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Zusammenfassung

Kontinuierliche, kohérente Strahlung bei der 1.5 — 2P-Ubergangsfrequenz des Wasser-
stoffatoms, kurz Lyman-«, wird eine Schliisselrolle bei Experimenten mit Antiwasser-
stoffatomen spielen: Sie ist zum Laserkiihlen und zur Spektroskopie unumgénglich.
Fiir die Lyman-a-Strahlung gibt es seit einigen Jahren eine Reihe gepulster Quellen,
deren Effizienz beim Kiihlen gefangener Atomen allerdings durch die Repetitionsrate
und Bandbreite limitiert ist. Daher wurde vor wenigen Jahren in der Arbeitsgruppe
von Prof. Hénsch eine kontinuierlich kohdrente Lyman-a-Quelle durch Vier-Wellen-

Mischen in Quecksilberdampf realisiert.

Die vorliegende Arbeit geht der Frage nach, wie durch elektromagnetisch induzierte
Transparenz die Konversionseffizienz des Vier-Wellen-Mischens erhoht werden kann.
Erstmals wurden in Quecksilberdampf gemischte Zustédnde induziert und eine Aufspal-
tung des Ein-Photoneniibergangs 615 — 63P und des Zwei-Photoneniibergangs 615 —
7S beobachtet. Dazu wurden kontinuierliche Laserlichtquellen fiir 254 nm und 408 nm
aufgebaut, die jeweils in der Frequenz soweit durchgestimmt werden konnen, daf§ Spek-

troskopie an allen natiirlichen Quecksilberisotopen vorgenommen werden konnte.

Die im Experiment beobachteten Effekte werden durch Rechnungen im Dichtema-
trixformalismus unter Beriicksichtigung von Dopplerverbreiterung und endlicher Wech-
selwirkungzeit wiedergegeben. Dabei wurden auch Besonderheiten der Zwei-Photonen-
absorption im von zwei starken kohérenten Lichtquellen getriebenen Drei-Niveausystem
untersucht und im Modell der bekleideten Zusténde erklart.

Aus den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit lassen sich Anforderungen an ei-

ne kiinftige Apparatur ableiten, welche die Erzeugung von kontinuierlich kohérenter

Lyman-a-Strahlung mit hoher Konversionseffizienz ermoglichen wird.
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Kapitel 1
Einleitung

Nur wenige Themen der modernen Physik schaffen es, die Phantasie so vieler wissen-
schaftlich interessierter Menschen anzuregen, wie Antimaterie. Eine schone Ubersicht
dariiber, wie nahe sich Science-Fiction und Naturwissenschaft dabei kommen, ist in dem
Buch [Forward and Joel, 1988] zu finden: Wurde beispielsweise der Antimaterieantrieb
zunéchst nur in Fernsehserien ,, verwendet“, so stellte sich heraus dafl er aufgrund der
hohen Kosten fiir den Transport von Masse ins All in der Raumfahrt wirtschaftlich
verwendet werde kann: Der Preis fiir ein Milligramm Antimaterie miisste dafiir auf un-
ter 10° US-Dollar sinken. Zahlreiche Antriebskonzepte fiir den Treibstoff Antimaterie
wurden bislang entwickelt, die Raumfahrt jenseits der mit konventionellem Treibstoff

oder Solarenergie zugénglichen Ziele erméglichen kénnten [Marks, 2000].

Der erste Schritt zur experimentellen Entdeckung von Antiteilchen wurde bereits
1910 vom Jesuitenpriester Theodor Wulf unternommen. Er stellte fest, da3 die Luft
in groBer Hohe (in seinem Fall die hochste Plattform des Eifelturms) leitfahiger ist als
am Boden. Der Osterreicher Victor Hess fithrte weitere Messungen der Leitfihigkeit
auf Ballonfliige durch. In einer Hohe von 5300 Metern war die Leitfahigkeit doppelt
so gro} wie am Boden. Man schloss daraus, dal etwas aus dem All die Leitfahigkeit
der oberen Atmosphére erhht und dabei zu groflen Teilen absorbiert wird. Robert
Milikan schlug fiir diese Strahlung die Bezeichnung cosmic rays vor. Zur Untersuchung
kosmischer Strahlung fehlte allerdings zunéchst noch eine Nachweismethode. Sie wurde
in Form der Nebelkammer ungefihr zehn Jahren spéater in Cambridge entwickelt. Damit

bestand nun die Moglichkeit, einzelne Teilchen nachzuweisen.

Carl Anderson plante 1930 als Abschluflarbeit seines Studiums am Caltech die Un-
tersuchung radioaktiver Strahlung mit Hilfe einer Nebelkammer in einem Magnetfeld
in der Gruppe von Milikan. Bereits erste Aufnahmen seiner neuen Nebelkammer ent-
hielten viele Spuren, die aussahen, als kdmen sie von Elektronen, aber in die falsche
Richtung gebogen waren. Es folgte ein langer Streit mit Milikan — der davon iiberzeugt
war, es handele sich um Spuren von Protonen — iiber die Interpretation dieser Mes-
sung. Publiziert wurde die Aufnahme schliefilich mit der Erklarung, es handele sich

um Elektronen, die durch Sto8e mit kosmischer Strahlung in die ,falsche* Richtung



fliegen, obwohl diese Erklarung der Geometrie von Andersons Apparatur widersprach.

Die Arbeiten von Dirac Ende der 20er Jahre iiber Antimaterie waren Anderson
nicht bekannt, wohl aber dem Editor von Science News Letters, worin Anderson im
Dezember 1931 eine seiner Nebelkammeraufnahmen veroffentlichte. Der Editor schlug
Anderson vor, seine Spuren einem neuen Teilchen, dem Positron zuzuschreiben. Es
dauerte noch ein weiteres Jahr, bis Anderson diese Interpretation trotz heftiger Kritik
Milikans im September 1932 verdffentlichte [Fraser, 2000].

Als néchstes Antiteilchen wurde 1955 das Antiproton experimentell nachgewiesen
[Chamberlain et al., 1955]. Weitere ,neue“ Teilchen und Antiteilchen wurden an grofien
Beschleunigeranlagen wie dem CERN oder FermilLab seit den 70er Jahren erzeugt und

nachgewiesen.

Antiwasserstoff

Auch 75 Jahre nach der Endeckung der Antiteilchen sind noch viele Frage ungeklért,
beispielsweise die Materie-Antimaterie-Asymmetrie oder das Verhalten von Antimate-
rie im Gravitationsfeld von Materie. Ein Gravitationsexperiment mit Positronen oder
Antiprotonen ist extrem schwierig, da aufler der Gravitationswechselwirkung noch die
elektrostatische Wechselwirkung eine Rolle spielt und die Interpretation von Mefergeb-
nissen schwierig macht [Darling et al., 1992]. Gravitationsexperimente mit elektrisch
neutraler Antimaterie wéaren unempfindlich auf elektrische Streufelder und daher er-
strebenswert. Das einfachste neutrale Antiatom ist das Antiwasserstoffatom bestehend
aus einem Antiproton und einem Positron. 1996 gelang es erstmals, Antiwasserstoff
herzustellen [Baur et al., 1996], doch waren die Antiatome mit ungefahr 90 % der Licht-
geschwindigkeit zu schnell, um iiber den reinen Nachweis hinausgehende Experimente
durchzufiihren.

Im Jahr 2002 gelang es zuerst der ATHENA-Kollaboration [Amoretti et al., 2002],
kurz darauf auch der ATRAP-Kollaboration [Gabrielse et al., 2002a], Antiwasserstoff
durch Drei-Korper-Stofie in verschachtelten Penningfallen in kryogener Umgebung her-
zustellen. Es folgten erste Zustandsmessungen [Gabrielse et al., 2002b], die Bestim-
mung der Geschwindigkeit der erzeugten Antiwasserstoffatome [Gabrielse et al., 2004b]
sowie Experimente zur Erzeugung von Antiwasserstoff durch zweifachen Ladungstrans-
fer mit Rydberg-Césium-Atomen [Gabrielse et al., 2004a], wofiir aufgrund der Grofie
der Rydberg-Atome ein wesentlich hoherer Wirkungsquerschnitt ergibt als fiir Drei-
Korper-Stofle von Positronen und Antiprotonen.

Fiir weitere Experimente ist es wiinschenswert, den erzeugten Antiwasserstoff be-
rithrungsfrei , festhalten zu konnen. Dazu eignet sich eine Magnetfalle, wie sie be-
reits vor 20 Jahren vorgestellt wurde [Migdall et al., 1985]. 1987 gelang erstmals das
Speichern von Wasserstoff in einer solchen Falle [Hess et al., 1987]. In der Folgezeit
beschiéiftigten sich einige Gruppen mit dem Fangen und Spektroskopieren von Wasser-

stoff in einer Magnetfalle, typischerweise wurden Fallentiefen von < 1K erreicht.
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Antiwasserstoffatome, die durch Drei-Korper-Stéfle von Positronen und Antipro-
tonen erzeugt wurden, sind nach [Gabrielse et al., 2004b] zu schnell, um sie mit einer
derartigen Falle fangen zu konnen. Eine geringere Geschwindigkeit verspricht man sich
von der lasergetriebenen Erzeugung von Antiwasserstoff. Bislang wurde mit dieser Me-
thode zwar weder eine hohere Produktionsrate von Antiwasserstoff noch eine geringere
Temperatur als bei der Antiwasserstofferzeugung mit Drei-Korper-Stoflen nachgewie-
sen, doch stand fiir dieses Experiment am FEnde der Strahlzeit letzten Jahres nur wenig
Zeit zur Verfiigung, so dafl noch viele Méglichkeiten zur Optimierung dieser Methode
bleiben.

