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⎡⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎣

(Eω1)x (Eω2)x

(Eω1)y (Eω2)y

(Eω1)z (Eω2)z

(Eω1)y (Eω2)z + (Eω1)z (Eω2)y
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#$�� 9�
�� ψm,n(−→r ) 
������ �	� ���$�����	����
 ����
���
	��
 ���(�	����
�
���

��' �	�∫ +∞

−∞

∫ +∞

−∞
(ψm,n(−→r )ψm′,n′(−→r )) dy dz = δm,m′δn,n′ ��


(
∂2

∂y2
+

∂2

∂z2
+ 2ik

∂

∂x

)
ψm,n(−→r ) = 0 .

�	� ����	��+G���+���(�	���� 
	�
 ��
� 8<
����� 
�� ����C	���� B��������	#$��� �*� (Pω
NL(−→r )) = 0�

9	� 
�� %���	#(����
(��N)	����� Aω
m,n(x) ���	�� 
	#$ 
	� G�
�����	
���� 	� 
�� B���� ��
 6����


�� 8�	
������ 	� 
�� �	�)����� 9�
��' �
 �	�� ��
� Pω(x) =
∑

mn P
ω
m,n(x) �	�Pω

m,n(x) =
ω|Aω

m,n(x)|2
2μ0c0

�
6��)	��� �*� 
	� G���O
#$� G���
��
� 3m = 0' n = 04 �	��

ψ0,0(−→r ) =

√
2
π

1
w0(1 − iτ)

e
−
�

y2+z2

w2
0(1−iτ)

�
�	� τ =

x− x0

xR
.

�	����	 
	�
 x0 
�� E�� 
�
 ��(�
' w0 
�� 6���$���
	�
 �� 
�� 6����� x0 ��
 xR = πw2
0nλ/λ 
	� 
�

�������� �����	�$+8����� 5�������	� �	�
 )�� 2�
#$��	���� 
�
 G���O
#$�� 6���$�
 $��,� ��#$ 
��
J-����(��� ���������K b = 2πw2

0nλ/λ = 2 xR �	����*$��� �*� 
�� 6���$���
	�
 w(x) �� E�� x �	��
w2(x) =w2

0 (1 + τ2)

�0
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�
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	 �����������	 �	 ��
�
	 1
���
��

����� ��	 -�� ��
 &����
������
	 ,
���
�+���
	� �� "��� �
� 9";)

d A
ω3
m,n(x)

dx
= −iκeiΔk x

(∫ ∫ (
Aω1(−→r )Aω2(−→r )

(
ψω3

m,n(−→r )
)∗)

dy dz
)

d A
ω2
m,n(x)

dx
= −iκe−iΔk x

(∫ ∫ (
Aω3(−→r ) (Aω1(−→r ))∗

(
ψω2

m,n(−→r )
)∗)

dy dz
)

d A
ω1
m,n(x)

dx
= −iκe−iΔk x

(∫ ∫ (
Aω3(−→r ) (Aω2(−→r ))∗

(
ψω1

m,n(−→r )
)∗)

dy dz
)

���κ = d
c0

√
ω1

nω1

ω2

nω2

ω3

nω3
, Eω(−→r ) =

√
ω
nω
Aω(−→r ) 
	�Δk = kω3 − kω2 − kω1 .

$�
 ;�3>
 Δk +��� �
�� ��� ����
	-
���	&���
	� �
7
���	
�� ,�
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��
� 
	�
	 �
7
���M
(	�
� ��	
 �� �
	�		�
 A����
	�	&���
	�B JΔk = 0K �
�	
 
R7�
	�
 "�
=

	7��	�
����	
������
$�
 �
�����
�
	
	 1�&���
�
	��
���
	�
	 �
�
�	-���
	 ���� +
�
	�����M +
		 ��	

• -�� ��
 �
�&������
	 ;�
>?���
 ���0,0−���
	 �	�
�7�M ���� Aω1,�7+�ω2(−→r ) =

Aω1,�7+�ω2

0,0 (x)ψω1,�7+�ω2

0,0 (−→r ) 
	�

• +
��
���	 
�	
 �
��	�
 5�	�
����	�
R7�
	7 �		����M �� ���� ��
 G
��
��
 �
� �
�&'
������
	 �
-��
	� ��	 5�	�
����	 �
�	������������ �
��	� ��	�� $�
 1�&���
�
	 �
�
�
�&������
	 ��	� ���
� ��
� ��
 �
����
 5���������	�
 	��
7
 ��	���	�)

