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Einfiithrung

Die Untersuchung von Atomen und Molekii-

len mit elektromagnetischer Strahlung hat eine
jahrhundertealte Tradition. Angefangen von der
Bestimmung von Elementen und Stoffverbindun-
gen liber Flammenféirbung {iber die Entdeckung
von Spektrallinien im Spektrum der Sonne bis
hin zu Atomuhren basierend auf Ubergéngen im
Mikrowellen- oder sogar im optischen Spektral-
bereich hat die Spektroskopie eine wesentliche
Rolle bei der Entwicklung unseres Verstandnisses
der Natur gespielt und tut dies auch heute noch.
Hochgenaue optische Uhren mit mehr als 18 Stel-
len Genauigkeit sind die genausten der Mensch-
heit zur Verfiigung stehenden Messgerite [9] und
werden in einigen Jahren die aktuelle Definition
der Sekunde basierend auf einem Mikrowellen-
ibergang in Caesium-Atomen im Einheitensystem
ablosen. In der Ausgabe 03/2018 der PTB-Mittei-
lungen wurden Anwendungen solch hochgenauer
Uhren zur Messung von Hohenunterschieden in
der Geodasie diskutiert. In derselben Ausgabe
wurden auch andere Frequenzreferenzen, z. B.
basierend auf Kerniibergangen in einem speziellen
Isotop von Thorium oder elektronischen Uber-
gangen in hochgeladenen Ionen beschrieben, die
sich besonders gut eignen, um unser Verstdndnis
fundamentaler physikalischer Modelle zu testen.
So wissen wir, dass unsere beste Beschreibung der
Natur im Rahmen des sogenannten Standardmo-
dells der Teilchenphysik mit seinen drei funda-
mentalen Wechselwirkungen (elektromagnetische,
starke und schwache Kraft) zusammen mit Ein-
steins Relativitdtstheorie (Gravitation) unvollstian-
dig sein muss. Zum einen sind die beiden Ansétze
nach unserem aktuellen Wissensstand fundamen-
tal inkompatibel miteinander und fiihren z. B. bei
dem Versuch mikroskopische quantenmechani-
sche Effekte im Rahmen der Relativitétstheorie zu
beschreiben zu grofiten mathematischen Schwie-

rigkeiten. Zum andern wissen wir nicht, aus was
dunkle Energie und dunkle Materie bestehen,
deren Existenz durch kosmologische Beobach-
tungen als gesichert gilt. Noch wissen wir nicht,
warum es uns iiberhaupt gibt, da wir den Uber-
schuss an normaler Materie im Vergleich zur
Antimaterie im Universum nicht erkldren kon-
nen. Neben der Suche nach weiteren Teilchen und
Wechselwirkungen an groflen Beschleunigern, wie
z.B. dem Large Hadron Collider (LHC) am CERN,
wird auch mittels hochgenauer Spektroskopie nach
weiteren Ungereimtheiten und Effekten sogenann-
ter ,Neuer Physik® gesucht [1].

Diese und viele weitere Anwendungen der Spek-
troskopie wurden erst durch die vollstindige Kont-
rolle von einzelnen Atomen ermoglicht, manchmal
auch als ,,2. Quantenrevolution bezeichnet. Um
diese Kontrolle auszuiiben, miissen die untersuch-
ten Atome bestimmte Eigenschaften erfiillen, wie
z.B. iiber einen schnellen Ubergang zur Laserkiih-
lung und Detektion besitzen. Das ist jedoch bei
weitem nicht bei allen interessanten Spezies der
Fall und schrankt die Auswahl an untersuchbaren
Systemen dramatisch ein. So méchte man optische
Uhren auf Ubergingen in Atomen betreiben, die
besonders unempfindlich auf duflere Stérungen
sind. Tests fundamentaler Physik méchte man
z. B. mit Atomen, Molekiilen oder sogar Anti-
materie durchfithren, die besonders empfindlich
auf Effekte Neuer Physik sind. Ein universeller
und sehr erfolgreicher Ansatz, die Kontrolle auf
solche Systeme zu erweitern, ist die Quantenlogik-
Spektroskopie. Die Konzepte und Ideen hierfiir
kommen aus einem scheinbar ganz anderen Fach-
gebiet der Physik: der Entwicklung von Quanten-
computern und Quantensimulatoren basierend
auf gefangenen Ionen, die ganz eigene spannende
Anwendungen im Bereich der Quantentechnologie
haben und in den Beitrdgen Quantenvielteilchen-
physik und Quantencomputer und Mikrostrukturierte
lonenfallen in diesem Heft beschrieben werden.
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Abbildung 2.1:
Ablauf einer
Laserspektroskopie-
Sequenz
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Fiir dieses Gebiet wurden effiziente Kithl- und
Nachweismethoden fiir gefangene Ionen - auch
unterschiedlicher Spezies - entwickelt, sowie
Techniken zur Kontrolle der Bewegung und der
inneren (Spin-)Freiheitsgrade auf Quantenebene.
Diese bilden die Grundlage der Quantenlogik-
Spektroskopie mit gefangenen Ionen. In den
folgenden Abschnitten werden grundlegende
Techniken der optischen Spektroskopie mit Lase-
ranregung beschrieben, in das Prinzip der Quan-
tenlogik-Spektroskopie eingefiihrt, sowie konkrete
Beispiele anhand der Al*-Uhr, der Spektroskopie
von Molekiil-Tonen und (Anti-)Protonen disku-
tiert. Weiterhin werden Varianten der Technik in
Form der Photonenriickstof3-Spektroskopie und
der Detektion von kleinsten Kréften beschrieben.
Wenn im Folgenden von ,,Atomen® oder ,,Jonen®
die Rede ist, sind damit implizit auch andere
geladene Quantenobjekte, wie Molekiil-Ionen oder
(Anti-)Protonen gemeint.

