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1 Einleitung

Im Jahre 2001 wurde für die Beobachtung der Bose-Einstein-Kondensation in ver-
dünnten Gasen aus Alkaliatomen der Physik-Nobelpreis vergeben [Ket02, Cor02]. Es
war drei Forscherteams unabhängig voneinander gelungen, die theoretischen Vorher-
sagen von Satyendranath Bose [Bos24] und Albert Einstein [Ein25] experimentell zu
bestätigen. Das Bose-Einstein-Kondensat stellt einen neuen Aggregatzustand dar,
der im Rahmen der klassischen Physik nicht beschrieben werden kann.

In der Quantentheorie kann jedem Teilchen ein Wellenpaket mit einer Wellenlänge
λdB = h√

2πmkBT
zugeordnet werden [Bro24]. Neben dem Planckschen Wirkungsquan-

tum h, der Masse m und der Boltzmann-Konstanten kB hängt die thermische de-
Broglie-Wellenlänge von der Temperatur T ab. Bei Raumtemperatur ist der mittlere
Abstand d der Teilchen im Gas viel gröÿer als λdB, und die Atome können bei Stöÿen
als Punktteilchen betrachtet werden (siehe Abb. 1.1 A). In diesem Temperaturbe-
reich gilt für die Phasenraumdichte ρpsd = nλ3dB � 1, wobei n die Teilchendichte
ist. Die Phasenraumdichte ist die entscheidende Gröÿe auf dem Weg zu einem Bose-
Einstein-Kondensat. Sie ist ein Maÿ für die Überlappung der Materiewellen.

Durch Laserkühlung [Win79, Phi98] können für verdünnte Atomgase Temperatu-
ren knapp über dem absoluten Nullpunkt (0 K = −273.15 °C) erreicht werden. Bei
so niedrigen Temperaturen kann der Wellennatur der Teilchen nicht mehr vernach-
lässigt werden (siehe Abb. 1.1 B). Ist die de-Broglie-Wellenlänge so groÿ, dass die
Materiewellen interferieren, so wird auch der quantenmechanische Charakter des
Streuprozesses sichtbar. Die Teilchen streuen untereinander nur mehr in den nied-
rigsten Partialwellen [Dal99] und man spricht von einem entarteten Quantengas.
Für ein Atomensemble aus ununterscheidbaren Bosonen (Teilchen mit ganzzahli-
gem Spin) folgt aus der Quantenstatistik, dass der Grundzustand makroskopisch
besetzt wird. In einem dreidimensionalen, harmonischen Potential setzt die Bose-
Einstein-Kondensation bei ρkrit = 1.202 ein (siehe Abb. 1.1 C). Im Grenzfall T = 0
be�nden sich alle Teilchen im Grundzustand und das Kondensat kann mit einer
einzelnen Produktwellenfunktion beschrieben werden (siehe Abb. 1.1 D).

Dieser Phasenübergang wurde zuerst bei den Alkalielementen Rubidium [And95],
Natrium [Dav95] und Lithium [Bra95] beobachtet. Die Demonstration der Bose-
Einstein-Kondensation war der Auslöser für eine Vielzahl von Experimenten, welche
sich mit den grundlegenden Eigenschaften von quantenmechanischen Vielteilchen-
systemen beschäftigen. Neben der Interferenz von Materiewellen [And97] konnten
Solitonen und quantisierte Wirbelströmungen in Bose-Einstein-Kondensaten erzeugt
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Abbildung 1.1: Bose-Einstein-Kondensation in einem verdünnten Atomgas. A Für
hohe Temperaturen ist d � λdB und die Atome können als Punktteilchen angesehen
werden. B Bei geringen Temperaturen kann einem Teilchen ein Wellenpaket mit einer
Wellenlänge λdB zugeordnet werden. C Am Punkt Tkrit ist d ≈ λdB, so dass die
Materiewellen einander überlappen und die Bose-Einstein-Kondensation einsetzt. D
Im Falle T = 0 verschwindet die thermische Atomwolke und es bildet sich ein reines
Kondensat. Die Abbildung ist Ref. [Ket02] entnommen.

und beobachtet werden [Bur99, Den00, Str02, Kha02, Mat99, AS01]. Auch der Su-
per�uid zu Mott-Isolator-Übergang wurde beobachtet [Gre02] und die ersten Atom-
laser realisiert [Mew97, Hag99]. Mittlerweile konnten auch die restlichen stabilen
Elemente der ersten Hauptgruppe [Fri98, Mod01, Web03] und eine Reihe anderer
Atome kondensiert werden [PDS01, Tak03, Gri05, Ste09, Kra09, Lu11, Aik12]. Die
Hauptanwendungsgebiete dieser ultrakalten Atome liegen im Bereich der Präzisions-
messung, der Interferometrie und von Atomuhren.

Bald darauf begannen mehrere Arbeitsgruppen, kalte Molekülgase zu untersuchen.
Ultrakalte Moleküle mit langer Lebensdauer erö�nen eine Reihe neuartiger Expe-
rimente und Anwendungen: Durch die Kontrolle aller internen und externen Frei-
heitsgrade können Kollisionsuntersuchungen und chemische Reaktionen mit nie da-
gewesener Präzision erforscht werden [Wei99, Kre08]. In optischen Gittern können
Quantensimulationen von Vielteilchensystemen durchgeführt werden, um Phäno-
mene der Festkörperphysik besser zu verstehen [Mic06, Blo08, Ort09]. Ebenso wie
Atome sind ultrakalte Molekülensembles auch für Präzisionsexperimente sehr in-
teressant. So können beispielsweise das Massenverhältnis eines Elektrons zu einem
Proton me

mp
[Zel08, DeM08] oder die Feinstrukturkonstante α [Ros08, Chi09] auf zeit-

liche Veränderungen untersucht werden. Ein mögliches Dipolmoment des Elektrons
und die daraus resultierenden Symmetrieverletzungen können mit ultrakalten Mo-
lekülen auf einen Wert, der um Gröÿenordnungen kleiner als das bisherige, obere
Limit im Standardmodell ist, abgeschätzt werden [Hin97, Hud05, Tar09].

Im Vergleich zu Atomen ist die Kühlung von Molekülen aufgrund ihrer komplexeren,
internen Energiestruktur wesentlich schwieriger. Neben elektronischen Übergängen
besitzen sie zusätzlich noch Vibrations- und Rotationsübergänge. Die Implemen-
tierung von Laserkühlung ist bei Molekülen daher im Allgemeinen nicht möglich
[Bah96, Bet99]. Nur mit groÿem Aufwand können annähernd geschlossene Übergän-
ge für einige spezielle Moleküle konstruiert werden [Shu10]. Um ultrakalte, moleku-
lare Quantengase [Car09, Dul09] studieren zu können, wurden eine Reihe anderer
Kühl- und Abbremsetechniken entwickelt [Doy04, Hut06, VDM08, Fri09, Sch09].
Die Wichtigsten sind:
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� Die sympathetische Kühlung mit einem kryogenischen Atomgas [Wei98, Mod01,
Ego04]

� Das Abbremsen von polaren Molekülen mit zeitlich veränderlichen, elektri-
schen Feldern, unter Ausnützung des Stark-E�ekts [Bet99, Tar09] oder mit
gepulsten, elektromagnetischen Spulen [Nar08]

� Breitbandiges Licht zur Kühlung einer Vielzahl rovibronischer Zustände [Bah96]

� Optisches Pumpen in tieferliegende Vibrationszustände [Vit08]

Leider ist es mit keiner dieser Techniken bisher möglich, entartete Molekülgase zu
erzeugen. Für Atome hingegen können standardmäÿig kalte Ensembles mit hohen
Phasenraumdichten erzeugt und Atompaare anschlieÿend kontrolliert zu Molekülen
assoziiert werden.

Es gibt zwei weit verbreitete Assoziationsansätze. Einerseits die Photoassoziati-
on [Fio98, Wyn00, Sag05, Jon06], bei der zwei stoÿende Atome durch Einstrah-
lung von resonantem oder nahe-resonantem Laserlicht in einen gebundenen Zu-
stand transferiert werden. Andererseits die Feshbach-Assoziation [Reg03, Her03,
Hut06, Köh06, Chi10], die aufgrund der höheren erreichbaren Phasenraumdichte
die vielversprechendste Technik darstellt. Sie wird in dieser Arbeit diskutiert. Die
Feshbach-Assoziation transferiert die Atome in einen schwachgebundenen Molekül-
zustand, welcher eine kurze Lebensdauer besitzt. Die Molekülerzeugung �ndet dabei
an einer Feshbach-Resonanz statt. Der Name geht auf Herman Feshbach zurück,
der in der Kernphysik bei der Streuung von Atomkernen Resonanzen entdeckt hat
[Fes58, Fes62]. Auch für ultrakalte Atome wurden solche Resonanzen vorhergesagt
[Tie92] und Mitte der 90er Jahre erstmals identi�ziert [Ino98, Cou98, Rob98, Vul99].
Mehrere Gruppen haben daraufhin Dimere an einer solchen Feshbach-Resonanz ge-
bildet und untersucht [Don02, Reg03, Her03, Cub03, Str03, Joc03b, Xu03, Dür04,
Hod05, Köh06].

Ein Meilenstein im Bereich der ultrakalten Molekülphysik stellte die erstmalige Er-
zeugung eines molekularen Bose-Einstein-Kondensats im Jahre 2003 dar [Gre03,
Zwi03, Joc03a]. Die Moleküle bestehen dabei aus zwei Fermionen in unterschiedli-
chen Spinzuständen, die ein Boson bilden und durch das Pauli-Prinzip stabil sind.
Im Gegensatz zu Fermionen fehlt einem Molekül aus zwei Bosonen diese Stabilität.
Falls die Bose-Einstein-Kondensation von Molekülen, zusammengesetzt aus bosoni-
schen Atomen, überhaupt möglich ist, wurde sie bisher durch die groÿen, inelasti-
schen Streuverluste verhindert. Theoretiker haben daher vorgeschlagen [Jak02], die
Atome bzw. später die Moleküle während des gesamten Prozesses mit einem opti-
schen Gitter [Mor06] vor inelastischen Stöÿen zu schützen. Die schwachgebundenen
Moleküle können direkt nach ihrer Erzeugung in einem kohärenten Prozess in den
rovibronischen Grundzustand transferiert werden, wo inelastische Zweikörperstöÿe
unterdrückt sind. Für den Transfer in den Grundzustand wird die STIRAP-Technik
[Vit01, Stw04], die in der Gruppe um Klaas Bergmann entwickelt wurde [Ber98], ein-
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gesetzt. Diese Technik, mit der es möglich ist, ein Molekül theoretisch ohne Verluste
in andere Vibrationszustände zu transferieren, wurde in unserer Gruppe sowohl für
Rb2- als auch Cs2-Moleküle erfolgreich eingesetzt [Win07, Lan08, Dan08, Dan09,
Dan10]. Im Fall von Cs2 können die Moleküle über einen Vier-Photonen-STIRAP-
Übergang in den rovibronischen Grundzustand gelangen. Allerdings ist die E�zienz
dieses Transfers noch zu gering, so dass beim Herunterfahren des optischen Git-
ters starke Verluste durch Stöÿe von Molekülen in angeregten Vibrationszuständen
auftreten.

