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Zusammenfassung

Im Rahmen des Experiments zum Test der Speziellen Relativitéitstheorie, das am MPI fiir
Kernphysik in Heidelberg durchgefiihrt wurde, wurden Frequenzmessungen am molekularen
Jod gemacht. Die Absolutfrequenz der a-Komponente des Ubergangs P(10)14-1 wurde mit
einer Genauigkeit von 2,9 - 10719 bestimmt. Hierfiir wurde die Frequenzdifferenz zwischen
dieser und der i-Komponente des Ubergangs R(99)15-1 bestimmt, deren Absolutfrequenz
auf 1,3 - 1071° bekannt ist. Dies geschieht durch einen Vergleich von zwei gleichzeitig auf-
gezeichneten Spektren, die mit gesédttigter Absorptionsspektroskopie erzeugt wurden. Das
Licht eines Farbstofflasers wurde dafiir aufgespalten und ein Teil durch akusto-optische Mo-
dulatoren um einen bekannten Betrag in der Frequenz erhoht, so dafl zwei unterschiedliche
Frequenzen zur Verfiigung standen.

Abstract

Frequency measurements were made with molecular iodine as a part of the special relativity
experiment at the MPI for Nuclear Physics in Heidelberg. The frequency of the a-component
of the transition P(10)14-1 has been determined with a relative uncertainty of 2,9 - 1071,
For this, the frequency difference between the a-component and the i-component of the
transition R(99)15-1 was measured. The frequency of the latter component is known from
previous experiments with a relative uncertainty of 1,3 - 107!°. This was accomplished via
a comparison of two simultaneously measured saturated absorption spectra. The light of a
dye laser was split for this purpose, and a part of the light was increased in frequency with
acousto-optic modulators by a known value, so that two different frequencies were available.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Entwicklungen in der Laserspektroskopie der letzten Jahrzehnten erméglichen heutzuta-
ge Messungen mit der relativen Genauigkeit von 10~'* (aus [NHRF00]: Ubergang im Wasser-
stoff: 1.5 — 2S: 2466061413187103(46) Hz). In Abb. [L.1 ist der Verlauf dieser Entwicklung
dargestellt.

Durch die hohe Genauigkeit der Laserspektroskopie ist es moglich, Theorien sehr genau
zu priifen. Mit Hilfe der Frequenzenmessungen am Wasserstoffatom kann die Quantenelek-
trodynamik getestet bzw. Naturkonstanten genauer bestimmt werden (vgl. [HWYY]). Eine
andere Theorie, die mit Methoden der Laserspektroskopie getestet werden kann, ist die Spe-
zielle Relativitatstheorie. Dies ist im folgenden dargestellt.

Am Testspeicherring (TSR) am Max Planck Institut fiir Kernphysik in Heidelberg wird
seit geraumer Zeit mit zunehmender Genauigkeit die Giiltigkeit des im Rahmen der spezi-
ellen Relativitidtstheorie vorausgesagten relativistischen Dopplereffekts gepriift. Die ersten
Experimente dieser Art wurden 1991 von R. Klein gemacht [KIe9T]. R. Grieser verbesserte
1994 die Genauigkeit des Experiments [Gri94] und G. Saathoff erzielte 2002 eine weitere
Verbesserung [Saal?fl. Dazu wird im TSR wird ein 7LiT-Strahl gespeichert, der eine Ge-
schwindigkeit v von ca. 7 Prozent der Lichtgeschwindigkeit ¢ hat. An diesem Strahl wird
Laserspektroskopie betrieben. Ein Laser mit der Frequenz v, lduft antikollinear zum Strahl
ein andere Laser mit der Frequenz v, 1auft kollinear dazu. Betragen die Ubergangsfrequenzen
der Lithium-Ionen in ihrem Ruhesystem g9 und 1y, so mufl der kollineare Laserstrahl die
Frequenz

vy = vooy(1+ ) (1.1)

besitzen, wobei

sind, der antikollineare Laserstrahl die Frequenz

ve = vay(l—7p), (1.2)

I'Kommentar im Literaturverzeichnis beachten.
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Abbildung 1.1:  Fortschritt
der Genauigkeit in der
optischen Spektroskopie
des Wasserstoffatoms (aus

(FWg)).

relative measurement uncertainty
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damit diese in Resonanz mit den Ubergangen sind. Multipliziert man Gl. [L.1 mit Gl 1.9 so
erhalt man

VplVy = Voolo1- (13)

Gleichung [.3 ist nur dann giiltig, wenn der relativistische Dopplereffekt die Physik richtig
beschreibt. Sind die Frequenzen v, v,, 1y und vy bekannt, dann kann man die Gleichung
iiberpriifen. Regen beide Laserstrahlen denselben Ubergang mit der Frequenz 1 an, so
vereinfacht sich Gl. =3 zu

Ul = Vg (1.4)

In Abb. .7 ist das Termschema des heliuméhnlichen " Lit gezeigt.

Es wird nun kurz das Messprinzip vorgestellt, das im allgemeinen verwendet wurde. Ein
Art-Laserf] wird fiir den kollinearen Laserstrahl verwendet. Dieser wird auf einen Ubergang
im 127 [,-Spektrum stabilisiert, der von der CIPMJ als Referenz empfohlen wird (vgl. Anhang
[Al). Der hier verwendete Ubergang ist die P(13)43-0 Komponente as. Die Frequenz dieses
Ubergangs ist

v, = 582490603370(130)kHz.

Der antikollineare Laserstrahl stammt von einem Farbstofflaser; der iiber den gewiinschten
Ubergang der Lithium-Ionen durchgestimmmt wird. Bei [KIe91] und [Gri%] werden zwei
unterschiedliche Uberginge angeregt, die ein gemeinsames oberes Niveau besitzen. Der Ar+-
Laser regt den 3S,F = 3/2 — 3P,F' = 5/2 Ubergang an, und der Farbstofflaser regt den
3S1F =5/2 — 3P, F' = 5/2 Ubergang an (vgl. Abb. [1.2). Da diese beiden Ubergiinge ein ge-
schlossenes Dreiniveau-System bilden, wihlt der Art-Laser eine Geschwindigkeitsklasse im
Ionenstrahl aus und pumpt diesen dunkel, so daf§ man keine Fluoreszenz sieht, dasselbe gilt

2 Argon-Ionen-Laser
3Comité International des Poids et Mesures
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Abbildung 1.2: Termschema des heliumihnlichen "Li*-Ton (aus [Saa0?)).

fiir den Farbstofflaser. Da der Farbstofflaser durchgestimmt wird, spricht er verschiedene Ge-
schwindigkeitsklassen an. Spricht der Farbstofflaser dieselbe Geschwindigkeitsklasse wir der
Art-Laser an, so erhilt man Fluoreszenz, da dann beide Laser das Grundniveau des ande-
ren fiillen. Die Frequenz des Farbstofflasers, wenn Fluoreszenz vorhanden ist, wird mit Hilfe
eines 27 [,-Spektrums bestimmt, das gleichzeitig mit einer Sattigungsspektroskopie erzeugt
wird. Kennt man die Frequenz der Jodlinie, die, wenn méglich, gleichzeitig mit der Fluores-
zenz auftritt, hier die Komponente i des Ubergangs R(99)15-1 (ab jetzt i-Komponente), so
kennt man v,. Diese Frequenzmessung wurde von R. Grieser durchgefiihrt [GBDT94]. Die
Frequenz v; der i-Komponente wurde zu

v; = (512667622777 + 67)kHz (1.5)

bestimmt.

In [Saal?] wird ein #hnliches Prinzip verwendet. Hier wird aber ein anderer Ubergang im
Lithium-Ton verwendet, néimlich ®S; F = 5/2 — 3P, F’ = 7/2, der von beiden Lasern angeregt
wird. Der Ubergang entspricht einem Zweiniveau-System. Der Art-Laser ist auf derselben
Jodlinie stabilisiert. Der Farbstofflaser wird auch hier durchgestimmt. Regen beide Laser die-
sen Ubergang in derselbe Geschwindigkeitklasse gleichzeitig an so erhilt man eine geringere
Fluoreszenz. Wie in Kapitel 2.1.3 gezeigt wird, nimmt die Absorption bei einer Sattigungs-
spektroskopie ab und somit auch die Fluoreszenz, da diese zusammenhéngen. Mit Hilfe von
akusto-optischen Modulatoren (AOM) wird die Frequenz der Farbsofflasers so verdndert,
daBl das Fluoreszenzsignal gleichzeitig mit einer Referenzlinie im Jodspektrum erscheint. Es
ist der Ubergang P(10)14-1 Komponente a (ab jetzt a-Komponente) im Jodspektrum, der
hier als geeignete Referenz dient.

Die Absolutfrequenz der a-Komponente war bisher nicht bekannt. Die Bestimmung die-
ser Frequenz ist Bestandteil dieser Diplomarbeit. Die Frequenzdifferenz zwischen der i-
Komponente und der a-Komponente wird dafiir bestimmt. Mit Hilfe des Farbstofflasers
wird eine geséttigte Absorptionsspektroskopie an einer Jodzelle durchgefiihrt. Ein Teil des
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Laserlichts wird mit Hilfe von AOMs in der Frequenz erhoht und zu einer zweiten Spek-
troskopie mit gleichem Aufbau geschickt. Der Farbstofflaser wird durchgestimmt und bei-
de Spektren werden gleichzeitig aufgenommen. Die Frequenzen der RF-Generatorenf|, die
die Erhohung der Frequenz durch die AOMs festlegen, werden solange veréndert bis die
gewiinschten Ubergéinge gleichzeitig in den Spektren auftreten.

In [KIe91] wurde dieser Teil des Spektrums berechnet. Das Ergebnis ist in Abb. [[.3
zu sehen. In diesem Diagramm ist die berechnete Frequenzdifferenz von 3387,83 MHz ein-
gezeichnet. Dies entspricht dem Abstand der a- zur i-Komponente. Da es nicht mit den
vorhandenen AOMs méglich ist diesen Abstand auf einmal zu iiberbriicken, muf} eine Hilfsli-
nie verwendet werden, die zwischen beiden liegt. Diese Hilfsline ist der Ubergang R(30)12-0
Komponente o (ab jetzt o-Komponente). IThr Abstand zur i- bzw. a-Komponente ist im Dia-
gramm eingezeichnet. Ist die Frequenzdifferenz zwischen der i- und a-Komponente bekannt
so kann mit Hilfe von Gl. [[.§ die Absolutfrequenz der a-Komponente bestimmt werden.

In Kapitel B werden die theoretischen Grundlagen dargestellt. Die Theorie der geséttigten
Absorptionsspektroskopie, Linienform und -position, Grundlagen von AOMs und Methoden
zur Rauschbefreiung sind der Bestandteil. Das Kapitel B beschreibt den experimentellen
Aufbau und die Durchfithrung. Die Ergebnisse werden in Kapitel @l dargestellt. Kapitel f
enthélt die Zusammenfassung.

4RF=Radiofrequenz
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Kapitel 2

Theorie

2.1 Linienprofil

In diesem Kapitel wird die Form und Position einer Linie im Spektrum besprochen, die durch
eine gesattigte Absorptionsspektroskopie gewonnen wird.

2.1.1 Linienverbreiterung

Jede Linie in einem Spektrum besitzt eine endliche Linienbreite. Die kleinst moglichste Lini-
enbreite ist i. a. die natiirliche Linienbreite (néheres s. [Shi76] bzw. [Dem93, Kapitel 14.6]).
Die natiirliche Linienbreite fiir Uberginge vom Grundzustand zum angeregten Zustand im
Jodmolekiil ist von der GroBenordnung 100 kHz (s. [BCD7Y]). Neben dieser Linienbreite,
die durch die Lebensdauern der beiden beteiligten Molekiilzustéinde bestimmt wird, gibt
es weitere Mechanismen, die die Liniebreite beeinflussen kénnen. Der wichtigste Verbreite-
rungsmechanismus ist hier die Dopplerverbreiterung, da die Spektroskopie in einer Gaszelle
durchgefiihrt wird, in der die Molekiile sich in einem thermischen Gleichgewicht befinden und
die Geschwindigkeitsverteilung der Molkiile damit eine Maxwell-Verteilung ist. Die Dopp-
lerverbreiterung entsteht hauptséchlich durch den linearen Dopplereffekt. Ein Teilchen sieht
das Laserlicht in der Frequenz verschoben um kv, wenn es sich auf dieses zu-(+) bzw.
wegbewegt(-), wobei v die Geschwindigkeitkomponente ist, die parallel zum Laserstrahl ist,
und k der Betrag des Wellenvektors des Laserlichtes. Ist die homogene Verbreiterung klein
gegeniiber der Dopplerverbreiterung so erhélt man als HWHM[] Avp der Linie (vgl. [Shi76])

Avp = 0,833u—. (2.1)
&

u ist die wahrscheinlichste Geschwindigkeit mit / kaT/ m, wobei k;, die Boltzmannkonstante,
T die Temperatur und m die Molekiilmasse ist. Die Ubergangsfrequenz ist 1. Die Breite ist
z. B. fiir den hier interessierenden Fall eines 127 I,-Molekiils bei 6°C und 585nm Wellenlinge
m
u = 135—,
S

Avp = 191MHz.

IHalf Width at Half Maximum
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Man braucht also eine Spektroskopie, die frei von dieser Verbreiterung ist, wie die geséttigte
Absorptionsspektroskopie (s. Abschnitt P.1.3), damit man die Hyperfeinstruktur im Jod-
spektrum erkennen kann (vgl. dazu Absténde der Hyperfeinstruktur in Abb. [.3). Andere
Verbreiterungmechanismen, wie sie in [Shi76] genannt werden, zeigen bei diesem Experiment
zwar auch ihre Wirkung, haben aber im Gegensatz zur Dopplerverbreiterung nur einen gerin-
gen Einflufl auf die Auflésung der Spektroskopie. Da bei diesem Experiment zuerst versucht
wurde ein gutes Signal-zu-Rausch Verhéltnis zu erzeugen, wurde nicht gezielt versucht diese
anderen Verbreiterungmechanismen zu minimierenf.

2.1.2 Linienverschiebung

Fiir diese Arbeit sind aber Effekte, die das Linienzentrum verschieben kénnen, wichtiger.
Deshalb werden im folgenden kurz Effekte beschrieben, die zu einer Verschiebung des Lini-
enzentrums fithren kénnen.

Druckverschiebung

Der Einfluf von Teilchenstofien auf die Frequenz wird in [Ste84] besprochen. Als Ergebnis
erhiilt man, neben einer Verbreiterungf], auch eine Verschiebung des Linienzentrums, die pro-
portional zur Anzahl der Teilchen bzw. des Drucks ist. In der Abbildung B.1] ist ein Beispiel
hierfiir dargestellt. Es ist der Abstand zwischen den Komponenten az und a, des Ubergangs
P(13) 43-0 im Jodmolekiil aufgetragen gegen den Druck in Pascal bzw. Temperatur in Grad
Celsius. Die Komponente ay dient hier als Referenz, die unter konstanten Bedingungen ge-
messen wurde. Man sieht daher die Druckabhéngigkeit der azg-Komponente. Die Steigung
betrégt beim Jodmolekiil i. a. einige kHz pro Pascal (vgl. [GIER2], [Spi&0)).