Techniken der Laserspektroskopie

Spektroskopie héchster Auflosung wird typischer-
weise an gefangenen Atomen durchgefiihrt. Das
hat zwei grofle Vorteile im Vergleich zur Spekt-
roskopie an freien Atomen (z. B. in einem Strahl
oder einer Fontane): Die Atome konnen fiir sehr
lange Zeiten (bis zu mehreren Sekunden) abgefragt
werden und erfahren in geeigneten Fallen keinen
frequenzverschiebenden Riickstofl aufgrund der
Absorption und Emission von Photonen. Lange
Abfragezeiten ermoglichen nach dem Fourier-
Limit die Auflésung schmaler Linien, was die
statistische Unsicherheit der Frequenzmessung
verbessert und damit zu kiirzeren Mittelungszei-
ten zum Erreichen einer bestimmten Frequenz-
auflosung fiihrt. Die Absorption und Emission
von Photonen fiihrt in freien Atomen zu einem
Riickstof3, der mit einer Frequenzverschiebung
von typischerweise einigen 10 kHz einhergeht
und nicht in allen Féllen genau berechnet werden
kann. In Fallen, in denen die Oszillationsfrequenz
der Atome grof3er ist als diese Riickstofenergie, ist
der Effekt stark unterdriickt, analog zum bekann-
ten Mof3bauer-Effekt. In diesem sogenannten
Lamb-Dicke-Regime kann iiber die Frequenz des
anregenden Lasers gesteuert werden, ob das Atom
nur elektronisch angeregt oder zusétzlich seine

Bewegung gedndert wird. Dies wird bei der Quan-
tenlogik-Spektroskopie, wie im nachsten Abschnitt
beschrieben, ausgenutzt.

Ionenfallen bestehen aus einer Anordnung von
Elektroden, an die Gleich- und Wechselspannun-
gen angelegt werden, um die geladenen Teilchen
im freien Raum einzufangen (siehe auch Beitrag
Mikrostrukturierte lonenfallen in diesem Heft).
Stérende Stofie mit Hintergrundgasen werden
vermieden, indem die Falle in eine Ultra-Hoch-
vakuumapparatur eingebaut wird. Haufig werden
die Teilchen iiber Photoionisation eines Neutra-
latomstrahls mittels eines Lasers im Fallenvolumen
eingefangen. Danach besitzen sie eine Temperatur,
die typischerweise einige hundert Kelvin iiber
Raumtemperatur liegt.

Danach beginnt die Spektroskopie-Sequenz wie
in Abbildung 2.1 dargestellt. Zuerst wird das Atom
mittels Laserkithlung auf weniger als ein Tausends-
tel Kelvin abgekiihlt. Hierbei absorbiert das sich
bewegende Atom Photonen aus einem Laser, deren
Energie geringer ist als dem atomaren Ubergang
entspricht. Die fehlende Energie kommt iiber die
Doppler-Verschiebung aus der Bewegungsenergie
der Atome und reduziert diese (Abbildung 2.1 (a)).
In einem weiteren Kiihlschritt kann die kinetische
Energie der Atome bis nahe an das quantenme-
chanisch mégliche Minimum reduziert werden.
Danach muss der elektronische Ausgangszustand
fiir die Spektroskopie préipariert werden, da Atome
typischerweise mehrere interne Niveaus haben, die
in externen Feldern leicht unterschiedliche Uber-
gangsfrequenzen haben kénnen. Meist wird auch
hierfiir ein Laserstrahl mit speziell gewahlter Pola-
risation eingesetzt, der Uberginge in Richtung des
Zielzustands treibt, gefolgt von spontaner Emis-
sion, die eine erneute Anregung weiter in Richtung
des Zielzustands erméglicht (Abbildung 2.1 (b)).