Numerische Simulationen haben ergeben, dass der STIRAP-Transfer in den Grund-
zustand hauptsächlich durch die Linienbreite der verwendeten STIRAP-Laser und
ihre relative Phasenkohärenz zueinander beschränkt ist. Ziel dieser Arbeit ist es,
diese beiden Punkte zu verbessern. Es wurde dazu der externe Resonator der La-
ser verlängert, so dass schnelle Phasen�uktuationen verringert werden können und
die Laser eine schmälere Linienbreite besitzen. Auÿerdem wurden die Laser auf
einen ultrastabilen Hoch-Finesse-Resonator zur Verbesserung der Kurzzeitstabili-
tät referenziert. Bei vorteilhaften Streueigenschaften sollte so die Bose-Einstein-
Kondensation der Cs2-Moleküle ermöglicht werden [Kok01, Jak02]. Die Konden-
sation von homonuklearen Molekülen, könnte dann auf heteronukleare Moleküle,
welche ein elektrisches Dipolmoment besitzen, übertragen werden [Dam03]. Pola-
re Moleküle [Osp08, Ni08, Lah09, Osp10, Deb11, Tak12] können über ihre lang-
reichweitige Dipol-Dipol-Wechselwirkung zur Quanteninformationsverarbeitung ver-
wendet werden [DeM02, Yel06]. In ein optisches Gitter geladen, sollten mit pola-
ren Molekülen auÿerdem neuartige, exotische Quantenphasen zu beobachten sein
[Gór02, Bar08, Pup09, Lah09].

Die vorliegende Arbeit ist folgendermaÿen strukturiert. Im folgenden Kapitel 2
wird auf die Erzeugung von Grundzustandsmolekülen mit den verwendeten Techni-
ken eingegangen. Stabile Diodenlaser, die benützt werden um eine hohe STIRAP-
Transfere�zienz in den rovibronischen Grundzustand zu erreichen, sind das Thema
des nachfolgenden Kapitels 3. Der Hoch-Finesse-Resonator, der im Rahmen dieser
Masterarbeit aufgebaut wurde, ist in Kapitel 4 beschrieben. Im fünften Kapitel wer-
den der optische Aufbau und die durchgeführten Messungen des STIRAP-Transfers
präsentiert, bevor im letzten Kapitel ein Ausblick mit ersten Messungen und mög-
lichen Verbesserungen gegeben wird. Dem Appendix können auÿerdem detaillierte
Informationen zu technischen Einzelheiten entnommen werden.



2 Grundzustandsmoleküle

Der Ausgangspunkt zur Erzeugung von Cs2-Grundzustandsmolekülen (siehe Abb.
2.1) ist ein Bose-Einstein-Kondensat (BEC) von Cäsiumatomen in einer optischen
Dipolfalle [Web03]. Um inelastische Stöÿe zu verringern, die bei den herrschenden
Dichten hoch sind, wird das BEC zusätzlich in ein rot verstimmtes, optisches Git-
ter (λ = 1064 nm) geladen. Das Gitterpotential wird dazu über die Falle gelegt,
die Intensität der Gitterstrahlen (proportional zur Gittertiefe V0) ist adiabatisch
hochgefahren, und so der Super�uid zu Mott-Isolator-Übergang induziert. Der so
erzeugte Mott-Isolator-Zustand besitzt eine genau de�nierte Anzahl Atome pro Git-
terplatz. Im Zentralbereich des Gitters können nahezu alle Gitterplätze mit zwei
Atomen besetzt werden. An einer Feshbach-Resonanz werden die Atome mithilfe
eines äuÿeren Magnetfeldes zu schwachgebundenen Molekülen assoziiert. Nachdem
sich alle Moleküle durch schnelle und langsame Magnetfeld-Rampen im gewünschten
Hyperfeinkanal be�nden, wird ein kohärenter STIRAP-Transfer benützt, um in den
rovibronischen Grundzustand zu gelangen. Der STIRAP-Übergang ist dabei sowohl
robust als auch äuÿerst e�zient, sofern der Prozess adiabatisch statt�ndet. Dieses
Kapitel beschreibt die einzelnen Schritte und Techniken, die zur Erzeugung von Cs2
Grundzustandsmolekülen benötigt werden.

2.1 Super�uid zu Mott-Isolator-Übergang

Die Zustände und Zeitentwicklung von Bosonen in einem optischen Gitter kann
mithilfe des Bose-Hubbard-Hamiltonoperators beschrieben werden [Hub63, Jak98,
Gór02, Jak05].

Ĥ = −J
∑
<i,j>

âi
†âi +

∑
i

1

2
Un̂i (n̂i − 1) +

∑
i

(εi) n̂i (2.1)

Dabei sind âi
† und âi die bosonischen Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperatoren am

i-ten Gitterplatz, n̂i = âi
†âi die Teilchenanzahl und < i, j > die Summe über alle

benachbarten Gitterplätze. Der erste Term in (2.1) modelliert die kinetische Energie
des Systems mit der Tunnelwahrscheinlichkeit J der Atome zu einen benachbarten
Gitterplatz. Der mittlere Term steht für die potentielle Energie von zwei Atomen am
gleichen Gitterplatz mit der Wechselwirkung U . Die Wechselwirkung ist proportio-
nal zur s-Wellen-Streulänge a, die den elastischen Stoÿprozess von zwei ultrakalten
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Atomen beschreibt. Der letzte Term stellt ein externes Potential ε dar, welches zum
Beispiel durch den radialen Intensitätsverlauf einer optischen Dipolfalle oder durch
eine inhomogene Magnetfalle gegeben sein kann. Die Gröÿen sind in Abbildung 2.2
illustriert.

Abbildung 2.1: Erzeugung von Grundzustandsmolekülen. Ein Bose-Einstein-
Kondensat (BEC) wird adiabatisch in ein optisches Gitter geladen, und der Super-
�uid zu Mott-Isolator (MI)-Übergang induziert. Im Zentralbereich be�nden sich zwei
Atome an einem Gitterplatz, die über Feshbach-Assoziation (FA) in einen schwach
gebundenen Molekülzustand transferiert werden. Die Feshbach-Moleküle werden über
einen Vier-Photonen-STIRAP-Prozess in den rovibronischen Grundzustand befördert.
Die Abbildung wurde Ref. [Dan10] entnommen.
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Abbildung 2.2: Bose-Hubbard-Modell. Die Atome (rot) be�nden sich einem opti-
schen Gitter (blau), das sich in x-Richtung erstreckt. Die Gröÿen werden im Text
erläutert. Die Abbildung wurde Ref. [Jak98] entnommen.

Das Verhältnis [Blo08]

U/J ∝ a

d
· exp

(
2
√
V0/Er

)
(2.2)

bestimmt den Vielteilchen-Grundzustand des Systems und kann experimentell ent-
weder über die Gittertiefe V0 oder über die Streulänge a variiert werden. Die wei-
teren Gröÿen in (2.2) sind die Gitterkonstante d = λ/2 und die Rückstoÿenergie
Er = ~2k2/ (2m) der Atome (k = 2π/λ, ~ = h/ (2π)). Vorerst wird ein homogenes
System ε = 0 betrachtet.

Für U/J � 1 erhält man den supra�uiden Zustand

|ΨSF〉 ∝

(
M∑
i=1

âi
†

)N

|0〉. (2.3)

Dabei ist N die Gesamtatomzahl,M die Anzahl der Gitterplätze und âi
† der bosoni-

sche Erzeugungsoperator, der auf den Vakuumzustand |0〉 wirkt. Um die Grundzu-
standsenergie zu minimieren, sind die Atome im supra�uiden Zustand, wie in Abbil-
dung 2.3 illustriert, vollständig delokalisiert. Es existiert eine feste Phasenbeziehung
zwischen den Atomen, welche in Interferenzmustern sichtbar ist [Gre02]. Die Anzahl
Atome auf einem Gitterplatz schwankt stark und ist im Falle von N →∞ poisson-
verteilt. Für eine Poisson-Verteilung ist die mittlere Anzahl Atome pro Gitterplatz
durch n̄ = N/M und die Varianz mit σ2 = n̄ gegeben.

Abbildung 2.3: Supra�uider Zustand. Die Atome (rot) sind kohärent über alle M
Gitterplätze (blau) verteilt.
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Für die Erzeugung von Molekülen ist der supra�uide Zustand nur bedingt geeignet.
Bessere Bedingungen ergeben sich für U/J � 1 durch den Mott-Isolator-Zustand

|ΨMI〉 ∝

(
M∏
i=1

âi
†

)N/M

|0〉, (2.4)

der eine Produkt von Fock-Zuständen ist und bei einer kommensurablen Füllung

N = N ·M

eine genau de�nierte Atomzahl pro Gitterplatz n̄ = n mit einer Varianz σ2 = 0
besitzt (siehe Abb. 2.4). Hier besteht keine Kohärenz zwischen den Atomen.

Der Supra�uid- und der Mott-Isolator-Zustand sind durch einen Quanten-Phasenübergang
verbunden [Fis89, Blo08]. Dieser konnte im Jahre 2002 zum ersten Mal beobachtet
werden [Gre02]. Durch Verändern der Gitterstrahlenintensität kann das Verhältnis
(2.2) gezielt manipuliert, und ein Mott-Isolator-Zustand erzeugt werden.

Abbildung 2.4: Mott-Isolator-Zustand. Bei kommensurabler Füllung sind die Atome
(rot) im Gitter (blau) vollständig lokalisiert.

Theoretisch kann nur bei einer kommensurablen Füllung ein purer Mott-Isolator-
Zustand (MI-Zustand) erreicht werden. Ansonsten existiert immer ein supra�uider
Anteil, der sich frei auf der MI-Phase bewegen kann. Für den inhomogenen Fall
ε 6= 0, wie er in der Praxis vorkommt, ist das chemische Potential µ räumlich nicht
konstant sondern eine lokale Gröÿe. Räumlich ergibt sich dann eine MI-Schalen-
Struktur die in Abbildung 2.5 zu sehen ist. Im Zentralbereich des optischen Gitters
können, für ein wechselwirkendes BEC in einem harmonischen Fallenpotential in der
Thomas-Fermi-Näherung [Dal99, Hau98], theoretisch bis zu 53% aller Gitterplätze
doppelt besetzt [Vol06] und anschlieÿend an einer Feshbach-Resonanz zu Feshbach-
Molekülen assoziiert werden.

2.2 Feshbach-Assoziation

Alkaliatome besitzen eine ausgeprägte Hyperfeinstruktur. Diese führt zu einer Auf-
spaltung der Wechselwirkungspotentiale und damit zu vielen verschiedenen Streu-
kanälen. Im Folgenden wollen wir uns das Streuproblem auf zwei Kanäle vereinfacht
vorstellen. Ein Kanal wird dabei als o�en bezeichnet, wenn die Energie der streuen-
den Teilchen über der Dissoziationsschwelle dieses Kanals liegt. Bei einem geschlos-
senen Kanal hingegen ist die Energie der Streuteilchen geringer als die notwendige
Dissoziationsenergie.
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Abbildung 2.5: Phasendiagramm des Bose-Hubbard-Modells und MI-
Schalenstruktur in einer Falle (ε 6= 0). Im Zentralbereich der Falle be�ndet
sich eine (n = 2)-MI-Phase. Bis zum Rand der Falle an dem das chemische Potential
µ null ist, folgen für U/J = const. mehrere MI- und SF-Regionen (roter Pfeil). Die
Abbildung wurde Ref. [Blo08] entnommen.

Eine Feshbach-Resonanz stellt den Fall dar, bei welchem die Energie der einlau-
fenden Teilchen, der Energie eines gebundenen Zustandes im geschlossenen Kanal
entspricht. Die Wellenfunktion der streuenden Teilchen kann an den gebundenen Zu-
stand koppeln, und er wird kurzzeitig bevölkert. Für ultrakalte Atome ist die Stärke
der Wechselwirkung durch die Streulänge a gegeben.

Die Atome im geschlossenen und im o�enen Kanal können verschiedenes magneti-
sches Moment besitzen. In Abhängigkeit vom Magnetfeld B kann so die Energie des
gebundenen Molekülzustandes relativ zu der des Streuzustandes verschoben werden
(Abb. 2.6). Dabei wird der Zeeman-E�ekt ausgenützt. In der Nähe einer Feshbach-
Resonanz verhält sich a als Funktion von B wie folgt [Chi10]:

a (B) = abg

(
1− ∆

B −B0

)
. (2.5)

Hier sind B0 und ∆ die Position bzw. Breite der Feshbach-Resonanz und abg die
Hintergrundstreulänge weit weg von der Resonanz.