Verschiebung durch gekriimmte Phasenfronten

Ublicherweise sind die Phasenfronten eines Lasers gekriimmt wie z. B. bei einem gaussformi-
gen Laserstrahl. Der Einfluf} auf die Linienform und -position wird in [BHKH76] behandelt.
Da die allgemeine Behandlung des Einflufles auf das Linienprofil komplex ist, soll hier nur
darauf hingewiesen werden, dafl gekriimmte Phasenfronten bei gaussférmigen Laserstrah-
len zu keiner Linienverschiebung fiihren, wenn der Sittigungsstrahlf] sich exakt mit dem
Teststrahl iiberlappt, d. h. beide Strahlen haben denselben Focus und sind durch diesel-
ben Strahlparamter charakterisiert, und wenn die Absorptionszelle symmetrisch zum Focus
aufgebaut ist. Der Einflufl dieses Effekts wird experimentel in [HB76] bei einer Methanzel-
le gezeigt. In diesem Experiment werden Verschiebungen in der Groflenordnung 40-50 kHz
beobachtet. In einer anderen theoretischen Beschreibung [MS76] wird auch eine Verschie-
bung des Linienzentrums und ein asymmetrisches Linienprofil erwartet. Die Abbildung 2.2
ist aus dieser Arbeit. Auf der linken Seite ist ein berechnetes Linienprofil zu sehen, wobei

2G. Kramer in [KWH7S]:, For frequency standards the main objective is not necessarily to produce the
narrowest resonance lines possible, but rather to find and to tune to the center of the resonance with minimum
uncertainty. As long as the observed resonance is symmetric, this is only a question of signal-to-noise ratio
and precise electronics.*

3Die sogenannte Druck- oder Stofiverbreiterung.

4Erlauterung der Begriffe Sittigungsstrahl und Teststrahl im nichsten Abschnitt .
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Abbildung 2.1: Beispiel fiir
Druckverschiebung, abgeéndert % % 9 7 3171 3¢
aus [Spi&0). _

die Abzisse in Einheiten der homogenen Linienbreite Av,, dargestellt ist. Das Linienprofil ist
asymmetrisch durch die gekriimmten Phasenfronten. Die theoretische Frequenzverschiebung,
die auf der linken Seite dargestellt ist, ist gegen die Eingangsleistung des Laserlichtes in die
Absorptionszelle aufgetragen. Die Frequenzverschiebung ist in Einheiten der homogenen Li-
nienbreite und die Eingangsleistung ist in Einheiten der sogenannten Sattigungsintensitét
I, die in Abschnitt definiert wird. Man erhélt eine Frequenzverschiebung von ca. 100
kHz, wenn man als Ay, =1 MHz und fiir I,,; =1 verwendet bei einem Strahlradius von
0,5 mm. In etwa dieser Groflenordnung treten auch diese Parameter im Experiment auf.
Gekriimmte Phasenfronten kénnen also unter Umstédnden zu Frequenzverschiebungen bis
zu der Groflenordnung 100 kHz fithren. In Abschnitt E23°3 wird kurz ein weiteres Problem
diskutiert, das entsteht, wenn man ein asymmetrisches Linienprofile hat und die Frequenz
des Lasers moduliert.

2.1.3 Gesittigte Absorptionsspektroskopie

Die folgenden Betrachtungen sind in viele Biicher in verschiedenen Darstellungen zu finden
(z. B. [VSL77], [Dem93], [Ste84] und [Shi76]). Die hier verwendete Betrachtung sind aus
IVST77).

Alle im Experiment verwendeten Spektroskopien beruhen auf demselben Prinzip. Das
Lichtfeld in der Jodzelle besteht aus zwei antikollinearen Strahlen, wobei die Intensitét des
einen Strahls sehr viel gréfer ist als die des anderen Strahls. Der Strahl mit der gréfleren
Intensitéit wird im folgenden als Sattigungsstrahl bezeichnet, der andere als Teststrahl. Der
Teststrahl ist so schwach, dal er kaum einen Einflul auf die Verteilung der Zustédnde der
Teilchen hat. Der Absorptionskoeffizient des Teststrahls in Abhéngigkeit von der Frequenz
wird bestimmt, wobei die Frequenz des Teststrahls und des Sattigungsstrahl gleich ist.

Es wird ein Zweiniveau System betrachtet in einem Lichtfeld, das eine ebene Welle ist und
die Frequenz w = 27v hat. Dieses Lichtfeld wird durch den Séttigungsstrahl verwirklicht.
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Abbildung 2.2: Links: Asymmetrischer Lamb-Dip. Rechts: Frequenzverschiebung bei ver-
schiedenen Strahlradien und Eingangsleistungen (durchgezogende Linie: Absorptionskon-
stante 0,5 m™?; gestrichelte Linie: Absorptionskonstante 2 m~!). Ay, ist die homogene Li-
nienbreite. Aus [MS76].

Der Séattigungsstrahl &ndert die Differenz der Besetzungszahlen zwischen dem unteren und
oberen Niveau. Die Besetzungszahldifferenz n(v) = ny(v) — na(v) der beiden Niveaus in
Abhéngigkeit der Geschwindigkeit v wird fiir den hier vorliegenden Fall in [VSI.77] berechnet,
wobei ny(v) die Bestzungszahl des oberen Niveaus und n4(v) die Besetzungszahl des unteren
Niveaus ist. Man erhélt

no(v)
n(v) = N o (2.2)
MRCEEE

Q = w—wp. (2.3)

Die Ubergangsfrequenz ist wy = 2714. € ist die Verstimmung gegeniiber der Ubergangsfre-
quenz. T' ist die homogene Linienbreite des Ubergangs. Die Besetzungszahldifferenz ng(v)
beschreibt den Zustand im thermischen Gleichgewicht, in unserem Fall hat diese die Form
einer Maxwell-Verteilung (~ exp(—(v/u)?). G ist der Séttigungsparameter, der das Verhélt-
nis zwischen Anregungsrate und mittlerer Relaxationsrate angibt. Es wird bei 2 = kv ein
Minimum mit der homogenen Halbwertsbreite I'v/1 + G in der Verteilung der Besetzungs-
zahldifferenz erzeugt. Dies wird als Bennet-Loch bezeichnet. Der Ubergang wird durch den
Sattigungsstrahl geséttigt, d. h. eine bedeutende Anzahl von Zweiniveau Systeme befinden
sich im oberen Zustand. Der Absorptionskoeffizient x des Teststrahls ist

Klw) = /a(v,w)n(v)dv. (2.4)
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o(v,w) ist der Wirkungsquerschnitt fiir induzierte Ubergéinge und wird durch

FQ
(Q+ kv)2 4172

(2.5)

olv,w) = o9

beschrieben, wobei oy der Wirkungsquerschnitt bei Resonanz beschreibt. Setzt man Gl. 27
und GI. B3 in Gl. B4 ein erhélt man

(W) = Fo(w) — Ko(w) (1 - \/11+_G) I (2‘” _f“°> (2.6)

I = TA+V1+G). (2.7)

Ko(w) ist der Absorptionkoeffizient ohne Séttigungsstrahl und ist in unserem Fall propor-
tional zu exp (— (Q/(l{;u))z), wobei u dieselbe Bedeutung wie in Gl. .1 hat, und k ist der
Betrag des Wellenvektors. I ist die FWHMF der Linie. Die Funktion L ist die Lorentzfunktion
und hat die Form

1

L) =37

(2.8)
Da G proportional zur Intensitdt des Séttigungsstrahl ist, wird héufig eine Séttigungsin-
tensitit I, eingefiithrt, die mit G = 1 = I/l definiert wird und durch Messungen der
Linienbreite bei verschiedenen Intensititen des Sattigungsstrahl bestimmt werden kann.

Man erhélt in einem dopplerverbreiterten Absorptionsprofil, das durch xg(w) beschrieben
wird, eine sehr schmale Resonanzﬁ der homogenen Breite r (sogenannter Lamb-Dip), die
bestimmt wird durch die homogene Breite I' des Ubergangs und dem S#ttigungsparameter
G. Die Form der Resonanz ist praktisch eine Lorentzkurve, da die Breite von xo(w) 100 mal
grofer ist als I' in diesem Experiment. Die Resonanz ist am stéirksten, wenn die Frequenz
des Lasers identisch mit der Ubergangsfrequenz des Zweiniveau Systems ist. Dies kann man
sich durch folgende Uberlegungen verstindlich machen. Der Sittigungsstrahl erzeugt ein
Minimum bei v = Q/k in der Besetzungszahldifferenz. Der Teststrahl wechselwirkt dagegen
mit Teilchen der Geschwindigkeit —€2/k, da dieser entgegengesetzt dem Séttigungsstrahl
lauft. Der Teststrahl sieht erst den Einflufl des Sattigungsstrahl, wenn beide Strahlen Teilchen
mit derselben Geschwindigkeit ansprechen (vgl. Abb. B.3). Dies kann nur bei v = 0 geschehen,
so daf} der lineare Dopplereffekt verschwindet. Der Absorptionskoeffizient des Teststrahls hat
daher bei der Frequenz w = wy ein Minimum, da durch den Séttigungsstrahl die Anzahl der
Teilchen, die sich im unterem Niveau befinden, reduziert wird und damit die Anzahl der
moglichen Absorper fiir den Teststrahl.

Bei dieser Herleitung des Absorptionskoeffizient fiir den Teststrahl werden sogenannte
Kohérenz Effekte nicht berticksichtigt (s. hierzu [VSL77] bzw. [HH72]). Diese fithren bei
G > 1 zu einer deutlicher Verbreiterung und die Tiefe der Resonanz wird kleiner. Die Position
der Linie wird nicht verdndert und die Linie ist noch immer symmetrisch. Die Kohérenz
Effekte konnen z. B. durch Stofle der Teilchen untereinander oder durch unterschiedliche
Lebensdauern des oberen und unteren Niveaus kleiner werden. Im folgenden werden diese

5Full Width at Half Maximum
6Zweiter Term von Gl. .4.
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n(v)
A

0=, Abbildung 2.3: Es ist die Besetzungszahldifferenz n(v)
dargestellt gegen die Geschwindigkeit v der Teilchen.
Die mit Pfeilen gekennzeichneten Minimas entsprechen
den Bennet-Locher, die durch das Laserlicht mit Fre-
quenz w, erzeugt werden. Durch den Dopplereffekt be-
finden sich Teilchen mit der Geschwindigkeit (w —wy)/k
in Resonanz mit dem Séttigungsstrahl. Teilchen mit der
»  Geschwindigkeit —(w —wy)/k sind dagegen in Resonanz
0 V' mit dem Teststrahl.

nicht beriicksichtigt, da, wie man im Laufe dieser Arbeit sehen wird, die gemessenen Linien
durch eine Lorentzfunktion bzw. ihrer Fourierkoeffizienten ausreichend beschrieben werden.
Die Form der Linie wird daher auch als Lorentzprofil bezeichnet.

Wenn der Séttigungsstrahl und der Teststrahl sich unter einem Winkel kreuzen, so erhélt
man eine zusétzliche Verbreiterung. Fiir kleine Winkel erhoht sich die Breite der Linie

(HWHM) um(s. [VSL77])

AVg ~ QAI/D, (29)
™

wobei 6 der Winkel zwischen beiden Strahlen ist und vp die Dopplerverbreiterung (s. Gl.
2.1). Die Linienposition und ihre Form wird dadurch nicht beeinflufit.

2.1.4 Asymmetrisches Linienprofil

Wie in Abschnitt E.T.2 am Beispiel der gekriimmten Phasenfronten gesehen, kann das Li-
nienprofil der Absorption asymmetrisch sein. Dies fiihrt bei einer Messung i. a. zu einer
Frequenzverschiebung gegeniiber der Ubergangsfrequenz im Molekiil. In [HIR95] werden au-
Berdem folgende Effekte aufgezihlt, die zu einer Asymmetrie der Linie fithren kénnen selbst,
wenn der Aufbau und die Elektronik optimal sind:

e Effekte durch gesittigte Absorption.
e Beugungsverluste.
e molekulare Kollisionen.

In [KWHT7S] werden auch nicht aufgeloste Hyperfeinstrukturen, der Dopplereffekt zweiter
Ordnung und der Photonenriicksto3-Effekt als Ursache genannt. Von F. Spieweck wurden in
[Spi82] ein Experiment durchgefiihrt, das den Einfluf§ von nicht aufgelosten Hyperfeinstruk-
turkomponenten im Spektrum des Jodmolekiils auf das Linienprofil untersucht.



12 KAPITEL 2. THEORIE

2.2 Frequenzverschiebung mit akusto-optischen Modu-
latoren (AOM)

Mit Hilfe eines akusto-optischen Modulators ist es moglich die Frequenz von Licht gezielt zu
verdndern. Die Erklarung fiir dieses Verhalten wird mit Hilfe eines Teilchenbildes beschrie-
ben, da es anschaulich ist und der Anwendung im Experiment entsprichtf].

Eine kurze Einfithrung in dieses Gebiet gibt [AdI67|. Eine ausfiihrliche Behandlung iiber
diesen Bereich findet man in [Kor8R]. Eine Betrachtung von der technischen Seite her und
des Aufbaus eines AOMs wird in [GIL&3] gegeben. Auch in Biicher der Festkorperphysik (z.
B. [Kif99]) wird das hier verwendete Bild der Photon-Phonon-Streuung erklirtfj.

In einem Kristall werden mit Hilfe eines RF-Generators Schallwellen angeregt. Diese
Schallwellen konnen durch Phononen beschrieben werden, die als Teilchen aufgefaf3t werden.
Die Energie eines Phonons ist

E, = hQ,

wobei €2 die Frequenz des RF-Generators ist. Einem Phonon wird der Impuls der Grofle

Po = hK
- Q
mit |K| = —
Vs

zugeordnet. vy ist die Schallgeschwindigkeit im Kristall. Die Energie des in den Kristall
einfallenden Photons ist

Der Impuls ist
5. = hk.

Im Kristall kann ein Photon inelastisch mit einem Phonon gestreut werden. Bei diesem
Prozess kann ein Phonon vernichtet (+) oder erzeugt (-) werden. Das gestreute Photon hat
den Impuls p; = hk; und die Energie E; = hwy. Die Streuung wird auch als Streuung in
die +1. Ordnung bezeichnet, wenn ein Phonon vernichtet wird, bzw. -1. Ordnung, wenn ein
Phonon erzeugt wird. Bei diesem Prozefl mufl die Energie- und Impulserhaltung erfiillt sein.

Pat+Pi = Pa
E,+E, = E;
Die Frequenz wy des gestreuten Photons ist w + €2. Da iiblicherweise 2 < w gilt, ist es eine

gute Naherung wy ~ w; zu setzen. Mit dieser Naherung gilt auch k; ~ kg, so daBl man im
Vektordiagramm der Impulse ein gleichschenkliges Dreieck erhélt (s. Abb. P.4). Man erhélt

"Im Experiment werden die AOMs im sogenannten Bragg-Bereich betrieben (niiheres s. Literatur).
8Das Stichwort ist Brillouin-Streuung, wobei hier die Streuung zwischen Photonen und thermisch ange-
regten Phononen gemeint ist.