Fiir diese beiden Schritte wird ein Ubergang
bendtigt, der es erlaubt Photonen mit einer Rate
von mehreren Megahertz zu streuen, was einer
Lebensdauer im angeregten Zustand von nur
wenigen Nanosekunden entspricht, um das Kiihlen
und die Zustandspréparation moglichst schnell
und effizient durchzufiihren.

Nun ist das Atom bereit fiir den eigentlichen
Spektroskopie-Schritt, bei dem mit einem Laser-
puls versucht wird, das Atom in den angeregten
Spektroskopie-Zustand zu bringen (s. Abbildung 2.1
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(c)). Hierbei ist der angeregte Zustand in der Pra-
zisionsspektroskopie tiblicherweise metastabil mit
Zerfallszeiten von je nach Atom einigen Millise-
kunden bis hin zu Jahren. Hierbei erméglichen
lange Lebensdauern eine verbesserte Frequenzauf-
l16sung der atomaren Resonanz. Ob die Anregung
gelungen ist, kann wiederum durch Bestrahlen
des Atoms mit dem Kiihllaser herausgefunden
werden. Da sich der Uhren- und der Kiihliiber-
gang im diskutierten Beispiel den Grundzustand
teilen, leuchtet das Ion auf, wenn es sich nach dem
Anregungsversuch mit dem Spektroskopie-Laser
noch im Grundzustand befindet, oder es leuch-
tet nicht, wenn es von diesem angeregt wurde (s.
Abbildung 2.1 (d)). Diese Sequenz wird nun standig
wiederholt und eine Anregungswahrscheinlichkeit
als Funktion der Laserfrequenz ermittelt. Diese
kann dann z. B. dazu genutzt werden, die Frequenz
des Laserlichts auf die Mitte der Resonanz des
Ubergangs zu stabilisieren, wie es in optischen
Uhren der Fall ist [9].

Aus der Sequenz wird ersichtlich, dass neben
dem Spektroskopie- auch ein schneller Ubergang
zum Kiihlen und fiir die Zustandspraparation
vorhanden sein muss. Fiir Atome, Molekiile, oder
sogar (Anti-)Protonen, die keinen solchen Uber-
gang besitzen, hilft die Quantenlogik-Spektrosko-
pie weiter.

Prinzip Quantenlogik-Spektroskopie

Bei der Quantenlogik-Spektroskopie wird zusétz-
lich zum Spektroskopie-Ion ein sogenanntes Logik-
oder Kiihl-Ion in der Falle gefangen. Letzteres
verfiigt iber einen schnellen Kiihliibergang und
kann mit Laser- oder Mikrowellenstrahlung kon-
trolliert werden. Die beiden Ionen sitzen gemein-
sam in einer Falle und sind aufgrund der starken
elektrostatischen AbstofSung wenige Mikrometer
voneinander getrennt. Diese starke Wechselwir-
kung zwischen den beiden Ionen fiihrt dazu, dass
sie sich nicht mehr unabhingig voneinander bewe-
gen konnen. Man spricht von der Ausbildung von
Normalmoden, wie sie z. B. auch bei zwei mit einer
Feder gekoppelten Pendel auftritt. Wird das eine
Ion in Bewegung versetzt, bewegt sich das andere

(a) Ausgangszustand

(b) Spektroskopie
Spektroskopie-lon

" AN
AN Va

-
L) L ]