Experimente an gefangenen Antiatomen riicken damit in greifbare Ndhe. Neben den
bereits erwdhnten Gravitationsexperimenten sind vergleichende Prézizionsmessungen
an Antiwasserstoff und Wasserstoff von enormem Interesse: Eine eventuelle Verletzung
des CPT-Theorems' lieBe sich auf diese Weise nachweisen [Bluhm et al., 1999]. Zum
Vergleich kann die in Wasserstoff bereits sehr genau gemessene Ubergangsfrequenz
15 — 2§ oder auch die Hyperfeinaufspaltung der Niveaus herangezogen werden. Die
1S — 2S-Ubergangsfrequenz und das 2S-Hyperfeinintervall wurden mit hoher Ge-
nauigkeit im Nachbarlabor gemessen [Fischer et al., 2004], [Kolachevsky et al., 2004].
Moglich wurden die Absolutfrequenzmessungen durch die ebenfalls in dieser Gruppe
entwickelte Frequenzkette [Holzwarth et al., 2000].

Eine der experimentellen Herausforderungen wird das Laserkiihlen der magnetisch
gefangenen Antiwasserstoffatome darstellen. Im Magnetfeld der Falle spalten die Ni-
veaus auf — in Abbildung 1.1 fiir die (Anti-)Wasserstoffniveaus 15, 25 und 2P darge-
stellt. Nur Atome in Zustdnden, deren Energie mit steigendem Magnetfeld zunimmt,
werden von der Magnetfalle gehalten. Bei Experimenten an gefangenem Antiwasser-
stoff ist besonders darauf zu achten, dafl die Antiatome nicht durch Anregung oder
Zerfall in einen nicht gefangenen Zustand gelangen, denn es werden ohnehin nur in der
GroBenordnung von 100 Antieilchen in der Falle erwartet. Zum Vergleich dazu: Zur
Absorptionsspektroskopie von gefangenem Wasserstoff wurde in den Gruppe um Prof.
Walraven eine minimale Anzahl von 5 - 108 Wasserstoffatomen in der Falle ben&tigt
[Luiten et al., 1993].

Zum Laserkiihlen von Antiwasserstoff kann der Dipoliibergang 15 — 2P fiir einen
geschlossenen Zyklus genutzt werden, dabei wird vom Kiihllaser eine spektrale Brei-
te gefordert, bei der eine Anregung in nicht gefangene magnetische Unterzustédnde
sehr unwahrscheinlich ist. Die Ubergangswellenlinge, Lyman-c, liegt mit 121,56 nm
im Vakuum-Ultra-Violett. Mit einer gepulsten Lyman-a-Quelle wurde bereits das La-
serkiihlen einer gefangenen Wasserstoffatomwolke von 80 auf 8 mK in 15 min demon-
striert [Setija et al., 1993]. Die Kiihleffizienz ist bei gepulsten Quellen inzwischen weni-
ger durch die Ausgangsleistung oder Bandbreite als durch die die Pulswiederhohlrate
limitiert. Aus diesem Grund kann mit einem kontinuierlich kohdrenten (cw) Kiihlla-

lengl.: Charge conjugation, Parity conjugation, Time reversal, also Ladungs-, Paritéits- und Zeit-
umkehr.
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Abbildung 1.1: Aufspaltung der Niveaus 15, 25 und 2P des Wasserstoffatoms im Magnetfeld.

ser eine hohere Kiihleffizienz als mit einem gepulsten Kiihllaser bei gleicher mittlerer
Leistung erreicht werden.

Eine Apparatur zur Erzeugung von kontinuierlich kohérenter Lyman-a-Strahlung
wurde erstmals 1999 vorgestellt [Eikema et al., 1999]. Sie beruht auf dem nichtlinea-
ren Prozefl des Vier-Wellen-Mischens, der in Kapitel 2 dieser Arbeit naher erlautert
wird. Die Ausgangsleistung der Quelle von 20nW [Eikema et al., 2001] entspricht der
Durchschnittsleistung der gepulsten Lyman-a-Quelle, mit der bereits das Laser einer
kalten Wasserstoffatomwolke demonstriert wurde [Setija et al., 1993].

Nichtlineare Optik

In den ersten Experimenten zu nichtlinearen Prozessen in der Optik konnten die Ef-
fekte nur mit leistungsstarken Lichtquellen beobachtet werden. Inzwischen sind die
Parameter der nichtlineare Prozesse so gut verstanden, dafl es moglich wurde, sie mit
wenigen Photonen zu treiben [Harris and Hau, 1999]. Dazwischen liegt die langwierige
Entwicklung von Konzepten, die es erlauben, die Wechselwirkung zwischen Atom und
Licht zu beschreiben, wobei Eigenschaften des Lichts wie beispielsweise die Kohérenz
auf das Atom ,,iibertragen“ werden konnen.

Der erste Schritt zum Verstandnis der Atom-Licht-Wechselwirkung war bereits
1955 die Entdeckung der dynamischen AC-Stark-Aufspaltung durch Autler und Tow-
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nes [Autler and Townes, 1955]. Sie beobachteten die Aufspaltung eines Niveaus unter
Einfluf} eines starken (nah-) resonanten Lichtfeldes, die darauf beruht, daf in dem Ge-
samtsystem aus Atom und starkem Lichtfeld nicht mehr die Atomniveaus, sondern
die sogenannten gemischten Zustinde Energieeigenzustinde sind. 1969 veroffentlichte
Mollow seine Arbeiten iiber den auf dem selben Effekt beruhenden Triplett in der Re-
sonanzfluoreszenz eines Zwei-Niveau-Atoms [Mollow, 1969]. Sieben Jahre spéter wurde
das Phénomen des CPT - die Abkiirzung wird hier und im weiteren fiir Coherent
Population Trapping, dem kohérenten Populationseinfang verwendet — erstmals im
Experiment gezeigt [Alzetta et al., 1976]. 1991 prégte Prof. Harris [Boller et al., 1991]
den Begriff der elektromagnetisch induzierten Transparenz (EIT) fiir das Verdndern
der Absorptions- und Dispersionseigenschaften eines Atoms durch kohérentes Mischen
von Niveaus mit Hilfe eines Lichtfeldes. Dieses Phanomen wird in Kapitel 3.3 detailiert
betrachtet.

Inzwischen wurde eine Fiille von Experimenten vertffentlicht, die sich Zunutze ma-
chen, da8 die optischen Eigenschaften von Atomen bzw. Atomwolken durch Licht
kontrollierbar sind. Ein neueres Beispiel hierfiir ist das Speichern von Lichtpulsen
[Hau et al., 1999]. Der selbe Effekt kann auch genutzt werden, um Selbstfokussierung
und Strahldeformation durch die Intensitdtsabhéngigkeit des Brechungsindexes zu ver-
hindern; eine Ubersicht findet man in [Harris, 1997].

Die Kontrolle von Brechungsindex und Absorptionskoeffizient erlaubt es, bei nicht-
linearen Prozessen atomare Resonanzen zu nutzen, ohne dabei den Fundamentalstrahl
durch Absorption zu verlieren und das nichtlineare Medium anzuregen. Die Reso-
nanznihe wiederum erhoht die Effizienz nichtlinearer Prozesse und beeinflufit die Pha-
senanpassung, wodurch es moglich ist, auf hohe Leistungen in den Lichtfeldern zu

verzichten.

L1 L2
L1 L2

1 1 L3

Abbildung 1.2: Links das offene, rechts das geschlossene A-System. Rechts wird die Phase
zwischen L1, L2 und L3 (Lichtfeld oder grofie Zerfallskonstante) und den sich ausbildenen

Kohérenzen fiir die optischen Eigenschaften des Atoms entscheident sein.

In geschlossenen Systemen (siehe Abbildung 1.2, Skizze rechts) bildet sich eine so-
genannte globale Phase aus, die groflen Einflul darauf hat, wie sich die Kopplung durch
Lichtfelder in den optischen Eigenschaften des Atoms auswirkt [Huss et al., 2002],
[Maichen et al., 1995], [Korsunsky et al., 1999]. Bei der Frequenzmischung beschreibt



die globale Phase auch den Energietransfer zwischen den verschiedenen Lichtstrah-
len [Korsunsky and Kosachiov, 1999], [Morigi et al., 2002]. Die Kontrolle der Phase er-
laubt Vier-Wellen-Mischen und parametrische Verstédrkung selbst mit schwachen Licht-
strahlen [Babin et al., 2001], [Hinze et al., 2000].

Den zitierten Experimenten gemeinsam ist, dafl ein fiir den speziellen zu untersu-
chenden Prozef , geeignetes” Atom gewahlt wurde, das heifft meist ein Atom mit me-
tastabilen Grundzustinden und Ubergangsfrequenzen, fiir die kohérente Lichtquellen
kommerziell erhéltlich sind. Leider eignet sich keines dieser Elemente zur Summen-
frequenzbildung von Lyman-a. Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt daher auf dem
Ubertragen der zitierten Arbeiten auf ein System, das sich sehr gut zur Erzeugung
von Lyman-a eignet, an dem allerdings noch keine Messung atomarer Kohérenzeffekte
erfolgte.