2.2. FREQUENZVERSCHIEBUNG MIT AKUSTO-OPTISCHEN MODULATOREN (AOM)13

Abbildung 2.4: Photon-Phonon-Streuung, bei der ein Phonon vernichtet wird.

den Einfallswinkel © 5

LK

7

sin@B =

Der Einfallswinkel wird als Bragg-Winkel bezeichnet. In Abb. B ist diese Konfiguration
schematisch dargestellt. Der Kristall wird iiber einen Transducer, der an einem RF-Generator
angeschlossen ist, in Schwingung versetzt. Es ist aus der Symmetrie des Bildes auch ersicht-
lich, daf}, wenn der gestreute Lichtstrahl mit Hilfe eines Spiegels wieder in sich selbst zuriick-
reflektiert wird, man die Frequenz zweimal um (2 erhohen/erniedrigen kann. Dieser Strahl
lauft denselben Weg in entgegengesetzter Richtung wie der einfallende Strahl. Setzt man vor
den Spiegel ein A/4-Plattchen und ist der einfallende Strahl linear polarisiert, so kann man
beide Strahlen mit Hilfe eines Polarisationsstrahlteilers trennen, da dann die Polarisationen
der beiden Strahlen senkrecht zueinander stehen.

Z@B_\:/ @B; .

—

Transducer—3

i

RF-Generator

Abbildung 2.5: Konfiguration fiir eine Erhohung der Frequenz mit einem AOM.
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Die Effizienz der Streuung ist das Verhéltnis der gestreuten Lichtleistung I; zur einfal-
lenden Lichtleistung ;. In [GIL83] wird die Effizienz bei kleinen RF-Leistungen angegeben
1y L _ P

— = —=M)—. 2.1

I 2 H X\ (2.10)
P ist die RF-Leistung im Kristall, L die Linge des Transducers, H die Hohe des Transdu-
cers (vgl. Abb. P.G), M, ist eine Materialkonstante und A\ die Wellenlénge des einfallenden
Lichts. Aus GI. 2.10 ist es ersichtlich, dafl ein moglichst grofies Verhéltnis zwischen L und H

kq

A

<&
<

H | | Transducer | ki

— . —

Abbildung 2.6: Geometrie des Transducers eines AOMs.

angestrebt werden sollte, damit moglichst viel Leistung im gestreuten Strahl ist. Bei den hier
verwendeten AOMs ist die Hohe von der Gréflenordnung 1 mm bis 0, 1 mm. Die Effizienzen
der hier verwendten AOMs liegen hier zwischen 40% und 90%. In Abschnitt werden
die Auswirkungen dieser Architektur auf das Strahlprofil des gestreuten Laserlichtes gezeigt.

2.3 Rauschbefreiung mit Modulation

Mit der hier verwendeten geséittigten Absorptionsspektroskopie erhélt man Signalgrofien von
ungefihr 2 mV oder weniger. Dieses Signal wird durch das Rauschen der Elektronik und des
Lasers iiberdeckt, so dafl man gezwungen ist Techniken zu verwenden, die das Signal vom
Rauschen befreien.

2.3.1 Lock-In Verfahren allgemein

Eine iibliches Verfahren zur Rauschbefreiung ist das Lock-In Verfahren [Hin96, S. 152f]. Das
MeSBsignal s(t) ist mit derselbe Frequenz w moduliert wie ein Referenzsignal r(t). Zwischen
beiden Signalen gibt es keine Zeitverzégerung. Es wird die Kreuzkorrelation R dieser beiden
Signale gebildet. Beispiel:

s(t) = so(sin(wt) +n(t)),n(t) = Rauschen
r(t) = 7rosin(wt + @)

¢ = Phase zwischen r(t) und s(t)
1T
R Tlggoﬁ/Ts(t)r(t)dt (2.11)
SOTO
SR = ¥lcos(9) (2.12)

Der Rauschanteil n(t) fillt heraus und man erhélt das groite Signal wenn cos(¢) = +1 ist.
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st) Tiefpass
1 —>
r(t) Phasen- % T
schieber Multiplikation Integration Verstarker

Abbildung 2.7: Schematischer Aufbau eines Lock-In Verstérkers.

Technisch wird das Lock-In Verfahren mit einem Lock-In Verstérker realisiert. Die Phase
¢ zwischen Referenzsignal und Meflsignal kann mit einem Phasenschieber verdndert werden.
Beide Signale werden danach multipliziert. Die Integration von Gl. B.I1 wird mit einem
Tiefpass verwirklicht. Das Ergebnis der Integration wird noch verstarkert und ist danach
das Ausgangssignal des Lock-In Verstérkers (vgl. Abb. R.7). Die Lock-In Verstéirkerf], die
in diesem Experiment verwendet wurden, konnen auch Rechtecksignale als Referenzsignale
verwenden. Das Ausgangssignal mit einem Rechtecksignal als Referenz ist dabei identisch
mit dem Ausgangssignal, wie wenn ein Sinussignal als Referenz verwendet wird. Im folgenden
werden zwei Methoden zur Signalmodulierung vorgestellt.

2.3.2 Amplitudenmodulation

In Abb. .8 ist schematisch der Aufbau einer gesattigten Absorptionsspektroskopie mit Am-
plitudenmodulation dargestellt. Mit Hilfe eines Strahlteilers (ST) wird das einfallende Laser-
licht in einen Test- und einen Séttigungsstrahl aufgespalten. Ein AOM wird mit der Frequenz
[ periodisch an- und ausgeschaltet durch einen RF-Schalter. Der Sattigunsstrahl geht durch
den AOM und wird z. B. um dv zu hoheren Frequenzen verschoben. Ist der AOM aus,
wird der Strahl durch eine Blende blockiert. Der Teststrahl durchlauft die Probe und fllt
auf eine Photodiode (PD). Sprechen Test- und Sattigungsstrahl verschiedene Geschwindig-
keitsklassen an, so mifit die PD immer dieselbe Leistung, da der Absorptionskoeffizient des
Teststrahls durch den Séttigungstrahl nicht beeinfluft wird. Das Messsignal (SIG) ist nicht
moduliert und der Lock-In Verstérker gibt 0 am Ausgang (OUT) aus. Dies dndert sich,
wenn Test- und Séttigungsstrahl mit denselben Teilchen wechselwirken. Der Absorptionsko-
effizient des Teststrahls wird schwicher, wenn der Sattigunsstrahl an ist. Die PD mif}t eine
periodisch schwankende Intensitidt des Teststrahls. Der Lock-In Amplifier liefert daher ein
Ausgangssignal, das proportional zur Amplitude der Schwankung ist.

Wird der Laser {iber eine Resonanz durchgestimmt, so erhélt man am Ausgang des Lock-
In Verstéarkers, das Linienprofil der Resonanz ohne Untergrund. In diesem Experiment wire
dies ein sdttigungsverbreitertes Lorentzprofil. Die Resonanzfrequenz ist hier um dv/2 zu
Sattigungsstrahl sich um v in der Frequenz unterscheiden.

Statt eines AOMs als Schalter werden auch Chopper verwendet. Der Vorteil bei AOMs
ist eine hohere Schaltfrequenz [. Diese geht bei AOMs iiblicherweise bis in den Megahertz-
Bereich.

9Es wurden zwei unterschiedliche Lock-In Verstirker verwendet, einmal ein Lock-In Verstiirker von St-
anford Research System Model SR510 und einmal einer von Princeton Applied Research Model 122.
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Teststrahl

Séttigungs-
strahl

SIG
Frequenz- Lock-In ouT
Generator Verstarker
RF- 1] | REF

Schalter
1

RF- 5
Generator| OV

Abbildung 2.8: Rauschbefreiung mit Amplitudenmodulation.

2.3.3 Frequenzmodulation

Die Rauschbefreiung mittels Frequenzmodulation ist, wie man sehen wird, komplizierter in
ihrer Behandlung, besonders in der Beschreibung des Ausgangssignals vom Lock-In Verstérker.
Der Aufbau ist in Abb. B.9 zu sehen. Die Frequenz v/ des Lasers wird so moduliert, so dafl

V'(t) = v+ Acos(2mot) (2.13)

gilt. A ist die Modulationsamplitude, o ist die Modulationsfrequenz und v ist die mittlere
Frequenz des Lasers. Bei diesem Versuchsaufbau wird die Frequenz periodisch verdndert
indem die Lange des Laserresonators periodisch mit der Frequenz o verdndert wird. Das
Referenzsignals des Lock-In Verstarkers kann die Frequenz o oder Obertone derselben sein.
Die Erzeugung von hoheren Oberténen von o wird in Kapitel B:2.4 gezeigt. Die folgende
Betrachtungen sind aus [BHH77] entnommen[Y. Das Linienprofil wird von F'(¢') beschrieben.
Das Ausgangssignal s(t) eines linearen Detektors ist proportional zu F(v/(t)) (vgl. Abb.
P.10). Die Fourierreihe des periodischen Signals bei einem symmetrischen Linienprofil ist

W T——

F(v+ Acos(2mot)) = 5 + Z (A, cos(m2mot) + By, sin(m2mot)) (2.14)
m=1
mit A, = 2 / F(w+ Acos(7)) cos(mt)dr (2.15)
T Jo
und B,, = 0. (2.16)

Bei geraden m ist das Linienzentrum durch das globale Extremum und bei ungeraden m
durch den mittleren Nulldurchgang gegeben. Die Gleichungen P14 und E.T3 sind linear fiir

0Fiir A <« HWHM kann man eine Ndherung machen, diese wird in [Dem33, S. 295ff] verwendet. Diese
N#herung war in diesem Experiment nie erfiillt.
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Abbildung 2.9: Rauschbefreiung mit Frequenzmodulation.

additive Teile vom Profil. In unserem Fall bedeutet das, da das Profil eine Summe aus dem
Doppleruntergrund und dem Lamb-Dip ist, auch die Fourierkoeffizienten derselben Ordnung
eine Summe aus den Fourierkoeffizienten des Lamb-Dips und des Untergrunds sind.

Wie in Abschnitt 2.1.3 angegeben, wird der Lamb-Dip durch eine Lorentzkurve be-
schrieben. Die Fourierkoeffizienten eines Lorentzprofils lassen sich analytisch berechnen (s.
[Arn65]). Das Lorentzprofil wird hierfir in folgende Form gebracht

1 1
1+CMU2—1+5@T

O

@) = (2.17)

dp ist die Breite der Linie (HWHM). Das Symbol § bezeichnet die dimensionslose Grofie von
V'(t), wenn diese durch g geteilt wird. Im folgenden werden die dimensionslosen Variablen
Oy =v/dy und 64 = A/dy verwendet. Die ersten vier Fourierkoeffizienten Ag bis A3 wurden
in [BHH77] berechnet[]

Ay =Py, (2.18)
1

A = = (sign(Gn) P~ = dn Ps), (2.19)
A
1

Afzﬁw—qgﬂR,—@(L—ﬁﬁ+5®fa+4y (2.20)
A

1(—mm@MHM1—%@y+%@}1+(43—ﬁp+3ﬁ)@ﬁa—1%My (2.21)

A = —
3 5[3&

1 A3 ist in [BHH77] falsch angegeben. Die richtige Form wurde mir von Herrn J. Helmcke zugeschickt.
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F(v')

s(t)~F(v'(t))

Vv'=v

v'=v+Acos(2rof)

N

A\
R

M

18

t

Abbildung 2.10: Schema fiir Signalverlauf s(¢) bei der Frequenzmodulation (Abgedndert aus [BHH77]).
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Die Variablen Py haben die Form

2 (\/(1 T — 02+ 403, £ (1404 — 5@))
Fe = (1+ 0% — 02,)2 + 482, ’

a = 1464 -6,

p = yJa?+46%,,
1
P, = ;\/2(p:|:a).

Das Signal s(t) 1aft sich in diese Koeffizienten zerlegen, wobei noch die Koeffizienten des
Untergrunds hinzuaddiert werden miissen. Nimmt man eine Gaussfunktion als Untergrund,
die das Linienprofil in einer dopplerverbreiterten Spektroskopie beschreibt, kann man diese
um Null entwickelnf2.

/2

e = 1=+ 00" (2.22)
Ersetzt man v/ — v + cos(2mot) so folgt

1 1
1—-v? = 5 v? — 2u cos(2mot) — 5 cos(4mot) (2.23)
Vergleicht man Gl. .23 und GI. .14 so erhélt man folgende Fourierkoeffizienten C,, fiir den

Untergrund:

Co = 1-— %1/2 (2.24)
Ci = —2v (2.25)
Cy = —% (2.26)
Co = 0 fiir m>2 (2.27)
Das Eingangssignal s(t) ist somit:
s(t) ~ w + i(Am + C,,) cos(m2mot) (2.28)
m=1

Ist nun das Referenzsignal des Lock-In Verstérkers r(t) ~ cos(m2mot) so erhélt man am
Ausgang die m-te Fourierkomponente des Eingangssignals. Ist in diesem Fall m = 3 so erhélt
man als Ausgangsignal nur As. Der Untergrund ist vollstéindig unterdriickt. Allgemein 148t
sich sagen, dal der Untergrund, der durch ein Polynom n-ten Grades beschrieben wird,
vollstdndig unterdriickt wird, wenn das Referenzsignal von der Ordnung m = n + 1 ist.

Da der Untergrund bei der Spektroskopie stort, mufl man diesen unterdriicken. Fiir kleine
Werte von m, z. B. 1, ist der Fourierkoeffizient proportional zur Frequenz (vgl. Gl. B.27),
so dal man eine linearen Untergrund beim Durchstimmen erhalten wiirde. Mit Hilfe eines

2Der Nullpunkt ist hier die Ubergangsfrequenz der Resonanz.
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zweiten Teststrahls kann dies behoben werden ( vgl. Abschnitt B.2.1)). Fiir grofiere m wird der
Untergrund immer besser unterdriickt, so dafl dieser zweite Teststrahl nicht mehr benotigt
wird. Ist die Frequenz des Referenzsignals gleich bzw. das dreifache der Modulationsfrequenz
bei der Spektroskopie, dann wird dies als 1f-Methode bzw. 3f-Methode bezeichnet.

Die Fourierkoeffizienten eines Lorentzprofils A; bis Ag sind Abb. .11 und Abb. E.12 dar-
gestellt. In der zweiten Spalte sind entsprechende gemessene Kurven aufgezeichnet, wobei
hier drei nebeneinanderliegenden Linien des molekularen Jodspektrums zu sehen sind. Man
sieht deutlich den Untergrund bei der Messung mit m = 1 (Untergrund wurde nicht abgezo-
gen durch einen zweiten Teststrahl). Dieser verschwindet praktisch schon bei der Messung
mit m = 2.