(c) Umschreiben
Spektr.-lon>Bewegung

automatisch mit. Umgekehrt gilt natiirlich dasselbe:
Die Laserkiihlung auf dem Logik-Ion kiihlt die
Normalmoden, sodass auch das Spektroskopie-Ion
im selben Mafle kinetische Energie verliert.
Quantenmechanisch ist die Bewegung der Ionen
in jeder Normalmode quantisiert, sodass die
Energie nur in Spriingen gedndert werden kann,
die der Oszillationsfrequenz multipliziert mit dem
PlancKschen Wirkungsquantum entsprechen.
Durch Laserstrahlung kénnen nun Uberginge
nicht nur zwischen elektronischen Zustinden
(sogenannte Trager-Uberginge), sondern auch
gleichzeitig Zustinden der Bewegung (sogenannte
Seitenband-Uberginge) angeregt werden [20]. Dies
funktioniert nicht nur mit Laserstrahlung, sondern
auch mit Mikrowellenstrahlung. Allerdings
bendtigt man hier aufgrund der Wellenldngen im
Bereich von Dezimetern (im Vergleich zu den hun-
derten von Nanometern fiir Laserstrahlung) eine
starke lokale Anderung des Feldes um ausreichend
Kraft fiir eine Bewegungsidnderung ausiiben zu
konnen [11]. Durch Anregung von Seitenbandern,
die die Energie der Mode um jeweils ein Quant
verringern, kann so der Bewegungsgrundzustand
erreicht werden. Die Priparation eines Spektros-
kopie- zusammen mit einem Kiihl-Ion im Bewe-
gungsgrundzustand stellt den Ausgangspunkt der
Quantenlogik-Spektroskopie dar (Abbildung 2.2
(a)). Mit einem Puls des Spektroskopie-Lasers wird
das Spektroskopie-Ion in einen Uberlagerungs-
zustand aus dem Grund- und angeregten elektro-
nischen Zustand gebracht (Abbildung 2.2 (b)). Bei
Spektroskopie an einem ,,normalen® Atom wiirde
man durch Einstrahlen eines Lasers auf einem
schnellen Ubergang nachschauen, ob die Anregung
erfolgreich war, oder nicht. Bei der Quantenlogik-
Spektroskopie wird die elektronische Uberlagerung
durch einen Seitenband-Puls auf eine Bewegungs-
iberlagerung umgeschrieben: War die urspriing-
liche Anregung in den elektronischen Zustand
erfolgreich, befindet sich das Zwei-Ionen-System
nach dem Seitenbandpuls in einem angeregten
Bewegungszustand; war dies nicht der Fall, bleibt
das System im Bewegungsgrundzustand (Abbil-
dung 2.2 (c)). Ein dhnlicher Puls kann nun auf das
Logik-Ion angewandt werden, um die Bewegungs-

(d) Umschreiben
Bewegung->Logik-lon

(e) Zustandsdetektion
Logik-lon

Abbildung 2.2:
Quantenlogik-Spek-
troskopie Sequenz

1 1
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Abbildung 2.3:
Frequenzabhangige
Anregungswahr-
scheinlichkeit des
Al*-Uhren-lons,
ausgelesen mithilfe
der Quantenlogik-
Spektroskopie lber
das mitgefangene
Ca*-Kihl-lon
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Anregungswahrscheinlichkeit

iberlagerung wieder zuriick in eine elektronische
Uberlagerung des Logik-Ions zu transferieren
(Abbildung 2.2 (d)). Anschlieflend wird der Zustand
des Logik-Ions detektiert, der nun ein getreues
Abbild des Zustands des Spektroskopie-Ions nach
dem Einstrahlen des Spektroskopie-Laser ist (Abbil-
dung 2.2 (e)).

Dieses Schema wurde von Nobelpreistrage Dave
Wineland am NIST (National Institute of Standards
and Technology — Schwesterorganisation der PTB
in den USA) entwickelt [19] und zum ersten Mal in
der Aluminium-Quantenlogik Uhr demonstriert
[12], [15]. In der Zwischenzeit sind Varianten der
Technik entwickelt worden und auf andere Systeme
ibertragen worden. Im Folgenden gehen wir spe-
ziell auf die Systeme ein, die an der PTB untersucht
werden.

Al*-Quantenlogikuhr

Bereits seit den 1990er-Jahren wurde das Alumi-
nium-Ion von Nobelpreistrager Hans Dehmelt
aufgrund seiner giinstigen atomaren Eigenschaften
vorgeschlagen. Allerdings liegt der Kiihliibergang
bei einer Wellenlédnge von 167 nm und ist damit fiir
kommerzielle Lasersysteme nicht erreichbar. Erst
die Entwicklung der Quantenlogik-Spektroskopie
ermoglichte die erste Al*-Uhr, die am NIST in Boul-
der (Colorado, USA) entwickelt wurde. Inzwischen
wissen wir, dass wichtige systematische Frequenz-
verschiebungen aufgrund der Wechselwirkung von
Al* mit seiner Umgebung zu den kleinsten aller
untersuchten Spezies gehoren [5]. Darunter fallen
Effekte wie z.B. Frequenzverschiebungen aufgrund
der thermischen Strahlung, der Wechselwirkung
mit elektrischen Feldgradienten und Magnetfeldern.
Hinzu kommt ein Uhreniibergang mit einer Linien-
breite von 8 mHz, der ideal auf zukiinftige Laser-