Über eine magnetisch-induzierte Feshbach-Resonanz können Atome so gezielt zu
Molekülen, die sich alle im gleichen Hyperfeinzustand be�nden, assoziiert werden
[Reg03, Her03, Cub03, Str03, Xu03, Dür04]. Für Cäsium gibt es drei oft verwendete
Feshbach-Resonanzen, welche sehr genau untersucht wurden [Chi04, Mar05]. Wir
assoziieren die Atome an der schmalen Feshbach-Resonanz bei 19.8 G. Mithilfe von
zwei langsamen und einer schnellen Magnetfeld-Rampe werden die Moleküle in den
gewünschten Hyperfeinzustand gebracht.

Im optischen Gitter ist sowohl die Assoziationse�zienz sehr hoch als auch die Le-
bensdauer der Moleküle um ein Vielfaches länger, sofern die Gitterplätze ohne Mo-
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Abbildung 2.6: Feshbach-Resonanz. (a) Bei unterschiedlichen magnetischen Mo-
menten der Atome im o�enen bzw. geschlossenen Kanal, kann in Abhängigkeit von
B die Energie des gebundenen Molekülzustandes relativ zu der des Streuzustandes
verschoben werden. (b) An der Stelle B0, wo der molekulare und der Streuzustand
sich schneiden, divergiert die Streulänge a. Mithilfe eines Magnetfeldes s können hier
kontrolliert schwachgebundene Feshbach-Moleküle erzeugt werden.

leküle geleert werden [Tha06, Stö06b, Vol06, Win07]. Alle Gitterplätze, an denen
sich mehr als zwei Atome be�nden, werden schon während der Assoziation durch
inelastische Stöÿe geleert. Einzelne Atome an einem Gitterplatz können mit einer
Kombination aus einem Mikrowellen- und Laserpuls entfernt werden [Xu03, Tha06]:
Durch den Mikrowellenpuls werden die Atome dabei in ein anderes Hyperfeinni-
veau transferiert. Hier können sie mit einem blau verstimmten Laserpuls über einem
geschlossenen Übergang geheizt werden, bis es ihnen möglich ist das Gitter zu ver-
lassen.

Die so erzeugten, schwachgebundenen Feshbach-Moleküle werden mit einem STIRAP-
Übergang in den rovibronischen Grundzustand transferiert. Im Grundzustand sind
inelastische Zweikörperstöÿe, die beim Herunterfahren des optischen Gitters relevant
werden, stark unterdrückt.

2.3 STIRAP-Transfer

Stimulated Raman Adiabatic Passage (STIRAP) stellt ein schnelles, e�zientes und
robustes Verfahren dar, um Atome oder Moleküle kontrolliert in einen anderen Zu-
stand zu transferieren [Ber98, Vit01]. Während in einem Drei-Niveauschema mit ei-
nem inkohärenten Prozess aufgrund der Sättigung maximal ein Drittel aller Moleküle
in einen anderen Zustand transferiert werden kann, sind es für den STIRAP-Prozess
theoretisch bis zu 100%.
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Die theoretische Beschreibung bedient sich eines Λ-Systems mit drei Niveaus, wo-
bei der Ausgangszustand |1〉 und der Endzustand |3〉 so kleine spontane Verluste
in andere Energieniveaus besitzen, dass diese vernachlässigt werden können. Der
angeregte Zustand |2〉 hingegen ist mit Γ verlustbehaftet. Abbildung 2.7 zeigt das
Termschema und die Kopplungstärken der Zustände, die durch die Rabifrequenzen

Ωi (t) =
~di ~Ei (t)

~
i = 1, 2 (2.6)

mit den Übergangsdipolelementen ~di und den kohärenten Lichtfeldern ~Ei (t) gegeben
sind. Die Ein- bzw. Zwei-Photonenverstimmung ∆ und δ ist ebenfalls in Abbildung
2.7 eingezeichnet.

Abbildung 2.7: Drei-Niveauschema eines STIRAP-Transfers. (a) Die elektroni-
schen Grundzustandsniveaus |1〉 und |3〉 koppeln mit dem angeregten Niveau |2〉
über die Rabifrequenzen Ω1 bzw. Ω2. Dabei sind ∆ und δ die Ein- bzw. Zwei-
Photonenverstimmung. Mit einer nicht-intuitiven Pulsreihenfolge (b) werden die Mo-
leküle in den Endzustand |3〉 transferiert, ohne das angeregte Niveau |2〉 jemals zu
besetzen (c).

Mit

|Ψ (t)〉 =

c1 (t)
c2 (t)
c3 (t)


ist der Hamiltonoperator des Drei-Niveau-Problems in der Drehwellennäherung [Sho90]

H = ~

 0 Ω1/2 0
Ω1/2 (∆ + δ)− iΓ/2 Ω2/2

0 Ω2/2 δ

 . (2.7)
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Die Eigenzustände erhält man aus der zeitabhängigen Schrödinger-Gleichung

i~
∂

∂t
|Ψ (t)〉 = H|Ψ (t)〉. (2.8)

Falls δ = 0 gilt, ist

|ΨD〉 =
1√

Ω2
1 + Ω2

2

(Ω2|1〉 − Ω1|3〉) (2.9)

ein Eigenzustand des Systems. Weil dieser Zustand keine Kopplung zum verlust-
behafteten Niveau |2〉 besitzt und so auch keine spontane Emissionsprozesse durch
Übergänge in andere Zustände statt�nden, wird dieser Eigenzustand auch Dunkel-
zustand genannt. Da sich die Moleküle anfangs im Zustand |1〉 be�nden, muss Laser
2 mit Ω2 vor Laser 1 mit Ω1 eingeschaltet werden, um die Moleküle zu transferieren.
Die Pulsreihenfolge wird deshalb �nicht-intuitiv� genannt [Vit97] (siehe Abb. 2.7).

Die Feshbach-Moleküle werden in einem Dunkelzustand präpariert und über diesen
in den Grundzustand transferiert. Um eine hohe E�zienz zu erhalten, muss das
Adiabatizitätskriterium [Dan08]

Ω2 · τp � (2π)2 Γ (2.10)

mit der Rabi-Pulsdauer τP und Ω ≈ Ω1 ≈ Ω2, erfüllt sein. Ist dies nicht der Fall, kann
der Dunkelzustand der Kopplung nicht folgen, und es sind auch verlustbehaftete
Eigenzustände von (2.7) involviert.

Nach (2.10) ist es wichtig, groÿe Rabifrequenzen Ω oder lange Pulsdauern τP zu
verwenden. Um lange Pulsdauern τP zu ermöglichen, müssen die Laser lange Kohä-
renzzeiten ∆t besitzen. Diese sind in erster Näherung, über die Laserlinienbreite ∆ν
de�niert:

∆t ∝ 1

∆ν
. (2.11)

Sowohl die Laserleistung I ∝ Ω2 als auch die Übergangswahrscheinlichkeiten zweier
verschiedener Zustände können die Rabifrequenzen limitieren. Die Übergangswahr-
scheinlichkeit ist dabei durch die Franck-Condon-Faktoren gegeben. Diese hängen
vom Überlappintegral der radialen Anfangs- und Endzustands-Wellenfunktion ab.
Im Fall von Cs2 muss ein groÿer Kern-Kern-Abstand überbrückt werden, und wir
haben es mit sehr kleinen Franck-Condon-Faktoren zu tun. Aus diesem Grund wer-
den statt einem Zwei-Photonen-Übergang zwei sequentielle STIRAP-Schritte ange-
wendet, um in den rovibronischen Grundzustand zu gelangen. Hohe Intensitäten I
und lange Pulsdauern τP erhöhen aber auch die Wahrscheinlichkeit für Photonen-
streuverluste im Gitter. Es muss also ein Kompromiss zwischen Adiabatizität und
inelastischer Photonenstreuung eingegangen werden, um die E�zienz zu optimieren
[Win07].

Das Niveauschema mit einer schematischen Skizze der einzelnen Schritte auf dem
Weg zu Grundzustandsmolekülen ist am Anfang des Kapitels in Abbildung 2.1
gezeigt. Laser 1 (L1) und Laser 2 (L2) mit einer Wellenlänge von 1126 nm bzw.
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1006 nm befördern die lose gebundenen Feshbach-Moleküle |ν = 155〉 über einen
Zwischenzustand des elektronisch angeregten Potentials in das intermediäre Niveau
|ν = 73〉 des elektronischen Grundzustandes. In der anschlieÿenden zweiten Puls-
sequenz werden die Moleküle mit Laser 3 (L3) und Laser 4 (L4), (Wellenlängen
1351 nm und 1003 nm) in den rovibronischen Grundzustand transferiert. Um Ver-
luste zu vermeiden, ist es wichtig für das optische Gitter eine magische Wellenlänge
zu verwenden [Ye08]. Bei dieser Wellenlänge ist die Stark-Verschiebung des mole-
kularen Anfangs- und Endzustands gleich groÿ. Ist dies nicht der Fall, so kommt es
zu Anregungen in höhere Vibrationsniveaus oder höhere Bänder des Gitters, da die
Gittertiefe und damit die Form der Wellenfunktionen verschieden sind.

Bei einer genügend groÿen Anzahl von Cs2-Molekülen im absoluten Grundzustand,
mit wenig Defekten im optischen Gitter sollte es möglich sein, durch eine adiabati-
sche Verringerung der Gittertiefe ein molekulares Bose-Einstein-Kondensat zu erzeu-
gen [Jak02]. Die E�zienz, sowohl der Feshbach-Assoziation als auch des STIRAP-
Transfers, ist von entscheidender Bedeutung, da jedes Molekül, das sich nicht im
Grundzustand be�ndet, zu inelastischen Stöÿen führt, sobald das Gitter herunter-
gefahren wird. Cäsium Feshbach-Moleküle konnten in unserer Gruppe mit einem
STIRAP-Verfahren in den niedrigsten Rotations- und Vibrationsszustand des elek-
tronischen Singulett Grundzustandspotentials transferiert werden [Dan08, Dan09,
Dan10, Näg11]. Wir haben dabei während des ganzen Prozesses vollständige Kon-
trolle über alle internen und externen Freiheitsgrade, allerdings ist die E�zienz des
Grundzustand-Transfers mit 55% noch gering [Näg11]. Die Linienbreite und schnel-
len Phasen�uktuationen der STIRAP-Laser wurde mit einem verbesserten Stabili-
sierungsschema verkleinert, was längere Rabi-Pulsdauern τP und somit eine bessere
Adiabatizität ermöglicht. Das verbesserte Stabilisierungsverfahren wird im nachfol-
genden Kapitel 3 beschrieben.



3 Stabile Diodenlaser

Diodenlaser sind in ihrem Betrieb zuverlässig und über einen groÿen Wellenlängen-
bereich verstimmbar. Aufgrund ihrer Kompaktheit und geringen Betriebskosten wer-
den sie in groÿen Mengen für die optische Datenspeicherung und in der Telekommu-
nikation verwendet. Mittlerweile sind Laserdioden für verschiedenste Wellenlängen
kommerziell erhältlich. Durch die groÿe Nachfrage sind die Anscha�ungskosten zu-
rückgegangen. In den letzten Jahren werden Diodenlaser deshalb vermehrt in Be-
reichen wie der hochau�ösenden Spektroskopie [Aln08] oder für optische Atom-
uhren [Sto06a, Lud08] eingesetzt. Die relativ groÿen Linienbreiten können dabei
über optische und elektronische Rückkoppelung auf einige Hz [She98, Tam00, Sch01,
Que03, Lud06] bzw. mit mehr Aufwand in den sub-Hz-Bereich verkleinert werden
[Sto06a, Lud07, Aln08]. Nach einer theoretischen Beschreibung der Laserlinienbreite
wird das Stabilisierungsschema der STIRAP-Laser vorgestellt.

