fiir den Landéfaktor gp gilt

F(F+1)—I(I+1)+J(J+1)

=97 2F(F +1)
. JJ+1)—L(L+1)+S(S+1
mit gy =14 20D 2J((J+1)) S+1 (4.5)
Aus Gleichung (1.10) wird dann
pij(t) = iQpij(t) + 3 > (i) U — pij () Qi)
k=1
iupB
+ = ;;QF (pir(t) HE: — prj(t) HE) . (4.6)

Das gr steht hier innerhalb der Summe, um zu verdeutlichen, dass es vom gerade betrach-
teten Zustand abhéingt. Fiir ein in x-Richtung zeigendes Magnetfeld ist das Matrixelement

(Fmp |HP |Flimp ) = (4.7)
HB

Mg, Mpr

7. Omp 1V (E = mp ) (F+mp + 1)+ S —1V/ (F + mpr)(F — mpr +1)).

Hiermit ist es jetzt moglich, die Dichtematrix fiir ein Atom in einem Licht- und Magnetfeld
zu l6sen. Fiir das volle Indiumsystem miisste hierfiir eine 64 x 64-Matrix berechnet wer-
den, was einen erheblichen Programmier- und Rechenaufwand bedeutet und daher hier
nicht geschieht. Stattdessen wird ein einfacheres System fiir einen Ubergang von einem
F:% Grundzustand in einen F:% angeregten Zustand fiir lineare Polarisation berechnet.
Damit muss nur die Gleichung fiir eine 6 x 6-Matrix gelost werden. Abbildung 4.5 zeigt
den Einfluss des Magnetfeldes auf das Atom in zwei Schritten. Zunéchst ist kein Ma-
gnetfeld, aber ein linear polarisiertes Lichtfeld mit einem Séttigungsparameter von s=0,5
eingeschaltet (mittlere Graphik). Die Besetzungen werden optisch in die beiden #ufleren
nichtgekoppelten Niveaus mit mp = i% gepumpt. Es sind hier nur die Besetzungen in
mp = —% und mp = —% gezeigt. Die beiden anderen Grundzusténde verhalten sich sym-
metrisch. Im rechten Bild wird nun fiir diese Besetzung ein kleines Magnetfeld von B=0,6 G
hinzugeschaltet und das Lichtfeld ausgeschaltet. Es ist zu erkennen, wie das Magnetfeld

die Besetzungen periodisch aus den dufleren Bereichen wieder in die inneren zuriickrotiert
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Abbildung 4.5: Ergebnisse der Rechnung fiir einen F:% — F:%-Ubergang mit linearer

Polarisation. In der Mitte ist die Besetzung fiir mp = —3 (schwarz) und mp = —3

(rot) ohne Magnetfeld als Funktion der Zeit gezeigt. Rechts ist der Laser ausgeschaltet
und ein kleines Magnetfeld eingeschaltet.

(Larmorprizession). Allerdings ist dieses Umschichtung nicht vollsténdig, d. h. es wird nie
die gesamte Population zuriickgebracht.

In Abbildung 4.6 sind die Besetzungen der Grundzustéinde fiir die gleichzeitige Anwesen-
heit von Licht- und Magnetfeld dargestellt. In der linken Spalte sind dies die Populationen
der auleren mp = :I:%—Grundzustéinde und in der rechten Spalte die der inneren mp = :I:%—
Zusténde. Von oben nach unten sind die Stérke des Magnetfelds und des Lichtfelds variiert,
wobei immer nur einer der beiden Parameter geéndert ist. Bei kleinen Lichtintensitidten
ist die Ostzillation durch das Magnetfeld jeweils klar zu erkennen. Die Variation des Ma-
gnetfelds um einen Faktor zehn hat auf die Besetzung im Gleichgewicht nur einen kleinen
Einfluss. Es ist aber zu erkennen, dass bei einem sehr groflen Magnetfeld die Besetzung in
den dufleren Zustinden kleiner ist. Einen grofleren Einfluss hat die Stérke des Lichtfeldes.
Ist sie sehr grof, so verhélt sich das System praktisch wie das ohne Magnetfeld. Anschau-
lich kann dies so verstanden werden, dass die Besetzung schneller in ungekoppelte Niveaus
gepumpt wird, als das Magnetfeld diese wieder zuriickrotieren kann. Es ist also wichtig,
fiir ein wie im Fall des Indiumexperiments gegebenes Lichtfeld ein passendes Magnetfeld
zu wihlen.

Das in Abbildung 4.3 beschriebene Experiment kann jetzt mit dem theoretischen Modell
verglichen werden. Abbildung 4.7 zeigt die Besetzung im angeregten F:%—N iveau als Funk-
tion der Verstimmung ohne und mit eingeschaltetem Magnetfeld. Der Sattigungsparameter
ist s=0,1 und das Magnetfeld betrigt oben 0 G und unten 0,2 G. Die Wechselwirkungszeit
betrigt 500 y~!, wobei v die Linienbreite des angeregten Zustands beschreibt. Die beiden
Kurven stimmen mit den experimentellen Daten qualitativ iiberein. Die Erhohung der
theoretischen Streurate auf Resonanz um einen Faktor 12 gegeniiber der experimentellen
von etwa 4 ldsst sich durch das Verhiltnis von gekoppelten zu ungekoppelten Niveaus
erkldren. Beim theoretischen Modell ist dies 2:2 und beim Indiumatom 49:4. Auflerdem
enthélt die lineare Polarisation der Laserstrahlen im Experiment einen geringen zirkularen
Anteil, der Atome aus ungekoppelten Niveaus optisch pumpen kann.
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Es ist also moglich, mit einem externen Magnetfeld die in ungekoppelte Niveaus gepumpten
Indiumatome wieder an das Lichtfeld zu koppeln. Wie beschrieben, ist diese Kopplung fiir
eine gegebene Lichtintensitdt nicht fiir alle Magnetfeldstirken optimal. Abbildung 4.8(a)
zeigt den theoretischen Verlauf der Besetzung im angeregten Niveau fiir das Modellsystem
als Funktion der Magnetfeldstirke. Der Sattigungsparameter ist hier s=1. Es ist klar zu
erkennen, dass nur fiir ein kleines Intervall von Magnetfeldstéarken die Fluoreszenz maximal
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Abbildung 4.6: Zeitlicher Verlauf der Besetzung in mp = £3 (links) und mp = +1
(rechts) fiir das System aus Abbildung 4.5. Die Parameter fiir das Magnetfeld sind von
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oben nach unten B=0,3G, 3G und 0,3 G und fiir das Lichtfeld s=0,5, 0,5 und 5.
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Abbildung 4.7: Theoretische Signalform fiir den Frequenzscan fiir den F:% — F:%-
Ubergang im Modellsystem mit linearer Polarisation. Der Sittigungsparameter ist in
beiden Teilen s=0,1. Oben ist kein Magnetfeld angelegt und unten betragt B=0,2 G.

wird. Bei kleinen Magnetfeldern ist die untere Situation in Abbildung 4.6 gegeben. Das
Lichtfeld ist zu stark und pumpt die Atome wieder in die ungekoppelten Zustinde, sobald
das Magnetfeld einen Teil der Besetzung zuriickrotiert hat. Ist das Magnetfeld zu stark, so
wird die Larmorprézession zu schnell und Besetzung wieder in die ungekoppelten Zustinde
rotiert, bevor sie optisch gepumpt wird. Dieses Verhalten kann auch fiir das Indiumatom
nachgewiesen werden. Abbildung 4.8(b) zeigt die Fluoreszenz des Indiumatomstrahls in der
Wechselwirkungszone als Funktion der angelegten Magnetfeldstérke. Die optimale Stérke
liegt bei 4 G bis 5 G. Die detektierte Fluoreszenz ist proportional zur Anzahl der gestreu-
ten Photonen, allerdings ist der Proportionalitétsfaktor zunéchst nicht bekannt. Um diesen
zu bestimmen, kénnen bei ausgeschaltetem Magnetfeld alle Laserstrahlen nach und nach
abgeschaltet werden. Fiir jede dieser Konfigurationen gibt es aufgrund der zusétzlich ent-
stehenden Verlustkanile eine maximale Anzahl gestreuter Photonen. Die Anderung dieser
Photonenzahl lisst sich dann mit der Anderung der experimentell bestimmten Fluoreszenz
vergleichen, und so der Proportionalitéitsfaktor ermittelt werden. Fiir dieses Experiment
ergeben sich somit maximal 150450 gestreuten Photonen was innerhalb der Fehlergrenzen
mit dem in Formel (4.1) berechneten Wert iibereinstimmt. Diese Methode der Eichung ist
allerdings zu ungenau, um absolute Werte zu liefern. Eine bessere Messung der Anzahl der
gestreuten Photonen liefert die Bestimmung des Impulsiibertrags in Abbildung 4.12(a).
Der Nullpunkt der unteren Achse wird bestimmt, indem die Magnetfeldachse um 180°
gedreht und das Minimum bei minimalem Magnetfeld mit dem der ersten Messung ver-
glichen wird. Da beide Werte innerhalb der Messgenauigkeit {ibereinstimmen, sind keine

48



4.2 Lichtdruck

160

160 T T T T T
140 |
) c
8 120 8
- =]
_8 100 B
o =
o 8f o
= Q
3 5
2 e} 9]
2 3
[0]
()
o 4w0f o}
20 |
olu . . . 0 . . . . .
0,0 05 1,0 15 20 0 2 4 6 8 10
Magnetfeld (GauR) Magnetfeld (GauR)
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Abbildung 4.8: Ergebnis der Rechnung fiir das Modellsystem und Signal am Indiuma-
tomstrahl. Der Séttigungsparameter fiir die Rechnung ist s=1 und die Laserleistungen
im Experiment 3,5mW fiir F=4—F=5 und 2,3mW fiir F=5—F=5, sowie 110 mW
gleichverteilt auf alle 451 nm Uberginge.

zuséatzlichen detektierbaren externen Magnetfelder vorhanden und das minimale Magnet-
feld entspricht 0 G.

Die Messung der Fluoreszenz rechtwinklig zur Ausbreitungsrichtung der Laserstrahlen ist
dhnlich zu Experimenten zum zero-field level crossing (Hanleeffekt), wo zusétzlich die Po-
larisation der Fluoreszenz untersucht wird. Wird das Signal in Abbildung 4.8(b) an der
y-Achse gespiegelt, so ist die Halbwertsbreite (HWHM) von 1,35 G des dadurch entste-
henden Einbruchs ein Ma# fiir die Linienbreite des zur Fluoreszenz gehorenden Ubergangs
[63, 64]. An diesem Punkt ist die Zeemanfrequenz, mit der die Niveaus gemischt werden,
gleich der Pumprate, mit der die Atome mit 11 gestreuten Photonen wieder in die unge-
koppelten Niveaus zuriick gepumpt werden. Die Pumprate wird aus der Pumpzeit fiir 11
Photonen mit Gleichung (4.1) zu 7y, = 7, ' = Ng/11-T' ~ 27-0,3 MHz berechnet. Die Zee-
manfrequenz €27 ergibt sich aus der durchschnittlichen Zeemanfrequenz aller Hyperfein-
niveaus, in denen ungekoppelte Zustinde existieren. Mit den gp-Faktoren aus Abbildung
1.2 und Formel (4.4) ist Qz ~27-3(2- 1+ 1+ &) 1,4MHz/G ~ 27 - 0.33 MHz/G. Aus
der Abschitzung resultiert eine Halbwertsbreite von 0,9 G die im selben Bereich wie der
gemessene Wert liegt. Eine detailliertere Untersuchung verlangt aber wieder die Losung
der vollen Dichtematrix.