Verstimmung von der Resonanz (kHz)

technologie mit dhnlichen erreichbaren Linienbrei-
ten (siehe PTB-Mitteilungen 03/2018) abgestimmt
ist. Nach Einsteins Relativitatstheorie gehen bewegte
Uhren langsamer. Da diese sogenannte Zeitdilata-
tionsverschiebung invers mit der Masse des Atoms
skaliert, ist Aluminium — mit einer Massezahl von
27 das leichteste untersuchte Uhrenatom - beson-
ders empfindlich auf diese Verschiebung. Daher
wurde am QUEST-Institut der PTB ein neuartiges,
besonders effizientes Kiithlverfahren fiir das Cal-
cium-Kiihlion entwickelt, das in der PTB im Aufbau
befindlichen Al*- Quantenlogik-Uhr zum Einsatz
kommt [14]. In Abbildung 2.3 ist die Anregungs-
wahrscheinlichkeit des Al*-Ions in 100 Experimen-
ten pro Datenpunkt als Funktion der Laserfrequenz
dargestellt, ausgelesen mittels Quantenlogik-Spek-
troskopie tiber das Ca*-Kiihl-Ion. Aktuell wird an
der PTB-Uhr der Uhrenbetrieb vorbereitet und alle
bekannten systematischen Frequenzverschiebungen
werden untersucht und minimiert. Durch Extrapo-
lation vorlaufiger Messungen mit einem einzelnen
Ca*-Ion liegt die zu erwartende Unsicherheit im
Bereich von 107'8, die durch technische Verbesse-
rungen weiter reduziert werden kann.

Neben der PTB gibt es weltweit Aktivitaten
zum Aufbau von Al*-Uhren. Am weitesten fort-
geschritten ist die Al*-Uhr am NIST in Boulder,
die Magnesium als Logik-Ion einsetzt und aktuell
mit einer abgeschatzten systematischen Unsicher-
heit von 9,4 x 107" den Weltrekord als genauste
Uhr der Welt innehat [5]. Aufgrund dieser hohen
Genauigkeit ist die Al"-Quantenlogik-Uhr eine von
vielen Kandidaten fiir eine zukiinftige Neudefini-
tion der SI-Sekunde. Weitere Anwendungen der
Al*-Uhr liegen in der relativistischen Geodasie, bei
der Héhenunterschiede iiber grofie Entfernungen
iber optische Uhren bestimmt werden (siehe PTB-
Mitteilungen 03/2018). Im Bereich der Tests funda-
mentaler Physik, wie z.B. einer méglichen Variation
der Feinstrukturkonstanten oder der Nachweis von
dunkler Materie iiber Anderungen der Frequenz des
Uhreniibergangs in Vergleichen mit anderen Uhren,
spielt Al* die Rolle eines hochgenauen Ankers, da
sich der Uhreniibergang in Al* aufgrund dieser
Effekte praktisch nicht dndert.

Ganz anders verhalten sich hochgeladene Ionen,
die zu den empfindlichsten atomaren Systemen
auf eine Anderung der Feinstrukturkonstanten
bzw. dunkler Materie gelten (siche PTB-Mitteilungen
03/2018). Daher wurde kiirzlich am QUEST-Institut
der PTB in einer Kollaboration mit der Gruppe
von José Crespo vom MPIK in Heidelberg Quan-
tenlogik-Spektroskopie von hochgeladenem Ar'**
als prototypisches System demonstriert [10]. Dies
illustriert die Universalitit der QLS-Methode, ganz
verschiedene Systeme fiir die Prézisions-Spektros-
kopie zuginglich zu machen.


https://oar.ptb.de/resources/show/10.7795/310.20180399
https://oar.ptb.de/resources/show/10.7795/310.20180399
https://oar.ptb.de/resources/show/10.7795/310.20180399
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Photonen-Riickstof3-Spektroskopie

Neben dem urspriinglichen QLS-Schema wurden
Varianten davon fiir unterschiedliche Anwendun-
gen entwickelt. So gibt es eine Vielzahl von Ionen,
die wenig untersuchte breite Ubergénge besitzen,
und beispielsweise fiir die Astronomie oder zur
Untersuchung fundamentaler Fragen in der Phy-
sik interessant sind. Bei breiten Ubergingen mit
Lebensdauern im angeregten Zustand von einigen
Nanosekunden versagt das urspriingliche QLS-
Schema, da das Umschreiben der elektronischen in
eine Bewegungsanregung Laserpulse mit typischer-
weise einigen 10 ps Dauer benétigt. Dafiir wurde
die sogenannte Photonenriickstof3-Spektroskopie
(PRS) entwickelt. Hier wird das Spektroskopie-Ion
im Rhythmus seiner Bewegung in der Falle mit
Laserpulsen angeregt. Bei jeder Photonen-Absorp-
tion gibt es eine geringe Wahrscheinlichkeit, dass
das Atom einen Riickstof$ erfihrt, der die Ampli-
tude der Bewegung vergroflert. Das ist analog zum
rhythmischen Anschubsen eines Kindes auf einer
Schaukel zu sehen, nur dass im Falle der PRS die
Kraft, mit der geschubst wird, mit der Verstim-
mung des Lasers von der Resonanz abnimmt. Am
QUEST-Institut der PTB wurde in einer Kollabo-
ration mit der Gruppe von Klemens Hammerer an
der Leibniz Universitdt Hannover dieses Verfahren
entwickelt und systematische Frequenzverschie-
bungseffekte analysiert [17], [18]. In einer weiteren
Kollaboration wurde diese Methode fiir die Spek-
troskopie von drei verschiedenen Ubergéngen an
Ca*-Isotopen eingesetzt [7]. Diese Messungen mit
einer Rekordauflosung im Bereich von 100 kHz bei
beobachteten Linienbreiten von 30 MHz wurden
genutzt, um obere Grenzen fiir eine hypothetische
»funfte Kraft“ zu bestimmen, die eine Wechselwir-
kung zwischen Neutronen und Elektronen vermit-
telt [4]. So eine Kraft wiirde zu einer zusétzlichen
Verschiebung der Ubergangsfrequenzen zwischen
den Isotopen fiihren, die in den Daten jedoch nicht
beobachtet wurde. Messungen an schmaleren und
elektronisch méglichst unterschiedlichen Ubergin-
gen konnten jedoch zu kompetitiven Einschrankun-
gen fiir die Existenz einer solchen Kraft beitragen.