Nicht harmonische Verzerrungen der Modulation Treten Verzerrungen bei der Mo-
dulation auf, so &ndert sich Gl. zZu

V'(t) = v+ Acos(2mot) + Z (a, cos(p2mot) + b, sin(p2mot)) . (2.29)

p>2

Andere Abschétzungen bzw. Messungen sind in [Bla74] und [GRHD73] zu finden. Das wich-
tigste Ergebnis hierbei ist, daf§ durch solche Verzerrungen die Linienposition verédndert wer-
den kann. Bei diesem Experiment wird die 1. und 3. Fourierkomponente verwendet. Hier ist
die Linienposition durch den Nulldurchgang bestimmt. Eine Verschiebung des Nulldurch-
gangs durch Verzerrungen in der Modulation diirfte in diesem Experiment keinen Einfluf3
haben und brauchen nicht beriicksichtigt werden, da

1. die Verzerrungen klein sein sollten im Experiment, durch entsprechende Tiefpésse im
Pfad des Modulationssignalsf[d, und

2. hier Differenzen gemessen werden zwischen Linien und es nur einen Laser gibt, der
moduliert wird, so daf solche Verschiebungen sich aufheben[.

Asymmetrische Linienprofile

Wie im Abschnitt iiber Linienprofile angedeutet, kann das Linienprofil asymmetrisch sein.
Bei einem asymmetrischen Linienprofil ist B,, nicht mehr Null. Bei den ungeraden Fou-
rierkoeffizienten A,, ist damit die Position des Nulldurchgangs nicht mehr identisch mit
der Ubergangsfrequenz. Diese Abweichung des Nulldurchgangs ist auch abhingig von der

die Abhingigkeit verschiedener Komponenten (d, e, f und g vom Ubergang R(127)11-5) im
molekularen Jodspektrum von der Modulationsamplitude nicht gleich. Zwei gleiche Laser-
systeme wurden bei diesem Experiment auf die jeweilige Komponente stabilisiert mit Hilfe
der 3f-Methode. Die Modulationsamplitude des einen Lasers wurde verdndert. Der andere

13 Auch bei einem perfekten elektrischen Sinussignal kénnen noch immer Verzerrungen durch Nichtlinea-
ritéten des Piezos entstehen, der hier fiir die Frequenzmodulierung benétigt wird.

4Die GroBe der Verschiebung ist im Prinzip von der Halbwertsbreite abhiingig. Diese ist bei den Linien
nicht gleich, so dal im Prinzip diese Aufhebung nicht exakt Null ist.
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Abbildung 2.11: Fiir ein reines Lorentzprofil berechnete (linke Spalte) und gemessene Fourier-
koeffizienten A;-A; (rechte Spalte, fiir die Komponenten h, i und j des Ubergangs R(99)15-1).
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Abbildung 2.12: Fiir ein reines Lorentzprofil berechnete (linke Spalte) und gemessene Fourier-
koeffizienten A4-Ag (rechte Spalte, fiir die Komponenten h, i und j des Ubergangs R(99)15-1).
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Laser arbeitet immer unter denselben Bedingungen. Bei Af,_, = 6 MHz wurde willkiirlich
der Nullpunkt gesetzt. Durch das unterschiedliche Verhalten der einzelnen Komponenten ist
auch der Abstand zwischen ihnen abhéngig von der Modulationsamplitude. Die Abhéingig-
keit soll laut J. Hu et al. [HIRY5] mit hoheren Fourierkoeffizienten kleiner werden.



Kapitel 3

Aufbau, Durchfithrung und
Datenauswertung

3.1 Messprinzip

Das verwendete Messprinzip zur Bestimmung der Frequenzdifferenz von zwei Linien wird
hier kurz erldautert. Das Licht des FarbstofHlasers wird in zwei Teile aufgespalten. Ein Teil
des Licht wird direkt fiir eine geséttigte Absorptionsspektroskopie verwendet. Diese Spek-
troskopie wird als unverschobene Spektroskopie (US) bezeichnet. Der andere Teil des Lichtes
wird mit Hilfe von akusto-optischen Modulatoren (AOM) in der Frequenz erhéht und dann
erst fiir eine geséttigte Absorptionsspektroskopie verwendet. Diese Spektroskopie wird als
verschobene Spektroskopie (VS) bezeichnet. Die AOMs erhohen die Frequenz des Lichtes,
so daB3, wenn der Farbstofflaser durchgestimmt wird, in der unverschobenen Spektroskopie
die Linie mit der niedrigeren Frequenz im Spektrum erscheint und in der verschobenene
Spektroskopie die Linie mit der hoheren Frequenz im Spektrum erscheint. Mit den AOMs
wird dafiir gesorgt, dafl die zwei Linien, von denen die Frequenzdifferenz bestimmt werden
soll, gleichzeitig in dem jeweiligen Spektrum erscheint, wenn der Laser durchgestimmt wird.
Die Frequenzdifferenz Av bestimmt sich dann aus der Frequenzerhbhung Avaony, die durch
AOMs erméglicht wird, und dem Abstand der Linien in den beiden Spektren Av,..; in Bezug
auf die durchgestimmte Frequenz

Av = Avgon + Avp. (3.1)

In Abb. B.1 sind Spektren gezeigt (iiber ca. 600 MHz), die die hier interessanten Linien
enthalten. Die verwendeten Komponenten der Ubergénge sind beschriftet.

3.2 Aufbau

In diesem Abschnitt wird zuerst der optische Aufbau und dann der verwendete elektronische
Aufbau mit der Datenerfassung und Steuerung besprochen.

24
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Abbildung 3.1: 600 MHz-Spektren im Bereich der verwendeten Linien (3f-Methode). ,a. u.*

steht immer fiir ,,arbitrary units®.
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3.2.1 Optischer Aufbau

Die Erklarung des optischen Aufbaus wird in zwei Teile aufgeteilt. Der erste Teil beschreibt
den Aufbau der AOMs, die fiir die Frequenzverschiebung zusténdig sind. Im zweiten Teil
werden die verschiedenen Aufbauten fiir die geséattigte Absorptionsspektroskopie gezeigt. Es
werden drei verschiedene Messmethoden verwendet. Zwei dieser Messmethoden beruhen auf
der Frequenzmodulation und werden als 1f- bzw. 3f-Methode bezeichnet. Die Bezeichnung 1f
bedeutet, daf die Frequenz des Referenzsignals vom Lock-In Verstérker identisch ist mit der
Modulationsfrequenz des Lasers. Das dreifache der Modulationsfrequenz des Lasers dient als
Frequenz des Referenzsignals vom Lock-In Verstirker bei der 3f-Methode (vgl. Abschnitt
£.3.3). Wie die Frequenz des Lasers moduliert wird wird erst im Abschnitt B.2.2 bespro-
chen. Die andere Messmethode beruht auf der Amplitudenmodulationmethode bei der die
Intensitéat des Sattigungsstrahl moduliert wird (vgl. Abschnitt 2.3.9).

Priparation der Laserstrahlen

In Abb.BZ ist der vollstindige Aufbau von diesem Teil gezeigt. Als Laser wird der Farb-

l. - o o Farbstoff-
laser
o= >
02 \
\ \ | .

Datenaufnahme

I\ 1 ] \
1
Ks V% <>
PST
-
0 ST |
=+ A N
RF-Verstarker AG ; []
L) 00 g )
RF-Generator N RF-Verstarker ‘ v
NN
-~ L 1 Ius Ivs
4 RF-Generator

Abbildung 3.2: Optischer Aufbau fiir die Préaparation der Laserstrahlen. Gestrichelte und
durchgezogene Linien unterscheiden die beiden Laserstrahlen mit unterschiedlicher Frequenz.

stofflaser CR699-21 von Coherent verwendet. Mit einem A/2-Plittchen und einem Polarisa-
tionsstrahlteiler (PST) wird das Licht in zwei Teile aufgespaltet.
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Der am PST gebrochene Anteil fillt auf einen Strahlteiler (ST), der ein Teil des Lichts zu
einem A-Meter sendet. Der restliche Teil des Lichtes Iyg geht zur unverschobenen Spektro-
skopie. Kurz vor der Spektroskopie ist bei Bedarf ein \/2-Plittchen eingebautf],mit dem man
das Verhéltnis der Intensititen des Sattigunsstrahl und des Testrahls festlegen kann. Mit ei-
nem Strahlteiler wird Licht auf eine Photodiode gelenkt, die die Stabilitdt der Laserleistung
mif3t.

Der am PST ungebrochene Anteil durchlduft einen zweiten PST bevor er auf den ersten
AOMBP, der eine Zentralfrequenz von 200 MHz hat, trifft. Die Linsen vor und nach dem AOM
sorgen dafiir dafi der AOM optimal genutzt wird und méglichst viel Leistung in der ersten
Ordnung ist. Nach dem AOM durchlduft das Licht ein A/4-Pliattchen, das aus dem linear
polarisierten Licht zirkular polarisiertes macht. Am Spiegel wird das Licht zuriickreflektiert,
so daf das Licht nach dem zweiten Durchlauf des A/4-Pléttchens wieder linear polarisiert
ist, aber um 90° gedreht ist gegeniiber dem einfallenden Licht. Nach dem zweiten Durchlauf
des Lichtes durch den AOM ist die Frequenz des Lichtes um ein zweifaches der angelegten
RF-Frequenz hoher als das einfallende Licht. Das Licht wird nun am PST gebrochen und
zum zweiten AOMJ geschickt. Dieser hat eine Zentralfrequenz von 600 MHz. Hier wird das
Licht nochmal um das zweifache der angelegten RF-Frequenz erhoht. Das in der Frequenz
erhoht Licht Iy g wird zur verschobenen Spektroskopie geschickt, wobei ein Kippspiegel (KS)
in den Strahlengang geklappt werden kann, so dafl das Licht zur Kontrolle ins \-Meter
fallt. Der restliche Weg zur verschobenen Spektroskopie ist vergleichbar mit dem Weg zur
unverschobenen Spektroskopie.

Verwendete Aufbauten der gesittigten Absorptionsspektroskopie

Gesittigte Absorptionsspektroskopie mit der 1f-Methode In Abb.B3 ist einer der
zwei identischen Aufbauten zu sehen, mit denen die ersten Messungen gemacht wurden.
Diese Konfiguration ist der klassische Aufbau einer gesittigten Absorptionsspektroskopie
auflerhalb eines Laserresonators. Der Sattigunsstrahl und ein Teststrahl kreuzen sich unter
einem kleinem Winkel (ca. 10 mrad). Dies fithrt zu einer geometrischen Verbreiterung der
Linie (s. Abschnitt 2.1.3). Der zweite Teststrahl mit gleicher Intensitéit wie der andere Test-
strahl dient dazu den Doppleruntergrund abzuziehen, so dafl man einen flachen Untergrund
erhélt (vgl. Abschnitt .3 und Gl. R.G).

Der Grund fiir den Winkel zwischen Séattigungs- und Teststrahl hat nichts mit der Spek-
troskopie zu tun. Wiirden sich beide Strahlen exakt iiberlappen, wiirde das Licht wieder in
den Laser zuriickstrahlen, was zu Instabilitdten beim Laser fithren wiirde. Wird ein optischer
Isolator vor dem Laser verwendet, der sicherstellt das kein Licht in den Laser zuriickstrahlt,
ist der Winkel unnétig.

Bei der 1f-Methode bendttigt man zwei identische Aufbauten, von denen einer in Abb.
gezeigt ist. In dem einen Aufbau wird das Licht Iy verwendet und im anderen das Licht
Iys. Es werden daher zwei verschiedene Jodzellenf] verwendet mit ihrer eigenen Tempera-

IBei der 3f-Methode und Amplitudenmodulationmethode.

2Dieser wird als 200 MHz-AOM bezeichnet.

3Dieser wird als 600 MHz-AOM bezeichnet.

4Die Linge der verwendeten Jodzellen betrigt immer 10cm. Jede Jodzelle ist auf einem Kupferblock
montiert, dessen Temperatur iiber ein Peltier-Element gesteuert wird.
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Abbildung 3.3: Gesittigte Absorptionsspektroskopie mit zwei Teststrahlen. Die Dicke der
Linie gibt einen Anhaltspunkt iiber die Leistung im Strahl.

turstabilisierung. Dieses Messverfahren hat mehrere Nachteile:

e Beide Jodzellen miissen ein praktisch identisches Verhalten zeigen. Da beide Jodzel-
len bei der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) kalibriert wurden, ist die
Genauigkeit durch Verwendung zweier Jodzellen auf ca. 6 kHz begrenzt.

e Der Doppleruntergrund wird auf elektronischem Wege subtrahiert. Dies ist eine weitere,
wenn auch kleine, Rauschquelle im Signalpfad.

e Die Temperatur der beiden Jodzellen ist nicht identisch, da die Temperaturstabili-
sierung der beiden Jodzellen unabhéngig von einander Schwankungen zeigt und der
Kontakt zwischen Jodzelle und Kiihlkérper unterschiedlich ist. Selbst wenn bei beiden
Jodzellen dieselbe Temperatur angezeigt wird, bedeutet das nicht, dafl in den Jodzellen
dieselbe Temperatur herrscht und damit dieselbe Druckverschiebung besteht.

Gesittigte Absorptionssattigungsspektroskopie mit der Amplitudenmodulation-
methode In Abb.B4 ist der Aufbau zu sehen, der die Amplitudenmodulationmethode
verwendet. Beide Spektroskopien werden in einer Jodzelle gemacht, da bei der Amplituden-
modulation kein zweiter Teststrahl nétig ist fir den Untergrundabzug (vgl. Abschnitt 2.3.2).
Das einfallende Licht ist linear polarisiert und wird am ersten PST aufgespaltet in einen Test-
und einen Sittigungsstrahl, wobei das Verhéltnis der Intensitdten durch ein \/2-Pliattchen
bestimmt wird (vgl. Abb. B.J). Die Polarisation der beiden Strahlen ist daher senkrecht zu
einander (eine Spektroskopie mit senkrecht zueinander polarisierten Strahlen wird auch in
[BCDDRI] verwendet). Der Sattigungsstrahl wird durch ein AOM mit der Zentralfrequenz
von 80 MHz geschickt. Die +1. Ordnung wird fiir die Spektroskopie verwendet. Die grund-
legende Anordnung fiir das An- und Ausschalten des AOMs ist in Abb. 2§ dargestellt. Am
zweiten PST wird der Sattigungsstrahl antikollinear zum Teststrahl geschickt. Die Uberla-
gerung der beiden Strahlen ist hier praktisch exakt. Der Teststrahl lduft durch den PST
und wird auf eine Photodiode gelenkt. Da der Sattigungsstrahl gegeniiber dem Teststrahl
um 80 MHz nach oben verschoben ist, ist die Resonanz der Jodlinie um 80/2 MHz nach
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------------------ Nz

Abbildung 3.4: Gesattigte Absorptionsspektroskopie mit der Amplitudenmodulationmetho-
de. Die gestrichelte Linie und die durchgezogene Linien sind die Fortsetzung von [;g und
Iys aus Abb. B:2. Die Dicke der Linie gibt einen Anhaltspunkt {iber die Leistung im Strahl.

unten verschoben. Dies braucht bei der Auswertung nicht beriicksichtigt werden, da dies bei
beiden Spektroskopien gleich ist und bei der Bildung der Frequenzdifferenz herausfillt. Der
Sattigungsstrahl lauft nach der Jodzelle denselben Weg in entgegengesetzter Richtung wie
der Teststrahl, wird aber wieder am ersten PST gebrochen, so dal er in Abb. B.4 nach un-
ten lauft. Dies ist wegen der Ubersichtlichkeit nicht eingezeichnet. Der Abstand der Linsen
zur Jodzelle entsprechen ungefihr ihrer Brennweite. In der Jodzelle haben die Strahlen von
der unverschobenen Spektroskopie zu den Strahlen der verschobenen Spektroskopie einen
Abstand von ca. 5 mm.