3.1 Schawlow-Townes-Linienbreite

Die Schawlow-Townes-Linienbreite wurde 1958, bereits vor der Er�ndung des La-
sers, aufgrund theoretischer Überlegungen vorhergesagt und stellt das fundamen-
tale, untere Limit für die Frequenzschwankungen eines freilaufenden Lasers dar
[Hen82, Vah83, Yar97]:

∆ν =
hνc2 (1−R)2 µ

4πPLopt
2

(
1 + α2

)
. (3.1)

Dabei ist h das Plancksche Wirkungsquantum, ν die Frequenz des Lasers, c die Vaku-
umlichtgeschwindigkeit, R die Leistungsre�ektivität der beiden Diodenendfacetten,
die den Resonator bilden, und µ = N2

N1+N2
der Inversionsparameter, der aus der

Besetzungsdichte des oberen und unteren Laserniveaus N2 bzw. N1 folgt. Die wei-
teren Gröÿen sind: Die Laserausgangsleistung P , die optische Länge des internen
Laserresonators Lopt und der Linienverbreiterungsparameter α.

Für Gas-, Farbsto�- und Festkörperlaser gilt α ≈ 0. Bei Diodenlaser jedoch berück-
sichtigt dieser Faktor α die Koppelung von Amplitude und Phase. Sowohl die Ver-
stärkung als auch der Brechungsindex im Laserresonator hängen von der Ladungs-
trägerdichte und damit der Photonenzahl im Halbleiterresonator ab. Durch ein spon-
tan emittiertes Photon ändert sich zusätzlich zur Phase des Lichtes auch die Inten-
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sität, die sich erst nach einer gewissen Zeit wieder auf die Gleichgewichtsintensität
einstellt. Typischerweise beträgt α zwischen 3 und 7, wodurch freilaufende Dioden-
laser Linienbreiten von einigen MHz besitzen [Hen82].

Durch Verbesserungen im Herstellungsprozess der Laserdioden (Vergröÿerung der
Leistungsre�ektivität R oder der Ausgangsleitung P ) und einen erweiterten, exter-
nen Resonator mit passiver optischer Rückkoppelung kann das quantenmechanische
Limit (3.1) gesenkt werden. Die Linienbreite hängt dabei quadratisch von der Länge
L des externen Resonators ab.

3.2 Passive optische Rückkoppelung

Der freie Spektralbereich (siehe Kapitel 4), welcher den Abstand von zwei Transmissions-
maxima angibt, ändert sich umgekehrt proportional mit der Resonatorlänge L, so
dass die Moden mit einem externen Resonators näher beieinander liegen. Durch
das breite Verstärkungspro�l der Diode können mehrere Moden gleichzeitig an-
schwingen. Dieser Kon�ikt zwischen einem längeren, externen Resonator und dem
Multi-Mode-Betrieb lässt sich lösen, indem ein sehr schmaler Wellenlängenbereich
des Lichts zurück in die Laserdiode re�ektiert wird. Man zwingt die Diode so, bei
diesen Wellenlängen zu emittieren.

Das wellenlängenselektive Element kann beispielsweise ein holographisches Beugungs-
gitter sein, welches die erste Beugungsordnung des Strahls in die aktive Zone der
Diode zurückwirft. Die Wellenlänge λ, die Gitterkonstante d und der Gitterwinkel
β sind dabei über die Bragg-Bedingung

λ = 2d sin β (3.2)

verknüpft. Dieser sogenannte Littrow-Aufbau [Ric95, Arn98] ist in Abbildung 3.1
gezeigt.

Die Länge des externen Resonators L, beträgt im Vergleich zum internen Resonator
(Lopt < 1 mm) ca. 20 cm. Die Linienbreite kann so um typischerweise 2− 4 Gröÿen-
ordnungen verringert werden. Durch den Verlust der ersten Beugungsordnung ist
allerdings auch die Ausgangsleistung kleiner. Auÿerdem fallen Längenänderungen
des externen Resonators durch Temperaturschwankungen viel stärker in Gewicht
und müssen durch eine gute Temperaturstabilisierung verhindert werden.

Der Vorteil der optischen Rückkoppelung ist die groÿe Regelbandbreite, die nur von
der Laufzeit des Lichts zum Gitter und zurück in die Diode abhängt. Es können so
Bandbreiten im GHz-Bereich erreicht werden, die für elektronische Regelkreise nicht
möglich sind. Nach dieser ersten passiven Stabilisierungsstufe ist das Rauschplateau
um die Laserfrequenz, welches durch schnelle Phasen�uktuationen verursacht wird,
deutlich geringer als für einen freilaufenden Laser [Ric95, Aln08].
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Abbildung 3.1: Laserdiode mit einem erweiterten Resonator in Littrow-Anordnung.
Die erste Beugungsordnung wird in die Laserdiode zurückgeworfen, wodurch die Stabi-
lität eines solchen Resonators erhöht wird und der einmodige Betrieb gewährleistet ist.
Eine Veränderung des Gitterwinkel β führt neben einer veränderten Emissionsfrequenz
zu einem leichten Parallelversatz des ausgehenden Strahles. Dieser muss gegebenenfalls
mit zwei Spiegeln nach dem Gitter ausgeglichen werden.

3.3 Aktive elektronische Rückkoppelung

Durch aktive elektronische Rückkoppelung können Frequenzschwankungen bis in den
MHz-Bereich sehr e�zient ausgeglichen werden. Dazu wird, beispielsweise mit einem
optischen Resonator (siehe Kapitel 4), ein Fehlersignal erzeugt, und die Stellgröÿe
über einem PI-Regler an die Stellglieder übergeben. Die Rückkoppelung wird dabei
im Allgemeinen auf einen schnellen und einen langsamen Zweig aufgeteilt:

� schneller Zweig: Schnelle Fluktuationen können über den Injektionsstrom
der Diode geregelt werden. Die Regelbandbreite beträgt für diesen Zweig einige
MHz.

� langsamer Zweig: Dank eines in der Gitterbefestigung eingebauten Piezo-
rohrs, welches beim Anlegen einer Hochspannung die Länge ändert, kann der
Winkel des Gitters und damit die emittierte Wellenlänge mechanisch nachge-
regelt werden. Die Bandbreite beträgt jedoch lediglich einige kHz.

Alternativ kann die Regelung auch mit einem elektrooptischen Modulator (EOM)
erfolgen, der sich innerhalb des Laserresonators be�ndet (�intracavity� EOM) und
dessen effektive Kristalllänge mit einer Spannung verändert werden kann.

Das Fehlersignal für die elektronische Regelung wird mit Hilfe des hier kurz beschrie-
benen Pound-Drever-Hall-Verfahrens erzeugt.
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3.3.1 Pound-Drever-Hall-Verfahren

Das Referenzieren eines Lasers auf einen optischen Resonator mit Hilfe des Pound-
Drever-Hall-Verfahrens ist mittlerweile eine Standardtechnik, mit der eine schrot-
rauschbegrenzte Signaldetektion möglich ist [Pou46, Dre83, Bla01].

Abbildung 3.2: Schematischer PDH-Aufbau. Ein Teil des im elektrooptischen Mo-
dulator (EOM) phasenmodulierten Laserlichts wird am Resonator re�ektiert und ge-
nauso wie Licht, das aus dem Resonator wieder nach auÿen gelangt, durch ein λ

4 -
Verzögerungsplättchen und ein Polarisations-Strahlteilerwürfel (PBS) auf der Photo-
diode (PD) detektiert. Das Signal wird mit einem lokalen Oszillator (LO) phasenrichtig
heruntergemischt und von einem Tiefpass ge�ltert. Über einen PID-Regler wird das
Fehlersignal dem Laser übergeben und dessen Frequenz geregelt.

Den schematischen Aufbau zeigt Abbildung 3.2. Der Laserstrahl passiert dabei einen
EOM, welcher Seitenbänder bei den Frequenzen ω − Ω und ω + Ω auf den Laser
schreibt. Der Abstand δω der Laserfrequenz ω zu der nächsten Resonatorresonanz
bestimmt die Amplitude und die Phase der verschiedenen, am Resonator re�ektier-
ten Frequenzkomponenten. Das Schwebungssignal dieser verschiedenen Frequenz-
komponenten kann am Polarisations-Strahlteilerwürfel vom einlaufenden Strahl nach
zweimaligem Durchlaufen des λ

4
-Verzögerungsplättchens separiert werden. Es wird

auf einer schnellen Photodiode detektiert, verstärkt und mit der Modulationsfre-
quenz Ω heruntergemischt, wobei die Phasenlage 0 sein muss, um ein dispersives
Fehlersignal zu erhalten. Auÿerdem müssen die hochfrequenten Terme des Signals
zudem noch mit einem Tiefpass wegge�ltert werden. Abbildung 3.3 zeigt ein PDH-
Fehlersignal. Der elektronische Aufbau ist im Anhang exemplarisch für einen Laser
gezeigt.

Solange die Fluktuationen des Lasers langsamer sind als die mittlere Speicherzeit τ
der Photonen im Resonator, kann das Lichtfeld im Resonator den Frequenzschwan-
kungen folgen, und der Resonator als Frequenzdiskriminator angesehen werden. Nur
wenn die Resonanzbedingung erfüllt ist kann Licht über den ersten Spiegel in den
Resonator gelangen. Für sehr schnelle Störungen stellt das Lichtfeld eine stabile
Referenz dar, die Frequenz und Phase au�ntegriert und somit mittelt. Eine Abwei-
chung von diesem Mittel führt zu einer Interferenzänderung des Schwebungssignals
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und wird nahezu instantan auf der Photodiode registriert, so dass auch in diesem
Bereich eine Regelung möglich ist [Dre83].

Das Fehlersignal ε sollte in der Nähe der Resonanzfrequenz des Resonators möglichst
emp�ndlich sein, was gleichbedeutend mit einer steilen Diskriminante D um den
Nulldurchgang des Fehlersignals ε ist. Nach Ref. [Bla01] gilt:

ε = Dδω mit D = −8

√
PTPS

∆νcav
. (3.3)

Dabei ist PT bzw. PS die Leistung im Träger bzw. in den Seitenbändern und ∆νcav
die Resonatorlinienbreite.

Abbildung 3.3: PDH-Fehlersignal (grün) des dritten STIRAP-Lasers (DL3) erzeugt
von einem Resonator moderater Finesse. Auÿerdem ist das Transmissionssignal (türkis)
des Resonators mit den beiden Seitenbändern im Abstand Ω zu sehen. In oranger Farbe
ist die Spannungsrampe gezeigt, die am Piezorohr angelegt wird, um die Laserfrequenz
über diesen groÿen Frequenzbereich durchzustimmen. Der Einfangbereich mit einer
Breite 2Ω be�ndet sich zwischen den beiden Seitenbändern.

Die Unabhängigkeit der Diskriminantensteigung D vom Einfangbereich 2Ω, in wel-
chem das Vorzeichen der Regelung stimmt, ist ein groÿer Vorteil dieses Verfahrens,
welches auÿerdem weitgehend unabhängig von Intensitätsschwankungen ist. Die Mo-
dulationsfrequenz Ω ist frei wählbar und be�ndet sich daher meist im RF-Bereich,
wo technisches 1

f
-Rauschen klein und der Einfangbereich groÿ ist. Im Idealfall ist

die Anbindung über das PDH-Verfahren so gut, dass die Laserlinienbreite nur von
der Längenstabilität des Resonators abhängt. Es können dann Laserlinienbreiten er-
reicht werden, die um mehrere Gröÿenordnungen kleiner als die Resonatorlinienbrei-
te ∆νcav sind. Diverse E�ekte wie elektronische O�sets (in elektronischen Bauteilen
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oder durch Erdschleifen induziert), das Übersprechen der Modulationsfrequenz auf
die Photodiode oder die Restamplitudenmodulation (RAM) im EOM können das
Verfahren limitieren.