(a) Prinzip
24MgH+ + 25Mg+

Quantenlogik mit Molekiilen

Eine weitere Spezies mit besonders interessanten
Eigenschaften fiir Tests fundamentaler Physik sind
Molekiil-Ionen [13]. So sind Rotations-Vibrations-
Uberginge in Molekiilen direkt empfindlich auf
eine Anderung des Verhiltnisses von Elektronen-
zu-Protonen-Masse, eine weitere fundamentale
Konstante, die sich womdglich 30 Mal starker
andern konnte als die Feinstrukturkonstante.
Weiterhin kénnen mehratomige Molekiile chi-
rale Eigenschaften haben. Das bedeutet, dass Thr
Spiegelbild nicht identisch zum Ausgangsmolekiil
ist. Dieselben Mechanismen (sogenannte paritts-
verletzende Wechselwirkungen), die zum beob-
achteten Uberschuss an Materie im Vergleich zu
Antimaterie im Universum gefiihrt haben, wiirden
zu einem Energieunterschied der Niveaustruktur
in Molekiilen unterschiedlicher Chiralitét fiih-
ren. Um diese winzigen vorhergesagten Effekte zu
beobachten, muss die Spektroskopie von Molekii-
len, aktuell bei einer relativen Unsicherheit von
ca. 107!, auf das Niveau von optischen Uhren
gebracht werden. Aufgrund ihrer komplexen inter-
nen Struktur lassen sich Molekiile jedoch praktisch
nicht laserkiihlen. Auch hier kommt die Quan-
tenlogik-Spektroskopie zu Hilfe! In einem ersten
Schritt konnte am QUEST-Institut der PTB zum
ersten Mal eine nichtdestruktive Detektion eines
internen Zustands mittels Quantenlogik-Spektro-
skopie demonstriert werden [23]. Ausgangspunkt
ist auch hier ein Ionenkristall bestehend aus dem
Molekiil-Ion (in unserem Fall MgH*) und einem
Logik-Ton (Mg") im Bewegungsgrundzustand. Im
nédchsten Schritt wird ein Lichtfeld angelegt, das
nur dann eine Kraft auf das Molekiil-Ion aus-

iibt, wenn sich dieses in einem ganz bestimmten
Rotationszustand befindet (siehe Abbildung 2.4).
Nach Anlegen der Kraft, die bei der Fallenfre-
quenz oszilliert, um Resonanzeffekte auszunut-
zen, wird iiber das Logik-Ion bestimmt, ob sich
der Bewegungszustand gedndert hat. Ist dies der
Fall, befindet sich das Molekiil-Ion im ausgewahl-
ten Zustand. In Abbildung 2.4 ist das Prinzip der
Messung und ein beispielhaftes Signal dargestellt.

Abbildung 2.4:
Quantenlogik mit
Molekilen. Links:
Das Molekdl-lon
splrt durch ein an-
gelegtes Laserfeld
eine oszillierende
Kraft sobald es sich
in einem ausge-
wahlten Rotations-
zustand befindet.
Die Anderung des
Bewegungszu-
stands wird als
Signal Uber das
Mg*-Logik-lon aus-
gelesen.

Rechts: Signalver-
lauf bei dem sich
das MgH*-Molekal
zwischen 16 s und
18 s im ausge-
wahlten Rotations-
zustand befindet.