Aω1,�7+�ω2

0,0 (x) ≈ Aω1,�7+�ω2

0,0 (0) = Aω1,�7+�ω2

0,0 �

$�
 1�&���
�
	��
���
	� -�� ��
 
�7

��
 ,
��
 ��� ω3 ��
�
� ��		

dAω3
m,n(x)

dx
= −iκeiΔk x Om,n(x)Aω1

0,0A
ω2
0,0

��� �
� �
������� ��	 x ����	���
	 Q�
���&&'!	�
����

Om,n(x) =

∫ ∫ (
ψω1

0,0(
−→r )ψω2

0,0(
−→r )

(
ψω3

m,n(−→r )
)∗)

dy dz .
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 1�&���
�
 Aω3
m,n(L) 
����� ��	 �����
>���� �
��� !	�
������	 ��
� ��
 5���������	�
)

Aω3
m,n(L) = −iκ Im,n LA

ω1
0,0A

ω2
0,0 ��� Im,n =

1

L

∫ L

0

eiΔk x
0 Om,n(x) dx .
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�
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>?���
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���&&'
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����Om,n(x) 	���� �
�� ��	 x �� J����Om,n(x) = Om,nK� $�
 1�&���
�
 �
� 
�7

��
	
,
��
 Aω3

m,n �� �	�
 �
� 	������	
��
	 5�������� ��		 ���
� ���
�� �	�
�
�
	 +
��
	)

Aω3
m,n(L) = −i d

c0

√
ω1

nω1

ω2

nω2

ω3

nω3

Om,n LA
ω1
0,0A

ω2
0,0

eiΔk L − 1

iΔk L
.
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	 Jτ ≈ 0) 7
���M ���� 
� ���� -�� ��
�
	 "��� +
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� �
�
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Om,n =

√
2

π

w0, ω3

w0, ω1 w0, ω2

δm,0, δn,0 := O0,0 ��� w0, ω3 =
w0, ω1 w0, ω2√

(w0, ω1)
2 + (w0, ω2)

2
.
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P ω3
m,n(L) = 2

d2μ0

c0

ω2
3

nω1nω2nω3

|O0,0|2 P ω1 P ω2 L2 ��	�2

(
ΔkL

2

)
.
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( √
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( √
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π c20
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· Pω1 · Pω2 = ESFG
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Sympathetische Kühlung von Molekülionen durch lasergekühlte 
Bariumionen in einer linearen Paulfalle 

 
Bei der sympathetischen Kühlung in RF-Fallen handelt es sich um eine universell einsetzbare 
Methode zur Kühlung atomarer und molekularer Ionen.  Der experimentelle Ansatz zur Reduzierung 
der kinetischen Energie beruht dabei auf der Coulomb-Wechselwirkung dieser Teilchen mit direkt 
lasergekühlten atomaren Ionen, die gleichzeitig in der Falle eingeschlossen werden. Unter den Ein-
flüssen einer ausreichend starken Laserkühlung und den elektrostatischen Wechselwirkungen in der 
Falle kommt es zu einer regelmäßigen Anordnung der geladenen Teilchen in so genannten Coulomb-
Kristallen. Ultrakalte Molekülionen, eingeschlossen in solche Coulomb-Kristalle, bieten vielseitige 
Perspektiven in den Bereichen der Molekülphysik, in der Quantenoptik, bei der Untersuchung 
fundamentaler physikalischer Fragestellungen, aber auch in den Bereichen der Chemie und Biologie. 