4.2 Lichtdruck

Die Streuung der Photonen am Atomstrahl iibt einen Impulsiibertrag in Richtung der La-
serstrahlen aus und ist durch npy, - hk gegeben. Dieser Impulsiibertrag wird nun gemessen.
Dafiir wird mit Hilfe einer CCD-Kamera die Position des Atomstrahls in der Nachweiszone
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Abbildung 4.9: Experimenteller Aufbau zur Messung der Verschiebung des Atom-
strahls. Die Verschiebung wird mit Hilfe der CCD-Kamera in der Nachweiszone ge-
messen. Die Laserstrahlen in der Wechselwirkungszone kommen aus der Ebene und
der Nachweislaserstrahl lauft in die Ebene.

detektiert. Der Aufbau ist in Abbildung 4.9 skizziert. In der Wechselwirkungszone werden
die iiberlagerten 410 nm und 451 nm Laserstrahlen bei eingeschaltetem Magnetfeld ein-
gestrahlt. Im Abstand von 63 cm lduft der Nachweislaserstrahl in umgekehrter Richtung
zu den unteren Strahlen durch den Atomstrahl und die entstehende Fluoreszenz wird mit
einer CCD-Kamera, die rechtwinklig zu Atom- und Nachweislaserstrahl steht, detektiert.
Die Frequenz des Nachweislasers ist wieder auf den 4—5-Ubergang stabilisiert. Abbildung
4.10 zeigt das projizierte Fluoreszenzbild (siche Kapitel 2.3.1) fiir ein- und ausgeschal-
tetes Magnetfeld. Die Sattigungsparameter fiir die eingestrahlten Laserfrequenzen sind
s=(3,6/1,3]]0,4|1|1,9) fir (4/5]|4]5/6)—5 fiir 410 nm bzw. 451 nm. Es ist klar zu erkennen,
dass der Atomstrahl in Richtung der unteren Laserstrahlen verschoben wird. Beide Pro-
jektionen wurden auf gleichen Flicheninhalt normiert, um Anderungen in der Besetzung
des P/, F=4-Zustandes durch optisches Pumpen auszugleichen. Mit Formel (2.5) kann
die Verschiebung Ax in eine Geschwindigkeitsinderung Av umgerechnet werden. Typi-
sche Werte liegen bei 40 cm/s. Ein einzelnes Photon ergibt fiir das Indiumatom mit Masse
m eine Geschwindigkeitsdnderung von
hk

Uree = — A~ 8mm/s.
m

Diese auch RiickstoBgeschwindigkeit genannte Grofle ist hier fiir beide Wellenléingen
gemittelt. Fiir die einzelnen Wellenldngen betrigt sie vpe.=8,4mm/s fiir 410 nm und
Vrec=T1,6 mm/s fiir 451 nm. Damit ergibt sich ein effektiver Geschwindigkeitsiibertrag von
50 vpec. Fiir den theoretischen Wert kann die Besetzung Ng im angeregten Niveau aus For-
mel (1.16) benutzt werden. Die Kraft auf ein Atom ergibt sich aus Gleichung (1.18). Da
der Laserstrahl eine gaufiformige Intensititsverteilung entlang des Atomstrahls (z-Achse)
von
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Abbildung 4.10: Verschiebung des Atomstrahls in der Nachweisregion ohne (1) und
mit (2) angelegtem Magnetfeld in der Wechselwirkungszone. Beide Kurven wurden
auf gleichen Flacheninhalt normiert.

besitzt, muss die Kraft iiber diese Verteilung integriert werden. In der Formel wird die
Strahltaille entlang des Atomstrahls mit w, und rechtwinklig dazu mit w, bezeichnet. Die
Gesamtleistung des Laserstrahls ist P. Fiir die experimentellen Parameter ergibt sich ein
theoretischer Geschwindigkeitsiibertrag von 42 cm/s oder 53 vyec.

Im néchsten Schritt wird untersucht, welche Wellenlédnge den grofiten Beitrag zur Verschie-
bung leistet. Dafiir wird der Aufbau in der Wechselwirkungszone leicht verindert (siehe
Abbildung 4.11). Der alle Wellenldngen enthaltende Laserstrahl wird mit einem 50:50-
Strahlteilerwiirfel aufgeteilt, sodass jeder Teilstrahl Leistungen von s=(3,7/0,7/|0,3/0,8|1,5)
fiir (4/5/|4/5/6)—5 fiir 410nm bzw. 451 nm und alle Frequenzen enthilt. Ein Strahl lauft
wie bisher durch den Atomstrahl (A), der andere wird rechtwinklig dazu eingestrahlt (B).
Die Verschiebung des Atomstrahls durch diesen zweiten Strahl kann von der CCD-Kamera
nicht detektiert werden, da der Atomstrahl aus Sicht der Kamera nur nach vorne gescho-
ben wird. Diese Verschiebung ist aber sehr klein, so dass der Atomstrahl im Fokus der
CCD-Kameraoptik bleibt. Der Strahl in (B) sorgt dafiir, dass bei blockierten Teilstrahlen
in Strahl (A) keine ungekoppelten Niveaus entstehen. Die Wellenlénge des Laserstrahls,
der durch (A) lduft, kann mit Interferenzfiltern ausgewihlt werden. Da diese einen Teil der
Laserleistung absorbieren, die Gesamtleistung aber gleich bleiben muss, wird ein Graufilter
in (A) so eingefiigt, dass diese Voraussetzung erfiillt ist. Die ersten beiden Messpunkte in
Abbildung 4.11 zeigen die relative Verschiebung fiir die volle Laserleistung und mit einem
33%-transmittierenden Graufilter in (A). Der néchste Messpunkt zeigt die Verschiebung,
wenn ein 451 nm transmittierendes Filter und ein 49%-Graufilter in (A) eingefiigt werden.
Sie ist nur minimal kleiner als die mit beiden Wellenldngen. Wird nur das 410 nm Licht in
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Abbildung 4.11: Messung der fiir die Verschiebung relevanten Wellenlénge. Um die Ab-
sorption der Transmissionsfilter auszugleichen, wird die Laserleistung mit Graufiltern
konstant gehalten. In der Abbildung werden die beiden Filtersorten nicht unterschie-
den. Die Angaben im linken Graphen beziehen sich auf die Konfiguration am Eingang
(A). Der Strahl in (B) enthélt alle Frequenzen.

(A) eingestrahlt, so wird der Atomstrahl praktisch nicht verschoben. Den grofiten Einfluss
auf die Verschiebung hat also das Licht bei 451 nm, das mit der gréfleren Leistung die
stirkeren Ubergiinge im Indiumatom induziert.

Wie aus Abbildung 4.11 ersichtlich ist, hat die Leistung des eingestrahlten Lichts einen
groflen Einfluss auf die Verschiebung des Atomstrahls. Die Besetzung im angeregten Ni-
veau (1.16) und damit auch die Kraft auf den Atomstrahl séttigt aber mit zunehmender
Intensitét I, da Ng oc I /(14 I). Fiir die Anzahl der gestreuten Photonen nyy, (siche Glei-
chung (4.1)) ist es daher giinstiger, ab einer bestimmten Leistung den Strahldurchmesser
w, zu vergrofern, sodass die Intensitdt I und damit Ng konstant bleibt, die Wechselwir-
kungszeit 7 < w, aber linear ansteigt. Um den Séttigungsgrad zu iiberpriifen, wird der
Strahl in (B) blockiert und ein variables Graufilter in den Strahlengang gebracht. Die Ver-
schiebung des Atomstrahls als Funktion der eingestrahlten Laserleistung ist in Abbildung
4.12(a) dargestellt. Die hier benutzte Laserleistung ist nicht grofl genug, um die atoma-
ren Uberginge zu sittigen. Wird der Strahlteiler aber entfernt, so ist die eingestrahlte
Leistung doppelt so grof3 und es ist vorteilhaft, die Breite des Laserstrahls in Richtung
des Atomstrahls um einen Faktor zwel mit einem Teleskop aus Zylinderlinsen aufzuwei-
ten. Zusétzlich sind in den Graphen die mit Gleichung (1.18) berechneten theoretischen
Kurven fiir eine gleichzeitige Verstimmung aller Frequenzen von A = 0 und A = 0,35T
eingezeichnet. Die Messung wird durch die zweite Kurve sehr gut beschrieben, wobei die
Verstimmung durch eine nicht rechtwinklige Ausrichtung zwischen Laser- und Atomstrahl
erklart werden kann. Die Winkelabweichung A# ist fiir eine Verstimmung A durch
sin(f) = A ~0

Uy

gegeben. Fiir A =451 nm und A = 0,351 ist A = 7,1 mrad. Dieser Winkel kann sowohl
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Abbildung 4.12:

aus einer nicht rechtwinkligen Ausrichtung der Laserstrahlen zum Vakuumsystem, als auch
aus einem leicht verkippten Atomofen resultieren.

Die Abhéngigkeit der Atomstrahlverschiebung von der Verstimmung ist in Abbildung
4.12(b) dargestellt. An die Messdaten ist eine zu Gleichung (1.18) proportionale Funktion
angepasst, wobei es der im Programm Origin [65] benutzte Algorithmus nicht zulésst, fiir
die Anpassung iiber das Laserstrahlprofil zu integrieren. Deshalb muss als Anpassungs-
parameter zusétzlich zum Subtrahenden Jgy fiir die Verstimmung der Faktor « fiir die
Laserleistung beriicksichtigt werden. Das Maximum kann damit zu 6y = (—0,4 £+ 0,2)T
und der Multiplikator fiir den Sdttigungsparameter zu o = (3,0 &+ 1,3) bestimmt werden.
Die Verschiebung des Maximums, das eigentlich bei A = 0 liegen sollte, ist damit die
gleiche wie in 4.12(a).

Da die Anzahl der gestreuten Photonen vom angelegten Magnetfeld abhéngt, kann der
Geschwindigkeitsiibertrag im Prinzip auch als Funktion des Magnetfeldes gemessen wer-
den und es wiirde sich ein zu Abbildung 4.8(b) &quivalentes Ergebnis ergeben. Dieser
mechanische Hanleeffekt wurde in [66] fiir metastabiles Helium gemessen.

Die Verschiebung des Atomstrahls durch die Laserstrahlen kann damit durch Spontan-
krifte, die auf der Streuung von Photonen beruhen, gut erklirt werden. Allerdings ist
die Anzahl der gestreuten Photonen sehr niedrig. Es ist nicht sofort einsichtig, ob es mit
diesem experimentellen Aufbau iiberhaupt moglich ist, Dopplerkiihlung durch Erzeugung
einer Stehwelle zu erzielen. Im néchsten Teil werden daher die erwarteten Signale berechnet
und mogliche Verbesserungen aufgezeigt.
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Abbildung 4.13: Dopplerkraft auf ein Indiumatom fiir Verstimmungen der Laserfre-
quenzen von 6 = {—I'/2 (1),-T (2),—2T (3)}. Die Extrema, die den Einfangbereich
definieren, liegen entsprechend bei +£8m/s, £12m/s und +26m/s.