Die Nachteile, die bei der Séttungsspektrokopie mit zwei Teststrahlen auftreten, fallen
hier weg. Die eingebauten AOMs kénnten aber das Rauschen des Laserlichts durch Schwan-
kungen in der Effizienz und Frequenz erhohen.

Gesittigte Absorptionssittigungsspektroskopie mit der 3f-Methode Der Aufbau
ist identisch mit dem in Abb.B.4, nur ohne die beiden AOMs. Ein zweiter Teststrahl ist nicht
notig wie in Abschnitt 2.3.3 gezeigt. Auch hier fallen die Nachteile der 1f-Methode weg.

3.2.2 Elektronischer Aufbau
Steuerung des Farbstofflasers

Mit einer extern angelegten Spannung kann der Laser iiber dem an der Kontrollbox des
Lasers festgelegten Frequenzbereich durchgestimmt werden. Die Spannung, Scanspannung
genannt, wird von —5V bis 5V veréndert, die iiber ein LabView-Programm gesteuert wird.

Die sinusférmige Frequenzmodulation des Lasers wird extern mit einem sinusférmigen
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Signal eingestellt indem das sinusférmige Signal auf die Steuerung vom Piezo des Tweetersf]
im Laserresonator gelegt wird. Die Resonatorléinge des Lasers erfihrt dadurch eine peri-
odische Anderung, die sich dann in der Frequenz wiederspiegelt. Bei der 1f-Methode wird
der Sinusgenerator vom Lock-In Verstiarker dafiir benutzt. Dieses Sinussignal dient auch als
Referenzsignal fiir die verwendeten Lock-In Verstiarker. Die Modulationsfrequenz f; betrégt
hier iiblicherweise 16,5 kHz. Bei der 3f-Methode wird mit Hilfe eines Frequenzgenerators und
eines Frequenzteilers die Modulation erzeugt. Die Funktionsweise des dafiir gebauten Fre-
quenzteilers ist in Abschnitt B.2.4 zu finden. Der Frequenzteiler erzeugt ein Rechtecksignal
mit der dreifachen Frequenz der Modulationsfrequenz fiir den Laser. Die Frequenz f des Fre-
quenzgenerators betrigt iiblicherweise 99 kHz. Die Frequenz des Rechtecksignal entspricht
f/2 = 49,5 kHz und die Frequenz der Frequenzmodulation f/6 = 16,5 kHz. Das Recht-
ecksignal dient als Referenzsignal fiir die Lock-In Verstérker, wobei ein Tiefpass mit einer
Grenzfrequenz von f, ~ 200 kHz das Rechtecksignal von unerwiinschten Signalspitzen be-
freit. Ein Tiefpass mit der Grenzfrequenz von f, ~ 16,5 kHz im Signalweg des sinusférmigen
Signals soll garantieren, dafl das Signal eine reine Sinusform hat.

Amplitudenmodulation

Ein Frequenzgenerator erzeugt ein 5V-TTL-Signal mit der Frequenz [ = 46 kHz, mit der
die beiden AOMs iiber einen RF-Schalter an- und ausgeschaltet werden. Ein Sinussignal mit
derselben Frequenz wird zusétzlich vom Frequenzgenerator generiert, das als Referenzsignal
fiir die Lock-In Verstiarker dient. Die beiden baugleichen 80 MHz AOMs sind iiber ein T-
Stiick mit dem RF-Verstarker verbunden.

Datenaufnahme

Jedes der beiden Signale Pyg und Pyg der Photodiode bzw. die Differenz Pprprys und
Pprrrys bei der 3f-/Amplitudenmodulation- bzw. 1f-Methode wird in einen Lock-In Ver-
stirker als Messsignal geschickt. Die Integrationszeit beider Lock-In Verstédrker betrug 1
ms, da dies die kleinste gemeinsame Integrationszeit ist. Das Ausgangssignal des Lock-In
Verstirkers wird mit Hilfe eines Spannung-zu-Frequenz-Wandlers (SF-Wandler)ff zu einer
Frequenz gewandelt. Die Pulse eines SF-Wandlers werden mit einem Z&hler gezihlt. Die
Dauer und das Ergebnis dieser Zdhlung wird iiber ein LabView-Programm gesteuert und
aufgezeichnet. Die Dauer der Zahlung wird im folgenden als Integrationszeit bezeichnet. Die
Temperatur der Jodzelle(n) kann {iber die serielle Schnittstelle des Computers aufgezeichnet
werden.

Der gesamte elektrische Aufbau fiir die 1f-Methode ist in Abb. B, fiir die 3f-Methode
in Abb. und fiir die Amplitudenmodulationmethode in Abb. B.7 dargestellt.

5Der T'weeter ist ein Spiegel im Laserresonator, der Frequenzschwankungen des Lasers ausgleichen soll.
6Ein SF-Wandler liefert ein TTL kompatibles Signal mit einer Frequenz, die proportional zur angelegten
Spannung ist.
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Abbildung 3.5: Elektronik fiir 1f-Methode.
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Abbildung 3.7: Elektronik fiir Amplitudenmodulationmethode.
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3.2.3 Ubersicht des gesamten Aufbaus

Eine schematische Ubersicht iiber dem gesamten Aufbau ist in Abb. B.§ gezeigt. Die Pfeile
und Nummern geben die Beziehung zwischen den einzelnen Blocken an.

Unverschobene

Spektroskopie
@ B
*
@

1
6
Laserund uibau Elektronik fur Modulation Datenaufnahme und
P und Signalgewinnung _’DSteuerung durch LabView

fiir F hieb
ur Frequenzverschiebung 9 O @
?

F N A

V

¥
@ 3

Verschobene
Spektroskopie

Abbildung 3.8: Schematischer Uberblick iiber den Gesamtaufbau.

1.: Scanspannung, die vom LabView-Programm gesteuert wird und den Laser durch-
stimmt.

2. bzw. 14.: Licht Iyg, das mit den AOMs in der Frequenz erhoht wurde bzw. Licht
I;7s, das nicht in der Frequenz erhoht wurde.

3. und 13.: Moduliertes RF-Signal fiir Amplitudenmodulation.

4.: Signal fiir Frequenzmodulation.

5. und 6.: Anzahl der Pulse, die wéhrend der Integrationszeit gezédhlt wurden, werden
mit LabView gespeichert.

7. und 8.: Das digitalisierte Signal der beiden Photodioden, die die Leistungsstabilitét
des Lasers messen, werden mit LabView gespeichert.

9. und 11.: Signale der Photodioden bzw. der Subtrahierer bei der 3f-Methode / Ampli-
tudenmodulationmethode bzw. 1f-Methode werden zu den Lock-In Verstéirker geleitet.

10. und 12.: Die Temperatur(en) der Jodzelle(n) wird / werden mit LabView gespei-
chert.

3.2.4 Frequenzteiler

Es gibt verschiedene Wege Frequenzen zu erzeugen, die ein Vielfaches der Modulations-
frequenz o sind. Folgendes Verfahren zur Erzeugung von Oberwellen wird in [Dem93; S.
298] beschrieben. Die Sinusspannung mit der Frequenz o wird zu einem Rechtecksignal mit
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derselben Frequenz umgewandelt und die z. B. dritte Oberwelle wird mit Hilfe eines Fre-
quenzfilters aus dem Rechtecksignal herausgefiltert. Mochte man eine andere Ordnung n aus
dem Rechtecksignal herausfiltern mit demselben Frequenzfilter, so mufl man o &ndern bis no
vom Frequenzfilter durchgelassen wird.

Im Experiment wird hingegen ein fiir diese Zwecke gebauter Frequenzteiler verwendet.
In Bild B9 ist die elektrische Schaltung zu sehen. Ein Rechtecksignal, das TTL-kompatibel
ist, mit der Frequenz f wird als Clock (CLK) fiir die digitalen Bausteine verwendet (vgl.
[Hin96]). Diese Frequenz wird auf zwei verschiedene Weise geteilt.

1. Ein JK-Flip-Flop halbiert die Frequenz f der CLK, indem beide Eingéinge J und K
auf HIGH gelegt werden. Am Ausgang ) erhilt man die Frequenz f;x = f/2.

2. Ein 8bit Schieberegister mit zwei Eingéngen, die {iber ein AND-Gatter verbunden sind.
In die erste Speicherzelle des Registers wird das Ergebnis des AND-Gatters geschrie-
ben. Die acht Speicherzellen ()4 bis Qg sind an 8 DIP-Schalter geschlossen. Nur ein
Schalter ist geschlossen die restlichen Schalter sind offen. Die Speicherzelle, die mit
dem geschlossen Schalter verbunden ist, liefert das Eingangssignal A; fiir einen Inver-
ter, dessen Ausgang A; verbunden ist mit dem Eingang B des Schieberegister, und
ist das Ausgangssignal von diesem Frequenzteiler mit der Frequenz frrg. Der andere
Eingang (Eingang A) des Schieberegisters ist immer auf HIGH.

Schliest man z. B. den dritten Schalter, so ist der Ausgang ()¢ der dritten Speicherzelle
mit dem Inverter verbunden. Ist der Speicherinhalt aller Speicherzelle LOW, indem
man mit CLR diese léscht, so liegt an B HIGH an und das AND-Gatter liefert HIGH
als Ergebnis. Mit der néchsten steigenden Flanke des CLK-Signals wird dieses Ergebnis
in die erste Speicherzelle geschrieben. Der Inhalt aller Speicherzellen werden mit der
steigenden Flanke des CLK-Signals in die nachfolgende Speicherzelle geschrieben. Mit
der dritten Flanke &ndert sich der Zustand der dritten Speicherzelle von LOW nach
HIGH und der Zustand B somit zu LOW. Der Ausgang des AND-Gatters dndert
seinen Zustand zu LOW. Fiir die néchsten drei Takte wird LOW in die Speicherzellen
geschrieben. Die Frequenz frprg ist in diesem Fall somit f/6 oder allgemein
f

fREG - %a

n steht fiir die Nummer des geschlossen DIP-Schalters.

Es stehen somit drei Frequenzen zur Verfiigung: f, f;x und freq. Mit diesen drei Frequenzen
ist es moglich folgende Frequenzverhéltnisse zu erzeugen:

1,2,3,4,5,6,7,8, 10, 12, 14 und 16

Alle drei Rechtecksignale werden mit Hilfe von Operationsverstiarkern um -2,5 V verschoben,
so dafl man ein um 0V symmetrisches Signal hat. Das Signal mit der niedrigsten Frequenz
wird durch einen Tiefpass zu einem Sinussignal gewandelt, das von der Qualitéit vergleichbar
ist mit einem Sinussignal eines Frequenzgenerators. Dieses Sinussignal dient zur Modulation
des Lasers. Mit dieser Schaltung muf die Modulationsfrequenz nicht verédndert werden, wenn
man andere Vielfache von dieser haben mochte. Man dndert hierfiir das Teilerverhéltnis und
die Frequenz f des CLK-Signals.
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3.3 Durchfithrung

3.3.1 Farbstofflaser

Als Farbstoff wird Rhodamin 6G verwendet. Mit einem Druck von 9 bar wird die Farb-
stoflosung durch die Diise des Lasers gepumpt. Die Farbstoflosung wird auf ca. 16 °C
gekiihlt. Die Ausgangsleistung des Lasers liegt zwischen 250 mW und 310 mW im verwende-
ten Frequenzbereich. Diese Ausgangsleistung reicht fiir die Messungen. Die iiblichen Uber-
priifungen / Nachjustierungen fiir die aktive Stabilisierung und der Etalons sind Bestandteil
der Inbetriebnahme. Die Laserparameter sind nach der Justierung (TSR-Netzgerite an[]):

e Schwankung der Ausgangsleistung: ca. 0,8% oder besser iiber 40 Sekundenf.

e Laserbreite: ca. 200 kHz RMSJ| iiber 50 ms (bestimmt aus dem Effektivwert des Feh-
lersignals der Laserstabilisierung).

Der Laser ist in der Nahe der Netzgerite des TSRs aufgebaut. Die Spannungsversorgung
des Lasers und auch anderer verwendeter Gerédte hdngen an der selben Hauptverteilung wie
die Spannungsversorgung des TSR. Bei den Messungen wird ein negativer Einflufl von den
Netzgeriten des TSR auf die Linienbreite des Lasers gefunden. Die Grofie des Fehlersignals
der Stabiliserung betrug wéhrend die Netzgeréite an waren ca. 5 mVR)\g bzw. ca. 50 mVpp
iiber 50 msﬂ. Nach dem Abschalten der Netzgeréite énderte sich dies zu ca. 3,5 mVyiy1g und
ca. 25 mVpp. Die Linienbreite des Lasers reduzierte sich um 30% und die Gro8e der Spitze-
Spitze Schwankungen halbierten sich. Da das im Experiment verwendete A\-Meter gelichen
ist, und dieser Einflul des TSR auf die Messungen erst spét festgestellt wurde, wurden die
meisten Messungen gemacht als der TSR an war.

Auch auf die Spektroskopie haben die Netzgeréte des TSR einen direkten oder indirekten
Einflu}. Dies konnte bei einer Messung beobachtet werden als die TSR-Netzgerédte wéahrend
dieser Messung ausgeschaltet wurden. Dies ist in Abb. B.I0 dargestellt. Links, wihrend der
TSR an ist, ist das Signal-zu-Rausch Verhéltnis deutlich kleiner als rechts, wenn der TSR
aus ist. Zwischen den beiden Spektren wurde sonst nichts geindert. Die Linienposition bleibt
davon unbeeinfluf}t.

Die verwendeten Modulationsamplituden A (vgl. Gl. B.13) des Lasers sind in Tabelle B.1]
zu finden. Die Modulationsfrequenz o betriagt ca. 16,5 kHz.

Messungen | 1f-Methode [MHz] | 3f-Methode [MHz]
Von i zu o 1,6 3,3
Von o zu a 1,6 9,5

Tabelle 3.1: Modulationsamplitude bei der 1f- bzw. 3f-Methode.

Der durchgestimmte Bereich des Lasers betriagt fiir die Messungen ca. 150 MHz fiir die
Messung von der i-Komponente zur o-Komponente und ca. 80 MHz bzw. ca. 100 MHz bei

"Es konnte festgestellt werden, dafl die TSR-Netzgeriite einen Einflufl auf den Laser haben.
8Bestimmt mit FieldMaster GS von Coherent.

9RMS=Root Means Square.

mmVRMS ist der Effektivwert und mVypp ist der Abstand vom Minimum zum Maximum des Signals.
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Abbildung 3.10: Einflul der Netzgerite des TSRs auf die Spektroskopie.
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der Messung von der o- zur a-Komponente mit 1f-Methode bzw. 3f-Methode / Amplituden-
modulationmethode.