Die Ausgangssituation wird in Kapitel 2 mit der Beschreibung der bestehenden
Lyman-a-Quelle vorgestellt. Dabei werden alle Parameter, die fiir die Effizienz des
Vier-Wellen-Mischens von Bedeutung sind, erldutert. In Kapitel 3.3 werden die opti-
schen Blochgleichungen zur Berechnung der Absorption und Dispersion mit induzier-
ter Transparenz im Medium mit thermischer Geschwindigkeitsverteilung gelost. Dabei
wurde besonderes Augenmerk auf den Einflufl von EIT auf Zwei-Photonenabsorption
gelegt, denn hier ist eine Vielzahl von Effekten moglich, die leicht zu einer Fehlinter-
pretation experimenteller Daten fiihrt. Die experimentellen Ergebnisse zur koharenten
Kopplung von Quecksilberniveaus findet man in Kapitel 4, die Folgerungen aus diesen
Messungen fiir die Effizienz des Vier-Wellen-Mischens werden in Kapitel 5 diskutiert.
Eine Reihe méglicher Verbesserungen der Lyman-a-Quelle wird in Kapitel 6 vorgestellt.
Ein Ausblick auf vielversprechende kiinftige Experimente zur Lyman-a-Erzeugung bil-
det den Abschlufl der vorliegenden Arbeit.



Kapitel 2

Vier-Wellen-Mischen mit
kontinuierlichen

Fundamentalstrahlen

Die Effizienz eines mit kontinuierlicher Strahlung getriebenen nichtlinearen Prozesses
héngt — mehr noch als ein vergleichbarer Prozefl mit gepulster Fundamentalstrah-
lung — wegen der geringeren Spitzenleistung von der optimalen Zusammenstellung
der ProzeBparameter ab. In den folgenden beiden Abschnitten wird daher zunéchst
die Ausgangsleistung einer kontinuierlich kohérenten Lyman-a-Quelle berechnet und
die einzelnen Beitrédge beschrieben. Dabei wird deutlich, welche Parameter durch die
Nutzung von induzierter Transparenz innerhalb des Vier-Wellen-Mischprozesses zur
Erhohung der Konversionseffizienz fithren kénnen. Mit dem Aufbau der cw Lyman-a-
Quelle beschaftigt sich danach Kapitel 2.3.

2.1 Herleitung der Fundamentalgleichung der Nicht-
linearen Optik

Die durch Lichtfelder verursachte Polarisation eines Mediums kann in den meisten
Féllen als linear angenommen werden. Bei ausreichend hoher Intensitdt der Funda-
mentalstrahlen ist allerdings die nichtlineare Polarisation gegeniiber der linearen nicht

mehr vernachléssigbar und die gesamte Polarisation des Mediums betragt

—

P = pl4 pNE (2.1)
PN — o (x\PEE +Y®EEE +..)). (2.2)
Aus Symmetriegriinden verschwinden in isotropen Medien die Suszeptibilitdten gerader

Ordnung [Boyd, 1992]. Der erste in Gasen auftretende nichtlineare Proze8 ist demnach

dritter Ordnung: Drei sogenannte Fundamentalstrahlen erzeugen eine vierte Welle, de-
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ren Frequenz sich linear aus den Frequenzen der Fundamentalstrahlen ergibt:
wyg =Fwi twytws;, wy>0 (23)

Der nichtlineare Prozef dritter Ordnung wird daher als Vier-Wellen-Mischen bezeich-
net. Die nichtlineare Suszeptibilitit, die diesen Prozel beschreibt, ist im allgemeinen
Fall ein Tensor vierten Ranges mit 81 Komponenten!:

PN = ¢ Z XE?;ZEMEME&; mit 4,7, k,l € {z,y,2} (2.4)

jkl

Mit E; ; wird das Feld des ersten Fundamentalstrahls mit Frequenz w; und Polarisa-
tion in j-Richtung bezeichnet. Die Frequenzen der drei Fundamentalstrahlen miissen
nicht verschieden sein. Da die Fundamentalstrahlen in dem hier vorgestellten Experi-
ment drei verschiedene Frequenzen haben, aber in die selbe Richtung polarisiert sind,
vereinfacht sich Gleichung (2.4) zu PNl = onf(,fi)mElijmEg,x. Im weiteren wird auf

den Index, der die Polarisation beschreibt, verzichtet.

Aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich die nichtlineare Wellengleichung mit nicht-
linearer Polarisation als treibenden Term
AE — 1+_X(1)a_2 o La_Q BNL
¢z Ot? goc? Ot?

Zur Losung dieser nichtlineare Differentialgleichung nimmt man in x-Richtung pola-

(2.5)

risierte und sich in z-Richtung ausbreitenden ebene Wellen an. Den treibenden Term
bildet die nichtlineare Polarisation aus Gleichung (2.4). Die fiir diese Arbeit relevante

spezielle Losung fiir Summenfrequenzbildung erhélt man mit folgendem Ansatz:

—

1 . , .
E(z,t) = ézé(Ele”(wlt’klz) + Eyeilw2t=hez) 4 poe=ilwst=hsz) 4 o0y (2.6)

. 1 .
PNL — e—'x§P4e—zw4t
— é;;gﬁox(g)E1E2E3€_i[(wl+w2+w3)t_(kl+k2+k3)z] (2.7)
é¢; = Einheitsvektor in x-Richtung

k; = Wellenvektor des Feldes i

Zur Berechnung des erzeugten Feldes der Frequenz w4 wird angenommen, daf8 die Ande-
rung der Feldamlidute F; der Fundamentalstrahlen wéhrend einer optischen Periode

vernachliissigt werden kann?.

8E4 iW4 —ik
— Petkaz 2.8
0z 2n4e0C 1€ (28)
31 ,
- ZM—‘*X@)ElEQEge’MZ (2.9)
nyc
Ak = ky— (ki + k2 + k3) (2.10)

Wier Strahlen, deren Polarisation sich jeweils in drei Raumrichtungen zerlegen la8t ergibt 3*

Maoglichkeiten fiir Konversionsprozesse. Die meisten Komponenten sind null [Boyd, 1992].
2Diese Niherung ist unter der Bezeichnung SVAA (slowly varying amplitude approximation) be-
kannt.
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Gleichung (2.8) wird als Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik bezeichnet, aus
ihr ergibt sich Gleichung (2.9), wenn man die nichtlineare Polarisation fiir Summen-
frequenzbildung aus Gleichung (2.4) einsetzt. ny ist der komplexe Brechungsindex der

erzeugten Welle im nichtlinearen Medium, P, die erzeugte Leistung.

Die Phasenfehlanpassung Ak aus Gleichung (2.10) ist eine vektorielle Grofle, kann
aber bei kollinearen Strahlen skalar betrachtet werden. Sie ist fiir die Effizienz des
nichtlinearen Prozesses von entscheidender Bedeutung, denn sie beschreibt, ob das am
Anfang des Mediums erzeugte Licht sich konstruktiv oder destruktiv mit dem spéter

erzeugten Licht iiberlagern wird.

Beim Vier-Wellen-Mischen in einem Medium der Léange L mit kollinearen ebenen
Wellen als Fundamentalstrahlen ergeben sich Feld und Intensitét der erzeugten Welle

also zu

BAL) - / OBy

3w 1 — ¢ AKL
o LT — (211)
1
:>I4 = §€0C7I4|E4<L)|2
9 212
= 5 |X(3)|2E12E2E2sm( 2 (2.12)
32 nyc ( AkL )

Die Intensitdt der bei w, erzeugten Welle wird fiir Ak = 0 maximal - fiir die hier

angenommenen ebenen kollinearen Wellen.

2.2 Vier-Wellen-Mischen mit fokussierten Funda-

mentalstrahlen

Im vorhergehenden Abschnitt wurde hergeleitet, dal bei ebenen kollinearen Wellen
Iy < I - I - I3 ist. Bei gegebener Laserleistung in den Fundamentalstrahlen 148t sich
die Intensitdt durch Fokussieren der Strahlen erhohen. Das aber éndert die Wellen-
fronten der einzelnen Strahlen: Sie sind nicht mehr parallel und die Phasenanpassung
wird in der Beschreibung aufwendiger. Zunéchst werden die Fundamentalstrahlen als
fokussierte Gau3-Strahlen dargestellt:

Ei(f', t) = (r)e i(wit—kiz) + c.c. (2.13)

mit FE,(r) = FE b - 2.14
. . b+2iz .

' i(7) b+ 22’26 ( )

Die Strahlparameter sind in Abbildung 2.1 erlautert.
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b=22, .
\ Z —
\4 V4
l
) r A '

2W, A2 w,

Abbildung 2.1: Strahlparameter eines fokussierten Gauf3-Strahls: Strahltaille wg, konfokaler

/

Parameter b und Rayleighlinge zj.

Die Leistung der erzeugten Strahlung in einem Dampf mit Teilchendichte N ist in
diesem Fall gegeben durch [Pahl, 2003]

9  wiwowswy

p, = o s
4 m2edchh?

N 2
(55) WOR-RRPCGOADE. @19

mit dem sogenannten Phasenanpassungsintegral

L

G(bAk) = bAk/

0

QbeflAkz

2.1
b+ 2iz)? (2.16)

Das Phasenanpassungsintegral hingt iiber die Integrationsgrenzen nicht nur von (bAk),
sondern zudem vom Verhéltnis des konfokalen Parameters b zur Lénge des Mediums L
ab. Fiir den konfokalen Parameter des Experiments von b = 0,16 cm wird das globale
Maximum — unter Voraussetzung eines rechteckigen Dichteprofils — der Kurvenschar
G(bAEk)L fir L/b = 1,5 bei (bAk) = —4,8 erreicht. Wird bei sonst gleichen Pa-
rametern die Dampfzone verlidngert, nimmt G(bAk)7 /b asymptotisch fiir unendliche
Wechselwirkungsldngen um 15 % ab. Fiir die im Experiment realisierte Dampfzone gilt
mit ihren 1,5cm L&nge bereits L > b. Eine Verbesserung der Phasenanpassung tritt

allerdings erst bei einer Lénge unter 3 mm ein [Pahl, 2003].