4.3 Dopplerkiihlung

Wie in der Einleitung erldutert, soll fiir die Kollimation des Indiumatomstrahls zunéchst
Dopplerkiihlung [67, 68, 69] benutzt werden. Der Ursprung der Kiihlung ist derselbe
wie der fiir die Verschiebung des Atomstrahls und die auf die Atome wirkende Kraft
ist fiir eine stehende Laserwelle durch Gleichung (1.19) gegeben. Abbildung 4.13 zeigt
diese Kraft auf den Indiumatomstrahl als Funktion der transversalen Geschwindigkeit.
Die in der Rechnung benutzten resonanten Séttigungsparameter sind s=(3,6/1,3||0,4|1|1,9)
fiir (4/5/|4/5|6)—5 fiir 410nm bzw. 451 nm fiir verschiedene Verstimmungen von § =
{-T'/2,-T, —2I'}. Diese Verstimmung ist fiir alle fiinf Ubergiinge die gleiche. Die fiir die
Kiihlung benétigte negative Verstimmung (rotverstimmt) ist ein charakteristisches Merk-
mal der Dopplerkiihlung. Fiir positive Verstimmungen (blauverstimmt) invertiert sich die
Kraft und die Atome werden geheizt. Die transversale Geschwindigkeitsbreite des Atom-
strahls ist als grauer Balken eingezeichnet und liegt fiir alle gezeigten Verstimmungen
innerhalb des Einfangbereichs, der durch die beiden Extrema begrenzt wird. Insbesondere
ist die Kraft innerhalb des Einfangbereichs fiir die beiden kleineren Verstimmungen eine
lineare Funktion der Geschwindigkeit. Daher ist die relative Geschwindigkeitséinderung %
in diesem Bereich konstant und betrigt 7,1% fiir 6 = —I" und 8,2% fiir 6 = —I'/2. Diese
Rechnung gilt fiir eine Wechselwirkungszeit von 7 = 84501,

Ob die dadurch erzielte rdumliche Anderung des Atomstrahls in der Nachweiszone sicht-
bar ist, wird durch eine Simulation mit Mathematica [70] untersucht. Dafiir werden die
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(a) Longitudinale Geschwindigkeitsverteilung  (b) Transversale Geschwindigkeitsverteilung
fiir die Atomstrahlsimulation in der Wechsel-  fiir die Atomstrahlsimulation in der Wechsel-
wirkungszone. wirkungszone vor der Laserkiihlung.

Abbildung 4.14:

klassischen Bahnen von 200.000 Teilchen betrachtet. Zunéchst wird jedem Teilchen eine
longitudinale Geschwindigkeit gem#f der Maxwell-Boltzmann-Verteilung in Formel (2.4),
eine transversale Geschwindigkeit und eine transversale Ortskoordinate zugewiesen. Fiir
die longitudinale Geschwindigkeit wird die Maxwell-Boltzmann-Verteilung in 500 gleich-
fliichige Teile zertrennt und die Geschwindigkeitsmittelpunkte dieser Fldchen in einer Liste
gespeichert. Dadurch ist die Wahrscheinlichkeit, eine longitudinale Geschwindigkeit aus
dieser Liste im Atomstrahl zu finden, fiir alle Eintrége gleich. Mit einem Zufallsgenera-
tor wird jedem Teilchen eine dieser Geschwindigkeiten zugewiesen. Die transversale Ge-
schwindigkeitsverteilung wird mit einer GauBfunktion mit einer Varianz von o = 1,4m/s
angenghert. Diese Geschwindigkeiten kénnen mit einem programmeigenen Zufallsgenera-
tor jedem Teilchen sofort zugewiesen werden. Die transversale Ortskoordinate (x-Achse)
ist gleichméBig zufallsverteilt zwischen -0,5 mm und 0,5 mm; beschreibt also die Breite des
Atomofens. Mit klassischen Bewegungsgleichungen werden anschlieflend die Koordinaten
am Ort der letzten Blende bestimmt und alle Teilchen, deren z-Wert grofler als der Blen-
dendurchmesser ist, aussortiert. Abbildung 4.14 zeigt die Geschwindigkeitsverteilungen an
dieser Stelle. Die Bewegungsgleichung wird fiir die verbliebenen Teilchen ein zweites Mal
gelost, um die Ortsverteilung in der Wechselwirkungszone zu bestimmen. Fiir die Simu-
lation der Dopplerkiihlung kann jetzt der Betrag der transversalen Geschwindigkeit jedes
Teilchens um 8,2% verringert werden. Anschlieend wird die Ortsverteilung der Teilchen
in der Nachweiszone berechnet. Abbildung 4.15 zeigt diese Ortsverteilung mit und ohne
Laserkiihlung. Auflerdem sind die dazugehorigen transversalen Geschwindigkeitsverteilun-
gen dargestellt. Der Unterschied in den Ortsverteilungen ist zwar erkennbar, wird aber
im Experiment durch Schwankungen im Fluss des Atomstrahls (siche Kapitel 3.1) nicht
eindeutig nachzuweisen sein.

Eine Moglichkeit, die Effizienz der Laserkiihlung zu steigern, ist die mehrfache Wechsel-
wirkung des Laserstrahls mit dem Atomstrahl [71]. Sie hat gegeniiber der Aufweitung der
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Abbildung 4.15: Ergebnis der transversalen Geschwindigkeitsverteilung (links) und
Ortsverteilung in der Nachweiszone fiir die Simulation mit (2) und ohne (1) Dopp-
lerkiihlung. Die dritte Kurve zeigt die Verteilungen fiir Dopplerkiihlung mit vierfacher
Wechselwirkung.

Laserstrahlen den Vorteil, dass die Intensitét der einzelnen Strahlen nicht verringert wird.
Der Laserstrahl wird dabei z. B. zwischen zwei leicht gegeneinander verkippten Spiegeln
hin und her reflektiert. Die Justage des Verkippungswinkels ist aber sehr kritisch, wobei die
Laserstrahlen auf jeden Fall nicht senkrecht zum Atomstrahl laufen und daher aufgrund
von § = k - ¥ eine zusitzliche Verstimmung durch diesen Winkel eingefiihrt wird (sie-
he Abbildung 4.16 (a)). AuBlerdem muss der Laserstrahl in zwei Teilstrahlen aufgetrennt
werden, was die Intensitéit verringert. Dieses Problem kann mit zwei rechtwinkligen Pris-
men umgangen werden. Der Laserstrahl lduft dabei durch Totalreflexion an den schrigen
Endflichen der Prismen mehrmals hin und her und wird am Ende in sich selbst zuriick
reflektiert (siehe Abbildung 4.16 (b)). Die Laserstrahlen laufen dabei immer parallel zuein-
ander, wodurch die rechtwinklige Wechselwirkung, also kL ¥, mit dem Atomstrahl sehr
einfach eingestellt werden kann und somit keine zusétzliche Verstimmung erzeugt wird.
Damit ist es fiir den vorgestellten experimentellen Aufbau und Laserstrahldurchmesser
rechnerisch moglich, den Atomstrahl bis zu zehn Mal mit dem Lichtfeld wechselwirken zu
lassen. In Abbildung 4.15 ist auch das Ergebnis der Simulation fiir die vierfache Wechsel-
wirkung eingetragen. Der Unterschied zwischen ungekiihltem und gekiihltem Atomstrahl
ist nun klar erkennbar. Abbildung 4.17 zeigt die Varianzen der transversalen Geschwin-
digkeitsverteilungen und der Ortsverteilungen fiir die verschiedenen Wechselwirkungsan-
zahlen. AuBerdem ist in 4.17(c) die Uberhéhung von gekiihlter zu ungekiihlter Kurve
angegeben, die oft als Maf fiir die Qualitit des Kiihlprozesses angegeben wird. Auch bis
zur maximalen Anzahl von zehn Wechselwirkungen verringern sich die Atomstrahl- und
Geschwindigkeitsbreite in etwa linear mit der Anzahl der Wechselwirkungen. Allerdings
bleibt die Geschwindigkeitsbreite immer deutlich oberhalb der Dopplergeschwindigkeit von
20 cm/s. Dies ist aufgrund der schlechten Effizienz der Dopplerkiihlung zu erwarten. Die
endgiiltige Kiithlung wird auch in anderen Experimenten durch effizientere Sub-Doppler-
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Abbildung 4.16: Mogliche Aufbauten fiir die Mehrfachreflexion der Laserstrahlen.

Kiihlmethoden, wie zum Beispiel Polarisationsgradientenkiihlung [72, 73, 74], geschehen.
Deren Einfangbereich liegt deutlich unterhalb von dem der Dopplerkiihlung und betragt
typischerweise 0,051 /k [4], was etwa 60 cm/s fiir den Indiumatomstrahl entspricht. Dieser
Wert ist in 4.17(a) eingetragen und zeigt, dass schon fiinf Wechselwirkungen ausreichen
konnten, um die Atome in den Sub-Doppler-Einfangbereich zu kiihlen. Insgesamt gibt
es eine Vielzahl von Sub-Doppler-Kiithlmethoden, die jedoch zum Teil schon durch die
benotigten Laserparameter fiir den vorgestellten experimentellen Aufbau nicht angewen-
det werden kénnen. Insbesondere sind dies Methoden, die mit hoher Laserintensitét [75, 76]
oder mehreren Laserfrequenzen pro atomarem Ubergang [77] arbeiten. Allgemein bekannt
ist dagegen, dass die optimale Frequenzverstimmung vom betrachteten Ubergang abhingt.
Die auch fiir die Dopplerkiihlung benétigte negative Verstimmung ist nur fiir den Fall eines
F—F+1-Ubergangs optimal. Fiir F—F- [78, 79] und F—F—1-Uberginge [30] ist die fiir
die Sub-Doppler-Laserkiihlung benétigte Verstimmung hingegen positiv. Diese dann graue
Melasse genannten Kiihlverfahren benétigen zudem oft zusétzliche Polarisationsgradien-
ten. Die gerade aufgelisteten Verfahren sind allerdings alle an Alkalimetallen entwickelt
worden, in denen aufgrund ihrer atomare Niveaustruktur die Kiihlmethoden isoliert be-
trachtet werden konnen. Es gibt einige Versuche, fiir Systeme mit mehreren energetisch
unterschiedlichen Niveaus Laserkiihlmethoden zu entwickeln (siehe zum Beispiel [31]). In
den Rechnungen wird klar, dass die relative Verstimmung, Phase und Polarisation der La-
serstrahlen zueinander die auftretenden Krifte stark beeinflussen. Fiir Atome der dritten
Gruppe wurde die Laserkiihlung bisher nur fiir vereinfachte Systeme betrachtet [32, 83],
in denen nicht alle Niveaus berticksichtigt wurden, bzw. in denen die Energieéinderung der
atomaren Zusténde durch die AC-Starkverschiebung nicht in die Rechnung einbezogen
wurde [84].

Fiir die spétere Auswertung der Atomstrahlbilder ist aulerdem zu beachten, dass die mi-
nimale transversale Breite des Strahls in der Nachweiszone durch die endliche Breite des
Strahls in der Wechselwirkungszone gegeben ist. Die Breite wird deshalb nicht kleiner als
0,=0,35 mm werden. Dadurch ist die minimale Geschwindigkeit, die noch nachgewiesen
werden kann 0,=0,15m/s und liegt somit unterhalb der Dopplergeschwindigkeit von etwa
20 cm/s.
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Abbildung 4.17: Varianz der transversalen Geschwindigkeitsverteilung (a), der Orts-

verteilung in der Nachweiszone (b) und der Uberhshung (c) als Funktion der Wech-
selwirkungen des Lichtfelds mit dem Atomstrahl.