4 Ultrastabiler

Hoch-Finesse-Resonator

Um schmalbandige Laser zu erhalten, bedarf es einer möglichst stabilen Referenz mit
der Frequenzschwankungen ausgeglichen werden können. Die zurzeit stabilsten Laser
können mit Hoch-Finesse-Resonatoren erreicht werden [You99, Kes11]. Der Resona-
tor fungiert hierbei als Frequenzdiskriminator. Zur Erzeugung eines Fehlersignals
wird die Pound-Drever-Hall-Methode, die im Kapitel 3 beschrieben ist, verwendet.
Der aufgebaute Resonator sollte einerseits zu einer groÿen Steigung D des PDH-
Fehlersignals ε führen, um eine feste Anbindung des Lasers an diesen Resonator
zu ermöglichen. Andererseits müssen Ein�üsse der Umgebung, die die Resonanzfre-
quenz des Resonators stören könnten, so gut wie möglich vom Resonator entkoppelt
werden. Aus diesem Grund bestehen der der Abstandhalter und die zwei Spiegel, die
darauf optisch kontaktiert werden, aus Ultra Low Expansion (ULE)-Glas. Dieses spe-
zielle Quarzglas besitzt einen sehr kleinen, thermischen Ausdehnungskoe�zienten α,
der einen Nulldurchgang in der Nähe der Raumtemperatur besitzt. Der Nulldurch-
gang stellt dabei die Temperatur T0 dar, an dem die relativen Längenänderungen in
Abhängigkeit der Temperatur minimal sind. Aufgrund dieser Eigenschaften kommt
ULE-Glas hauptsächlich bei Präzisionsmessungen im Bereich der Gravitationswel-
lenmessungen [Que07] oder für die Erzeugung eines Frequenznormals für optische
Atomuhren [Did04, Tak05, Ros08] zum Einsatz. Dieser ULE-Resonator wird in ei-
ner Vakuumkammer, die aktiv auf die Nulldurchgangstemperatur stabilisiert ist, auf
vier Viton-Pads gelagert. Die optimale Position dieser Pads wurde mit numerischen
Simulationen berechnet. Nach einer kurzen theoretischen Betrachtung, werden in
diesem Kapitel die Stabilitätsanforderungen an einen optischen Resonator disku-
tiert.

4.1 Theoretische Beschreibung eines optischen
Resonators

4.1.1 Resonator mit ebenen Spiegeln

Die einfachste Form eines optischen Resonators stellt das Fabry-Pérot-Interferometer
[Sal91] dar, welches aus zwei unendlich ausgedehnten, plan-parallelen Spiegeln in
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einem Abstand L voneinander besteht. Damit sich zwischen diesen beiden Spiegeln
ein stationäres Lichtfeld aufbauen kann, muss die Phase φ der elektromagnetischen
Welle pro Umlauf ein Vielfaches von 2π sein. Dieses Kriterium drückt der freie
Spektralbereich (FSR nach �free spectral range�)

FSR =
c

2nL
(4.1)

aus. Er gibt den Frequenzabstand zweier Transmissionsmaxima des Resonators an.
Dabei ist c die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum, n der Brechungsindex zwischen
den Spiegeln und L deren Abstand.

Die Finesse F ist durch das Verhältnis zwischen dem FSR und der Halbwertsbreite
eines Transmissionssignals des Resonators ∆νcav gegeben

F =
FSR

∆νcav
(4.2)

und hängt für F � 1 nur vom Re�exionskoe�zienten R des Spiegelpaares ab

F =
π
√
R

1−R
. (4.3)

Für R gilt zusammen mit dem Transmissions- und Absorptionskoe�zienten T bzw.
A

R + T + A = 1. (4.4)

Die Finesse ist somit nur von der Spiegelbeschichtung, deren Re�exions- und Ab-
sorptionsvermögen R und A, der Einkopplung in den Resonator und dem Druck
zwischen den Spiegeln abhängig. Zusammen mit dem freien Spektralbereich (4.1)
bestimmt die Finesse die Linienbreite des Resonators ∆νcav und damit die Steigung
D des PDH-Fehlersignals (3.3).

4.1.2 Resonator mit sphärischen Spiegeln

Da Resonatoren mit ebenen Spiegeln instabil sind und schon kleinste Justierfehler
zu hohen Verlusten führen, verwendet man in der Praxis meist stabilere Kon�gura-
tionen wie sphärische bzw. hemisphärische Resonatoren.

Um die Resonatoreigenfrequenzen und deren Intensitätsverteilungen auf den Spie-
gelober�ächen zu berechnen, greifen wir auf die Wellenoptik zurück. Gauÿ-Strahlen,
welche einen Laserstrahl gut beschreiben, sind Lösungen der paraxialen Helmholtz-
Gleichung, deren Randbedingungen hier durch die Resonatorkon�guration gegeben
sind. Die Krümmung des Gauÿ Strahls muss dabei mit der Krümmung der Resona-
torspiegel übereinstimmen, damit sich der Strahl innerhalb des Resonators reprodu-
zieren kann.
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Es zeigt sich, dass der Frequenzabstand benachbarter, longitudinaler Moden, auch
hier durch (4.1) gegeben ist. Zu einer longitudinalen Mode gibt es jedoch mehre-
re verschiedene, transversal elektrische Moden (TEM). Diese sind für einen idealen
Resonator mit perfekten Spiegelober�ächen allesamt entartet. Bei einem realen Re-
sonator ist diese Entartung aufgehoben, und die Frequenzen verschiedener Ordnung
durch

νmnq = q ·FSR + (m+ n+ 1)∆ν mit ∆ν =
FSR

π
arccos

√
(g1g2) (4.5)

gegeben. Der Parameter q gibt die Ordnung der longitudinalen Mode an, m und n
die Ordnung der horizontalen bzw. vertikalen Mode. Die Resonatorparameter g1/2 =
1 + L

r1/2
müssen so gewählt werden, dass sie das Stabilitätskriterium

0 ≤ g1g2 ≤ 1 (4.6)

erfüllen.

Eine sehr gute Beschreibung optischer Resonatoren mit Herleitungen der hier ver-
wendeten Formeln kann beispielsweise Ref. [Sal91] entnommen werden.

4.2 Mechanischer Aufbau

Der verwendete hemisphärische Resonator besteht aus zwei Spiegeln mit Krüm-
mungsradien R1 =∞ und R2 = −50 cm, die auf einem zylindrischen Abstandhalter
der Länge L = 10 cm (Durchmesser = 8 cm) per optischer Kontaktierung angebracht
sind. Die Spiegelsubstrate wurden von ATF (Advanced Thin Film) beschichtet und
kontaktiert. Der Abstandhalter besitzt eine horizontale Bohrung im oberen Drittel
und eine kleine vertikale Entlüftungsbohrung (siehe Abb. 4.2). Sowohl der Abstand-
halter als auch die Spiegelsubstrate sind aus ULE-Glas von Corning gefertigt, das
einen sehr kleinen thermischen Ausdehnungskoe�zienten α besitzt und daher bei
Temperaturschwankungen nur winzigste Längenänderungen erfährt. Leider war es
nicht möglich, Spiegel und Abstandhalter von der gleichen Charge und somit na-
hezu identischem Verlauf von α zu bekommen. Das führt zu leichten Spannungen
zwischen den Materialien und dadurch zu einer Verschiebung des Nulldurchganges
von α [Leg10].

Das Modenspektrum des Resonators ist durch (4.5) bestimmt, wobei für m+n+1 ≤
100, bis auf eine Ausnahme bei m + n + 1 = 61 (3.9 MHz), alle höheren Moden
mindestens 19 MHz von den TEM00-Moden entfernt sind, und so das Fehlersignal
nur geringfügig stören. Eine gute Einkopplung in die zur Stabilisierung verwendete
TEM00-Mode verringert den Ein�uss höherer Moden noch zusätzlich.

Die Länge des optischen Resonators wurde so gewählt, dass sich die Vor- und Nach-
teile eines langen bzw. kurzen Resonators die Waage halten. Kurze Längen haben
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den Vorteil, dass die Eigenschwingungen bei hohen Frequenzen liegen, der freie Spek-
tralbereich (4.1) groÿ ist, die Verbiegungen bei einer rigiden Lagerung unter dem
Eigengewicht aufgrund der Gravitationskraft klein sind sowie die Materialkosten
gering bleiben. Andererseits sind für lange Resonatoren die Frequenzschwankungen
aufgrund inhomogener Erwärmungen des Abstandhalters und der Spiegelsubstrate
relativ gesehen kleiner [Num04, Aln08, Kes12]. Die Laserfrequenz lässt sich dann au-
ÿerdem leichter über einen ganzen freien Spektralbereich mit einem akustooptischen
Modulator (AOM) durchstimmen.

4.3 Stabilität des Referenzresonators

Eine Längenänderung des Resonators ∆L führt mit (4.1) zu einer Verschiebung von
dessen Resonatoreigenfrequenz

∆νmnq
ν

= −∆L

L
. (4.7)

Die Ursachen für Längenänderungen sind dabei hauptsächlich: Druck- und Temperatur-
schwankungen, akustische Schwingungen oder Vibrationen, die an den Resonator
koppeln oder elektronisches Rauschen, welches das PDH-Fehlersignal beein�usst.
Druck- und Temperaturschwankungen verringern dabei hauptsächlich die Mittel-
bis Langzeitstabilität. Zu den Verursachern schneller Frequenz�uktuationen gehö-
ren elektronisches Rauschen oder Vibrationsschwingungen. In den kommenden Ab-
schnitten werden diese verschiedenen Störungen genauer betrachtet.

4.3.1 Druckschwankungen

Der Brechungsindex n hängt vom Druck ab. Variiert der Druck zwischen den Reso-
natorspiegeln, so ändert sich die e�ektive Länge und damit auch die Eigenfrequenz
des Resonators. Um dies zu vermeiden, wurde der Resonator in einer Vakuumkam-
mer untergebracht und diese mit einer Ionengetterpumpe (Gamma Vacuum 20 l/s)
evakuiert. Um einen geringen Druck zu erhalten, wurden nach Möglichkeit Mate-
rialien mit geringen Ausgaswerten gewählt und diese mit Lösungsmitteln gereinigt.
Der Druck p in der Vakuumkammer beträgt so ungefähr 4 · 10−8 mbar mit Schwan-
kungen ∆p ≤ 1 · 10−8 mbar. Da eine Druckschwankung ∆p ≈ 1 mbar typischerweise
zu einer Frequenzänderung ∆f ≈ 100 MHz führt [Edl66], sollten sich also maximal
Frequenzänderungen von 1 Hz ergeben.

Die Evakuierung wirkt sich dabei auch positiv auf die Temperaturstabilisierung und
die Finesse aus:

� Temperaturgradienten durch Konvektion sind reduziert.
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� Es �ndet eine passive Tiefpass�lterung von Temperaturschwankungen durch
die Vakuumkammer statt.

� Die Verringerung der Finesse durch erhöhte Absorption oder Streuung von
Laserlicht an Hintergrundgasteilchen ist unterdrückt.

Wie in Abbildung 4.1 zu sehen ist, gelangt der Laserstrahl über antire�exbeschichtete
Viewports (Larson) in die Kammer. Die Viewports sind dabei unter einem kleinen
Winkel gegenüber den Resonatorspiegeln an der Kammer angebracht, um Etalonef-
fekte zu vermeiden. Die Kabel der Temperatursensoren und Peltierelemente werden
über CF-Durchführungen (Vacom bzw. Allectra) nach auÿen geführt (siehe Abb.
4.2).