Die nichtlineare Suszeptibilitéit steigt bei Anndherung der Fundamentalstrahlfre-
quenzen an atomare Resonanzen stark an. Allerdings kénnen w;, ws und ws nicht
beliebig nahe an Ubergangsfrequenzen gewihlt werden: Da nur Atome im Grundzu-
stand zur kohérenten Frequenzkonversion beitragen, ist Populationstransfer zu ver-
meiden. Bei VWM mit kontinuierlichen Fundamentalstrahlen kann |x®| durch eine

Zwei-Photonen-Resonanz stark erhoht werden?.

3Bei VWM mit gepulsten Fundamentalstrahlen ist das nicht moglich, da aufgrund der héheren

Spitzenleistungen Séattigungseffekte durch Zwei-Photonenanregung eintreten.
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Die nichtlineare Suszeptibilitdt kann mit Storungsansatz aus der Liouville-Gleich-
ung berechnet werden, siehe z. B. [Vidal, 1987]. Sie zerfillt im Spezialfall des VWM
mit Zwei-Photonenresonanz in vier Faktoren: Der erste ist proportional zur Dichte, der
zweite, S(w; + wsy), beschreibt die Ubergangslinienbreite der Zwei-Photonenresonanz,
die letzten beiden, yi2 und ys34 sind formal Suszeptibilitdten zweiter Ordnung und
beschreiben jeweils den Teil der gesamten Suszeptibilitéit fiir Fundamentalstrahlen 1

und 2 bzw. den Fundamentalstrahl 3 und den erzeugten Strahl 4.

N

X (wa; wy, wa, w3) = ms(wl + Wa)X12X34 (2.17)
0
¢ _ 2.18
mit  x12 Z(wmg " + g — w2) (2.18)
PunPgv PuvnPgv
— + 2.19
D et 2.19)
1

S(wy +wy) = (2.20)

dabei bezeichnen m und v Zwischenniveaus, die mit einem Dipoliibergang erreicht wer-

den konnen.

Pluw]

0.5 12'P  12°P 1MP  11°P 10'P

0.4r

121 121,5 122 122,5 123 123,5
Wellenlange[nm]

Abbildung 2.2: Erwartetes VUV-Spektrum, berechnet ohne Dampfung in der Suszeptibilitéat
[Pahl, 2003]. Wie man im Graphen sieht, liegt Lyman-« weit entfernt von einer Polstelle, was

das Vernachléssigen der Dampfung in | X(?’)] rechtfertigt.
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Linienbreiten werden durch Ersetzen der Frequenzen w durch Frequenzen mit Damp-
fung w — w+iIl" sowie Integration iiber die Geschwindigkeitsverteilung der Atome (wie
in Kapitel 3.2 noch genauer beschrieben wird) beriicksichtigt?. Die Frequenzabhingig-
keit der VUV-Leistung ist in Abbildung 2.2 zu sehen.

Die Rechnungen ergeben eine Leistung von 20nW bei Lyman-a. Das entspricht der
durchschnittlichen Leistung gepulster Quellen und auch der Leistung, die im Experi-

ment erreicht wird.

2.3 Aufbau der Lyman-a-Quelle

Bei der Wahl des nichtlinearen Mediums fiir Vier-Wellen sind zwei Dinge zu beriicksich-
tigen: Erstens darf die Energie eines Photon der erzeugten Strahlung nicht ausreichen,
um das nichtlineare Medium zu ionisieren. Die Ionisation stellt nicht nur Absorption
des erzeugten Strahls dar, sondern verringert auch die Anzahl der zum Vier-Wellen-
Mischen nutzbaren Atome. Zweitens soll das nichtlineare Medium geeignete Resonan-
zen besitzen, die man sich zur Erhéhung der nichtlinearen Suszeptibilitdt zu Nutzen
machen kann. Dazu miissen — moglichst leistungsstarke — kontinuierliche Laserlicht-

quellen mit den jeweiligen Ubergangsfrequenzen realisiert werden.

E[cm’]
100000 [~
lonisationsgrenze
80000 -
7'S
60000 7S
40000
20000
oL 6's

Abbildung 2.3: Vereinfachtes Niveausystem von Quecksilber mit den drei Fundamentalstrah-

len und dem erzeugten Lyman-a-Strahl.

4Aus diesem Grund findet man in Gleichung (2.19) komplex konjugierte Frequenzen.
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Als nichtlineares Medium zur Erzeugung von Lyman-a wurde Quecksilber gewéhlt.
Wie man anhand des vereinfachten Niveauschemas in Abbildung 2.3 sehen kann, erfiillt
es beide Anforderungen.

Die Zwei-Photonen-Resonanz 61S — 7S erhht die nichtlineare Suszeptibilitit
[Pahl, 2003]. Die Verstimmung zum Ein-Photoneniibergang 6'S — 63P betrigt 4 nm,
damit ist die Frequenz des Fundamentalstrahls zu weit von der Resonanzfrequenz ent-
fernt, als dafl diese zur Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitéit beitragen kénnte. In
Kapitel 5 wird die Problematik ausfiihrlicher diskutiert.

Das Lasersystem zur Erzeugung von kontinuierlich koh&renter Strahlung bei Lyman-

a in Quecksilberdampf besteht aus folgenden Komponenten:
257 nm Argon-lonenlaser bei 514 nm, Frequenzverdopplung in BBO
399 nm Titan-Saphir-Laser bei 798 nm, Frequenzverdopplung in LBO

545 nm Farbstofflaser mit Rhodamin 110

Wavemeter
VERDI TLA1
399 nm
2v 0 0 W PR
cw Ti:Sa 798nm
Ar -Laser T2
/ ) N
cw Farbstofflaser
TL3 DS1
n N PR 5
singlemode 514 nm 2v 257 nm vV
Ar" -Laser DS2
PH| T2
I
Quecksilberév'
Dampfzelle

Abbildung 2.4: Aufbau des Lasersystems. 2v: Frequenzverdopplung, TL: Teleskop, PR: Ro-
tation der Polarisation, DS: Dichroitischer Spiegel, PH: Lochblende, L: Linse

Das Schema des optischen Aufbaus ist in Abbildung 2.4 zu sehen, weitere Details sind
in [Pahl, 2003] beschrieben. Die Fundamentalstrahlen werden mit Hilfe von je zwei
Spiegeln mit piezoelektrisch angetriebenen Justierschrauben iiberlagert und in eine

1,5 cm lange Quecksilberdampfzone fokussiert. Die Dampfzelle mit Vakuumapparatur
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ist in Abbildung 2.5 dargestellt. Die Dichte des Dampfs betriigt 8, 8-10%3 Atome/m? bei
220°C. Das die Dampfzone umgebende Helium dient als Stofpartner fiir Hg-Atome,
die durch die kleinen Ein- und Austrittsblenden fiir die Fundamentalstrahlen aus der
Dampfzone herausdiffundieren. Dadurch wird ein Beschlagen des Eintrittsfensters und
— zusammen mit Kiihlfallen — der Linse L3 mit Quecksilber verhindert. Die Phasenan-
passung wird allein durch das Zusammenpassen des konfokalen Parameters mit der
Atomdichte, also dem Brechungsindex, bei gegebenen Wellenlédngen erreicht. Edelgase
und Kiihlfallen mit fliissigem Stickstoff sorgen dafiir, dafl die optischen Elemente in der
Vakuumapparatur rein gehalten werden.

Linse L3 in Abbildung 2.5 trennt die Fundamentalstrahlen, deren Fokus auf ei-
nem kleinen Spiegel liegt, vom Lyman-a-Strahl, dessen Fokus einige Zentimeter vor
dem Spiegel liegt. Das Linsenpaar 1.4 und L5 kollimiert den Lyman-a-Strahl fiir die
Spektroskopie an einem Wasserstoffatomstrahl. Von den 20nW Lyman-«, die in der
Quecksilberdampfzone erzeugt werden, stehen 2nW zur Spektroskopie zur Verfiigung.
Hinter zwei Lyman-a-Filtern mit einer Transmission von je 17 % mifit der Photomul-
tiplier, in Abbildung 2.5 rechts zu sehen, 0,03 % der erzeugten Lyman-a-Photonen
[Pahl, 2003].

VUV-Erzeugung 1S - 2P Wasserstoff-Spektroskopie
Seitenansicht Draufsicht
He
20nW Ly-a.
_ | Photonenzahler
g L3 Vakuum
é geheizt Lyman_
L2: S Argon Filter
=15 cmpg < -LS@ . 1 Blende PM
I ""’I \ ~—
# * S I ——
L4 L5 ™| Spalt
T KL'ih/ LN, LN, 0,3mmH
un Falle Falle . / TMP
If_undan:enhtfle Lyman-o Skinfmer Diis¢
aserstranien Hg-Dampfzelle LNZ_
@j= gekihlt
Mikrowellen- [T
Gasentladung | TP = TMP
[
DSP

Abbildung 2.5: Vakuumapparatur mit nichtlinearem Medium links und Spektroskopiekammer
rechts. L: Linse, LNo: fliissiger Stickstoff, TMP: Turbopumpe, DSP: Drehschieberpumpe, PM:
Photomultiplier

Mit diesem Aufbau wurde der 1S-2P-Ubergang in Wasserstoff erstmals mit fast
natiirlicher Linienbreite gemessen [Eikema et al., 2001]. Dies lafit auf eine Linienbreite

der VUV-Strahlung von wenigen MHz zuriickschliefen.
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Im Experiment wurde bereits die fiir dieses Anregungsschema berechnete mogli-
che Ausgangsleistung erreicht. Zur weiteren Verbesserung der Ausgangsleistung der
Lyman-a-Quelle wurde im Rahmen dieser Arbeit die Maximierung der nichtlinearen
Suszeptibilitidt durch die Ein-Photonen-Resonanz 6'S — 6P (siehe Abbildung 2.3)
untersucht.