Dopplerkiihlung mit UV-A

Wie in Kapitel 1 dargelegt wurde, gibt es noch einen Ubergang bei 325,6 nm in ein Dj /2
Niveau. Hier existiert ein geschlossener F=6—F=7-Ubergang aus dem Pj /2 -Niveau, der
mit einer einzigen Frequenz angeregt werden kann. Obwohl dieser Ubergang in diesem
Experiment zunéchst nicht benutzt werden soll, kann mit den im letzten Kapitel ein-
gefiihrten Methoden untersucht werden, welche Parameter fiir Dopplerkiihlung mit dieser
Wellenléinge notig wéiren. Vor kurzem wurde es moglich, diese Wellenléinge mit kommer-
ziellen Lasersystemen mit ausreichender Leistung zu erzeugen [35]. Die Ausgangsleistung
betragt laut Herstellerangaben bis zu 100 mW. Direkt am Atomstrahl kénnen daher auf-
grund von Verlusten durch Streuung und Absorption an der Quarzglasoptik etwa 90 mW
erwartet werden. Um die Moglichkeit der Dopplerkiihlung mit 325 nm zu untersuchen, wird
die Dopplerkraft berechnet. Als Parameter hierfiir werden die Werte aus dem erfolgreichen
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4.3 Dopplerkiihlung

Césium-Atomlithographieexperiment [1 1, 57] {ibernommen. Die Wechselwirkungsldnge be-
tragt 3cm und die Verstimmung ist A = 21". Mit der natiirlichen Linienbreite des 325 nm
Ubergangs von I' = 27 20,7 MHz [23] ergibt sich eine Séttigungsintensitiit von 78 mW /cm?
und somit ein resonanter Sattigungsparameter von sg=4,9. Die auf die Atome innerhalb
des linearen Bereichs ausgeiibte Kraft F=-0v kann mit den bekannten Formeln fiir ein
Zwei-Niveau-Atom [1] berechnet werden. Fiir den Démpfungskoeffizienten [ ergibt sich
dann

hkTk?Asg
I' (14 so+4A2%/I'?)

8= =0,024hkT. (4.8)
Damit kann ein relativer Geschwindigkeitsverlust von Av/v von 31% erreicht werden.
Dieser Effekt sollte im Experiment deutlich zu erkennen sein, wird aber wahrscheinlich
auch mit moglicher Polarisationsgradientenkiihlung nicht ausreichen, um den Atomstrahl
fiir die atomare Nanostrukturierung ausreichend zu kiihlen. Der mit Gleichung (4.8) und
den eben genannten Parametern berechnete Wert in den Césiumexperimenten betrug 51%.
Daher miisste moglicherweise auch bei 325 nm eine Mehrfachreflexion eingerichtet werden.
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Abbildung 4.18: Ortsverteilung des Atomstrahls in der Nachweiszone fiir Verstimmun-
gen von A = 42 4T 0T und —2,4T (von oben). Der graue Balken zeigt die Breite des
Atomstrahls in der Wechselwirkungszone.

Der auf Seite 57 vorgeschlagene Mehrfachreflexionsaufbau mit zwei Prismen wird nun
implementiert. Die Anzahl der Reflexionen wird dafiir sukzessive erhcht, wobei zunéchst
nur eine einfache Stehwelle eingestrahlt wird. Da die Laserstrahlen nicht mehr durch einen
50:50-Strahlteiler getrennt werden, laufen sie zur Aufweitung durch ein Teleskop (siehe
Kapitel 4.1). Fiir die Sdttigungsparameter ergibt sich dann s=(2,7|1,0/|26,0/9,6/5,0) fiir
(4/5/14]56)—5 fiir 410 nm bzw. 451 nm bei einer Wechselwirkungslénge von 6 mm. Da sich
in Kapitel 4.2 gezeigt hat, dass das 410nm Laserlicht nur einen sehr geringen Einfluss
auf den Atomstrahl hat, wird seine Verstimmung bei A = 0 MHz gehalten. Die Frequenz
des 451 nm-Lichts wird wie schon zuvor fiir alle Strahlen gleichzeitig verstimmt, indem
die Frequenz des Titan-Saphir-Lasers und damit die Tragerfrequenz gedndert wird. Die
Polarisationen der Laserstrahlen sind wieder linear rechtwinklig zueinander innerhalb einer
Wellenlidnge und unter 45° zu Atomstrahl- und Magnetfeldachse (sieche Abbildung 4.1).

In Abbildung 4.18 ist die Ortsverteilung der Fluoreszenz des Atomstrahls in der Nach-
weiszone fiir Verstimmungen von A = 42401, 0" und —2,4I" dargestellt. Da das Fluo-
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Abbildung 4.19: Schema der Differenzbildung fiir die weitere Auswertung der Atom-
strahlsignale. Die obere Achse im rechten Bild wurde aus der unteren mithilfe von
Formel (2.5) berechnet. Der graue Balken zeigt die Breite des Atomstrahls in der
Wechselwirkungszone.

reszenzsignal durch die Anregung des P, F=4-Niveaus entsteht, hiingt die Amplitude
stark vom optischen Pumpen in der Wechselwirkungszone ab. Fiir die verschiedenen Mes-
sungen wurde der Aufbau mehrfach modifiziert, sodass die einzelnen Aufnahmen nicht
sofort miteinander vergleichbar sind. Im Experiment zeigt sich, dass die Signale nicht vom
Zustand abhéngen, der in der Nachweiszone angeregt wird. Daher kénnen sie auf einen ge-
meinsamen Fliacheninhalt (Atomzahlerhaltung) normiert werden und sind so miteinander
vergleichbar.

Abbildung 4.18 zeigt eine Erhohung der Anzahl der kalten Atome fiir positive Verstim-
mungen (Kiithlung) und eine Verringerung fiir negative (Heizen). Da sich die Gesamtbreite
des Atomstrahls nicht deutlich &ndert, ist der Einfangbereich anscheinend auf langsame
Atome, die sich in den inneren =+1,5mm aufhalten, beschrinkt und somit deutlich klei-
ner als die gesamte Atomstrahlbreite. Eine genauere Untersuchung des Einfangbereichs
erlaubt das Differenzsignal aus den einzelnen Signale aus stehender und laufender Welle
(siche Abbildung 4.19). Hierfiir werden beide Aufnahmen zentriert, um den Einfluss von
Spontankriften zu eliminieren, die auch bei einer Verstimmung von 21" noch erkennbar sind
(sieche Abbildung 4.12(b) und 4.20). Dann werden die Fléchen auf eins normiert und beide
Bilder voneinander subtrahiert, wodurch sich das in Abbildung 4.19 gezeigte Differenzbild
ergibt. Im Differenzsignal ist erkennbar, dass die gekiihlten Atome hauptséchlich aus dem
inneren Bereich von +1,5 mm stammen und die &uflere Zone des Atomstrahls nicht betrof-
fen ist. Mithilfe von Formel (2.5) kann weiterhin jedem x-Wert der rdumlichen Verteilung
eine transversale Geschwindigkeit zugeordnet werden. Dies erlaubt eine Abschéitzung des
Einfangbereichs der hier gezeigten Laserkiihlung von v, &~ 150 vye.. Das Vorzeichen der
Verstimmungen und der begrenzte Einfangbereich schliefen Dopplerkiihlung als Grund
fiir die Lichtkrifte aus. Da die Breite der inneren Verteilung bereits der durch den grauen
Balken hervorgehobenen Breite des Atomstrahls in der Wechselwirkungszone entspricht,
ist die Geschwindigkeit, auf die die Atome abgebremst werden, unterhalb der Auflésungs-
grenze von 15cm/s (siehe Kapitel 4.3) und damit unterhalb der Dopplergeschwindigkeit.
Die mittlere Geschwindigkeitsinderung betrigt damit etwa 100 vye.. Es handelt sich al-
so um Lichtkrifte, die deutlich effizienter als Spontankrifte den Atomstrahl kollimieren
konnen. Um die Herkunft dieser Krifte zu bestimmen wird der Einfluss von Polarisation,
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Magnetfeld, Lage der Laserstrahlen, Intensititen und Verstimmung untersucht.

Polarisation

Abbildung 4.20 zeigt den Einfluss der Polarisation auf das endgiiltige Kiihlsignal. Darge-
stellt ist jeweils das integrierte Fluoreszenzbild in der Nachweiszone fiir eine Verstimmung
des 451 nm Lichts von +2,4T fiir eine eingestrahlte laufende Welle und eine Stehwelle in
der Wechselwirkungszone. Die lineare Polarisation der einlaufenden Laserstrahlen wurde
dabei weiterhin unter 45° zu Atomstrahl und Magnetfeld gehalten. Wird die einlaufende
Welle in sich zuriick reflektiert, so besitzt die riicklaufende Welle die gleiche Polarisation
und es entsteht eine Stehwelle mit konstanter Polarisation und einer mit A\/2 modulierten
Intensitdt (Linear || Linear). Mit A/4-Verzogerungsplatten kann weiterhin die Polarisation
des riicklaufenden Strahls um 90° gedreht (Linear | Linear) und zusitzlich die Polarisation
des einfallenden Strahls zu zirkularer Polarisation gefindert werden (o —o ). Dies erzeugt
eine sich rdumlich &ndernde Polarisation und wird fiir das Polarisationsgradientenkiihlen
benétigt. Die drei genannten Félle sind in Abbildung 4.20 dargestellt. Die Kurven sind
jeweils so normiert, dass das Signal der laufenden Welle eine relative Hohe von eins besitzt.
Ein Ma8 fiir die Effizienz der Kiihlung ist die Uberhéhung der Kurven fiir die Stehwellen
gegeniiber den laufenden Wellen. Ein reiner Intensitétsgradient mit Linear || Linear zeigt
die grofite Erhohung von 34% gegeniiber 28% fiir Linear | Linear und 26% fiir o™ — o,
wobei die Amplituden aufgrund der Schwankung des Atomstrahlflusses (siehe Kapitel 3.1)
nicht signifikant voneinander abweichen. Weiterhin ist bei der laufenden Welle deutlich die
Verschiebung des Atomstrahls nach links durch die Dopplerkraft zu erkennen.

Lage der Laserstrahlen

Das Kiihlsignal ist auch fiir nicht iiberlagerte Laserstrahlen sichtbar (siehe Abbildung
4.21). Hierftir wurde der Strahl des 410 nm Lichts als laufende Welle etwa 5 mm unterhalb
des 451 nm Lichts eingestrahlt, wobei die Verstimmung gleich gehalten wird. Die Atome
werden dadurch erst optisch in das P3/;-Niveau gepumpt und streuen dann in der Steh-
welle des 451 nm Lichts durchschnittlich drei Photonen. Die Uberh6hung ist nicht so stark
wie im Fall {iberlappter Strahlen, aber deutlich sichtbar. Das geringere Rauschen fiir die
nicht {iberlagerten Strahlen ist durch die Detektionsmethode zu erkléren, da der Nachweis-
laser nur den P F=4 — Sy /5 F=5 Ubergang treibt. Im Fall der getrennten Laserstrahlen
werden die Atome optisch komplett in den P /5 -Zustand gepumpt und bei iiberlagerten
Laserstrahlen befinden sich auch noch Atome im Py/5-Zustand. Die Existenz des Kiihl-
signals in dieser Konfiguration deutet darauf hin, dass der gesamte Prozess auf wenigen
Photonenstreuungen, die das Atom jeweils stark abbremsen, basiert.