(b) Signal
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Ungefihr in der Mitte des gezeigten Datensatzes
springt das Molekiil in den ausgesuchten Rotati-
onszustand, was zu einem positiven Anregungs-
signal auf dem Mg*-Ion fithrt, und kurz danach
wieder heraus. Jeder Datenpunkt entspricht einer
30-fachen Wiederholung der Messung des inter-
nen Molekiilzustands, der durch die Messung nicht
gestort wird.

Bis zur vollstindigen Quantenlogik-Spektro-
skopie eines optischen Ubergangs ist es jedoch
noch ein weiter Weg. Die Wechselwirkung mit der
Schwarzkérperstrahlung der Umgebung fiithrt zu
einer Anderung des Rotationszustands in MgH*.
Fiir die Spektroskopie muss dieser jedoch zu
Beginn jedes Experiments prapariert werden. Dies
kann ebenfalls iiber ein Quantenlogik-Schema
erreicht werden, in dem, mithilfe eines ausrei-
chend breitbandigen optischen Frequenzkamms,
Uberginge zwischen die spektral viele 100 GHz
weit auseinanderliegenden Rotationszustinde
getrieben werden [6]. Alternativ kdnnen auch
homonukleare Molekiile wie z. B. O3 verwendet
werden, deren Zustand sich - einmal prépariert -
durch die Schwarzkérperstrahlung nicht mehr
andert. Letzterer Weg wird am QUEST-Institut
in einem neuen Aufbau zur Quantenlogik-Spek-
troskopie von O3 verfolgt [21]. Andere Gruppen
haben dieses Schema oder Varianten davon bereits
erfolgreich an anderen Molekiilen wie CaH* und
N3 demonstriert.

Fock-Zustandsmetrologie und
Kraftmessungen

Sowohl die Photonen-Riickstof3-Spektroskopie als
auch die Quantenlogik mit Molekiilen kann man
auf den Einfluss kleinster Krafte auf den Bewe-
gungszustand der Ionen zuriickfiithren. Insbeson-
dere die Zustandsdetektion der Molekiile ist limi-
tiert durch stérende elektronische Anregungen des
Molekiils wahrend des Anlegens der oszillierenden
Kraft. Daher wire es wiinschenswert, moglichst
kleine Krifte messen zu kénnen. Hierfiir bieten
sich nichtklassische Zustinde der Bewegung an.

In der Vergangenheit wurden in anderen Grup-
pen solche Zusténde z. B. bereits fiir eine Variante
der Photonen-Riickstof3-Spektroskopie eingesetzt
[8]. Am QUEST-Institut der PTB wurden zum
ersten Mal Energie-Eigenzustidnde (sogenannte
Fock-Zustinde) des harmonischen Oszillators zur
Verbesserung von Messungen jenseits des klassisch
moglichen eingesetzt [22]. Anschaulich ergibt sich
eine Verbesserung aufgrund von destruktiver Inter-
ferenz zwischen dem urspriinglichem und dem
verschobenen Ionen-Wellenpaket, was das Signal
verschwinden ldsst, obwohl sich die beiden Wel-
lenpakete noch tiberlappen. Mit diesem Schema
wurden sowohl Auslenkungen bzw. Krifte, als auch
die Bewegungsfrequenz der Ionen in der Falle mit

einer statistischen Unsicherheit jenseits der mit
»Klassischen® Messschemata mdglichen gemessen.
Dies stellt eine der wenigen Beispiele dar, bei der
echte Quanteneffekte die Messung einer physika-
lisch relevanten Grofle verbessert haben.

Quantenlogik-Spektroskopie
von (Anti-)Protonen

Nach dem Standardmodell der Teilchenphysik
sollten Protonen und ihr Antimaterie—Aquivalent,
Antiprotonen, das gleiche magnetische Moment
besitzen, beschrieben durch den g-Faktor. Das
Verhaltnis der g-Faktoren von Proton und Anti-
proton ist besonders empfindlich fiir Verletzungen
der sogenannten CPT-Symmetrie, die eng mit der
Lorentz-Symmetrie verkniipft ist. Damit ist ein
Vergleich dieser Teilchen ein sehr empfindlicher
Test auf Physik jenseits des Standardmodells. Die
sehr erfolgreichen Einzelteilchen-Messungen, die
in den letzten Jahren am CERN [1] und in Mainz [2]
durchgefiihrt wurden, sind extrem empfindlich auf
die Temperatur der Teilchen von einigen Kelvin.
Im Gegensatz zu molekularen Ionen ist die interne
Struktur von (Anti-)Protonen zu simpel, um
direkte Laserkiihlung verwenden zu kénnen. Nach
einem Vorschlag von Heinzen und Wineland [20],
[24] kénnten Techniken der QLS verwendet wer-
den, um die Teilchen bis zum Bewegungsgrund-
zustand zu kiihlen, indem sie an lasergekiihlte
Beryllium-Ionen gekoppelt werden. Da Antipro-
tonen negativ geladen sind, kénnen sie nicht ohne
Weiteres in der gleichen Falle gefangen werden wie
positiv geladene Ionen. Daher werden die Ionen in
diesem Fall in getrennten, aber nah beieinanderlie-
genden Fallen gespeichert. Die Kopplung wird iiber
die Coulombkraft zwischen den Teilchen vermit-
telt. Die Teilchen sind dabei nur gekoppelt, wenn
die Bewegungsfrequenzen der beiden Teilchen in
Resonanz sind. Durch leichtes Verstimmen der
Fallenfrequenzen ldsst sich die Kopplung hier also
sogar ein- und ausschalten.