Das Induzieren von Transparenz mit dem Fundamentalstrahl, der den Ubergang
63P « 715 treibt, soll dabei den unerwiinschten Populationstransfer vermeiden. Das
nachfolgende Kapitel beschéftigt sich mit der Berechnung der optischen Eigenschaften
eines solchen Systems.



Kapitel 3

Elektromagnetisch induzierte

Transparenz

16
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3.1 Dichtematrixformalismus

Die einfachste Moglichkeit, einen Zustand quantenmechanisch zu beschreiben, stellt die
Wellenfunktion |¢) dar [Fliessbach, 1995]

=1

mit Basisvektoren ®; und Koeffizienten ¢;. Mochte man nicht nur den Zustand eines
Teilchens betrachten, sondern beispielsweise ein ganzes Ensemble von Atomen, erweist
sich die Wellenfunktion mit ihrer Bewegungsgleichung, der Schrodingergleichung, als
unhandlich. Ubersichtlicher ist die Darstellung mit Hilfe der Dichtematriz, die folgen-

dermaflen mit der Wellenfunktion zusammenhéngt:

o = (W) (Y| (3.2)
oij = (@il o|®)) = (Bil [¥) (V][®)) = eic; (3-3)

Ein Querstrich iiber der Variablen bedeutet, daf§ der komplex konjugierte Wert dieser

Variablen verwendet wird.

Die Dichtematrix g hat fiir ein Atom — oder ein Ensemble von Atomen — mit n Ni-
veaus die Dimension n x n. Da sie ein hermitescher Operator ist, sind nur (n*+n)/2 der
Eintrége unabhéngig. Aus der Normierungsbedingung fiir die Koeffizienten der Wellen-
funktion " | ¢;¢ = 1 wird fiir die Dichtematrix die Bedingung Spur(p) = 1, was die

Anzahl der freien Dichtematrixeintriige noch mal um eins auf 1/2(n?+n)—1 verringert.

Das Nebendiagonalelement p;; der Matrix o bezeichnet man als Kohdrenz. Es ist
proportional zur Polarisation des Mediums auf dem Ubergang |i) — |5). Der komplex
konjugierte Wert dieser Kohirenz ergibt die Kohirenz des Ubergangs |j) — i), es
gilt also 0.y = 0g4ec. Die Diagonalelemente der Dichtematrix geben die Besetzung des
entsprechenden Zustandes an. Man spricht daher von den Diagonalelementen auch als

Populationen und es gilt > 7 | 0;; = 1.

Sei V' der Operator fiir ein elektromagnetisches Wechselfeld mit Frequenz wy,, in dem
sich ein Atom, gegeben durch Operator Hy, befindet. Das Verhalten dieses Systems wird
beschrieben durch

H=H,+V. (3.4)

Die Eigenvektoren von H bezeichnet man als gemischte Zustinde. Woher die Bezeich-
nung riithrt, wird in Kapitel 3.3 deutlich. Ist die Wechselwirkung von Atom und Feld
V =0, sind die Eigenvektoren von H identisch mit denen von Hy und man spricht von

reinen Zustinden [Cohen-Tannoudji et al., 1992]'.

!Strenggenommen beziehen sich die Bezeichnungen ,reiner bzw. gemischter Zustand“ darauf, ob



18 3.1. DICHTEMATRIXFORMALISMUS

Die Rolle der Schrodingergleichung als Bewegungsgleichung fiir die Wellenfunktion

spielt im Dichtematrixformalismus die von-Neumann-Gleichung

. do
zha = [H, o). (3.5)

In Rechnungen dieser Arbeit wird das System aus Atom und Licht durchweg semiklas-
sisch betrachtet: Das Atom wird mit seinen diskreten Zustdnden quantenmechanisch
und das Licht klassisch als monochromatische elektromagnetische Welle beschrieben.
Schreibt man Gleichung (3.5) komponentenweise aus, erhdlt man ein System linearer
Differentialgleichungen erster Ordnung, die als Blochgleichungen bezeichnet werden.
Handelt es sich bei dem durch die Blochgleichungen beschriebenen System um ein En-
semble von Atomen mit Ubergangsfrequenzen im optischen Bereich, so spricht man

von optischen Blochgleichungen (im folgenden OBE).

Déampfungen werden dem Dichtematrixformalismus phéanomenologisch als weiterer
Operator in der von-Neumann-Gleichung zugefiigt:

ih% = [H, o] — in{T", 0} (3.6)

Statt der Dampfungsmatrix I' mit Eintrégen I';; konnen die einzelnen Zerfallskonstan-

ten fiir jedes g;; in der entsprechenden Bewegungsgleichung eingesetzt werden. Dabei

sind
I';i = Zerfallsrate der Population des Zustandes |i) (3.7)
1
Ly = 5L+ 1) (3.8)

die Dampfungen fiir Populationen und Kohérenzen [Alam, 1999].

Die optischen Blochgleichungen konnen zeitabhéngig oder zeitunabhéngig gelost
werden. Die zeitabhéngige Losung beschreibt Phénomene wie beispielsweise Rabioszil-
lationen in einem getriebenen Zwei-Niveau-Systems [Metcalf and van der Straten, 1999).
Fiir diese Arbeit sind im Hinblick auf durchgefiihrte Messungen die zeitunabhéngige
Losung, die das System beschreibt, nachdem es sich in einen Gleichgewichtszustand

begeben hat, von Interesse.

der Zustand durch eine Wellenfunktion beschrieben werden kann oder ob ein statistisches Gemisch
verschiedener Wellenfunktionen vorliegt — was eine Behandlung im Dichtematrixformalismus erfordert.
In dieser Arbeit wird dagegen die in weiterfithrenden Lehrbiichern wie [Cohen-Tannoudji et al., 1992]
iibliche Bezeichnung verwendet
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3.2 Rechnungen zum Zwei-Niveausystem mit Dopp-

lereffekt
Ein Atom mit zwei Niveaus, die von einem kohérenten Licht-
feld der Frequenz wy, gekoppelt werden, wie in Abbildung 3.1
e dargestellt, wird durch folgende Operatoren beschrieben:

»l
Ll

T Hy = hélg) (gl (3.9)
hQ
®, o) Var = ——(le) (gl +19) (e]) (3.10)

Man erhélt mit H = H4 + V, die Bewegungsgleichungen
aus Gleichung (3.6):

h 4 g__

) 7
Oee = +§Q(Qge - Qeg) - Fgee (311>
Abbildung 3.1: g: Grund-

) 1
zustand, e: angeregter Zu- Ogg = _EQ(Qge — Ocg) + T'0ce (3.12)
stand mit Zerfallsrate I,

. . l r
Ubergangsfrequenz wy, La- Ocg = +i00cy — §Q(Qee — 0gg) — Egeg (3.13)
serfrequenz wj; mit Rabi- . . ) r

Oge = _259 et =0 Qee — O — T 0ge 3.14
frequenz € und Verstim- 7 2 ( o) 2-9 ( )
mung 6 = wy, — wo. Fiir die Darstellung der Bewegungsgleichung in dieser Form

wurde bereits die Basis in das sogenannte Wechselwirkungs-
bild [Shore, 1990] transformiert.

Gleichungssystem (3.11-3.14) gibt die zeitabhédngige Antwort eines Ensembles von
Atomen auf eine Wechselwirkung beschrieben durch den Operator V4, an. Hat das En-
semble in einen Gleichgewichtszustand ,,gefunden®, so verschwindet die Zeitabhéngig-
keit und es gilt ¢;; = 0 fiir ¢ > ¢,.

Lost man die OBE zeitunabhéngig mit ¢,; = 0, so wird das System (3.11-3.14) auf

zwei Gleichungen reduziert:

Q2
Qee = 4(52+F2+292 (315)
2Q(—06 +1iI'/2
(=0 +il/2) (3.16)

Goc = 452 + T2 + 202

Die Suszeptibilitit dieses Ubergangs ist proportional zur Kohérenz [Boyd, 1992]

He
X = Ngoggge (3.17)
callge —26 + i
luglug . +1 (318)

eoh 462412+ 202’
wobei fiir die Umformung genutzt wurde, dafl die Rabifrequenz

E
Q= ’@T (3.19)
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N bei 300 K 4,810 m=3
N bei 493 K 8,79-10%m™
Feg.ge (3-)8,7-1073 Cm (s. Anhang A)
T 120 ns

Tabelle 3.1: Parameter zur Berechnung der Suszeptibilitit des Ubergangs 6!S — 6P in
Quecksilber.

betrigt. E bezeichnet den Effektivwert des elektrischen Felds des Lichtstrahls. Die
Parameter zur Berechnung der Suszeptibilitdt von Quecksilber sind in Tabelle 3.1 zu-
sammengefaf3t: N ist die Dichte der Atome, i das Dipolmatrixelement des betrachteten
Ubergangs 6'S — 6°P und 7 die Lebensdauer des angeregten Zustandes.