Diese Beobachtung wird durch die Tatsache unterstiitzt, dass Kiihlsignale bei {iberlager-
ten Strahlen auch bei blockierten Einzelstrahlen noch sichtbar sind. Aufgrund des ver-
minderten optischen Pumpens sind sie schwiicher als das Kiihlsignal bei fiinf {iberlagerten
Frequenzen, wobei das Blockieren des Strahls, das den P/, F=5—F=>5-Ubergang anregt,
den grofiten Einfluss hat.
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Abbildung 4.20: Integrierte Fluoreszenz in der Nachweisregion fiir eine laufende Welle
(1) und eine Stehwelle (2) fiir verschiedene Polarisationen (von links: Linear | Linear,
ot — o~ und Linear || Linear) und einer Verstimmung von +2,4T.

Magnetfeld und Anzahl der Laser

Wie in Kapitel 4.1 gezeigt wurde, beeinflusst auch das Magnetfeld die Anzahl der gestreu-
ten Photonen. Fiir die benutzten Laserparameter werden nach Formel (1.16) und (4.1)
theoretisch durchschnittlich 20 Photonen mit und 11 ohne Magnetfeld pro Atom gestreut.
Auch die mit der CCD-Kamera aufgenommene Fluoreszenzverteilung zeigt diesen Unter-
schied. In Abbildung 4.4 ist die Fluoreszenzverteilung fiir die Kithlung mit eingeschaltetem
Magnetfeld mit einer Uberhohung von 31% héoher als die ohne Magnetfeld mit 23%. Aufler-
dem ist der Einfangbereich fiir die Situation mit Magnetfeld leicht grofler. Qualitativ zeigt
das Kiihlsignal eine dhnliche Abhéingigkeit von der Magnetfeldstirke wie das Fluoreszenz-
signal in der Wechselwirkungszone. Fiir zu grole Magnetfelder (B > 4 G) verschwindet
der gekiihlte Teil des Atomstrahls schlief3lich.
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Abbildung 4.21: Integrierte Fluoreszenz in der Nachweisregion fiir eine laufende Welle
(1) und eine Stehwelle (2) fiir iiberlagerte (links) und getrennte (rechts) Laserstrahlen
bei einer Verstimmung von +2,4T.

Intensitat und Verstimmung

Viele Kiihlmechanismen zeigen einen typischen Zusammenhang zwischen der Endtempe-
ratur und der Verstimmung sowie der Intensitédt der eingestrahlten Lichtfelder. Bei der
Dopplerkiihlung séttigt die Kraft mit ansteigender Lichtintensitit (sieche Kapitel 4.3) und
zeigt die in Abbildung 4.13 dargestellte Abh#ngigkeit von der Verstimmung. Sub-Doppler-
Kiihlung séttigt dagegen nicht und besitzt eine 1/|A|-Abhéngigkeit von der Verstimmung
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Abbildung 4.22: Integrierte Fluoreszenz in der Nachweisregion fiir eine laufende Welle
(1) und eine Stehwelle (2) fiir Magnetfelder von 0 G (links) und 4 G bei einer Verstim-
mung von +2,47T".
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Abbildung 4.23: Differenzsignal (links) fiir das Laserheizen bei +2,4T. An das Signal

ist die Summe von zwei Gauffunktionen angepasst. Diese Uberlagerung (1) ist rechts
mit ihren Einzelkomponenten ((2), (3)) dargestellt.

[1]. Um diese Abhéngigkeiten fiir das Indiumexperiment zu ermitteln, werden die Breiten
und Amplituden der Signale als Funktion der eingestrahlten Laserleistung gemessen. Da
die Breite der Kiihlsignale des Indiumatomstrahls durch die Geometrie der Apparatur be-
grenzt ist, werden die Heizsignale untersucht. Hierfiir wird wieder das in Abbildung 4.19
gezeigte Differenzsignal benutzt. Abbildung 4.23 zeigt diese Differenz fiir ein Heizignal.
Hier ist deutlich zu erkennen, dass langsame Atome aus dem inneren Bereich beschleunigt
werden und so weiter auflen anzutreffen sind.

An die Differenzsignale wird eine Uberlagerung aus zwei GauBfunktionen der Form
2

\/;To e 207 angepasst (siehe Abbildung 4.23). Die Amplitude A des inneren Signals gibt

dabei Aufschluss iiber die Anzahl der geheizten Atome und die Breite o iiber den Ein-
fangbereich. Der Flicheninhalt der Gaulkurven stimmt fiir die innere und &uflere Kurve
innerhalb von 5% iiberein. Es finden sich also alle aus dem inneren Bereich geheizten
Atome im dufleren wieder.

Um die Abhéngigkeit des Signals von der eingestrahlten Laserintensitét zu ermitteln, wer-
den verschiedene Graufilter in den Strahl des 451 nm Lichts gestellt. Abbildung 4.24 zeigt
die Breite und die Amplitude der Gaufifunktion, die das innere Signal beschreibt. Die
Breite zeigt ein Séttigungsverhalten, das auch die Verschiebung des Atomstrahls gezeigt
hat. Die eingezeichnete Kurve entspricht der fiir die benutzten Laserparameter mit Glei-
chung (1.16) berechnete Anzahl der gestreuten Photonen. Dies deutet darauf hin, dass der
Einfangbereich nahezu unabhéngig von der eingestrahlten Intensitét ist. Die Amplitude
hingegen zeigt kein reines Sattigungsverhalten, sondern ldsst sich durch eine Kurve der
Form +/z - x/(1 4+ ) beschreiben. Insbesondere erreicht sie nicht 100%, womit scheinbar
nicht alle Atome innerhalb des Einfangbereichs beeinflusst werden.

Die Leistung der Laser kann auch durch eine Irisblende variiert werden. Hierdurch wird
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Abbildung 4.24: Halbwertsbreite (links) und Amplitude des inneren Teils des Differenz-
signals aus Abbildung 4.23 im Verhéltnis zur Breite und Amplitude des ungekiihlten
Signals. An die Breite ist eine zu Gleichung 1.16 proportionale Kurve angepasst und
an die Amplitude eine Kurve der Form /z - z/(1 + ).

der Durchmesser der Laserstrahlen von auflen verringert, sodass die gesamte Leistung und
die Wechselwirkungszeit kleiner werden, die maximale Intensitit im Inneren aber konstant
bleibt. Es zeigt sich, dass das Kiihl- und Heizsignal bis zu einer Blendengréfie von etwa
1mm unabhéingig vom Durchmesser ist. Dann verschwindet das Signal aufgrund der zu
starken Verringerung der Intensitét.

Fiir die Messung der Abhéngigkeit der Signale von der Verstimmung kann die Breite des
inneren Signals nicht mehr benutzt werden, da fiir positive Verstimmungen Kiihlung auf-
tritt und die Breiten gesittigt sind. Daher werden hier die Uberhéhungen benutzt, wobei
fiir die Heizsignale der Wert des Minimums an der Atomstrahlachse benutzt wird. Ab-
bildung 4.25 zeigt die Abhingigkeit der Uberhéhung von der Frequenzverstimmung des
451 nm Lichts. Die Graphik kann in zwei Zonen aufgeteilt werden. Fiir Verstimmungen mit
einem Betrag von mehr als 50 MHz (A > 2T) ist die Uberhéhung innerhalb der angegebe-
nen Fehler konstant und die Signale zeigen blauverstimmtes Kiihlen und rotverstimmtes
Heizen. Bei kleineren Verstimmungen (A ~ =+I') ist sowohl bei negativen als auch bei
positiven Verstimmungen ein Kiihlsignal zu erkennen. Fiir noch kleinere Verstimmungen
sind keine Kiihl- bzw. Heizsignale zu erkennen und die Signale sind mit denen der laufen-
den Welle identisch. Fiir Verstimmungen von mehr als 120 MHz kénnen keine Kiihl- oder
Heizsignale beobachtet werden.

4.4.1 Simulationen

Die Messungen zeigen, dass die auftretenden Lichtkréfte vermutlich durch einen durch die
Stehwelle erzeugten Intensitéatsgradienten auftreten. Ein &hnlicher Effekt wurde von Sebas-
tiao Padua et al. [36] unter dem Namen transientes Kiihlen beschrieben. Die Atome laufen
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Abbildung 4.25: Uberhohung des Atomstrahls in der Stehwelle als Funktion der Ver-
stimmung. Negative Werte bedeuten Heizsignale.

dabei durch eine in z-Richtung ausgerichtete Stehwelle mit Wellenvektor E, die aufgrund
der AC-Starkverschiebung ein Potential der Form Ujsin?(k x) darstellt. Der Vorfaktor Uy
ist fiir kleine Intensitéiten und einer relativen Ubergangsstirke C' durch

4RO2CA

0= TZaAZ (4.9)

definiert. Damit besitzt dass Potential dasselbe Vorzeichen wie die Verstimmung A und ist
wegen der Rabifrequenz §2 proportional zur eingestrahlten Intensitéit. Die Wahrscheinlich-
keit, dass die Atome optisch gepumpt werden, ist an den Intensitdtsmaxima der Stehwelle
am grofiten und fallt fiir eine positive Verstimmung mit den Potentialmaxima zusammen
(siche Abbildung 4.26). Da die Atome durchschnittlich bei x = A\/2 in die Stehwelle eintre-
ten, verlieren sie durch das optische Pumpen kinetische Energie, wenn sie in einen weiteren,
nicht an das Lichtfeld koppelnden (C=0) Grundzustand zerfallen konnen. Sie laufen dann
bis zum néchsten Knoten der Stehwelle, wo alle Grundzustinde entartet sind und die
Atome erneut in das gekoppelte Niveau iibergehen koénnen. Die Anderung der atomaren
Geschwindigkeit in diesem Potential ist nach Formel (4.9) proportional zur Wurzel der
eingestrahlten Intensitit. Damit beschreibt die gemessene Abhéngigkeit der Amplitude
des inneren Einbruchs in Abbildung 4.24 gerade die gesamte Anderung der Geschwindig-
keit als Produkt aus Anzahl der gestreuten Photonen und Geschwindigkeitsiibertrag pro
Photon.

Fiir den stirksten Ubergang im Indiumatom |F = 6,mp =0)—|F =5mpr =0) ent-
spricht die Potentialtiefe bei A = +2,4T" etwa 20 vyec. Der Einfangbereich wird in [36] mit
einigen Potentialtiefen angegeben, womit der an Abbildung 4.19 gemessene Ubertrag von
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Abbildung 4.26: Prinzip des transienten Kiihlens (oben). Die Atome verlieren im durch
die Stehwelle induzierten Potential kinetische Energie, wenn sie im Bereich des Po-
tentialmaximums in ungekoppelte Niveaus gepumpt werden. Die unteren Graphiken
zeigen den zeitlichen Verlauf der Ortskoordinate und der Ubergangswahrscheinlichkeit
fiir die eingezeichnete Bahn.

~ 100v;ec fiir Atome mit Geschwindigkeiten von ~ 150v.e. mit diesem Kiihlmechanismus
vereinbar ist. Das Magnetfeld sorgt dafiir, dass Atome durch die Larmorprizession im
Kiihlkreislauf gehalten werden.