Abbildung 4.1: Strahlengang des Lasers durch die Vakuumkammer. Der Abstand-
halter (türkis) mit den beiden Spiegeln (blau) be�ndet sich im Innern von zwei Alu-
miniumboxen. Zwei Glassubstrate an der äuÿeren Box verhindern Etalone�ekte.
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Abbildung 4.2: Photos der Vakuumkammer von oben und ohne Abdeckung. Links
sind die vier Peltierelemente auf dem Blind�ansch zu sehen. Die elektrischen Signale
der Temperatursensoren und die Anschlüsse der Peltierelemente gelangen über zwei
CF-Durchführungen nach auÿen. Im rechten Bild sieht man den Resonator im Inne-
ren von zwei Aluminiumboxen. Im Abstandhalter ist die horizontale Hauptbohrung
zu erkennen und auch die vertikale Evakuierungsbohrung zu erahnen. Das Laserlicht
gelangt über Viewports in die Kammer zu den Resonatorspiegeln.

4.3.2 Temperaturschwankungen

Um Längenänderungen aufgrund von Temperaturänderungen für den Abstandhalter
und die Spiegel kleinzuhalten, wurde mit ULE ein Material mit einem sehr kleinen
thermischen Ausdehnungskoe�zienten α gewählt. Der Resonator be�ndet sich au-
ÿerdem im Inneren zweier Aluminiumboxen (Wandstärke = 8 mm), was eine gröÿere
Trägheit gegenüber Temperaturschwankungen der Umgebung bewirkt und so insge-
samt eine einheitlichere Temperatur des gesamten Resonators ergibt. Die äuÿere Box
steht auf vier Multilayer-Peltierelementen (Laird Technologies), die je nach Strom-
richtung eine maximale Heiz- bzw. Kühlleistung von 39.9 W besitzen. Mit diesen
kann die gewünschte Temperatur der Vakuumkammer eingestellt werden, wobei der
Boden der Vakuumkammer als Wärmesenke dient.

Die beiden Boxen sind in der Mitte durch ein kleines, kegelförmiges Aluminiumele-
ment leitend verbunden (siehe Abb. 4.1 und Abb. 4.3). Dadurch werden zwar gröÿere
Temperaturgradienten in der inneren Box in Kauf genommen, es gibt jedoch einen
genau de�nierten Punkt, an dem die Wärmeübertragung statt�ndet. Zudem ist die
Zeitkonstante der Regelung kleiner.

Als Temperatursensor dient ein Heiÿleiter (NTC, EPCOS B57560G103F), der einen
temperaturabhängigen Widerstand besitzt und sich in unmittelbarer Nähe eines
Peltierelementes und der leitenden Aluminiumverbindung be�ndet. Der NTC-Sensor
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wurde aufgrund seiner hohen Sensitivität anderen Temperaturmessfühlern vorgezo-
gen. Nachteile sind die nichtlineare Kennlinie und die Tatsache, dass eine Vier-Leiter-
Messung verwendet werden muss.

Neben der thermischen Ausdehnung gibt es auch ein ausschlieÿlich materialspezi�sches,
thermisches Rauschen innerhalb des Festkörpers, welches nur durch Kühlung des Re-
sonators verkleinert werden kann. Dieses ist hier jedoch kein limitierender Faktor.

4.3.3 Vibration und Akustik

Vibrations- und akustische Schwingungen können an den Resonator über die Lage-
rung bzw. über die Luft und die Restteilchen in der Vakuumkammer koppeln. Der
Resonator erfährt durch die Beschleunigung eine Längenänderung. Man unterschei-
det dabei zwischen horizontalen und vertikalen Beschleunigungen. Eine horizontale
Beschleunigung verursacht in erster Ordnung nur eine Scherung des Resonators oh-
ne eine Änderung des Spiegelabstandes. Bei vertikalen Beschleunigungen ist dies
anders: Die vertikale Kompression und Dekompression des zylindrischen Abstand-
halters resultiert in einer horizontalen Änderung der Resonatorlänge. Dies ist der
Grund, warum der Entkopplung von vertikalen Vibrationen meist mehr Aufmerk-
samkeit geschenkt wird als horizontalen Vibrationen. Schwingungen können neben
Beschleunigungen des Resonators auch Relativbewegungen zwischen dem Resonator
und dem Laser induzieren. Die Folge ist ebenfalls eine Verschiebung der Resonato-
reigenfrequenz.

Der verwendete Resonator und der gesamte optische Aufbau be�nden sich auf einem
Lasertisch mit passiver Vibrationsdämpfung (Newport RS4000). Zusätzlich wur-
de die Vakuumkammer auf Sorbothane, einem speziellen schock- und vibrations-
dämpfenden Polymer, gelagert. Im Inneren der Aluminiumboxen ist der Resonator
starr in einem V-Block auf vier kleinen Viton-Pads horizontal gelagert (siehe Abb.
4.3). Viton wurde gewählt, da es Vibrationsschwingungen aufgrund seiner Elastizität
unterdrückt und dank einer geringen Wärmeleitfähigkeit Temperaturschwankungen
vom Resonator entkoppelt.

Neben der Isolierung von äuÿeren Störungen kann durch das Design des Resonators
und numerische Simulationen verschiedener Lagerungskon�guration, die Vibrations-
sensitivität minimiert werden [Num04, Not06, Naz06, Che06, Web07, Web08]. In
Abbildung 4.4 sind zwei verschiedene Ansichten einer solchen Simulation für ver-
tikale Beschleunigungen dargestellt. Die Punkte, an denen der Resonator au�iegt,
sind so gewählt, dass sich die Deformierungen genau in der optischen Achse aufhe-
ben. Das Resonatordesign, welches hier benutzt wird, besitzt eine Sensitivität auf
vertikale Vibrationen

∆L

L
= 1.90 · 10−11 1/g, (4.8)
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Abbildung 4.3: Resonator im V-Block mit den Viton-Pads als einzigen Berührungs-
punkten. 1 stellt das Verbindungselement zwischen der inneren und der äuÿeren Box
dar. Die Abstandhalter aus Te�on sind nicht wärmeleitend.

welche kleiner als die der meisten vertikal gelagerten Resonatoren ist. Ein neueres
Resonatordesign der Gruppe um James C. Bergquist mit einem sphärischen Reso-
nator, wurde erst kürzlich publiziert und besitzt eine nochmals kleinere Vibrations-
sensitivität [Lei11].
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Abbildung 4.4: Modulierung der vertikalen Vibrationen und daraus resultierenden
Änderungen der optischen Weglänge für die verwendete Lagerung auf vier Viton-Pads
(rote Pfeile). Wie der Legende zu entnehmen ist, sind diese entlang des Lichtweges mi-
nimal. Die FEM-Simulationen stammen von James C. Bergquist und Till Rosenband.
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Messungen

Die Finesse F und die Linienbreite ∆νcav stellen die charakteristischen Gröÿen eines
optischen Resonators dar. Die Finesse kann theoretisch über den Re�exionskoe�zi-
enten der verwendeten Spiegel oder experimentell über die mittlere Photonenspei-
cherzeit τ im Resonator bestimmt werden. Die Linienbreite ∆νcav kann dann bei
bekanntem FSR über die Finesse berechnet werden.

Neben der Finesse wurde der Nulldurchgang des thermischen Ausdehnungskoe�-
zienten α und die Langzeitdrift des Resonators gemessen. Auÿerdem wurde das
PDH-Fehlersignal exemplarisch für einen Laser aufgezeichnet. Am Ende des Kapi-
tels wird eine Schwebungsfrequenzmessung von zwei auf den Resonator stabilisierten
Lasern gezeigt. Mit so einer Schwebungsfrequenzmessung kann auf die relative Pha-
senkohärenz der Laser, die für den STIRAP-Prozess entscheidend ist, geschlossen
werden.

Nach einer Beschreibung der STIRAP-Laser inklusive dem optischen PDH-Aufbau,
werden Details zur Temperaturstabilisierung angegeben und die durchgeführten
Messungen präsentiert.

5.1 Setup der STIRAP-Laser

Die vier STIRAP-Laser sind alle ähnlich aufgebaut. Einzig Diodenlaser 3 (DL3 mit
λ = 1351nm) wird nicht auf den ultrastabilen Hoch-Finesse-Resonator referenziert,
da die Spiegelbeschichtungen des Resonators für diesen Wellenlängenbereich nicht
geeignet sind. Stattdessen wird die Frequenz von DL3 auf einen Resonator moderater
Finesse, dessen Länge aktiv mit einem Piezo verändert werden kann, stabilisiert. Die
Länge des Resonators wird dabei auf einen Diodenlaser (DL1) referenziert. Dieser
ist während des STIRAP-Prozesses auf den Hoch-Finesse-Resonator stabilisiert.

Die verwendeten Laser sind kommerziell erhältliche Diodenlaser in Littrow-Kon�guration
(Toptica Photonics DL 100), deren externe Resonatoren verlängert wurden. Die Län-
ge des externen Resonators ist durch die Temperaturstabilität des Lasergehäuses li-
mitiert und beträgt bis zu 20 cm. Die Kurzzeitstabilität der verwendeten Laser wird
über die Stabilisierung auf den hier beschriebenen Hoch-Finesse-Resonator erreicht.
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Um Rückre�exe in die Laserdiode zu verhindern, wird der Strahl nach dem exter-
nen Resonator durch jeweils zwei optische Isolatoren (insgesamte Isolation > 60 dB)
geführt. Darüber hinaus wurden alle optischen Elemente leicht schräg in den Strah-
lengang gestellt, um Interferenze�ekte zu minimieren. DL1 und DL2 werden in der
gleichen polarisationserhaltenden Faser zum Experiment geschickt, die anderen bei-
den Laser getrennt. Die Leistungen zum Experiment können dabei mit einem akus-
tooptischen Modulator (AOM) eingestellt werden. Jeder Laser wird über eine zu-
sätzliche Faser zu einem selbstgebauten Wellenlängenmessgerät geführt. Auÿerdem
wurde eine Schwebungsmessung zwischen DL2 und DL4 auf einem hochgelagerten
Breadboard aufgebaut. Die Laser werden mithilfe von zwei Periskopen auf dieses
Breadboard gelenkt. Der Aufbau eines Lasers ist in Abbildung 5.1 für DL4 zu sehen.
Dieser besitzt im Vergleich zu den anderen Lasern einen elektrooptischen Modula-
tor (EOM) innerhalb des externen Resonators, der schnelle Frequenzänderungen
ausgleichen kann.

Abbildung 5.1: DL4 mit einem EOM im externen Resonator (�intracavity EOM�).
Das Rückkoppelungsgitter kann elektronisch über ein Piezoelement oder händisch mit
einer Millimeterschraube verstellt werden. Das Aluminiumgehäuse des Lasers ist ak-
tiv temperaturstabilisiert. Im Betrieb wird das Aluminiumgehäuse mit einem Deckel
geschlossen.

5.1.1 PDH-Aufbau

Der optische Aufbau für das PDH-Verfahren wird hier für einen der Laser exempla-
risch beschrieben. Die Anpassung der Laserfrequenz relativ zu einer Resonatoreigen-
frequenz erfolgt mit zwei AOMs (Crystal Technology, Zentralfrequenz 200 MHz) die
in �double-pass�-Kon�guration verwendet werden können. Nach einer kurzen Faser
(Nufern PM 980-XP) hat der Laser saubere Wellenfronten. Der Laserstrahl wird
mit einem Teleskop verkleinert, so dass er durch den EOM (Döhrer LiNiobat) passt.
Ein Polarisator mit einem Löschungsvermögen von 10−5 sorgt dafür, dass Intensi-
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tätsschwankungen in den Seitenbändern aufgrund von Polarisationsschwankungen
gering sind, da diese zu direkten Phasenschwankungen im Fehlersignal führen.

Der Strahlradius w ( 1
e2
-Intensitätswert) auf dem unendlich gekrümmten Spiegel des

Resonators kann für einen hemisphärische Resonatoren (Krümmungsradius R2) über

w =

√
Lλ

π

√
R2 − L
L

(5.1)

berechnet und mit einer oder zwei Linsen eingestellt werden. Für die verschiedenen
Diodenlaser ergeben sich so die Strahlradien aus Tabelle 5.1.