Zur Berechnung der linearen Absorption und Dispersion wird Gleichung (3.18) nach

Q) entwickelt und Beitrage hoherer Ordnung vernachléssigt:

r
Im(yV) = nHeokloe 3.20
m(x") h 1T (3.20)
20
1y _ _Nﬂegﬂge, 21
R‘e(X ) 80h 452+F2 (3 )

Homogene Verbreiterungen — verursacht durch die natiirliche Lebensdauer oder Stéfe
— konnen wie in Kapitel 2 in Gleichungen (3.18) bzw. (3.20) und (3.21) zur Damp-
fungskonstanten I' zusammengefat werden. Als inhomogene Verbreiterung mufl die
Dopplerverbreiterung beriicksichtigt werden:

Ein Atom mit Geschwindigkeit v ,,sieht* Licht der Frequenz w; dopplerverschoben,
also wy, — wr, - (1 + 2) fiir v < ¢. Die Anzahl der Atome im Geschwindigkeitsintervall

dv in Richtung des Wellenvektors des Lichts ergibt sich aus der Maxwell-Boltzmann-

Verteilung;:
1 (w2
N(dv) = o /N-e Gl du (3.22)
2kgT
mit vy = b (3.23)
m

Fiir eine Raumtemperatur von 300K liegt die mittlere Geschwindigkeit der Queck-
silber-Atome bei 157m/s, fiir die Temperatur des Hg-Dampfs bei bisherigen VWM-

Experimente von 220 °C sind es bereits 200 m/s.

Die dopplerverbreiterte Suszeptibilitit erster Ordnung erhélt man durch Integration

iiber alle Geschwindigkeitsklassen

Heglge —20(v) 4T’
=—=L | Nw)—F——d 24
X= / (v) ez (3:24)

2Gleichung (3.18) ist dort fiir stérungstheoretisch ermittelte Kohérenzen zu finden.
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Abbildung 3.2: Berechnete Absorption fiir den Ubergang 615 — 63 P bei 300 K und 493 K. Die
gestrichelten Linien geben die Absorption der einzelnen Isotope, die durchgezogene Linie die

Absorption des Isotopengemischs an. Werte der Stofiverbreiterung fiir 220 °C aus [Pahl, 2003].

und kann den komplexen Brechungsindex n. daraus berechnen [Boyd, 1992]:

ne(w) = Vew)=1/1+4nxO(w) = 1 + 2rxW (3.25)

ne(w) = n(w)+ik(w) (3.26)
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Abbildung 3.3: Berechnete Dispersion fiir den Ubergang 6.5 — 63 P bei 300 K und 493 K. Die
gestrichelten Linien geben die Dispersion der einzelnen Isotope, die durchgezogene Linie die

Dispersion des Isotopengemischs an. Werte der StoBverbreiterung fiir 220 °C aus [Pahl, 2003].

Die Niherung in Gleichung (3.25) ist giiltig fiir 47y (w) < 1. Der Absorptions-
koeffizient, der angibt, nach welcher Weglénge im Medium die Intensitat der Welle auf

1/e gesunken ist, erhdlt man aus dem Extinktionskoeffizienten «:

2
a=2" (3.27)

c



KAPITEL 3. ELEKTROMAGNETISCH INDUZIERTE TRANSPARENZ 23

Die Werte des Absoptionskoeffizienten und der Dispersion n — 1 fiir den Ubergang
6'S — 63P in einem natiirlichen Isotopengemisch von Quecksilber bei 300 K und 493 K
sind in Abbildungen 3.2 und 3.3 dargestellt. Die Zusammensetzung des Isotopenge-
mischs ist in Tabelle A.1 im Anhang aufgefiihrt. Es gibt sieben stabile Quecksilberi-
sotope; die Isotope 199 und 201 erhéhen mit ihrer Hyperfeinaufspaltung die Zahl der
einzelnen Absorptionslinien auf insgesamt 10. Die Absorptionslinie des Isotops 196 ist

wegen seiner geringen Haufigkeit von 0, 15 % in den Abbildungen nicht sichtbar.
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3.3 Induzierte Transparenz im Quecksilber-Isotop-

engemisch

In diesem Kapitel wird die Anderung der atomaren Eigenzustéinde im Feld eines star-
ken Lasers betrachtet. Beschrieben werden sie in der Dichtematrix durch Terme, die
Rabifrequenzen in hoherer Ordnung beinhalten. Hier sind also genau diejenigen Bei-
trage von Interesse, die im vorhergehenden Kapitel durch Reihenentwicklung der Glei-
chungen (3.20) und (3.21) nach 2 eliminiert wurden. Solche nichtlinearen Effekte
sind nicht allein der Optik vorbehalten: Beispiele aus der Elektrodynamik sind in
[Litvak and Tokman, 2002] aufgefiihrt.

Laser Mode |, Aformn - Reservoir
~ > leerer Moden
: V, A V. R
AL AR
HL Ha HR

Abbildung 3.4: Verschiedene Komponenten des Atom-Laser-Systems mit ihren Hamiltonope-
ratoren. Var beschreibt die Wechselwirkung von Atom und Lasermode, V4 die spontane

Emission eines Photons vom Atom in eine beliebige, leere Mode.

Zur anschaulichen Erklarung der nichtlinearen Effekte mit dem Modell der beklei-
deten Zustdinde dient zunéchst nochmals das Zwei-Niveau-Atom:
Das Atom (oder das Ensemble von Atomen), beschrieben durch H,4 mit den Eigen-
zustanden |1), |2) und Energieeigenwerten F; und FEs, ist durch Absorption, stimulierte
Emission sowie spontane Emission an seine Umgebung gekoppelt. Die Umgebung ist
in diesem Fall ein Lichtfeld L und ein Reservoir leerer Moden R. Die Kopplung des
Atoms wird durch die Operatoren V7, an das cw Lichtfeld H;, und durch V4 an alle
tibrigen Moden Hp beschrieben (siche Abbildung 3.4)

H=Hy+ H,+ Hgr + Var + Vagr. (3.28)

Befindet sich das Atom in einem Lichtfeld L mit N Photonen, absorbiert es in einer
gegebenen Zeit N4 Photonen aus L. Ein Teil davon gelangt durch stimulierte Emission
zuriick in L, die restlichen Photonen werden {iber V4 in das Reservoir gestreut. Die
Kopplung des Atoms an das Reservoir und das Reservoir selbst konnen unter zwei

Voraussetzungen vernachléssigt werden [Cohen-Tannoudji et al., 1992]:

e Das Reservoir ist ,,grofl genug“, um vom Atom nicht nennenswert angefiillt zu

werden.

e Die Photonenzahl N des Lichtfeldes ist grof genug, um N4 < VN zu erfiillen,
was bedeutet, dal die aus L herausgestreuten Photonen gegen die intrinsische

Schwankung der Photonenzahl in L vernachléssigbar sind.
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Beides ist in den Experimenten zur vorliegenden Arbeit gegeben und daher werden
im folgenden V,r und R nicht mehr beriicksichtigt. Die verbleibende Wechselwirkung
Var, bewirkt, dafl die Eigenzustdnde des Atoms nicht Eigenzustdnde des gesamten Sy-
stems H sind.

Der Anschauung ist es dienlich, in die Basis der neuen Eigenvektoren, den gemisch-

ten Zusténden, zu wechseln:

I1(N)) = sin(f)|a, N + 1) + cos() |b, N) (3.29)
12(N)) = cos(f)|a, N + 1) —sin(6) b, N) (3.30)

Der Mischungswinkel 6 ergibt sich durch die Verstimmung ¢ des Koppellasers und
dessen Rabifrequenz §2 bzw. effektiver Rabifrequenz Qg:

20 N Vg = P+ (3.31)
0 it o - M (3.32)
mi = — )
N h
Q
Q S tan(2) = — (3.33)
unbekleidetes Atom bekleidete Zusténde gemischte Zustande
und Licht der
Frequenz o, a, N+2> | T(N+T1)>
0 ' Q,
L$:|bl|\|+]> ff 2N+ 1>
SLL ——|b> o
@ 5 |a, N+1> o ——[TN)>
L |b: N> eff |2(N)>
—Y|a>
(’OL
— [1(N-1)>
|a, N>
) Q.
Li:“), N-1> ff 2(N-1)>

Abbildung 3.5: Aus einem Atom und einem Lichtfeld erh#lt man fiir verschiedene Photo-
nenzahlen N eine Leiter von Zusténden mit den Leitersprossen |b,n) und |a,n+1),n € N,
beriicksichtigt man zudem die Kopplung des Atoms an das Licht durch V4, entsteht die

Leiter der gemischten Zusténde.

Abbildung 3.5 zeigt die Basistransformation aus Gleichungen (3.29) und (3.30):
Das Gesamtsystem Hj + Hj aus Lichtfeld und Atom besitzt eine ganze , Leiter* von

Eigenzustédnden, die jeweils mit zwei Komponenten spezifiziert sind: Dem Zustand des
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Atoms, |a) oder |b), und N, der Anzahl der Photonen in der Lasermode. Die , Leiter-
sprossen® wiederholen sich also mit dem Energieabstand hw;, eines einzelnen Photons.
Man spricht in diesem Fall von bekleideten Zustdnden. Nimmt man die Kopplung Var
zwischen Lichtfeld und Atom mit hinzu, so verschiebt sich die Energie der bekleideten
Zustidnde und der Abstand der Niveaus eines Sprossenpaares betrigt ¢, die effektive
Rabifrequenz des Lichtfeldes. Diese Zustinde werden als gemischte Zustinde bezeich-
net. Einem Experiment sind nur sie und nicht die bekleideten Zustdnde zugénglich.
Eine schone Ubersicht dariiber, fiir welche Aufgabenstellung die Beschreibung eines
Systems in der Basis der gemischten Zusténde im Vergleich zu der des unbekleideten

Atoms von Vorteil ist, findet man in [Berman and Saloman, 1982].

x| 1(N+1)>
2N+1)>
T sl ] |6
sl I°] |8
G s ¢
3 3
11(N)>
Y ¥ 5(N)>

Abbildung 3.6: Im stark getriebenen 2- Abbildung 3.7: Betrachtet man das Sy-
Niveausystem besteht die spektral auf- stem aus Abb. 3.6 von einem dritten Ni-
geloste Fluoreszenz aus drei Komponen- veau aus, erhélt man das Autler-Townes-
ten (Mollow-Triplett). Doublett.