Die Verdffentlichung [36] zum transienten Kiihlen geht allerdings nicht direkt auf die
Abhé#ngigkeit der gekiihlten atomaren Geschwindigkeitsverteilung von der eingestrahlten
Intensitédt und Verstimmung ein. Daher werden diese Rechnungen fiir die geometrische An-
ordnung des Indiumexperiments neu ausgefithrt. Zur Vereinfachung wird ein F=1—-F=0-
Ubergang in 3"Rb als Modellsystem benutzt, das die auftretenden Kiihlkrifte fiir das
Indiumsystem zwar iiberschéitzt, aber die gleiche Abhéngigkeit zeigt. Bei der Rechnung
wird die klassische Bewegung des Atoms in der Stehwelle untersucht, die durch die Losung
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x(t) der Bewegungsgleichung
0%z
m—
ot?
gegeben ist. Die Ortskoordinate x(t) ist fiir ein Teilchen mit einer Geschwindigkeit

vp = 80cm/s, das bei x(0) = 0.5\ in die Stehwelle eintritt, fiir eine Zeit von 40~! in
Abbildung 4.26 dargestellt. Die optische Pumprate 7,(t) ergibt sich aus

(t) = 4BC~O?
P T 2 12002
wobei B das Verzweigungsverhiltnis in das ungekoppelte Niveau angibt. Die Wahrschein-

lichkeit W (t), dass das Atom nach einer Zeit ¢ optisch gepumpt wird, ergibt sich aus dem
Integral

=2ksin2kx (4.10)

sin? (kx(t)), (4.11)

t
W(t) = / (1) elo wE)A) g7 (4.12)
0

Sie ist ebenfalls in Abbildung 4.26 dargestellt. Je weiter sich das Teilchen dem Maxi-
mum nahert, desto grofler wird W. Diese Wahrscheinlichkeit wird in der Rechnung mit
einer Zufallszahl verglichen und dient zur Ermittlung der Zeit ¢, zu der das Atom op-
tisch gepumpt wird. Anschliefend wird wieder iiber einen Zufallsgenerator ermittelt, in
welches Niveau das Atom zerfillt. Ist dies ein ungekoppelter Zustand, so wird die Poten-
tialdifferenz in eine Anderung der atomaren Geschwindigkeit umgewandelt und die neue
Geschwindigkeit berechnet. Danach propagiert das Atom zum néchsten Knotenpunkt und
es wird mit einem Zufallsgenerator berechnet, ob das Teilchen den Zustand &ndert. Ist
dies der Fall, wird wieder die Bewegungsgleichung gelost und die weiteren Schritte werden
wie beschrieben berechnet. Ansonsten wird nur die Zeit berechnet, die das Atom braucht,
um zum néchsten Knotenpunkt zu gelangen, wo erneut eine Mischung der Zustédnde er-
folgen kann. Nach einer vorgegebenen Gesamtzeit wird der Vorgang abgebrochen und die
Endgeschwindigkeit abgespeichert. Die so erlangte Geschwindigkeitsverteilung kann mit
dem in Kapitel 4.3 beschriebenen Programm in eine Ortsverteilung in der Nachweiszone
umgerechnet werden. Ein schematisches Flussdiagramm des Programms zur Berechnung
der Geschwindigkeitsverteilung ist in Anhang A.3 dargestellt.

Abbildung 4.27 zeigt die so berechnete Geschwindigkeits- und Ortsverteilung von 10.000
Atomen mit und ohne Kiihlung. Die Verstimmung ist § = -, der resonante Séttigungs-
parameter ist sy = 0,1 und die Wechselwirkungszeit betrigt 7 = 80y ~!. Dies entspricht
durchschnittlich 0,8 gestreuten Photonen pro Atom. Auch bei dieser niedrigen Anzahl
gestreuter Photonen ist die Erhéhung der Atome mit niedriger Geschwindigkeit gut zu
erkennen. Der Effekt ist in der Ortsverteilung aufgrund der Geometrie des Aufbaus nicht
so deutlich. Fiir lingere Wechselwirkungszeiten von 7 = 320y~! (siche Abbildung 4.28) ist
der Kiihleffekt deutlich zu erkennen. Allerdings muss beachtet werden, dass diese Rech-
nungen auf der Losung von klassischen Bewegungsgleichungen beruhen und so eine stark
zentrierte Geschwindigkeitsverteilung wie in Abbildung 4.28 aufgrund von Quanteneffek-
ten nicht realistisch ist [36]. Insbesondere ist der Impulsiibertrag auf das Atom bei der
spontanen Emission nicht beriicksichtigt worden.
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Abbildung 4.27: Transversale Geschwindigkeits-(links) und Ortsverteilung (rechts)
des simulierten Atomstrahls in der Nachweiszone ohne (oben) und mit (unten) La-
serkiihlung fiir eine Wechselwirkungszeit in der Kiihlzone von 7 = 80~~1.

Fiir den Vergleich mit Abbildung 4.24 wird die Verstimmung auf § = —~ geéndert, um
einen Heizprozess zu erhalten. Abbildung 4.29 zeigt die Geschwindigkeits- und Ortsvertei-
lung fiir s = 0,1 und 7 = 600y~!. Der Einfluss des Aufbaus ist hier noch deutlicher zu
erkennen. Obwohl keine Atome mit sehr kleinen Geschwindigkeiten mehr vorhanden sind,
erreicht der Einbruch in der Ortsverteilung nicht die Grundlinie. Der Grund hierfiir sind
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Abbildung 4.28: Transversale Geschwindigkeits- (links) und Ortsverteilung (rechts)
des simulierten Atomstrahls in der Nachweiszone ohne (oben) und mit (unten) La-
serkiihlung fiir eine Wechselwirkungszeit in der Kiihlzone von 7 = 320~~1.
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Abbildung 4.29: Transversale Geschwindigkeits- (links) und Ortsverteilung (rechts) des
simulierten Atomstrahls in der Nachweiszone fiir negative Verstimmung von § = —v
fiir eine Wechselwirkungszeit in der Kiihlzone von 7 = 600~~1.

Atome, deren Geschwindigkeit gerade auflerhalb des Einfangbereichs liegt und die aus den
duBeren Bereichen des Atomstrahls nach innen fliegen.

An die Ortsverteilung kann wie zuvor nach einer Differenzbildung mit dem Originalsignal
eine Uberlagerung von zwei GauBfunktionen angepasst und die Breite und Amplitude der
Funktion, die den inneren Einbruch beschreibt, bestimmt werden. Abbildung 4.30 zeigt
diese Breiten und Amplituden fiir verschiedene Sittigungsparameter s, bzw. Intensitéten.
An die Verteilungen ist wieder eine Sittigungskurve fiir die Breite, und eine mit /s mul-
tiplizierte Sattigungskurve fiir die Amplitude angepasst.

Beide Kurven konnen die errechneten Breiten und Amplituden beschreiben, womit die
simulierten Daten die gleiche Abhéingigkeit von der eingestrahlten Intensitit zeigen wie
die in Abbildung 4.24 aufgetragenen Messpunkte. Dies unterstiitzt zusammen mit den
Abschétzungen des Geschwindigkeitsiibertrags und des Einfangbereichs auf Seite 67f. die
Theorie, dass es sich bei den beobachteten Effekten um transientes Laserkiihlen handelt.

Die Ergebnisse der Messung konnen somit anschaulich erkliart werden. Aufgrund der gerin-
gen Anzahl von gestreuten Photonen werden nur wenige Atome so weit beschleunigt, dass
sie den moglichen Einfangbereich, der proportional zur eingestrahlten Intensitdt wéchst,
verlassen. Daher wichst die Breite der inneren Gaufifunktion fiir die benutzten Laserinten-
sitdten nur proportional zur Anzahl der gestreuten Photonen. Die Anzahl der moglichen
ansprechbaren Atome ist aber weiterhin vom Einfangbereich abhéingig, weswegen die Am-
plitude, die diese Anzahl beschreibt, zusétzlich proportional zur Wurzel aus der Intensitét
bzw. der Potentialtiefe anwéchst.

Damit kann auch ein Modell fiir die Abhéngigkeit der Amplitude von der Verstimmung
entwickelt werden. Mit dem Ansatz, dass die Uberhéhung A proportional zu /U, - Nphoton
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Abbildung 4.30: Halbwertsbreite und Amplitude der simulierten Ortsverteilungen fiir
das transiente Kiihlen des Modellsystems fiir verschiedene Sattigungsparameter im
Verhaltnis zur Breite und Amplitude des Ausgangssignals. An beide Kurven wurden
die gleichen Funktionen wie in Abbildung 4.24 angepasst.

ist, ergibt sich fiir das Modellsystem

A 1
AN TIAT T sy 7 2R (4.13)

Fiir das Indiumatom muss die mit Formel (1.16) berechnete gestreute Photonenanzahl
benutzt werden, wobei der funktionelle Verlauf gleich bleibt. Die Berechnung einer ein-
zelnen Potentialtiefe Uy ist fiir das Indiumatom nicht mdoglich, da es im Gegensatz zum
Modellsystem 49 koppelnde Zusténde gibt. Fiir eine Abschitzung kann aber eine mittlere
Potentialtiefe berechnet werden, indem tiber alle Niveaus gemittelt wird. Dabei wird insbe-
sondere die Phasenverschiebung der einzelnen Stehwellen aufgrund der unterschiedlichen
Wellenlédngen nicht beriicksichtigt. In Abbildung 4.31 ist diese so berechnete Funktion zu-
sammen mit den Messwerten aus Abbildung 4.25 dargestellt. Die Amplitude wurde dabei
als freier Parameter fiir die Anpassung benutzt. Die Theorie reproduziert die Messpunk-
te bei hohen Verstimmungen von iiber 50 MHz. Allerdings kénnen die Werte fiir kleinere
Verstimmungen nicht erklirt werden. Ein Grund dafiir ist die starke Vereinfachung des
Modells. AuBerdem wurden die Parameter, die transientes Kiihlen als Erklarung fiir die
Messergebnisse bevorzugen, fiir optimale Kiihl- und Heizsignale bei £2,4T" bestimmt. Vor
allem das rotverstimmte Kiihlen bei sehr kleinen Verstimmungen deutet darauf hin, dass
noch weitere Kithlmechanismen vorhanden sind. Dies ist bei der komplexen Niveaustruktur
von Indium auch zu erwarten.
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Abbildung 4.31: Messwerte und theoretische Kurve fiir die Uberhéhung des Atom-
strahls in der Stehwelle als Funktion der Verstimmung. Negative Werte bedeuten Heiz-

signale.
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Abbildung 4.32: Integrierte Fluoreszenzbilder fiir das transversale Heizen mit einer
(oben) und zwei Stehwellen (unten). Der Aufbau fiir die Erzeugung von zwei Stehwellen
ist rechts skizziert.