3.3.2 AOMs

Das Licht wird zuerst in den 200 MHz-AOM geschickt. Hier wird die Frequenz um 420
MHz nach oben verschoben (RF-Frequenz des RF-Generators ist 210 MHz). Die am 600
MHz-AOM angelegte RF-Frequenz wurde bei den ersten Messungen aus dem berechneten
Spektrum bestimmt (s. Kapitel [l) und solange verdndert bis die gewiinschten Komponeten
in den aufgenommenen Spektren gleichzeitig erscheinen (A, in Gl. B.J] sollte so klein sein
wie moglich und im Optimalfall 0 Hz betragen). Bei der 1f-Methode wurden folgende RF-
Frequenzen gewahlt:

e Von der i- zur o-Komponente: 651,0565 MHz

e Von der o- zur a-Komponente: 631,5545 MHz

Aus den Ergebnissen der Messungen mit der 1f-Methode konnten folgende RF-Frequenzen fiir
die Messungen mit der Amplitudenmodulationmethode und 3f-Methode bestimmt werden.

e Von der i- zur o-Komponente: 651,03605 MHz

e Von der o- zur a-Komponente: 631,547 MHz

Die Effizienz der AOMs fiir die Streuung in die +1. Ordnung liegt bei diesem Versuchsaufbau
bei ca. 70% oder besser beim 200 MHz-AOM und bei 45% oder besser beim 600 MHz-AOM.
Das Strahlprofil wird durch den 600 MHz-AOM verformt (s. Abb. B.I1)). In Abschnitt 2.2
wurde gezeigt, daf§ die aktive Apertur bei Hochleistungs-AOMs sehr klein wird. Der La-
serstrahl sollte im Optimalfall kleiner als die aktive Aperturf] im Durchmesser sein. Dies
ist hier nicht gegeben, wodurch das Laserstrahlprofil stark verdndert wird. Das Laserstrahl-
profil ist elliptisch mit einer Exzentritdt von ca. 0,7 und kann durch eine zweidimensionale
Gaussfunktion beschrieben werden (s. Abb. mitte)d. In Abb. ist der Strahl vor der
Spektroskopie dargestellt. Diese Aufnahme wurde mit Hilfe einer CCD-Kamera gemacht.
Die bei der Amplitudenmodulation verwendeten 80 MHz-AOMs haben hier eine Effizienz
von ca. 40% oder besser. Mit dem RF-Schalter werden die AOMs mit einer Frequenz von ca.
46 kHz geschaltet. Die obere Grenze der Schaltfrequenz ist durch einen verwendeten Lock-In
Verstarker bestimmt, der max. 50 kHz als Referenzfrequenz erlaubt.

3.3.3 Jodspektroskopie

Die Temperatur des Kiihlfingers der Jodzelle betrigt wihrend den Messungen (610, 5)°C, da
dies der Temperatur entspricht bei der die i-Komponente vermessen wurde (vgl. [GBDT94]).
Bei der 1f-Methode werden zwei Jodzellen verwendet, daher betrdgt die max. Temperatur-
differenz der beiden Zellen 1°C.

Die Leistungen der Laserstrahlen sind fiir die 1f~-Methode in Tabelle aufgelistet[d. Die

1Bei dem hier verwendeten 600 MHz-AOM betriigt diese 0,1 mm.

12Um diese Verzerrung zu vermeiden wiire es sinnvoll gewesen den Strahlengang zu berechnen, damit man
sicherstellen kann, daf§ der Strahlquerschnitt klein genug ist.

13Genauigkeit der Leistungsmessung betrigt ca. 6%.
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Abbildung 3.11: CCD-Aufnahem vom Strahlprofil nach Durchgang des 200 MHz- und 600
MHz-AOM (links,Falschfarben). Zweidimensionaler Gaussfit (mitte) und Residuen (rechts).

Querschnittsfliche[ der Strahlen in der unverschobenen Spektroskopie betrigt ca. 0,5 mm?.
In der verschobenen Spektroskopie betrigt diese ca. 0,3 mm?.

Messungen | Sattigungsstrahl [mW] | Teststrahl [tW]

US ‘ VS US \ VS
Vonizuo | 13 7 470 130
Vonozua| 13 7 470 130

Tabelle 3.2: Leistungen der Laserstrahlen bei der 1f-Methode.

Die Leistungen der Laserstrahlen sind fiir die 3f-Methode in Tabelle B.3 aufgelistet[?. Die
Querschnittsfliche der Strahlen in der unverschobenen Spektroskopie betrigt ca. 1 mm?. In
der verschobenen Spektroskopie betriigt diese ca. 0,8 mm?.

Messungen | Sattigungsstrahl [mW] | Teststrahl [tW]
US | VS } US| VS

Vonizuo | 13 12 280 220

Von o zu a | 40 ‘ 18 } 220 210

Tabelle 3.3: Leistungen der Laserstrahlen bei der 3f-Methode.

Die Leistungen der Laserstrahlen sind fiir die Amplitudenmodulation-Methode in Tabelle
B.4 aufgelistet. Die Querschnittsfliche der Strahlen ist dieselbe wie bei der 3f-Methode.

3.3.4 Einstellungen des LabView-Programms

Das LabView-Programm dient zur Steuerung der Messung und der Datenaufnahme. Die In-
tegrationszeit betréagt bei allen Messungen 0, 1 Sekunden pro Messpunkt. Die Integrationszeit
ist so gewéhlt worden, damit das Linienprofil nicht durch einen drifteten Laser verdndert

1Fliche innerhalb die Strahlintensitit um 1/e? abfillt im Vergleich zum Strahlzentrum.
5Von der Leistung des Sattigungsstrahls muff man noch ca. 10% abziehen, da die Leistungen vor dem
PST gemessen wurde, der den Sattigungsstrahl in die Jodzelle lenkt.
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Messungen | Sattigungsstrahl [mW] | Teststrahl [ W]

US ‘ VS US ‘ VS
Vonizuo | 11 8,5 50 50
Vonozua| 14 14 160 140

Tabelle 3.4: Leistungen der Laserstrahlen bei der Amplitudenmodulationmethode.

wird. Die Anzahl der Messpunkte ist so gewéhlt, das der Abstand zwischen zwei Messpunk-
ten ungefihr 0,5 MHz betriagt. Bei jedem Messpunkt wird die am Laser anliegende Scan-
spannung, die jeweilige Pulszahl der beiden SF-Wandler, die innerhalb der Integrationszeit
gezéhlt wurde, und die Spannung an den beiden Photodioden, die die Leistungsstabilitét des
Lasers messen, aufgezeichnet. Ist der Laser iiber den vorgegebenen Frequenzbereich durchge-
stimmt worden, dieser Vorgang wird als Laserscan bezeichnet, dann wird die Temperatur der
Jodzelle(n) gespeichert. Eine Messung besteht aus 10 hintereinanderliegenden Laserscans.

3.3.5 Datenauswertung

Jeder Linie wird mit Hilfe der in Abschnitt £.373 angegebenen Gleichungen gefittet, wobei
hier ein konstanter Untergrund hinzuaddiert wird. Werden in einem Spektrum mehr als ei-
ne Linie gefittet, so wird die Summe der Linien an die Messpunkte gefittet. Statt einem
konstantem Untergrund wurde probeweise auch ein linearer Untergrund angenommmen. Es
konnte aber kein Unterschied im Ergebnis festgestellt werden. Aus den Fitparametern der
10 Laserscans in einer Messung wird unter anderem der mittlere Abstand zwischen den
gewiinschten Linien der beiden Spektroskopien ermittelt, der die Differenz zwischen der Fre-
quenzverschiebung der AOMs und dem Frequenzabstand der beiden Linien entspricht. Diese
Aufgaben werden von einem Computerprogramm erfiillt, das in C++ geschrieben ist und
die ROOT-Bibliothek[™ verwendet. In den Abbildungen B.13, B.13 und B.14 sind Messpunkte
eines Scans und Fitfunktion fiir die i-Komponente und ihre Nachbarlinien dargestellt. Die
Abzisse ist die am Farbstofflaser anliegende Scanspannung und die Ordinate ist die Anzahl
der Pulse, die wiahrend der Integrationszeit gezéhlt wurden. Die Fitfunktionen kénnen den
Verlauf im allgemeinen ausreichend wiedergeben.

3.3.6 Bestimmung der Frequenz aus der Scanspannung

Die Umrechnung der Scanspannung in eine Frequenz wird mit Hilfe der Messungen gemacht
bei denen die Linien in einem Spektrum um einen bekannten Frequenzbereich verschoben
sind. Diese Frequenzverschiebung wird mit dem 600 MHz-AOM verwirklicht. Die Verschie-
bung betrigt im allgemeinen 10 MHz nach oben bzw. nach unten von der RF-Frequenz,
die verwendet wird um die entsprechenden Linien in den beiden Spektren gleichzeitig zu
erzeugen. Die Linie in der unverschobenen Spektroskopie dient hier als Frequenzmarke. Der
Abstand der Linie in der verschobenen Spektroskopie zu dieser Frequenzmarke wird be-
stimmt fiir den Fall, da88 sie 20 MHz nach oben bzw. nach unten verschoben ist[]. Die Sum-

6ROOT: http://root.cern.ch
"Das Licht geht zweimal durch den 600 MHz-AOM, daher 2 - 10 MHz=20 MHz
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Abbildung 3.12: Fitfunktion (durchgezogene Linie) und Messpunkte (*) eines Scans bei der
Amplitudenmodulationmethode.
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Abbildung 3.13: Fitfunktion (durchgezogene Linie) und Messpunkte (*) eines Scans bei der
1f-Methode.
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Abbildung 3.14: Fitfunktion (durchgezogene Linie) und Messpunkte (*) eines Scans bei der
3f-Methode.

me dieser beiden Abstédnde, die in Spannung vorliegen, entspricht 40 MHz, so daf§ damit die
Scanspannung in eine Frequenz umgerechnet werden kann.

Diese Art der Bestimmung des Proportionalitéitsfaktor zwischen Scanpsannung und Fre-
quenz beruht auf der Annahme, dal nichtlineare Variationen zwischen Scanspannung und
Frequenz sich durch eine Mittelung autheben und somit der Proportionalitdtsfaktor verwen-
det werden kann um den mittleren Frequenzabstand zwischen den Linien zu bestimmen. Das
die Annahme ausreichend ist fiir dieses Experiment, sieht man zwei Punkten: Erstens, die
symmetrische Verschiebung um 20 MHz nach oben bzw. unten zu der Frequenzmarke ist
auch in den Absténden, die in Spannung vorliegen, gut erkennbar und zweitens, durch den
Drift des Lasers erscheinen die Linien immer bei unterschiedlichen Scanspannungen, aber
der relative mittlere Abstand bleibt erhalten.

Da in diesem Experiment versucht wurde Av,. zu minimieren, ist auch der Einfluf} des
Fehlers durch den Proportionalitdatsfaktor klein, dazu ein Zahlenbeispiel direkt aus dem Ex-
periment. Der mittlere Abstand der Linien in den beiden Spektroskopien in Bezug auf die
Scanspannung betragt 0,00206 4+ 0,00017 V. Der dazu gehorige Proportionalitatsfaktor hat
den Wert 16,708 £ 0,034 MHz/V. Man erhélt als Wert fiir Av,., = 0,034 £+ 0,003 MHz. Die
GroBe des Fehlers wird also durch den Fehler des mittleren Abstands bestimmt. Bei Messun-
gen bei denen der mittlere Abstand grofer ist, geht der Fehler des Proportionalitétsfaktors
stiarker ein (vgl. dazu Auswertungen mit erster Methode in Anhang [B).

Da es praktischer ist, die Messung des Abstandes der Linien gleichzeitig mit der Messung
fiir die Umrechnung durchzufiihren, werden in anderen Experimenten gleichzeitig wéhrend
der Durchstimmung des Lasers die Transmission eines Fabry-Perot Interferometers (FPI) ge-
messen. Der durchgestimmte Frequenzbereich mufl etwas mehr als der freie Spektralbereich
des Interferometers sein, so dafl zwei Transmissionsmaxima auftreten. Ist der freie Spektral-
bereich des Interferometers bekannt so kann daraus der Proportionalitatsfaktor bestimmt
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werden. Dieses Verfahren wird in [Gri94] verwendet.

Sind mehrer Linien in einem Spektrum vorhanden, wie z. B. hier bei der i-Komponente, so
kann direkt aus den Abstédnden dieser Linien der Proportionalitéitsfaktor bestimmt werden,
wenn die Frequenzabsténde aus einer anderen Messung bekannt sind (vgl. Anhang [B).

Ist ein zweiter Laser vorhanden, der im selben Frequenzbereich arbeitet und eine feste
Frequenz besitzt, so kann dessen Licht mit dem Licht des ersten Lasers gemischt werden und
daraus kann die Frequenzdifferenz zwischen den Lasern bestimmt werden. Beim Durchstim-
men des ersten Lasers wiirde sich die Frequenzdifferenz d&ndern, woraus man dann direkt den
Frequenzabstand zwischen verschiedenen Linien im Spektrum bestimmt konnte. Der Umweg
itber eine Umrechnung der Scanspannung in Frequenz wére nicht mehr nétig. Auch die bei
den anderen Verfahren vorausgesetzte Linearitéit zwischen Scanspannung und Frequenz wiére
nicht mehr wichtig bei einem solchem Aufbau.

3.4 Testmessungen

Es wurden neben den Messungen der Frequenzdifferenzen auch Messungen durchgefiihrt, bei
denen dieselbe Komponente direkt miteinander verglichen wurden. Bei diesen Messungen
sollte man erwarten, dafl -wenn in beiden Spektroskopien dieselben Bedingungen (Tempe-
ratur und Leistungen der Strahlen) herrschen- keine Frequenzdifferenz beobachtet wird. Es
wurden jedoch Frequenzdifferenzen gemessen, die nicht durch die bekannten und beriicksich-
tigten Fehlern erkléart werden konnten. Diese Frequenzdifferenzen werden im folgenden als
Verschiebungsfehler bezeichnet.

In den folgenden Abschnitten wird die erste Beobachtungdes Verschiebungsfehler und die
Versuche dargestellt, diesen Fehler zu verstehen.

3.4.1 Erste Beobachtung des Verschiebungsfehlers

In der ersten Messkampagne wurde die 1f-Methode fiir alle Messungen verwendet. Bei dieser
Messkampagne wurde aufler den Frequenzdifferenzen noch die Druckverschiebung gemessen.
Es wurden auflerdem Untersuchungen zur Sattigungsverbreiterung und Druckverbreiterung
angestellt, um ein besseres Verstandnis der Laserspektroskopie zu erhalten. Wie schon in Ab-
schnitt B-2.1] gezeigt, wurden hier zwei identische Aufbauten verwendet, die jeweils ihre eigene
Jodzelle hatte. Fiir die Untersuchungen der Druckverschiebung wurde der 600 MHz-AOM
durch einen 200 MHz-AOM ersetzt, der vom gleichem Typ war wie der schon eingebaute.
Das Licht wurde in die -1 Ordnung gebrochen, so daf3 die beiden AOMs sich aufheben, wenn
die RF-Generatoren dieselbe Frequenz erzeugen. Dies wurde gemacht, damit man die Linien
noch immer gegeneinander verschoben werden konnten um den Umrechnungsfaktor zwischen
Scanspannung und Frequenz zu bestimmen.