Durch das indirekte Kiihlen kann die Prézision
der Messungen bereits deutlich erhoht werden.
Dariiber hinaus kann in einem weiteren Schritt der
zeitintensivste Schritt der Messung, die Bestim-
mung des Spinzustandes des (Anti-)Protons, durch
eine QLS-Sequenz ersetzt werden. Dadurch kann
die Linge des gesamten Messvorgangs weiter
verkiirzt werden. Das verringert die Sensitivitat der
Messung auf zeitlich veranderliche Stérungen und
erlaubt eine deutlich gréfiere Zahl an Messungen
in der gleichen Zeit. Die notigen Grundoperati-
onen wurden von Forschungsgruppen am NIST
in Boulder, an der Universitdt Innsbruck und
in Siegen einzeln in Experimenten mit atoma-
ren Jonen demonstriert. Die Arbeitsgruppe von
Christian Ospelkaus an der PTB und der Leibniz
Universitit Hannover hat eine Apparatur aufgebaut
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[3], in der diese Operationen kombiniert werden
sollen. Ein Grofteil der Apparatur wurde vom wis-
senschaftlichen Gerdtebau der PTB hergestellt. In
einem ersten Schritt wurde das Laden und Kiihlen
von Berylliumionen demonstriert. Im nachsten
Schritt wird die Apparatur erweitert, um Protonen
laden zu kénnen und die Kopplung zwischen Teil-
chen in benachbarten Fallen zu demonstrieren.

Ausblick

Durch den Einsatz von Quantenlogik-Spektroskopie
konnten in den letzten Jahren Spektroskopie an
einer Reihe von neuen Spezies durchgefiihrt wer-
den. In nicht allzu ferner Zukunft werden Molekiile
und (Anti-)Protonen hinzukommen und vielleicht
sogar Thorium-Ionen, die einen Uhreniibergang im
Kern zur Verfligung stellen (siehe PTB-Mitteilungen
03/2018). Dies illustriert die Universalitit des Ansat-
zes und das Potenzial zur Spektroskopie von vielen
weiteren Systemen und Spezies. Erwdhnenswert

ist hierbei, dass der Hauptteil der experimentellen
Infrastruktur typischerweise in der Kontrolle des
Logik-Ions steckt, sodass eine neue Spezies typi-
scherweise lediglich einen anderen Spektroskopie-
Laser erforderlich macht. Einzelne Aspekte der
QLS-Methode, wie z.B. das Coulomb-Kiihlen einer
anderen Spezies, werden inzwischen auch fiir ande-
ren Einzelionen-Uhren wie Yb* und In* verfolgt. Die
Methode selbst wird stdndig variiert und weiter-
entwickelt. Beispielsweise gibt es Vorschlage das
Umschreiben der Zustande iiber Zwei-Ionen-Gatter
zu implementieren, die es nicht mehr erforderlich
machen die Ionen bis in den Bewegungsgrundzu-
stand zu kithlen. Weiterhin werden Ansitze unter
anderem am QUEST-Institut in Kollaboration mit
der Gruppe von Klemens Hammerer an der Leibniz
Universitit Hannover verfolgt mehrere (eventuell
sogar verschrankte) Spektroskopie-Ionen in einer
Falle einzufangen und mit einem minimalen Satz an
Logik-Ionen auszulesen um die Mittelungszeit mog-
lichst um die Zahl der Ionen zu verkiirzen [16].

Die Quantenlogik-Spektroskopie hat die Fre-
quenzmetrologie nachhaltig vorangebracht und
wird es zukiinftig ermoglichen Spezies aufgrund
ihrer interessanten Eigenschaften wie zum Beispiel
ihrer Empfindlichkeit gegeniiber neuer Physik
jenseits des Standardmodells der Teilchenphysik
und der Relativitdtstheorie zu untersuchen, um
fundamentale Fragen der Physik zu beantworten
und Uhren hochster Genauigkeit zu entwickeln.
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