4.5 Mehrfachreflexion

Nachdem die Laserkiihlung mit einem theoretischen Modell beschrieben werden kann, wird
jetzt die einzelne Stehwelle durch eine Mehrfachreflexion, wie sie in Abbildung 4.16 be-
schrieben ist, ersetzt. Da durch die zusétzlichen Strahlen die effektive Wechselwirkungszeit
bei gleichbleibender Intensitit erhoht wird, sollte sich die Amplitude der inneren Struktur
deutlich erhohen. Zunichst wird mit zwei zusétzlichen Spiegeln (siehe Abbildung 4.32) eine
zweite Stehwelle erzeugt. In der Abbildung ist der Unterschied zwischen der einfachen und
der doppelten Stehwelle klar zu erkennen. Der Einbruch bei der ersten Stehwelle betrigt
etwa 13% des Maximalwertes und 41% bei der zweiten. Eine Erhohung der Anzahl der
Stehwellen mit dem in Kapitel 4.3 beschriebenen Prismenauftbau ergibt allerdings keine
weitere Verbesserung. Grund hierfiir ist, dass die beiden Prismen aufgrund der Geometrie
des Vakuumaufbaus auflerhalb des Vakuums aufgebaut werden mussten. Damit wird bei
jedem Durchlaufen des Atomstrahls ein Teil des Lichts an den Vakuumfenstern gestreut
bzw. absorbiert. Dies sorgt dafiir, dass die zuriicklaufenden Strahlen (siche Abbildung
4.16) eine deutliche Wellenfrontverzerrung und geringere Intensitéit besitzen. Aulerdem
entsteht ein starkes Ungleichgewicht in den Strahlintensititen der dufleren Stehwellen.
Abhilfe schafft hier nur eine Verlegung des Reflexionsaufbaus ins Innere des Vakuumauf-
baus, was aber einen grundlegenden Umbau des Vakuumsystems voraussetzt und daher
hier nicht umgesetzt wurde.
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Abbildung 4.33: Integrierte Fluoreszenzbilder fiir die transversale Kiihlung (schwarz)
mit zwei parallelen Spiegeln (Aufbau siehe rechts) und fiinf Wechselwirkungen mit
dem Atomstrahl.

Die gerade beschriebenen Probleme kénnen mit dem ebenfalls in Abbildung 4.16 gezeigten
Aufbau mit zwei parallelen, bzw. gekippten Spiegeln umgangen werden. Allerdings ist
durch die Aufspaltung der Strahlen die Anfangsintensitit um die Hélfte reduziert und
es ergibt sich eine zusétzliche Verstimmung. Abbildung 4.33 zeigt die Laserkiihlung fiir
einen Aufbau mit zwei parallelen Spiegeln und fiinf Wechselwirkungen. Die zusétzliche
Verstimmung, die durch den Winkel zwischen Laser- und Atomstrahl erzeugt wird, betrigt
etwa eine Linienbreite. Das Kiihlsignal ist aufgrund der gerade aufgezdhlten Griinde mit
einer Uberhshung von 23% in etwa gleich dem fiir nur eine, rechtwinklig eingestrahlte
Stehwelle. Ein zusétzlicher Grund fiir die geringe Effizienz ergibt sich aus der Justage, da
die Schnittpunkte der Laserstrahlen exakt im Atomstrahl liegen miissen.

Rolle der 410 nm Strahlen

Bisher sind die Frequenzen der 410 nm Laser auf Resonanz gehalten worden. Allerdings
kann das blauverstimmte Kiihlen auch hier nachgewiesen werden, wie in den Dissertationen
von Ruby dela Torre [34] und Jiayu Wang [31] gezeigt wird. Die Verstimmung von Laser 1
(F=5—F=5) hat aber bei der Benutzung aller fiinf Frequenzen fiir das transiente Kiihlen
keinen sichtbaren Einfluss auf das Kiihlsignal. Dies lédsst sich durch die geringe Intensitét
des 410nm Lichts von etwa 17mW /cm? gegeniiber 150 mW /cm? fiir das 451 nm Licht
erkldren. Es ist daher effizienter, die Frequenz der 410 nm Laser auf Resonanz zu halten,
um die Atome méoglichst schnell optisch in die stérker kiihlenden P, -Niveaus zu pumpen.
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Fazit

In diesem Kapitel konnte die transversale Laserkiihlung des Indiumatomstrahls durch tran-
sientes Kiihlen demonstriert werden. Es zeigt sich, dass durch die hohe Effizienz der blau-
verstimmten Kiihlmethode, die fiir einen groffen Geschwindigkeitseinfangbereich benotigte
Dopplerkiihlung unterdriickt wird. Da das transiente Kiihlen durch nichtkoppelnde Zee-
manzustinde entsteht, konnte es verhindert werden, indem nur die Laserfrequenzen, die
einen F—F+1-Ubergang (4—5) anregen, als Stehwelle eingestrahlt werden. Die iibrigen
Frequenzen wiirden als laufende Welle nur optisch Pumpen. Da hierdurch aber die Anzahl
der durch die Stehwellenlaserstrahlen gestreuten Photonen noch weiter verringert wird, ist
dieser Ansatz mit dem bestehenden Lasersystem nicht sinnvoll. Die bessere Alternative
besteht daher im Aufbau eines Lasersystems fiir die Erzeugung von 325nm, da hier ein
einzelner, geschlossener Ubergang (6—7) existiert und somit keine zusétzlichen Pumpla-
serstrahlen nétig wéren.
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Zusammenfassung

Die atomare Nanostrukturierung (ANF), d. h. das kontrollierte Abscheiden von Atomen
auf einem Substrat bietet interessante Perspektiven, wenn zwei atomare Spezies benutzt
werden. Dabei kann mit der ANF gezielt die Dichte einer der Spezies manipuliert werden,
wahrend die andere gleichméflig abgeschieden wird. Besonders interessant ist es, wenn die
magnetischen und/oder elektronischen Eigenschaften der Atome eine weitere Verwendung
der abgelagerten Strukturen selbst ermdglichen. Insbesondere gilt dies fiir Atome aus der
dritten und fiinften Hauptgruppe, aus deren Mischung dotierte Halbleiter hergestellt wer-
den kénnen.

In dieser Arbeit wurde untersucht, ob Indium ein méglicher Kandidat fiir die Nanostruktu-
rierung bzw. Atomlithographie ist. Dafiir mussten bekannte Methoden fiir die Herstellung
und Stabilisierung des fiir die Laserkiihlung notwendigen Lichts an die besonderen Eigen-
schaften von Indium angepasst werden [29]. Diese Mafinahmen wurden in den Kapiteln
1 bis 2.3 vorgestellt. Insbesondere konnte eine neuartige Hohlkathodenlampe zur Stabili-
sierung des 451 nm Lichts konstruiert und ihre Eigenschaften in Kapitel 2.2.2 bestimmt
werden. Die Spektroskopie von Indium mit dem 451 nm und dem 410 nm Licht gab dabei
erste Hinweise darauf, dass die in vielen Lehrbiichern verwendeten Formeln fiir die Atom-
Licht-Wechselwirkung fiir ein Zweiniveauatom nicht direkt auf das Indiumatom iibertragen
werden konnen. Dies konnte durch weitere Experimente am Atomstrahl verifiziert werden.
Insbesondere die in bisherigen Arbeiten [31, 34] vernachléssigte Zeemanstruktur der ein-
zelnen Hyperfeinniveaus spielt fiir die Laserkiihlung eine entscheidende Rolle. Durch ein
angelegtes Magnetfeld konnten offene Zerfallskanile geschlossen (siehe Kapitel 4.1) und die
physikalischen Vorgéinge mit einem Modellsystem verstanden werden. Damit war es zum
ersten Mal moglich, makroskopische Dopplerkrifte auf einen Indiumatomstrahl auszuiiben
und ihn in transversaler Richtung zu verschieben. Mit den an das Indiumatom angepass-
ten Gleichungen fiir Streuraten und Spontankrifte konnten die Messwerte auch quantitativ
berechnet werden (siehe Kapitel 4.2). Mithilfe der so gewonnenen Parametern des vorge-
stellten Experiments wurden in Kapitel 4.3 Vorhersagen fiir eine mogliche Dopplerkiihlung
des Indiumatomstrahls berechnet. Insbesondere wurde festgestellt, dass nur eine Mehrfach-
reflexion der fiir die Kiihlung notigen Stehwelle dies ermdglichen kann. Allerdings zeigt
sich, dass die geringen Dopplerkrifte durch einen anderen Effekt verdeckt werden. Das in
Kapitel 4.4 beschriebene am Atomstrahl gemessene transiente Kiihlen arbeitet mit einer
optimalen Frequenz, die oberhalb der Resonanzfrequenz des Indiumatoms liegt und somit
gerade das umgekehrte Vorzeichen zur Dopplerkiihlung aufweist. Es konnte gezeigt wer-
den, dass diese Kithlmethode den Atomstrahl innerhalb eines begrenzten Einfangbereichs
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auflerst effektiv auf Temperaturen unterhalb der Dopplertemperatur kiihlen kann [37].
Durch eine weitere Rechnung mit einem Modellsystem konnte insbesondere nachgewiesen
werden, dass es sich bei den beobachteten Kiihlkraften um transientes Kiihlen handelt. Der
Einfangbereich dieser Kiihlmethode ist allerdings deutlich kleiner als die maximale trans-
versale Geschwindigkeit des Indiumatomstrahls, weswegen der Strahl fiir die ANF nicht
ausreichend kollimiert ist. Es wére zwar moglich, die Divergenz des Atomstrahls durch
eine andere Blendenanordnung so zu verkleinern, dass der Strahl kollimiert werden kann,
allerdings wiirde dies zu einer starken Reduktion des Flusses fithren und so zu léngeren
Depositionszeiten bei der ANF. Die bessere Alternative ist die zusétzliche Ausnutzung
des P35 nach Ds /Q—Ubergangs bei 325 nm. Hier existiert ein geschlossener Ubergang, der
auch schon bei Gallium und Aluminium erfolgreich fiir die Laserkiihlung benutzt werden
konnte. Eine Abschitzung in Kapitel 4.3 ergab, dass effektive Dopplerkiihlung mit zwei
Stehwellen bei 325 nm mit einem kommerziellen Lasersystem moglich sein wird. Die bisher
benutzten Laser wiirden in einem solchen Aufbau benutzt, um die Indiumatome in das
P35 F=6-Niveau optisch zu pumpen und somit iiber 90% der Atome in den Kiihlkreis-
lauf zu bringen. Da hierfiir nicht mehr die volle Laserleistung benotigt wird, konnte das
iiberschiissige 451 nm-Licht fiir die ANF-Stehwelle benutzt werden.

Die Moglichkeit fiir die direkte Deposition von Indium auf ein Substrat wurde in Kapitel
3.1 untersucht. Hier stellte sich heraus, dass Indium bei Raumtemperatur auf verschiede-
nen Materialien zu Inselwachstum neigt und Tropfen bildet. Die Grofle der Tropfen héngt
dabei vom benutzten Material und wahrscheinlich auch von der Kristallstruktur ab. Da
die Depositionszeit fiir den hier benutzten Atomstrahl sehr grof§ ist, wurde auflerdem die
Moglichkeit der Abscheidung auf ein organisches Resistmaterial untersucht. Hierbei konn-
te die bisher unbekannte fiir die Zerstérung des Resistmaterials benotigte minimale Dosis
von 12 Monolagen Indium bestimmt werden [60]. Dies ermdglicht eine deutlich kiirzere
Schreibzeit und kann daher fiir erste Lithographieexperimente mit dem gekiihlten Indiu-
matomstrahl benutzt werden. Dafiir kann in der Vakuumkammer der Nachweiszone ein
mit Piezoelementen steuerbarer Spiegel installiert werden und so eine Stehwelle erzeugt
werden. Diese Depositionseinheit ist bereits konstruiert worden.
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A Anhang

A.1 Matrixelemente

Hier werden aus den gemessenen Linienbreiten I'479 und I'45; die Linienbreiten der einzel-
nen Hyperfeiniibergéinge ausgerechnet. Startpunkt fiir die Rechnung ist die Formel

3¢ Ty

(T [dl] T Y)P = (2J +1) (A1)

3
4 « W,y

aus [38], die die Berechnung des reduzierten Matrixelements |(J ||d|| J")| zwischen ei-
nem angeregten Zustand J' und einem Grundzustand J beschreibt. Hierbei ist T'j_, ; die
(gemessene) Linienbreite des Ubergangs mit der Frequenz 27 - vy_,; = wy_, ;. Der Vor-
faktor besteht aus der Lichtgeschwindigkeit ¢, der Elektronladung e und der Feinstruktur-
konstanten «. Um die endgiiltige Formel fiir die Hyperfeiniibergénge zu verstehen, ist es
niitzlich, diese Formel aus der Definition des Einsteinschen A-Koeffizienten herzuleiten. Im
Allgemeinen ldsst sich hiermit die Linienbreite I' durch das Dipolmoment d ausdriicken.