Uberraschenderweise wurde bei allen Messungen eine Frequenzdifferenz zwischen iden-
tischen Linien festgestellt, obwohl beide RF-Generatoren auf dieselbe Frequenz eingestellt
waren und dieselben Bedingungen fiir beide Spektroskopien herrschten. Die Frequenz der
Linie in der unverschobenen Spektroskopie war gegeniiber der Frequenz der Linie in der
verschobenen Spektroskopie erhoht. Die beobachteten Frequenzdifferenzen schwankten von
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30 kHz bis 90 kHz, wobei der Fehler ungefihr 20 kHz betrug. Es konnten keine Unterschiede
im Verhalten der einzelnen Komponenten festgestellt werden.

3.4.2 Konsequenzen

Es wurden die moglichen Verursacher gesucht, die die beobachteten Abweichungen erkléren
konnten.

e RF-Generatoren: Die RF-Generatoren wurden mit einem Frequenzzéahler iiberpriift.
Die Integrationszeit betrug 10 Sekunden. Bei diesen Messungen wich die vom Fre-
quenzzéhler ermittelte Frequenz um weniger als 1 kHz von der am RF-Generator ein-
gestellten Frequenz ab. Dies gilt fiir die beiden verwendeten RF-Generatoren. Dieser
Unterschied ist zu klein um die Verschiebung zu erkléren.

e Elektronik: Bei den Messungen mit der 1f-Methode wurde immer derselbe Signal-
weg (Lock-In Verstirker, Spannung-Frequenz Wandler) fiir die jeweilige Spektroskopie
verwendet. Da die beiden verwendten Lock-In Verstédrker nicht baugleich sind, wurde
bei den nachfolgenden Messungen (3f-Methode, Amplitudenmodulationmethode) der
Signalweg fiir die beiden Spektroskopien systematisch vertauscht, so dafl mit beiden
Signalwegen gleich viele Messungen fiir die jeweilige Spektroskopie gemacht wurden.
Hiermit sollten sich Effekte, die durch die Elektronik entstehen, rausmitteln.

e Jodzellen: Es wurden Messmethoden gesucht bei denen man nur noch einen Test-
strahl braucht statt zwei, damit beide Spektrokopien in derselben Jodzelle stattfinden
konnen. Diese Methoden sind die 3f-Methode und die Amplitudenmodulationmethode.
Durch die Verwendung von nur einer Jodzelle konnen viele Unsicherheiten beseitigt
werden, wie Temperaturunterschiede in den Jodzellen (und damit mogliche Druck-
verschiebungen) und unterschiedliche Spektren der Jodzellen durch Verunreinigungen
(vgl. [GIER2]). In [Gme3T] wird gezeigt, daB der Dampfdruck vom festem Jod auch
von der Zusammensetzung der umgebenden Atmosphére abhidngt und damit zu grofie-
ren Druckverschiebung fithren wiirden. Solche Verunreinigungen sollten hier eigentlich
nicht auftreten, da alle Jodzellen von der PTB kalibriert wurden.

Trotzt dieser Anderungen wurden auch bei der 3f-Methode bzw. der Amplitudenmodulation-
methode noch immer Frequenzdifferenzen von der Gréflenordnung 30 bis 60 kHz beobachtet,
wenn identische Linien unter gleichen Bedingungen direkt miteinander verglichen wurden.
Da die Ursache fiir diese Frequenzdifferenzen nicht geklért werden konnte, werden die End-
ergebnisse der gemessenen Frequenzabstinde in Kapitel @l mit einem zusédtzlichen Fehler,
dem sogenannten Verschiebungsfehler, von £64 kHz versehen, der sich als Mittelwert aus
allen beobachteten Frequenzdifferenzen ergibt. Trotzt diesem Fehler wird die gegenwértige
Genauigkeit des Relativitdtsexperiment nicht dadurch bestimmt (s. Kapitel f).

Eine Zuriickfiihrung fiir dieser Verschiebungen auf den Einflufl gekriimmte Phasenfron-
ten (vgl. dazu Abschnitt R.1.9) ist schwer, da die Linien im Spektrum keine Asymmetrie
zeigen. Beim genauen Betrachten gibt es zwar bei einigen Spektren eine leichte Asymme-
trie, bei anderen aber wiederum nicht, so dafl diese Beobachtung nicht eindeutig ist und
wohl durch die Streuung der Messpunkte erklirt werden kann. Wenn man das Strahlprofil,
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wie in Abschnitt B.3-2 angedeutet, berechnet und dann davon ausgeht, dafl man damit nur
mit gaussformigen Strahlen arbeitet, konnte allerdings durch einen geeigneten Aufbau laut
[BHKHT76| eine mogliche Verschiebung durch gekriimmte Phasenfronten minimiert werden.

Eine Kldrung der wirklichen Messgenauigkeit mit den hier verwendten Messprinzipien
konnte durch Messungen bekannter Frequenzabstinden herbeigefithrt werden. Der Uber-
gang P(62) 17-1 bei 576 nm im Jodspektrum wiére hierfiir geeignet, da diese Wellenlénge im
Arbeitsbereich des Farbstofflasers liegt, wenn Rhodamin 6G als Farbstoff verwendet wird,
und die Frequenzabstinde der Hyperfeinstrukturkomponenten mit hinreichender Genauig-
keit in [BEHT79] und [BRR4] angegeben sind.

3.4.3 Verbesserung des Messprinzips

Die Uberlegungen iiber die Herkunft des Verschiebungsfehler haben auch eine Schwiche im
verwendeten Messprinzip deutlich werden lassen. Dies wird im folgenden diskutiert.

Man misst den Frequenzabstand der Linien x (Frequenz v,) und z (Frequenz v,) mit Hilfe
der dazwischen liegenden Linie y (Frequenz v,). Zuerst wird der Abstand der Linien x und y
vermessen. Es wird angenommen, dafl die Linie y in der verschobenen Spektroskopie um Ay,
gegeniiber ihrer wirklichen Frequenz verschoben ist, etwa durch gekriimmte Phasenfronten.
Der gemessene Abstand Av,, ist somit

A’/ﬂcy - (Vy + AV’L)) — Vg = Ayryo + AV@; (32)

wobei Av,,  der wirkliche Frequenzabstand zwischen x und y ist. Danach wird der Abstand
zwischen y und z vermessen. Nun ist y nicht mehr in der verschobenen Spektroskopie, sondern
die Linie z, die nun auch um Ay, gegeniiber ihrer wirklichen Frequenz verschoben ist. Man
mift den Abstand Ay, zu

Avy, = (V.4 Avy) — vy = Avy, + Ay, (3.3)

wobei Ay,  der wirkliche Frequenzabstand zwischen y und z ist. Der gemessene Abstand
zwischen x und z wére dann

Avy, = Avyy + Avy, = Avyy + Ay, + 2Av, (3.4)
= Av,,, +2Av, (3.5)

mit Av,,, als wirklichen Frequenzabstand zwischen x und z. Der Frequenzabstand wiirde
bei dieser Vorgehensweise um 2Av, falsch bestimmt werden.

Dieser Fehler des verwendeten Messprinzips konnte vermieden werden, indem man bei
der Abstandsmessung von y zu z die Linie y in der verschobenen Spektroskopie belédsst. Im
vorliegenden Experiment wiirde das bedeuten, dafl die AOMs die Frequenz nicht erhohen
sondern erniedrigen. Man wiirde damit folgenden Abstand messen

Avy, = v, — (v, +Av) = Ay, — Au,,. (3.6)

Der Abstand zwischen x und z wére damit
Avy, = Avyy + Avy, = Avyy + Avy. + Av, — Ay, (3.7)
= Avg,. (3.8)

Man wiirde also den wirklichen Abstand zwischen x und z messen. Diese Uberlegungen sind
auch in [BCD7Y] gemacht worden.
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Ergebnisse und Diskussion

4.1 1f~-Methode

Dies ist die erste Messung des Frequenzabstands von der i- zur o-Komponente. Bei der Ver-
messung des Frequenzabstands von der i- zur o-Komponente wurden 7 Messungen mit je 10
Scans gemacht. Es waren 8 Messungen geplant, damit vier Messungen mit einer Phasenein-
stellung der Lock-In Verstérker und vier mit 180° gedrehter Phaseneinstellung vorhanden
sind. Eine Messung war aber nicht zu gebrauchenf]. Es konnte auch keinen Einflufl der beiden
Phaseneinstellungen vom Lock-In Verstéarker auf das Ergebnis festgestellt werden. In Abb.
A1 ist ein Scan dargestellt.
In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet.

Art Fehler [MHz|
Verschiebung durch Temperaturdifferenz der Zellenﬁ 0,014
Leistung 0,007
Eichfehler Jodzellenf] 0,006
Fitfehler + Umrechnungﬂ 0,011
Gesamt 0,020

Kleine Fehler wie z. B. der Fehler der Radiofrequenz des RF-Generators (kleiner 1 kHz)
werden nicht beriicksichtigt, da diese am Ende nicht ins Gewicht fallen. Andere Effekte wie
Dopplerverschiebung zweiter Ordnung oder Photonenriickstofl sind erstens klein gegeniiber
den anderen Fehlern und auflerdem sollten sich diese Effekte bei einer Differenzmessung
aufheben. Der in Abschnitt B-4 diskutierte Verschiebungsfehler wird erst im Endergebnis
berticksichtigt (s. Abschnitt f.4). Die Frequenzdifferenz von der i- zur o-Komponente betréagt
damit

vy, = (1722,114 4 0,020)MHz.

0

'Die Frequenz des RF-Generator war wahrscheinlich falsch eingestellt. Dies wurde erst bei der Auswertung
deutlich.

2 Abgeschétzt aus Messungen mit verschiedenen Temperaturen. Dies ist fiir jede einzelne Komponente
gemacht worden. Alle zeigten ein dhnliches Verhalten, so dafl bei allen der gleiche Fehler angenommen wird.

3 Abhiingigkeit der Linienposition von der Intensitit des Sittigungsstrahls.

4Angabe Kalibrierschein der Physikalisch-Technische Bundesanstalt,Braunschweig und Berlin.

SFehler des Mittelwerts aller Abstinde und der Umrechnung von Scanspannung zu Frequenz.
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Abbildung 4.1: Ein Scan des Spektrums, der mit der 1f-Methode gewonnen wurde. Oben
i-Komponente mit Pfeil gekennzeichnet, unten o-Komponente.
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Der Frequenzabstand der o- zur a-Komponente wurde mit 8 Messungen mit je 10 Scans

bestimmt. In Abb. ist ein Scan dargestellt.

In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet.

Art Fehler [MHz]
Verschiebung durch Temperaturdifferenz der Zellen 0,014
Leistung 0,007
Eichfehler Jodzellen 0,006
Fitfehler + Umrechnung 0,014
Gesamt 0,022

Die Frequenzdifferenz betriagt von der o- zu a-Komponente

vl = (1683,094 + 0,022)MHz.

oa

Der Frequenzabstand zwischen der i- und der a-Komponente ist somit

vy, = (3405, 208 £ 0, 030)MHz.

4.2 Amplitudenmodulationmethode

(4.1)

Dies ist die zweite Messung des Frequenzabstands von i- zur o-Komponente. Es wurden 16
Messungen mit je 10 Scans gemacht. Die Anzahl der Messungen mit gleicher Elektronik ist
gleich (s. Abschnitt B.4.2). In Abb. .3 ist ein Scan dargestellt.

In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet. Ein Fehler durch eine
mogliche Druckverschiebung braucht hier nicht berticksichtigt werden, da beide Spektrosko-
pien in derselben Jodzelle stattfinden und die Linien ein gleiches Verhalten auf Druckéande-
rungen zeigten. Da nur eine Jodzelle verwendet wird, brauch der Eichfehler der Jodzelle

nicht mehr beriicksichtigt werden.

Art Fehler [MHz|
Leistung 0,007
Fitfehler + Umrechnung 0,006
Gesamt 0,009

Die Frequenzdifferenz betréagt von der i- zur o-Komponente

v = (1722,101 + 0,009)MHz.

10

Der Frequenzabstand der o- zur a-Komponente wurde mit derselben Anzahl und Vor-
gehensweise gemacht wie die Messung von i- zur o-Komponente. In Abb. £ ist ein Scan

dargestellt.
In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet.
Art Fehler [MHz|
Leistung 0,007
Fitfehler + Umrechnung 0,003
Gesamt 0,008
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Abbildung 4.2: Ein Scan des Spektrums, der mit der 1f-Methode gewonnen wurde. Oben
o-Komponente, unten a-Komponente.
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Abbildung 4.3: Ein Scan des Spektrums, der mit der Amplitudenmodulationmethode gewon-
nen wurde. Oben i-Komponente mit Pfeil gekennzeichnet, unten o-Komponente.
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Abbildung 4.4: Ein Scan des Spektrums, der mit der Amplitudenmodulationmethode gewon-
nen wurde. Oben o-Komponente, unten a-Komponente.
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Die Frequenzdifferenz betrédgt von der o- zur a-Komponente

v, = (1683,163 £ 0,008)MHz.

oa

Der Frequenzabstand zwischen der i- und der a-Komponente ist somit

v = (3405,264 + 0,012)MHz. (4.2)

4.3 3f-Methode

Dies ist die dritte Messung des Frequenzabstands von i- zur o-Komponente. Bei der Vermes-
sung des Frequenzabstands von der i- zur o-Komponente wurden 16 Messungen mit je 10
Scans gemacht. Die Anzahl der Messungen mit gleicher Elektronik ist gleich (vgl. B.4.9). In

Abb. [F ist ein Scan dargestellt.
In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet.

Art Fehler [MHz|
Leistung 0,007
Fitfehler + Umrechnung 0,003
Gesamt 0,008

Die Frequenzdifferenz betrdagt von der i- zur o-Komponente

vy = (1722,106 % 0,008)MHz.

10

Der Frequenzabstand der o- zur a-Komponente wurde mit derselben Anzahl und Vor-
gehensweise gemacht wie die Messung von i- zur o-Komponente. In Abb. 1§ ist ein Scan
dargestellt.

In der folgenden Tabelle sind die beriicksichtigten Fehler aufgelistet.

Art Fehler [MHz|
Leistung 0,007
Fitfehler + Umrechnung 0,005
Fehler 0,009

Die Frequenzdifferenz betriagt von der o- zu a-Komponente

v2 = (1683,167 £ 0,009)MHz.

oa

Der Frequenzabstand zwischen der i- und der a-Komponente ist somit

v = (3405,273 4 0,012) MHz. (4.3)
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Abbildung 4.5: Ein Scan des Spektrums, der mit der 3f-Methode gewonnen wurde. Oben
i-Komponente mit Pfeil gekennzeichnet, unten o-Komponente.
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Abbildung 4.6: Ein Scan des Spektrums, der mit der 3f-Methode gewonnen wurde. Oben

o-Komponente, unten a-Komponente.
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4.4 Endwert

Alle gemessenen Frequenzdifferenzen zwischen der i- und o-Komponente bzw. o- und a-
Komponente sind in der Tabelle 1] zusammengefasst. Der gewichtete mittlere Abstand

Messungen Methode

1f-Methode [MHz] | AMMf[MHz] | 3f-Methode [MHz]
Vonizuo | 1722,114 40,020 | 1722,101 £ 0,009 | 1722,106 + 0,008
Von o zu a | 1683,094 £ 0,022 | 1683,163 £ 0,008 | 1683,167 + 0,009

Tabelle 4.1: Ubersicht {iber die gemessenen Frequenzdifferenzen.

von der i- zur o-Komponente aus allen drei Methoden ist
Uie = (1722,105+ 0,006)MHz. (4.4)

Unter Beriicksichtigung des Verschiebungsfehlers von 0,064 MHz (vgl. Abschitt B.4), der
damit die dominierende Fehlerquelle ist, gilt

Uiy = (1722,105 = 0,006 % 0, 064)MHz. (4.5)

Der gewichtete mittlere Abstand von der o- zur a-Komponente aus allen drei Methoden wird
analog bestimmt.