Um die verschiedenen Laser auf ihren jeweiligen PDH-Photodiode zu trennen, wer-
den DL2 (λ = 1006 nm) und DL4 (λ = 1004 nm) von verschiedenen Seiten in den
Resonator eingekoppelt (siehe Abb. 5.2). Die beiden λ

4
-Verzögerungsplättchen wer-

den so eingestellt, dass eine Trennung des Lichts über die Polarisation erfolgt. Um
diese beiden Laser wiederum von DL1 (λ = 1126 nm) zu trennen, wird ein Dichroid
(Semrock LP02-1064-RS) mit einer Grenzwellenlänge bei 1064 nm benützt.

Laser λ [nm] w [µm]
DL1 1126 267
DL2 1006 257.5
DL4 1003 257

Tabelle 5.1: Strahlradien der verschiedenen Laser auf dem ebenen Spiegel des Hoch-
Finesse-Resonators.

5.2 NTC-Regelsignal

Die Übertragung des NTC-Regelsignals zur Temperaturmessbrücke, die sich auÿer-
halb der Vakuumkammer be�ndet, erfolgt mit einer elektronischen CF-Durchführung
und einem geschirmten Kabel. Das Kabel sollte einerseits möglichst kurz sein, um
das Übersprechen von elektronischem Rauschen zu verringern, andererseits gut �-
xiert werden, da Bewegungen starke Störungen induzieren.

Die Temperaturmessbrücke selber wurde auf ca. 25 °C. stabilisiert. Dadurch sind
die Schwankungen der verwendeten Präzisionswiderstände kleiner. Die Temperatur
des Resonators kann durch die aktive Stabilisierung mit vier Peltierelementen auf
mindestens 1 mK stabil gehalten werden. Die Schaltungspläne sind dem Anhang zu
entnehmen.
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Abbildung 5.2: Optischer PDH-Aufbau. Drei Diodenlaser (DL1, DL2 und DL3) wer-
den gleichzeitig auf den Hoch-Finesse-Resonator referenziert. Dazu gelangen sie über
eine kurze Faser auf das Breadboard, wo die Phasenmodulation im EOM-Kristall statt-
�ndet. Zwei Linsen (Brennweiten f1 = 500 mm und f2 = 400 mm) werden verwendet,
um den Fokus auf dem unendlich gekrümmten Resonatorspiegel zu verschieben und
den gewünschten Strahlradius einzustellen. Um das Licht der verschiedenen Lasern auf
ihren jeweiligen Photodioden zu trennen wird einerseits ein Dichroid, andererseits die
beiden λ/4-Verzögerungsplättchen benützt.

5.3 Messungen

5.3.1 Finesse F

Das Feld innerhalb des Resonators zerfällt in guter Näherung exponentiell mit einer
charakteristischen Abklingzeit τ , wenn kein Laserlicht mehr zum Resonator gelangt.
Die Abklingzeit τ entspricht dabei der mittleren Photonenspeicherzeit. Es gilt mit
(4.1):

F = τ
cπ

L
= 2πτ ·FSR, (5.2)

wobei τ mit einer Cavity-Ring-Down-Messung bestimmt werden kann [Sto04]. Bei
einer Cavity-Ring-Down-Messung wird die Laserfrequenz auf den Resonator stabi-
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Laser λ [nm] τ [µs] F ∆νcav
DL1 1126 25.20 237200± 1570 6.3 kHz
DL2 1006 7.19 67300± 1175 22.3 kHz
DL4 1003 5.77 54300± 245 27.6 kHz

Tabelle 5.2: Mittelwerte der Abklingzeit τ und der Finesse F für verschiedene Wel-
lenlängen. Die Resonatorlinienbreite ∆νcav wurde aus der Finesse mit FSR = 1.5 GHz
berechnet.

lisiert und das Transmissionssignal mittels einer Photodioden (InGaAs Hamamatsu
G8376-03) aufgezeichnet. Mit einem AOM und einem schnellen TTL-Switch (Mini-
Circuits ZASWA-2-50DR+) kann das Laserlicht zum Resonator unterbrochen und
das Transmissionssignal auf einem digitalen Speicheroszilloskop getriggert aufge-
zeichnet werden. Das TTL-Signal für den Trigger wird dabei von einem Funktions-
generator erzeugt.

Abbildung 5.3 zeigt die CRD-Messungen für die drei verschiedenen Laser. Durch
einen exponentiellen Fit kann die mittlere Photonenspeicherzeit τ (1

e
-Intensitätswert)

bestimmt und daraus mit (5.2) die Finesse berechnet werden. Es wurden für alle drei
Laser mehrere Messungen durchgeführt, woraus sich die Mittelwerte aus Tabelle 5.2
ergeben. Die Leistungen zum Resonator waren zwischen 15− 40 µWatt.

Die berechneten Re�exionskoe�zienten R sind für DL2 und DL4 geringer als vom
Hersteller spezi�ziert (siehe Anhang). Einerseits könnten die Spiegel eine höhere
Verschmutzung aufweisen, andererseits gehen wir von einer idealen Einkoppelung
aus, was nur annähernd der Fall ist.

Mit den Finessewerten aus Tabelle 5.2 ergeben sich für die drei Laser Resonatorli-
nienbreiten zwischen 6.3− 27.3 kHz.

5.3.2 Nulldurchgang des Ausdehnungskoe�zienten α

Um den Nulldurchgang des Ausdehnungskoe�zienten α zu ermitteln, wurde mit
einem Spektrumanalysator die Schwebungsfrequenz zwischen DL4 und einem Fre-
quenzkamm (Modell FFS von Toptica Photonics) bei verschiedenen Resonatortem-
peraturen gemessen. Die Kammer wurde dazu auf eine bestimmte Temperatur sta-
bilisiert. Dann wurden zwei bis drei Tage abgewartet, damit der Resonator therma-
lisieren kann, bevor die Messung durchgeführt wurde.

Die Nulldurchgangsmessung und die Ableitung der parabolischen Fitkurve ist in
Abbildung 5.4 dargestellt. Das Maximum der Nulldurchgangsmessung ist der Punkt
an dem die Ableitung 0 ist und entspricht T0. In diesem Bereich ist die Resonato-
reigenfrequenz am wenigsten sensibel auf Temperaturschwankungen.
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Abbildung 5.3: Finessemessungen des Resonators für die verschiedenen Diodenlaser.
Das Licht zum Resonator wird bei t = 0 unterbrochen. Die Abklingzeit τ kann für
die einzelnen Laser aus Photodiodensignal in Transmission (schwarz) über einen Ex-
ponential�t (rot) bestimmt werden. Die Werte für die mittlere Photonenspeicherzeit τ
sind in Tabelle 5.2 aufgelistet.
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Mit 20, 68±0.02 °C ist T0 knapp unter der Labortemperatur und kann durch leichtes
Kühlen erreicht werden. Geht man davon aus, dass die Temperatur der Vakuumkam-
mer auf 0.1 °C genau eingestellt ist, so ist die linearisierte Temperaturabhängigkeit
des Resonators 2.3 Hz/mK.

5.3.3 Langzeitdrift von ULE

Die Länge des Resonators ändert sich im Laufe der Zeit. Einerseits durch den an-
dauernden Kristallisationsprozess in der Glasphase und andererseits aufgrund ei-
ner langsamen Alterung der optischen Kontaktierung. Die Abstände der Niveaus
im STIRAP-Prozess sind immer gleich groÿ und können daher zur Messung dieser
Längen- bzw. Frequenzänderungen verwendet werden. Die Frequenz der Laser wird
mit einem AOM auf die Frequenz der Übergänge eingestellt. Trägt man diese AOM-
Frequenzen des ersten STIRAP-Schrittes für verschiedene Messtage auf, so kann die
mittlere Langzeitdrift des Resonators aus der Fitgeraden bestimmt werden (siehe
Abb. 5.5). Er beträgt für diesen Resonator

0.9± 0.05 kHz/Tag. (5.3)

5.3.4 PDH-Fehlersignal

Abbildung 5.6 zeigt einen Ausschnitt des PDH-Fehlersignal von DL4 und dem Hoch-
Finesse-Resonator. Es wurde mit dem Hoch-Finesse-Resonator erzeugt. Wie schon
erwähnt besitzt dieser Laser einen EOM im externen Resonator als schnelles Stell-
glied. Das Signal ist asymmetrisch, da die Finesse des Resonators so groÿ ist, dass
das Lichtfeld nur sehr langsam zusammenbricht. Die Leistung zum Resonator ist
21 µWatt, das Signal-Rausch-Verhältnis ist wie die Steigung um den Nulldurchgang
groÿ.

5.3.5 Schwebungsfrequenzmessung

Mit einer Schwebungsfrequenzmessung kann die relative Linienbreite von zwei La-
sern mit nahezu gleicher Frequenz abgeschätzt werden. Während sich schnelle Fre-
quenz�uktuationen in der Linienbreite der Schwebungsfrequenzmessung manifestie-
ren, führen langsame Frequenzschwankungen zu einer Drift dieser Schwebungsfre-
quenz. Da nur ein ultrastabiler Referenzresonator zur Verfügung steht, kann keine
Messung gemacht werden bei der die Schwankungen des Resonators beinhaltet sind.
Es kann lediglich eine Aussage gemacht werden, wie stabil sich die beiden Laser zu-
einander verhalten. Dabei spielt einerseits die Güte der Anbindung an den Resonator
eine Rolle, andererseits Störungen die unabhängig für beide Laser anfallen.
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DL2 und DL4 besitzen den gleichen Typ von Dioden und können über die Gitter-
winkel der externen Resonatoren auf nahezu die gleiche Frequenz gebracht werden.
Beide Laser be�nden sich auf dem gleichen optischen Tisch und werden auf die glei-
che Mode des ultrastabilen Hoch-Finesse-Resonators stabilisiert. Das Licht wird, an
einem 50/50-Strahlteilerwürfel von zwei Seiten überlagert, und nach einer Faser auf
eine Photodiode (InGaAs Hamamatsu G8376-03) geworfen. Deren Signal zeigt auf
einem Spektrumanalysator die Schwebungsfrequenz der beiden Laser an. Die ma-
ximale Au�ösebandbreite des Spektrumanalysators beträgt 1 Hz und ist daher für
diese Messung limitierend.

In Abbildung 5.7 ist die Schwebungsfrequenz auf einer linearen Skala mit einer Gauÿ-
schen Fitkurve und auf einer logarithmischen Skala zu sehen. Die Gauÿkurve wurde
gewählt, da sie die Messdaten am Besten interpoliert. Dies legt nahe, dass techni-
sches 1

f
-Rauschen dominant ist. Aus der Halbwertsbreite FWHM =

√
∆ν21 + ∆ν22

dieser Fitkurve ergibt sich

∆ν1 ≈ ∆ν2 < 0.75 Hz. (5.4)

Es wurde dabei angenommen, dass beide Laser in gleichem Maÿe zu Linienverbreite-
rung beitragen. Zwar besitzt DL4 durch den EOM das bessere Stabilisierungsschema
und damit die bessere Anbindung an den Resonator. Auf der anderen Seite wird das
Licht beim Aufbau von DL4 erst nach einer kurzen Faser zum Schwebungsaufbau
geleitet. Die Leistung unter der Gauÿkurve (Leistung im Trägersignal) beträgt 92%
der Gesamtleistung.
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Abbildung 5.4: Nulldurchgangsmessung von α. Das obere Bild zeigt die Schwebungs-
frequenz f zwischen dem DL4 und der nächsten Mode des Frequenzkamms in Ab-
hängigkeit von der Resonatortemperatur T . Die Frequenz von DL4 wurde dabei auf
den Hoch-Finesse-Resonator referenziert. Als Fitfunktion (rot) wurde eine Parabel ge-
wählt. Das untere Bild zeigt die Ableitung dieser Fitparabel. Der Nulldurchgang der
Ableitung stellt T0 dar.