4 a ;4 2
A:FJ/_)ngﬁwJ/*)JdJ/HJ' (A2)

Zunichst muss also d%,_; berechnet werden. Hierzu wird zunéchst ein einzelner mp Zee-
maniibergang betrachtet, dessen Matrixelement fiir eine Polarisation q=-1,0,1 durch

d?, = |(Fmp|dg | F'imp ) |?

mh,—mp
gegeben ist. Mithilfe des Wigner-Eckardt Theorems kann dies zu
/ 2
(Emeld | Fane) =7 0 T ) rnan ey @s)

—mg g Mg

reduziert werden. Das Matrixelement | ( F' ||d|| F') | kann in der entkoppelten Basis I + .J
beschrieben werden und (A.3) wird zu

2 2
FF 1 F J J 1 ) o
QF +1)2F +1)|(J ||d|| J")|?, (A.4)
—mp g mp F F I
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wobei I = 9/2 den Kernspin des Indiumatoms bezeichnet. Jetzt muss d%  ; nur noch
durch dm%HmF beschrieben werden. Dies geschieht, indem iiber alle Ubergéinge, in die das
Atom zerfallen kann, summiert und iiber die Startzustéinde gemittelt wird. Das ergibt

1
T = 551 Z 2J’ +1 2. 2. e (4.5)

F'F, ¢, mp

Diese Summen werden jetzt einzeln betrachtet und ausgerechnet. Die erste Summe be-
schreibt alle moglichen Zeemaniibergénge in einen Hyperfeinzustand. Mit (A.3) gilt dann:

2
F' 1 F
Doy = D , [(F |ldl] F')P?
q, mp q, mp —mgp q Mg
1
= EF|d| F")|* A6
e IR (A.6)
Die néchste Summe in (A.5) ergibt dann in der entkoppelten Basis
2
1 J J 1
s [ (Fldl | F') P = 2F +1)[(J [1d]] J")
1
= — | J'Y |2 A.
e 1 11| )| (A7)

Dieser Ausdruck ist unabhéngig von F’ und mg. Daher kénnen die restlichen Summen in
(A.5), die die Mittelung beschreiben, direkt ausgerechnet werden und (A.5) wird zu

[ (J [ld]] J")
2J"+1
Wird dieser Ausdruck nun in (A.2) eingesetzt ergibt sich direkt (A.1).

=

Um jetzt die Linienbreiten fiir die Hyperfeiniibergéinge zu berechnen, kann genau so vor-
gegangen werden. Dafiir muss nur die Mittelung iiber die oberen Hyperfeinniveaus und
die Summe iiber die unteren Hyperfeinniveaus weggelassen werden und es ergibt sich

(AQ) 4 « 3
Ppip 3 202 Wi pdp_p

2
4 a 4 1 J J 1

_ / 2
a gCQQQMF/_’FQF/_{_lZ R T (2F+1)’<JHdH J>‘
Mg

2
1 J J 1
= 2F +1)2J + )Ty,
2
J J 1 )
= oo QF +1)2J + )Ty . (A.8)
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A.1 Matrixelemente

Damit kénnen die Linienbreiten der Hyperfeiniibergénge durch die bekannten I"j,_, ; ausge-
driickt werden, was in Tabelle (1.1) aufgelistet ist. Die Ubergangsstérken fiir die einzelnen
mp; — mp-Ubergénge sind im néchsten Abschnitt angegeben.
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A.2 Tabellen der Ubergangsstirken fiir die Zeemaniiberginge

Alle Ubergangsstiirken bezeichnen die d?nF_)mF, als Vielfaches von

[(J=24|ld||J =3%)?fiir 410 nm und |(J = 3 |[d||J' = § )|? fiir 451 nm.

451 nm

F=3 nach F’'=4 fiir lineare Polarisation

3—-3 | -2—-2|-1—--1|0—=0|1

l
\V)
l
\V)
w
l
w

- 1 S5 1 S5 1 T
144 12 48 9 48 12 144

F=3 nach F'=4 fiir zirkulare Polarisation

3—-2|-2—-1]|-1-0]|0—1|1

|
[\]
[\]
|
w
w
|
W~

- L1 5 1 S5 1 T
144 12 18 9 48 12 144

F=4 nach F’'=4 fiir lineare Polarisation

4—4 | -3—-3|-2-2|-1—-1|0—-0|1—-1]|2—=2]|3—=3|4—-14

Jun
[

11 33 11 11 0 11 11 33 11
400 300 1200 1200 300 400 75

1
ot

F=4 nach F’'=4 fiir zirkulare Polarisation

4—-3 | -3—-2|-2—--1|-1-0|0—-1]|1—2]|2—-3]|3—4

11 77 33 11 11 33 77 11

300 1200 400 120 12 400 1200 300

F=5 nach F’'=4 fiir lineare Polarisation

4—-4 | -3—-3|-2—-2|-1—-1]]0—-0|1—-1|2—>2|3—=3|4—14
1 8 7 4 1 4 7 8 1
50 225 150 75 18 75 150 225 50

F=5 nach F’'=4 fiir zirkulare Polarisation

5—-4 | -4—--3|-3—-2|-2—-1]|-1-0|0—-1|1—-2|2—-3|3—14
1 2 14 7 1 1 1 1 1
10 25 225 150 30 15 75 150 150

F=4 nach F’=5 fiir lineare Polarisation

4—-4 | -3—-3|-2—-2|-1--1|0—-0]|]1—1|2—-2|3—-3|4—14

3 16 7 8 1 8 7 16 3
825 275 275 33

M
J
ot

[ V)
N
ot
[ V)
N
ot
0
[ V)
ot
[ V)
N
ot
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F=4 nach F’=5 fiir zirkulare Polarisation

4—-3|-3—2|-2—-1|-1-0|]0—-1|1—-2|2—>3|3—=4|4—5
1 1 2 2 1 7 28 12 3
825 275 275 165 55 275 825 275 55
F=5 nach F’'=5 fiir lineare Polarisation
5—5|-4—>4|-3—-3|-2-2|-1—--1|0—-0|1—-1]|2—-2|3—3|4—4]|5—5
1 2 9 1 1 0 1 1 9 2 1
B 25 200 50 200 200 50 200 25 s
F=5 nach F’=5 fiir zirkulare Polarisation
5—-4 | -4—-3|-3—--2|-2—>1|-1-0|]0—-1|1—-2|2—-3|3—4|4—5
1 _9_ 3 7 3 3 7 3 _9_ 1
10 200 50 100 40 10 100 50 200 40
F=6 nach F’'=5 fiir lineare Polarisation
-5—-5|-4—-4|-3—-3|-2-2|-1—-1|0—-0|1—-1]|2—-22|3—=3|4—4]|5—5
1 5 9 4 35 3 35 4 9 5 1
24 66 88 33 264 22 264 33 88 66 24
F=6 nach F’'=5 fiir zirkulare Polarisation
-6—-5|-5—>4 | -4—-3 | -3-2|-2—1]|-1-0]0—-1|1—-2|2—-3|3—-4]|4—5
1 5 15 3 7 7 5 5 1 1 _1
1 24 88 22 66 38 38 132 14 38 264
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410 nm

F=4 nach F’'=4 fiir lineare Polarisation

4—4 | -3—-3|-2-2|-1—-1|0—-0|1—-1|2—2|3—=3|4—-14
8 3 2 1 0 1 2 3 8
75 50 75 150 150 75 50 75
F=4 nach F’=4 fiir zirkulare Polarisation
4—-3 | -3—-2|-2—--1|-1-0|0—-1]|1—2]|2—-3]|3—4
2 7 3 1 1 3 7 2
75 150 50 15 15 50 150 75
F=5 nach F’'=4 fiir lineare Polarisation
4—4 | -3—-3|-2-2|-1—-1|0—-0|1—-1]|2—=2]|3—=3|4—-14
3 8 7 4 1 4 7 8 3
50 75 50 25 6 25 50 75 50
F=5 nach F'=4 fiir zirkulare Polarisation
5—-4 | -4—-3|-3—-2|-2—-1|-1-0|0—-1|1—-2|2—3|3—14
3 6 14 7 1 1 1 1 1
10 25 75 50 10 15 25 50 150
F=4 nach F’'=5 fiir lineare Polarisation
4—-4 | -3—3|-2—-2|-1—-1]]0—-0|1—-1|2—>2|3—=3|4—4
3 8 7 4 1 4 7 8 3
50 75 50 25 6 25 50 75 50
F=4 nach F’'=5 fiir zirkulare Polarisation
4—-3 | -3—--2|-2—>-1|-1-0|0—-1|1—-2|2—-3|3—4|4—5
1 1 1 1 1 7 14 6 3
150 50 25 15 10 50 75 25 10
F=5 nach F’=5 fiir lineare Polarisation
S5—5|-4—>4|-3—-3|-2-2|-1—-1]0—-0|1—-1]2—-22|3—-3|4—4|5—5
1 8 3 2 1 0 1 2 3 8 1
6 75 50 75 150 150 75 50 75 6
F=5 nach F’'=5 fiir zirkulare Polarisation
5—-4|-4—-3|-3—-2|-2—>1|-1-0|0—-1|1—-2|2—-3|3—=4|4—5
1 3 2 7 1 1 7 2 3 1
30 50 25 75 10 10 75 25 50 30




A.3 Flussdiagramm zur Berechnung des transienten Kiihlens

A.3 Flussdiagramm zur Berechnung des transienten Kiihlens

Dargestellt ist der schematische Programmablauf fiir die Berechnung der Geschwindig-
keitsverteilung fiir das vereinfachte Modellsystem des transienten Kiihlens in Kapitel 4.4.1.
Hierbei bezeichnet n, den Zihler fiir die abgelaufene Zeit in Einheiten von v~ und Level
das Grundzustandsniveau, in dem sich das Atom befindet.

Initialisierung
aller Gleichungen und festen Parameter

l

n.=1
Level = -1
Xy € {0, A/2}
Vv, € Gauffunktion mitc =1 m/s

l

- nein Abspeicherung
> der
Start- und Endwerte]
jal< |
X, =0
nein [n, = n_ + Flugzeit bis zum
nachsten Knoten
Level e {-1,1}
ja
Lése Bewegungsgleichung
mit X, , v, als Startwerten
— x(t), v(t)
\ 4
[i=1]
A
Berechne
Wahrscheinlichkeit W i++
und Zufallszahl £ Yy
n.=n_+
-1
Xo =X(N. vy )
-1
Vo=v(n. v )
Level e {-1,1}
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