Uoa = (1683,160 £ 0,006 + 0,064)MHz. (4.6)

Aus 7, und 7, wird der mittlere Abstand von der i- zur a-Komponente bestimmt. Bei den
Verschiebungsfehlern wird angenommen, dafl sie nicht unabhéngig voneinander sind.

Tia = (3405, 265 & 0,008 £ 2 - 0,064) M Hz = (3405, 27 + 0, 13)MHz. (4.7)

Die Absolutfrequenz der a-Komponente kann mit Hilfe der Absolutfrequenz der i-Komponente
(vgl. Kapitel [[]) bestimmt werden. Als Resultat erhélt man somit

v, = (512671028,04 + 0, 15)MHz. (4.8)

Die bislang genauste Frequenzangabe fiir die a-Komponente des P(10)14-1 Ubergangs betrug
[Kati0] (vgl. Anhang [Q)

(512671029 + 3) MHz.

4.4.1 Diskussion

Der Frequenzabstand von der i- zur o-Komponente stimmt bei allen Messungen innerhalb
der Fehler iiberein (vgl. Tabelle [.T]). Bei der Bestimmung des Abstandes von der o- zur a-
Komponente ist die Abweichnung zwischen dem Ergebnis der 1f-Methode und den anderen

6 AMM=Amplitudenmodulationmethode
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Ergebnissen deutlich grofier; die Abweichung betrégt 69 kHz im Vergleich zur Amplituden-
modulationmethode bzw. 73 kHz im Vergleich zur 3f-Methode. Die Ubereinstimmung der
Ergebnisse von der 3f- und Amplitudenmodulationmethode ist andererseits erfreulich, da die
Bedingungen, unter denen die Frequenzabstdnde bestimmte wurden, bei beiden Methoden
stark unterschiedlich waren (vgl. Tabelle B.1 und B.3). Die befriichtete Abhéngigkeit der
Linienposition von der Modulationsamplitude, wie auf Seite 20 diskutiert, wird nicht beob-
achtet, was auf ein symmetrisches Linienprofil hindeutet. Der Gesamtfehler des Endergebnis
wird durch den Verschiebungsfehler bestimmt. Eine Beseitigung dieser Fehlerquelle wiirde
die Genauigkeit dieser Messungen um einen Faktor vier bis zehn verbessern. In Abschnitt
wurde ein Verfahren vorgestellt, wie eventuell dieser Fehler vermieden werden kann.

Wenn man die Spektren der 1f-Methode, 3f-Methode und der Amplitudenmodulation-
methode fiir die a-Komponente vergleicht (Abb. .3, Abb. l.§ und Abb. f.4), fillt auf, das
rechts der a-Komponente bei der Amplitudenmodulationmethode zwei schwache Resonanzen
statt nur eine schwache Resonanzll erscheint. Auch bei anderen schwachen Resonanzen wurde
dies beobachtet, wenn die Amplitudenmodulationmethode verwendet wurde. Ein wichtiger
Unterschied zwischen der 1f- bzw. 3f-Methode und der Amplitudenmodulationmethode be-
steht darin, dafl sich bei der Amplitudenmodulationmethode die Frequenzen der Strahlen
sich unterscheiden. Ob darin der Grund fiir das Auftreten der zusétzlichen Resonanzen liegt
ist unklar.

In den Spektren ist auBlerdem zu erkennen, dafl die o-Komponente deutlich schwécher
ist als die anderen verwendeten Komponenten, z. B. etwa eine Groflenordnung schwécher
als die i-Komponente. Dies erschwerte die Frequenzmessung, da nur eine begrenzte Inte-
grationszeit moglich war durch den nur kurzzeitstabilisierten Laser. Dies konnte vermieden
werden indem man den Laser auf eine Linie im Jod langzeitstabilisiert und so das Driften
des Lasers verhindert. Das Durchstimmen der verschobenen Spektroskopie kénnte durch den
600 MHz-AOM geschehen. Mit dieser Anordnung wiren lange Integrationszeiten moglich, so
daB auch kleine Signale ein gutes Signal-zu-Rausch Verhéltnis hiatten. Auch die Umrechnung
der Scanpsannung in eine Frequenz wére dann unnétig, da dies sich aus der Frequenz, die
am AOM anliegt, ergeben wiirde.

"Diese Resonanz konnte vielleicht eine sogenannte Crossover-Resonanz sein, die auftritt wenn zwei
Ubergiinge mit der Ubergangsfrequenz vy und vy sich entweder ein gemeinsames oberes oder unteres Ni-
veau teilen. Eine Crossover-Resonanz tritt bei der Frequenz v = (14 4 v2)/2 auf. Der Abstand der beiden
Ubergiinge sollte hierfiir kleiner als die Dopplerverbreiterung sein (s. [Dem33]). Da dies ein Dreiniveau System
ist, konnte vielleicht damit erklart werden warum nur diese Resonanz aufspaltet und nicht die a-Komponente.
Ein Problem mit dieser Interpretation tritt allerdings auf, wenn man sich Abb. BJ] anschaut. Rechts von der
a-Komponente tritt keine weitere Resonanz auf innerhalb der restlichen 300 MHz.



Kapitel 5

Zusammenfassung

Mit Hilfe von nichtlinearer dopplerfreier Spektroskopie in Form der geséttigten Absorpti-
onsspektroskopie und der prézisen Frequenzverschiebung durch AOMs wurde die Frequenz-
differenz zwischen der i-Komponente des Ubergangs R(99)15-1 und der a-Komponente des
Ubergangs P(10)14-1 im molekularen Jodspektrum bestimmt. Der Frequenzabstand 77, ist

Vs = (3405,27 £ 0, 13)MHz.

Die Absolutfrequenz v, der a-Komponente ist damit unter Verwendung der Absolutfrequenz
fiir die i-Komponente (s. Gl. [L.5)

ve = (512671028,04 + 0,15)MHz.

Die Bestimmung der Absolutfrequenz der a-Komponente des Ubergangs P(10)14-1 fithrte zu
einer weiteren Verbesserung des Experiments zur Priifung der Speziellen Relativitétstheorie
am TSR (s. [Saa0?]). Die Ubereinstimmung zwischen der Voraussage der Speziellen Rela-
tivitdtstheorie und dem Experiment betrégt jetzt —321 £ 811 kHz, wobei nicht der Fehler
der a-Komponente die Genauigkeit begrenzt, sondern im wesentlichen die verwendete Ruhe-
frequenz des verwendeten Ubergangs im “Li*-Ion, die einen Fehler von 400 kHz besitzt (s.
[RSPT94]).

o6



Anhang A

Jod in der Spektroskopie

Das 2"I,-Molekiil wird gerne als Frequenzreferenz in der geséttigten Absorptionsspektro-
skopie verwendet. Dies hat folgende Griinde:

e Jodf hat einen moderaten Dampfdruck in einem leicht zugiinglichen Temperaturbereich
(typische Temperatur bei Laserspektroskopie —15°C bis 15°C) und daher eine geringe
Druckverschiebung der Linien. Aus [BG1H] ist folgende Formel fiir den Dampfdruck
des Jods. p ist der Druck in Torr und T ist die Temperatur in Kelvin. In Abb. [AT] ist
der Verlauf gegen die Temperatur in Grad Clesius dargestellt.

2863, 54

log(p) = 19,7522 — T—19

(A.1)

e Jod hat ein starkes Absoprtionsspektrum im sichtbaren Bereich (500 nm - 700 nm).

e Das Absorptionsspektrum von Jod besteht aus ca. 60000 Linien im sichtbaren Bereich.
Jede dieser Linien spaltet in 15 oder 21 weitere Linien auf durch die Hyperfeinstrukturf]
(vgl. [Leh7R]). Man hat daher eine reiche Auswahl an potentiellen Referenzlinien.

e Magnetfelder haben nur einen geringen Einflufl auf das Jodspektrum [GGKSCYT]|[GNSYE],
so daf} diese iiblicherweise nicht beriicksichtigt werden miissen.

Von der CIPM werden daher im Bereich von 500 nm - 650 nm nur Uberginge aus dem
Jodspektrum fiir eine Laserstabilisierung empfohlen|[CTPM97]. In Tabelle [A.T] sind diese auf-
gelistet.

1Jod="'27I,-Molekiil
2Das '27]-Atom hat den Kernspin 5,2

o7
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Ubergang Wellenldnge [nm] | rel. Standardabweichung
430, P(13), a3 oder (s) | 514,6734664 2.5.10° 10
32-0, R(56), a0 532,24503614 7,0-1071
26-0, R(12), ag 543,5163331 2,5-10710
9-2, R(47), a; 611,9707700 3,0-1071%
11-5, R(127), a1z oder (i) | 632,99139822 2.5-10"11
8-5, P(10), ag 640,2834687 4,5-10710

Tabelle A.1: Von der CIPM empfohlene Ubergiinge im 27 I,-Spektrum fiir eine Laserstabili-
sierung.

= T Dampfdruck festes Jod 3 =
g [ 1 £
g1§_ —:165
10-1_— i
— —10
10° )
> —1
P R R B B N

-10 0 10 20 30 40 50
Temperatur [Grad Celsius]

Abbildung A.1: Dampfdruck des festen Jods. Messpunkte (*) aus [Gme31] und berechneter
Verlauf nach GI. [ATl.



Anhang B

Frequenzabstand von der h- und
j-Komponente zur i-Komponente

Aus den gewonnen Daten werden die Frequenzabstinde der h- und j-Komponente zur i-
Komponente im Ubergang R(99)15-1 bestimmt (vgl. Abb. B.1)). Mit Hilfen dieser Absténde
kann man in Zukunft direkt die Scanspannung in eine Frequenz umrechnen (vgl. Abschnitt
B.3.6). Es werden zwei unterschiedliche Methoden verwendet um den Abstand zu bestimmen.

Bei der ersten Methode wird der Abstand der Linien aller zugénglichen Messungen ge-
mittelt. Mit Hilfe des gemittelten Umrechnungsfaktor zwischen Scanspannung und Frequenz
wird daraus der Frequenzabstand bestimmt. Bei dieser Methode erhélt man grofie Fehler,
da der Fehler des Umrechnungsfaktors stark eingeht.

Die zweite Methode benutzt die Messungen bei der die Linie in der verschobenen Spek-
troskopie moglichst nah an einer der beiden Linien in der unverschobenen Spektroskopie
geschoben wird. In Abb. Bl ist dies dargestellt. Die beiden Linien x und y sind in der
unverschobenen Spektroskopie. Die Linie z in der verschobenen Spektroskopie dient als Fre-
quenzmarke. Die Grofe z, bedeutet, dal die Messungen verwendet werden bei der z méglichst
nahe an x ist. Bei z, ist dies entsprechend definiert. Der Abstand zwischen z, und z, betréigt
20 MHz, dies folgt aus den Einstellungen der RF-Generatoren. Der Frequenzabstand Av,,

X y
Unversghobene Spektrpskopie

<20MHz |_| Ay

x yz,

Av

A
\ 4
A
\ 4

Xz

Verscholbene Spekjroskopie

Z Z

X Yy

Abbildung B.1: Bestimmung des Frequenzabstands mit der zweiten Methode.

99



60ANHANG B. FREQUENZABSTAND VON DER H- UND J- KOMPONENTE ZUR I-KOMPONENTE

von x und y ist damit:

Avy, = Ay, +20 MHz — Av,, (B.1
Avy, = Up—U,, (B.2
Ayyzy = Yy~ sz

B.1 Abstand j zu i

Es wurden die Daten aller drei Meffimethode verwendet. Es wurden folgende Werte bestimmt.

Avj; [MHz] Methode MeBmethode
—23,80+0,13 1 1f-Methode

—23,809 + 0,060 1 3f-Methode
—23,777 + 0,067 1 Amp.Mod.-Methode
—23,767 £ 0,068 2 1f-Methode
—23,777+0,034 2 3f-Methode

—23,770 £ 0,035 2 Amp.Mod.-Methode

Es wird der gewichtete Mittelwert Avj; gebildet mit den Werten, die mit der zweiten Methode
gewonnen wurden, da hier die Fehler kleiner sind.

A = (—23,773+0,023)MHz. (B.4)

B.2 Abstand i zu h

Es wurden die Daten aller drei Meffimethode verwendet. Es wurden folgende Werte bestimmt.

Ay, [MHz] | Methode MeBmethode
24,60 £0,13 1 1f-Methode

24,511 + 0,061 1 3f-Methode
24,499 4+ 0,068 1 Amp.Mod.-Methode
24,616 + 0,082 2 1f-Methode
24,579+ 0,019 2 3f-Methode
24,497 + 0,050 2 Amp.Mod.-Methode

Es wird der gewichtete Mittelwert Ar;, gebildet mit den Werten, die mit der zweiten Me-
thode gewonnen wurden, da hier die Fehler kleiner sind.

Ay = (24,571 +0,017)MHz. (B.5)

Die Streuung der Werte ist grofler als bei der Bestimmung des anderen Frequenzabstands
und durch den kleinen Fehler bei der 3f-Methode bestimmt dieser die Mittelwertbildung und
dessen Fehler.

Die hier angegebenen Fehler stammen aus den Fits und den Umrechnungen der Scan-
spannung in Frequenz. Der Verschiebungsfehler brauch hier nicht berticksichtigt zu werden,
da alle Linien, von denen man den Frequenzabstand bestimmten mo6chte, in derselben Spek-
troskopie erzeugt wurden (vgl. Abschnitt B.4.3). Ein Verschiebungsfehler hebt sich daher bei
einer Differenzbildung auf.



Anhang C

Dopplerfreier Spektralatlas vom
molekularen Jod

Es gibt einen dopplerfreien Spektralatlas vom molekularem Jod [Kafli]. Die Ubergangsfre-
quenz der a-Komponente betrigt laut Atlas

(512671029 + 3) MHz

und stimmt innerhalb der Fehler mit dem hier bestimmten Wert iiberein. Der hier verwendete
Frequenzbereich ist in Abb. [C.]] dargestellt. Die verwendeten Linien sind vergroflert darge-
stellt. Man erkennt die i-Komponente mit beiden Nachbarlinien und die a-Komponente. Die
o-Komponente ist zu schwach um sich vom Untergrund hervorzuheben.

A,

3200 File: 171-2  (17100.5 - 17101.03 cmi!) 5700

Abbildung C.1: Darstellung der verwendeten Ubergéinge mit Hervorhebung der benutzten
Komponenten (abgedndert aus [Kat00]).
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