Das 1969 von Mollow vorhergesagte Triplett im Spektrum der Resonanzfluoreszenz
[Mollow, 1969] kann mit dem Modell der bekleideten Zusténde sehr einfach qualitativ
erklirt werden: Zur erwarteten Fluoreszenz bei der Ubergangsfrequenz beobachtet man
zusétzlich zwei Seitenbénder mit den Frequenzen w + (2. Sie entstehen durch die ver-
schiedenen Ubergangsmaglichkeiten zwischen zwei benachbarten Sprossenpaaren der
»Zustandsleiter”, wie in Abbildung 3.6 dargestellt. Rechts daneben zeigt Abbildung 3.7
dasselbe System um ein — nicht gekoppeltes — Atomniveau erweitert. Betrachtet man die
, Zustandsleiter” von einem dritten, durch das Lichtfeld vernachléssigbar beeinflufiten
Niveau aus, erhélt man statt der erwarteten Absorptionslinie ein Liniendoublett, des-
sen Energie und Ubergangsstirke von der Verstimmung und Rabifrequenz des koppeln-
den Lichtfeldes abhéngt. Das Linienpaar wird nach seinen Entdeckern Autler- Townes-
Doublett genannt, Autler und Townes selbst schreiben in [Autler and Townes, 1955]
von dynamischer AC-Stark-Aufspaltung.

Mit dem letzten Beispiel wurde bereits das anschauliche System aus einem Zwei-
Niveau-Atom und einem cw Lichtfeld verlassen. Nun folgt die Beschreibung eines Atoms
mit drei Niveaus, dessen Ubergéinge von jeweils einem Lichtfeld getrieben werden. Hier-

zu werden einige Begriffe eingefiihrt: In Abbildung 3.8 ist auf der linken Seite ein so-
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oder
Abfrage-
laser

Abbildung 3.8: Links: Das Niveausystem zur Beobachtung von EIT in Quecksilber ist ein
Leitersystem. Rechts: Entsprechendes A-System.

genanntes Leitersystem und auf der rechten Seite ein A-System skizziert. In beiden
Systemen wird der Ubergang vom Grundzustand |1) in den angeregten Zustand |3)
durch den Probe- oder Abfragelaser getrieben. Die Bezeichnung Probe- bzw. Abfra-
gelaser impliziert, daf3 die Rabifrequenz dieses Lasers so gering ist, dal sein Einfluf}
auf die Zusténde des Atoms vernachléssigt werden kann. Der Kopplungslaser zeichnet
sich durch ausreichend grofie Rabifrequenz aus, um Niveaus |3) und |2) zu mischen. In
dieser Konfiguration kann auf dem Ubergang 1) — |3) die Kopplung von [3) an |2)

abgefragt werden.

Autler und Townes fiihrten ihre Experimente an einem Leitersystem durch. Erst
zwei Jahrzehnte spéter wurde das Analogon der Autler-Townes-Aufspaltung im A-
System gemessen [Alzetta et al., 1976]. Die Besonderheit des A-Systems liegt darin,
dafl sich durch eine im allgemeinen hohere Lebensdauer des Niveaus |2) bereits bei
geringer Kopplungsstérke ein starker Einbruch der Absorption im Maximum der un-
gestorten Absorptionslinie ergibt. Man spricht in diesem Fall nicht von induzierter
Transparenz, sondern von coherent population trapping (CPT), wobei die Population
in einen gemischten Zustand, aus |2) und |3) gepumpt wird, der nicht mehr an den
Probestrahl koppelt und daher die Bezeichnung Dunkelzustand tragt. In Abbildung 3.9
in der rechten Spalte ist dieses Verhalten des A-Systems fiir verschiedene Rabifrequen-
zen ()93 des Kopplungslasers zu sehen. Man erkennt bereits bei schwacher Kopplung
einen Riickgang des Absorptionskoeffizienten auf Null. Zerféllt das Niveau |2) jedoch
rasch, wie im Leitersystem in der linken Spalte, wird eine Kopplungsstéirke (253 von
der Grofle der Absorptionslinienbreite benotigt, um einen sichtbaren Effekt der Kopp-
lung auf den Absorptionskoeffizienten zu erzielen. Eine Verringerung der Absorption
durch Kopplung der Niveaus mit einem Lichtfeld ist in diesem Beispiel im Leitersystem
schwieriger als im A-System, allgemein héngt der ,,CPT-Anteil” der elektromagnetisch

induzierten Transparenz von der Lebensdauer des Niveaus |2) ab.

Im Experiment wurde ein natiirliches Gemisch der sieben stabilen Quecksilberiso-

tope verwendet. Durch Isotopieverschiebung sind die Ubergangsfrequenzen auf dem
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Abbildung 3.9: Links: Niveau |2) mit hoher Zerfallsrate (Leitersystem), rechts: |2) metastabil
(A-System). Die Zerfallsrate von |3) ist in beiden Fillen I's = 3 GHz.

Ubergang des Kopplungslasers 6°P — 7S verschieden (sieche Tabelle A.1) und jedes
Isotop ,,sieht” den Kopplungslaser mit einer anderen Verstimmung. Die Auswirkung ei-
ner nichtresonanten Kopplung zeigt Abbildung 3.10. Sie bezieht sich in der Bezeichnung
der bekleideten und gemischten Zustédnde auf Abbildung 3.5 und zeigt die Energie bzw.
Frequenz der Zustédnde in Abhéngigkeit von do3. Der Abstand der gemischten Zusténde
mit gleicher Photonenzahl (gestrichelte Linien) ist die effektive Rabifrequenz, die in
Gleichung (3.31) eingefiihrt wurde. Fiir grofle Verstimmung ist Qg ~ 23 was bedeutet,
daB sich die gemischten Zustéinde asymptotisch an die bekleideten Zustdnde annéhern.
Fiir grofle Verstimmungen des Kopplungslasers ist V4, demnach vernachlassigbar.
Um berechnen zu kénnen, welche Absorption ein Probestrahl bei gegebener Kopp-
lung im Experiment erfihrt, werden noch die Dipolmatrixelemente der beteiligten ge-

mischten Zustdnde bendétigt. Man erhélt sie einfach iiber den Mischungswinkel aus
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Gleichungen (3.29) und (3.30), betrachtet damit aber die gemischten Zusténde als von-
einander unabhéngige Niveaus. Im Fall von CPT-EIT ist das allerdings nicht richtig,
wie man in Abbildung 3.9 leicht sehen kann. Fiir Quecksilber betréigt die Lebensdauer
des Niveaus [2) T" = 30ns, was zu kurz ist, um das Niveau als metastabil anzusehen
(was dem CPT-EIT entspréche), aber auch zu grofl, um Kohérenzen zu vernachléssi-
gen und die gemischten Zustédnde als unabhéngige Niveaus zu betrachten. Aus diesem
Grund wird die Absorption aus der Kohérenz p,3, die man aus der Liouville-Gleichung
eines gekoppelten Drei-Niveau-Systems erhélt, berechnet. Der Hamilton-Operator die-

ses Systems ist:

e
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Abbildung 3.10: Links: Unbekleidetes Atom mit drei Niveaus. Die Niveaus |3) und |2) werden
durch wy, stark gekoppelt. Rechts: Dasselbe System in der Basis bekleideter Zustédnde fiir
verschiedene Verstimmungen d93 des Koppellasers gegen die Resonanz |3) — |2). Die durch-
gezogenen Linen geben die Frequenz der bekleideten Zusténde an, gestrichelten Linien die
der gemischten Zusténde [i(N)) und |i(N — 1)), i € {1,2}. Die Bezeichnung der gemischten
Zustinde ist wie in Abb. 3.5 gewihlt und bezieht sich nicht auf den Grundzustand.



30 3.3. INDUZIERTE TRANSPARENZ IM QUECKSILBER-ISOTOPENGEMISCH

ﬁwl O —nggeilet
H= 0 hu)g _7519236iwL2t . (334)
_glee—ilet _§932€_iwL2t h/w?)

In den Nebendiagonalelementen sind die Kopplungen der atomaren Uberginge
|1) — |3) an Laser L1 mit Rabifrequenz ;3 und |3) — |2) an Laser L2 mit Rabi-
frequenz g3 zu sehen®. Der Ubergang |1) — |2) wird zwar nicht getrieben, doch sind
beide Niveaus iiber Ddmpfung miteinander gekoppelt. Mit Gleichungen (3.7) und (3.8)
konnen die Zerfallsraten der einzelnen Dichtematrixeintrige angegeben werden. In der
Dampfungsmatrix I' entspricht das Element I';; der Dampfung des Dichtematrixele-
ments 0;;

+3033 —%F2912 —%Fsgm
I'= —%F2Q21 —T'302 —%(F2 +T3)003 | - (3.35)
—%F3Q31 —%(Fz +T'3)032 —T'3033 + 209

Im allgemeinen kénnen die Kohérenzen zusétzliche Démpfung durch Stéfe der Ato-
me, bei denen zwar kein Ubergang stattfindet, aber die Phase des Zustandes gestort
wird erfahren [Meystre and Sargent III, 1990]. Diese Dephasierungsstéfie konnen im
Quecksilberdampf bei Raumtemperatur jedoch vernachlissigt werden. Die Bewegungs-
gleichung erhélt nun mit Dampfung folgende Form:

i
h

Sie zeitunabhéngig zu 16sen ist das néchste Ziel. Dazu kann man annehmen, daf} die

0= (Ho—oH)+T (3.36)

Population im Grundzustand bleibt:

on = 1

02 =033 = 0

=023 = 0
Um die Nédherung zu erfiillen, muf3 €2;3 klein sein, die Intensitéit also weit unter der
Séttigungsintensitit liegen. Aus Gleichung (3.36) erhélt man damit OBEs in denen

die Kohérenzen noch zeitabhidngige Komponenten mit hoher Frequenz besitzen. Durch

eine Transformation der Koharenzen konnen sie eliminiert werden.