Im Rahmen dieser Arbeit ist ein Experiment realisiert worden, dass die Anwendung dieser Metho-
de auf Moleküle aus einem breiten Massenbereich erlaubt. Die Kombination eines linearen Fallen-
aufbaus mit einer Elektro-Spray-Ionisationsquelle eröffnet dabei die Perspektive, auch komplexe und 
hochgeladene Molekülionen mit einer Massenzahl von bis zu 20.000 amu isoliert, lokalisiert und 
nahezu in Ruhe eingehend studieren zu können. Die Darstellungen in dieser Arbeit konzentrieren sich 
vor allem auf den Massenbereich zwischen 32 amu (16O2

+) und ca. 500 amu (z.B. Rhodamin, MRFA, 
AlexaFluor350), wobei lasergekühlte 138Ba+-Ionen als Kühlionen eingesetzt werden. Diese erlauben 
aufgrund ihrer relativ großen Masse sowohl den gleichzeitigen Einschluss mit den komplexen Mole-
külen in der Falle als auch eine effiziente Kühlung der unterschiedlichen Ionenmassen. Mittels Simu-
lationen ist dies für Ionen der Massen 44 amu und 481 amu bestätigt worden. 

In der vorliegenden Arbeit wird der realisierte experimentelle Aufbau, bestehend aus der linearen 
Paulfalle, der Ionenquelle, dem RF-Oktopol zum Transport der Ionen von der Quelle zur Falle und 
dem differentiell gepumpten Vakuumsystem ausführlich beschrieben. Insbesondere wird auch auf die 
Realisierung eines leistungs- und frequenzstabilen  Lasersystems (bei 493 und 650 nm) zur Laser-
kühlung der  138Ba+-Ionen eingegangen.  

Bei der Darstellung der experimentellen Ergebnisse wird zunächst die Präparation von (reinen) 
Barium-Coulomb-Kristallen sowie deren Abbildung durch Detektion der Bariumfluoreszenz vorge-
stellt. Coulomb-Kristalle unterschiedlicher Größe und Struktur bis hin zu linearen Ketten einzelner 
Ionen sind beobachtet worden. Für kleine Ba+-Kristalle werden dabei Temperaturen von <10 mK 
erreicht. Diese Coulomb-Kristalle sind für die sympathetische Kühlung leichter  Ionensorten 
verwendet worden. Bei den sympathetisch gekühlten Ionensorten handelt es sich um 16O2

+, 40Ar+, bzw. 
12C 16O2

+, die mittels Elektronenstoß-Ionisation aus dem Restgas erzeugt worden sind. Aufgrund des 
steileren Pseudopotentials der leichteren Ionen kommt es für diese zu einem Einbau innerhalb der 
Barium-Coulomb-Kristalle, was sich durch eine reduzierte Bariumfluoreszenz im Zentrum eines 
Coulomb-Kristalls bemerkbar macht. Die Temperatur der eingebauten Ionen kann mit <50 mK 
abgeschätzt werden. Es ist weiterhin die sympathetische Kühlung nicht-lasergekühlter Bariumisotope 
beobachtet worden. Aufgrund des Lichtdrucks tritt dabei eine räumliche Trennung der 138Ba+-Ionen 
von den übrigen Bariumisotopen auf.   
Ein weiterer Aspekt der experimentellen Arbeit besteht in dem massenselektiven Nachweis der 
gefangenen Ionen. Hierfür werden u.a. die gezielte Anregung der massenspezifischen 
Säkularbewegung sowie die Möglichkeit einer gezielten Ionenextraktion ausgenutzt.  
Hinsichtlich der sympathetischen Kühlung komplexer Molekülionen ist es gelungen, den Transfer 
unterschiedlicher Ionensorten von der Ionenquelle zur Paulfalle und den gemeinsamen Einschluss mit 
Bariumionen zu demonstrieren. Die sympathetische Kühlung der schweren Molekülionen macht sich 
in veränderten Extraktionsspektren sowie in leicht modifizierten Coulomb-Kristallstrukturen bemerk-
bar. 

Vergleiche der experimentell beobachteten Kristallstrukturen bzw. Größe der Ionenwolken mit 
Simulationsergebnissen erlauben die Angabe einer oberen Grenze für die kinetische Energie der Teil-
chen. Für Barium-Ionenwolken mit gleichzeitig eingeschlossenen komplexen Molekülen kann ein 
oberer Wert zwischen 10 K und 15 K angegeben werden. Bei weiterer Optimierung der Apparatur 
erwartet man auch für komplexe Moleküle Temperaturen im Bereich von 100 mK.  
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