5 Experimenteller Aufbau und Messungen 38

Abbildung 5.5: Langzeitdrift des ULE-Resonators. Aufgetragen ist die AOM-
Frequenz von DL2 für den ersten STIRAP-Schritt an verschiedene Messtagen
(schwarz). Aus der linearen Regression (rot) folgt der mittlere Langzeitdrift 0.9 ±
0.05 kHz/Tag.

Abbildung 5.6: Ausschnitt des PDH-Fehlersignals für DL4. Durch die hohe Finesse
des Resonators ist die Steigung um den Nulldurchgang groÿ.
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Abbildung 5.7: Schwebungsfrequenzmessung mit linearer (oben) und logarithmischer
(unten) Skalierung der Leistung. Im oberen Bild wurde eine Gauÿkurve als Fitfunkti-
on (rot) gewählt. Deren Halbwertsbreite beträgt 1 Hz, sollte jedoch als oberes Limit
interpretiert werden, da wir durch die Au�ösebandbreite des Spektrumanalysators li-
mitiert sind. Da beide Laser auf denselben Resonator stabilisiert werden, kann nur eine
Aussage über die relative Linienbreite der Laser zueinander gemacht werden.



6 Zusammenfassung und Ausblick

6.1 Erste STIRAP-Messungen

Die erste der beiden STIRAP-Sequenzen wurde bereits durchgeführt. Wie Abbil-
dung 6.1 zu entnehmen ist, kann mit dem neuen Stabilisierungsschema auf den
Hoch-Finesse-Resonator in etwa 90% aller Moleküle in das intermediäre Niveau des
Grundzustandes transferiert werden. Das zurzeit verwendete Detektionsschema ba-
siert auf der Absorptionsabbildung von Atomen, weshalb die Moleküle nach einem
erfolgreichem Transfer, wieder zurück in den Ausgangszustand gebracht werden müs-
sen. Dort werden die Moleküle an der Feshbach-Resonanz zu Atomen dissoziiert und
abgebildet.

6.2 Mögliche Verbesserungen

� Sollte sich herausstellen dass die E�zienz des zweiten STIRAP-Schrittes durch
DL3 limitiert ist, planen wir einen zweiten ultrastabilen Hoch-Finesse-Resonator
aufzubauen, der mit Spiegeln in diesem Wellenlängenbereich ausgestattet ist.

� Wie bereits erwähnt wird derzeit das Licht von Laser 3 und Laser 4 nicht mit
derselben Glasfaser zum Experimenttisch geführt. Dadurch sind die relativen
Störungen zum Beispiel durch Akustik und Vibrationen um ein Vielfaches
gröÿer, was für den STIRAP-Transfer nicht wünschenswert ist. Da der Umbau
viel Zeit beanspruchen würde, wurde darauf bisher verzichtet.

� Die Stabilität der Diodenlaser könnte durch ein Re�exionsgitter mit höherer
Re�ektivität erhöht werden. Auÿerdem ist es möglich alle Diodenlaser mit
einem EOM im externen Resonator auszustatten, der das schnelle Stellglied
darstellt.

� Auch am Hoch-Finesse-Resonator, der im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut
wurde, können noch einige Sachen verbessert werden: Die akustische und ther-
mische Isolierung des Resonators und der einzelnen STIRAP-Laser kann durch
eine Holzbox, ausgefüllt mit Auralex Sheetblock, nochmals verbessert werden.
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Abbildung 6.1: A Erster STIRAP-Schritt vom schwachgebundenen Zustand der
Feshbach-Moleküle in das intermediäre Niveau des elektronischen Grundzustandes und
wieder zurück. Zwischen ca. 75 µs und 170 µs be�nden sich die Moleküle im intermedi-
ären Zustand des Grundzustandspotentials. B Zeitsequenz der beiden STIRAP-Laser.

Intensitätsstabilisierungen nach den EOM und die Temperaturstabilisierung
von demselben können bei Bedarf ebenfalls schnell implementiert werden.

6.3 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Masterarbeit wurde ein ultrastabiler Hoch-Finesse-Resonator aus
ULE-Glas aufgebaut und charakterisiert. Mithilfe des Pound-Drever-Hall-Verfahrens
wurden drei Diodenlaser mit verschiedenen Wellenlängen auf diesem ultrastabilen,
optischen Resonator stabilisiert. Die relative Linienbreite von zwei der verwendeten
Lasern wurde mit einer Schwebungsmessung bestimmt. Sie ist kleiner als 1 Hz.

Die verbesserte Kurzzeitstabilität durch den Resonator und die Verwendung län-
gerer, externen Resonatoren für die Diodenlaser, sollte die E�zienz des STIRAP-
Transfers in den rovibronischen Grundzustand erhöhen. Es besteht die Ho�nung
nach dem Herunterfahren des optischen Gitters ein molekulares Bose-Einstein-Kondensat
von Cs2-Molekülen erzeugen zu können.
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1 Lasersetup für ein direktes Abbildungsverfahren
von Molekülen

Um Moleküle direkt mit einer Absorptionsmessung abbilden zu können, wurde ein
Diodenlaser aufgebaut. Dieser Laser besitzt eine Wellenlänge λ = 770 nm und wird
auf einen Resonator mit einer moderaten Finesse referenziert. Da Moleküle keine
geschlossenen Übergänge besitzen ist es schwerer ein gutes Signal-Rausch-Verhältnis
zu erhalten. Jedes Molekül streut im Schnitt nur ein Photon. Es muss daher ein
Übergang mit groÿen Franck-Condon-Faktoren verwendet und die Laserleistung gut
dosiert werden [Wan10].

1.1 Diodenhalterdesign

Die Diode wird in einem Halter (siehe Abb. 2), welcher mit vier kleinen Peltierele-
menten gekühlt werden kann, eingesetzt

Abbildung 2: Im linken Bild ist der Laser-Sockel zu sehen, rechts der Diodenhalter.
Dieser besitzt auf allen vier Seiten kleine Peltierelemente zur Temperaturstabilisierung.
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1.2 Optischer Aufbau

Für das Abbildungsverfahren wird ein Littman-Metcalf-Aufbau [Lit78] verwendet
(siehe Abb. 3). Ein Re�exionsgitter aus Silber (Zeiss mit 1200 Linien/mm) lenkt
die 1. Beugungsordnung zurück in die Diode. Die nullte Beugungsordnung verlässt
das Aluminiumgehäuse des Lasers und wird zur Erzeugung eines PDH-Fehlersignals
mithilfe eines optischen, hemisphärischen Resonators (L = 30 cm, R = 20 cm)
verwendet. Die Finesse des Resonators beträgt ca. 3000.

Abbildung 3: Optischer Aufbau eines Lasersetups für ein direktes Abbildungsverfah-
ren von Molekülen.
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2 Schaltpläne

2.1 Temperatur-Messbrücke

Die Temperatur-Messbrücke besitzt insgesamt 11 zuschaltbare 1 KΩ-Widerstände.
Mithilfe eines zusätzlichen 1 KΩ Potentiometers können Temperaturen der Vaku-
umkammer von 5.5 °C bis 25 °C kontinuierlich eingestellt werden. Abbildung 4 zeigt
den Schaltplan dieses Eigenbaus.

Abbildung 4: Schaltplan der Temperatur-Messbrücke.

2.2 Temperatur-Regler und Endstufe

Der Temperatur Regler ist bis auf eine leistungsfähigere Endstufe das Standardde-
sign, welches in unserer Gruppe verwendet wird. Der Regler besitzt zwei unabhängige
Zweige. Der erste Zweig wird hier für die Temperaturstabilisierung des Resonators
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verwendet. Der Zweite stabilisiert die Temperatur-Messbrücke auf 25 °C. Der Schalt-
plan des Regler ist in Abbildung 5, jener der Endstufe in Abbildung 6 zu sehen.

Abbildung 5: Schaltplan des Temperatur-Reglers.
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Abbildung 6: Schaltplan der leistungsfähigen Endstufe des Temperatur-Reglers

2.3 Elektronischer PDH-Aufbau

Abbildung 7: Elektronischer Pound-Drever-Hall-Aufbau am Beispiel von einem ver-
wendeten STIRAP-Laser. Der Direct Digital Synthesizer (DDS) und der Hochfrequenz-
verstärker (RF Amp.) sind das Standarddesign in unserer Gruppe. Neben der Photo-
diode (InGaAs Hamamatsu G8376-03) und dem elektroopitschen Modulator (Döhrer
LiNiobat) sind alle anderen Komponenten (Filter, Transformer, Verstärker, Frequenz-
mixer und Splitter) von Mini-Circuits.
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3 Einzelheiten zum Hoch-Finesse-Resonator

3.1 Sub-D-Pinbelegungen

Innerhalb der Vakuumkammer be�nden sich mehrere Temperatursensoren. Die elek-
trische Verbindung nach auÿen erfolgt über ein Kaptonkabel und einer CF-Durchführung.
Die Widerstände können an den Pins des Sub-D-Steckers mit einem Ohmmeter ge-
messen werden. Die Pinbelegung des Sub-D-Steckers ist in Abbildung 8 illustriert.

Pin # Belegung

1 PT1000 links
2 PT1000 links 4-Leiter
3 GND
4 PT1000 innen
5 PT1000 innen 4-Leiter
6 NTC rechts
7 NTC rechts 4-Leiter
8 GND
9 PT1000 auÿen
10 PT1000 auÿen 4-Leiter
11 GND
12 NTC links Regelung
13 NTC links Regelung 4-Leiter
14 PT1000 links
15 PT1000 links 4-Leiter
16 GND
17 PT1000 innen
18 PT1000 innen 4-Leiter
19 NTC rechts
20 NTC rechts 4-Leiter
21 PT1000 auÿen
22 PT1000 auÿen 4-Leiter
23 GND
24 NTC links Regelung
25 NTC links Regelung 4-Leiter

Abbildung 8: Pinbelegung des 25-Pol-Sub-D.

Die Stromversorgung der Peltierelemente erfolgt auch über eine CF-Durchführung,
deren Sub-D-Pinbelegung Abbildung 9 zu entnehmen ist. Die Peltierelemente sind
in Serie geschalten, um eine abrupte Kühlung der Kammer bei einem möglichen
Kurzschluss zu verhindern haben wir eine schnelle Sicherung eingebaut, die bei ca.
1.5 A die Stromversorgung unterbricht.
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Pin # Belegung

1 P1+
2 P2+
3 P3+
4 P4+
5
6 P1-
7 P2-
8 P3-
9 P4-

Abbildung 9: Pinbelegung des 9-Pol-Sub-D.

3.2 Viewports und Resonatorspiegel

Die folgenden zwei Abbildungen zeigen den Re�exions- bzw Transmissionsgraph der
Viewports (Abb. 10) bzw. der Resonatorspiegel (Abb. 11). Die Daten stammen von
den jeweiligen Herstellern (Larsson bzw. ATF).

Abbildung 10: Re�exionsgraph der Viewports.
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Abbildung 11: Transmissionsgraph der Resonatorspiegel.

3.3 Temperatursensoren

Anders als die verwendeten PT1000-Sensoren (DINEN 60751) sind NTC-Sensoren
keiner DIN-Norm unterworfen. Die Anordnung der verschiedenen Sensoren ist in der
Abbildung 12 dargestellt. Abbildung 13 zeigen die Widerstandstabellen der verwen-
deten Sensoren (EPCOS B57560G103F).
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Abbildung 12: Blick auf den Boden der äuÿeren Aluminiumbox. Der linke NTC-
Sensor (grün) wird zur Regelung verwendet, mit dem Rechten kann die Temperatur
gemessen werden. Auÿerdem be�nden sich drei PT1000-Sensoren in der Vakuumkam-
mer: Einer ebenfalls auf dem Boden der äuÿeren Box (rot). Ein anderer (1) auf der
Unterseite der inneren Box und der Dritte (2) auf der äuÿeren Seitenwand der inneren
Box.
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Abbildung 13: Widerstandstabellen der Temperatursensoren.
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