051 — ome Y (3.37)
01 — ogmel Tt (3.38)

Diese Transformation entspricht gerade der Betrachtung der Wellenfunktion im Dirac-

Bild [Shore, 1990]. Bekannter ist sie unter der Bezeichnung Drehwellenndiherung®, in

3Laser L1 (254 nm) und L2 (408 nm) wirken streng genommen auf alle dipolerlaubten Ubergiinge
des Atoms. Da L2 ca. 150 nm zu langwellig fiir den Ubergang o013 bzw. g32, L1 dagegen nur wenige
GHz verstimmt ist, kann die Wirkung von L2 auf g13 gegeniiber der von L1 vernachléssigt werden.

Dieselbe Argumentation gilt auch fiir die Wirkung von L1 auf go3.
4engl.: rotating wave approximation (RWA)
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der nichtresonante Terme gegen resonante im Nenner der Kohérenzen vernachléassigt
werden. Durch die beiden Ndherungen erhélt man einen iibersichtlichen Ausdruck fiir

die von Null verschiedenen Kohéarenzen:

03 — —Qy3(T — 2i(w1 — wo +wr1 — wia)) (3.39)
31 = - . : )
ZQ%?) + (ZF3 + 2(&)1 — w3 + le))(Fg — 22(&)1 — Wy +wr1 — ng))
—1§2138 293
_ 3.40
o 192, + (il + 2(w1 — w3 + wr1)) (T — 2i(w; — wa + w1 — wia)) (3.40)

Wie in Gleichung (3.17) konnen aus g3, und o die Suszeptibilitdten beider Ubergéinge
berechnet werden. Auch die Beriicksichtigung der Dopplerverbreiterung im Quecksil-
berdampf erfolgt hier analog zu Kapitel 3.2. Die numerische Umsetzung der Berechnung

findet man im Anhang B.
Abbildung 3.11 zeigt anhand eines Isotops mit einer Dopplerverbreiterung fiir 7' =

300 K, wie sich die Verstimmung do3 des Koppellasers auf die Dipolmatrixelemente der
gemischten Zustande auswirkt: Fiir grofle Verstimmungen ist die zweite Absorptionsli-
nie sehr schwach. Kann man sie vernachléissigen, bleibt noch eine leichte Verschiebung
der Absorptionslinie des ungestorten Niveaus. Dieser Fall ist unter dem Begrift light
shift bekannt. Je kleiner die Verstimmung, desto stéarker die zweite Linie, bis fiir do3 = 0

beide Niveaus gleich stark absorbieren.

Die Effizienz des VWM-Prozesses zur Erzeugung kohérenter VUV-Strahlung wird
wesentlich durch die Verstimmung der Fundamentalstrahlen gegen die atomaren Re-
sonanzen beeinflufit, deshalb tragt im wesentlichen eines der Quecksilberisotope zur
Frequenzkonversion bei. Es ist daher sinnvoll, die Resonanzen des haufigsten Isotops
202Hg zu nutzen. Will man VWM mit EIT kombinieren, muf demnach Transparenz
auf dem Ubergang 6'.S — 6P von 2°*Hg induziert werden. Der Koppellaser ist also fiir
dieses Isotop resonant zu wihlen® und man muf3 die Frage stellen: Bei welcher Frequenz
absorbieren fiir diese Parameter die gemischten Zustédnde der anderen Isotope? Ist die
Kopplung fiir eines dieser Isotope derart, daf§ ein gemischter Zustand in dem erzeug-
ten Transparenzfenster von 2°2Hg liegt, wird es nicht moglich sein, den VWM-Prozess

effizient zu treiben.

Die Absorption eines natiirlichen Gemischs von Quecksilberisotopen bei 300 K auf
dem Ubergang |1) = 615 — |3) = 6P ist in Abbildung 3.12 dargestellt. In der linken
Spalte ist der Imaginérteil der Suszeptibilitdt in Form des Absorptionskoeffizienten,
in der rechten Spalte die Dispersion (Brechungsindex n — 1) fiir verschiedene Kopp-
lungsstirken 3 und dy3 = 0 bezogen auf 2°?Hg zu sehen. Bis zu einer Rabifrequenz
von {293 = 5 GHz des Koppellasers erreicht noch kein gemischter Zustand eines anderen

Isotops den Bereich der reduzierten Absorption von 2°?Hg.

5Es kann auch mit nichtresonanter Kopplung Transparenz erzeugt werden, dazu miifite y3 aller-

dings weit grofler sein als im Experiment moglich.
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Abbildung 3.11: Aufspaltung durch einen verstimmten Koppellaser: Rabifrequenz €2 = 27 -
2 GHz fiir alle Absorptionsprofile, die Verstimmung § = wg2p_,715 — wy, des Koppellasers ist
am rechten Rand angegeben. Die schwarze Linie gibt die Frequenz des ungestérten Ubergangs

an, die grauen die Frequenzen der gekoppelten Zusténde.
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Abbildung 3.12: Spalte links: Absorptionskoeffizient fiir 61,5 — 63P fiir verschiedene Rabifre-
quenzen des Koppellasers (do3 = 0 fiir 22Hg), rechts daneben die entsprechende Dispersion.
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Wird €293 weiter erhoht als in Abbildung 3.12 zu sehen, wird sich ein gemischter
Zustand von 2*°Hg in das Transparenzfenster hineinschieben, allerdings liegt die dafiir
notige Rabifrequenz €253 > 5 GHz auflerhalb des experimentell zugénglichen Parame-
terbereichs.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden unter anderem Messungen vorgenommen, die
Fluoreszenz aus dem Niveau |2) heraus nutzten, um die Lage der gemischten Zusténde
zu bestimmen. Hierfiir ist die Naherung, dafl die Population des Mediums vollstindig
im Grundzustand bleibt, nicht mehr giiltig. Eine Losung der OBEs ohne Annahmen
tiber die Populationsverteilung findet man in [Hansch and Toschek, 1970]. Der analy-
tische Ausdruck fiir die Kohérenzen ist in diesem Artikel ebenfalls noch ., kompakt*,
allerdings ist die Populationsverteilung kein Ergebnis der OBEs, sondern muf} ,,von
Hand“ eingesetzt werden. Um auch die Populationsverteilung aus den Blochgleichun-
gen zu erhalten, miissen — wie das folgende Kapitel zeigen wird — deutliche Abstriche

an die Ubersichtlichkeit der Losungen gemacht werden.
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3.4 Zwei-Photonenabsorption mit zwei starken kon-

tinuierlich koharenten Lichtfeldern

Will man EIT zur Erhéhung der Konversionseffizienz des VWM in Quecksilberdampf
nutzen, muB man sich der Frage stellen, ob die Transparenz fiir den Ubergang |1) — |3)
aus dem vorangehenden Kapitel bei hoheren Rabifrequenzen des Probelasers erhalten
bleibt. SchlieSlich mochte man die Summenfrequenzbildung mit starken Fundamental-
strahlen treiben. Fiir einen starken Laser fiir den Ubergang |1) — |3) ist der Popu-
lationstransfer allerdings nicht mehr vernachléassigbar. Die Ergebnisse aus Kapitel 3.3

konnen hierfiir nicht iibernommen werden.

Ein von zwei starken Lasern getriebenes Drei-Niveau-System ist bereits in der Lite-
ratur dafiir bekannt, verschiedene Linienformen fiir die Zwei-Photonen-Absorption zu
besitzen (z. B. [Yu et al., 1997], [Wielandy and Gaeta, 1998]). Dieses Kapitel wird die
wichtigsten unter ihnen zeigen und erkléren.

Zur experimentellen Charakterisierung eines solchen Systems wurden sowohl die
Transmission auf dem Ubergang [1) — |3) als auch die Population in [2) durch die

Fluoreszenz bei 1014 nm (siche Abbildung 3.13) im Experiment gemessen. Im Niveau-

Abbildung 3.13: 3-Niveausystem mit zwei starken, durchstimmbaren Lichtfeldern und dem
nicht gekoppelten Niveau 6! P. Graue gestrichelte Pfeile: Spontaner Zerfall 715 = |2) — 615 =
|1) iiber 6! P. Die Wellenlingen beziehen sich auf den jeweiligen Ubergang in Quecksilber.

system von Quecksilber zerfillt [2) = 715 zu 87 % in 6! P und nur zu 13% in |3) = 6P
[Benck et al., 1989]. Das Niveau 6' P wiederum zerfillt ausschlieilich in |1) = 6S. Die
Lebensdauer von 6! P betriigt nur 0,3 ns [Garrett, 1932] und so zerfillt das Atom aus
6! P quasi ,sofort* weiter in den Grundzustand. In der Rechnung wird daher die Le-

bensdauer des Ubergangs 715 — 6'P fiir 71,5 — 65 iibernommen.
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Die analytische zeitunabhéingige Losung der Liouville-Gleichung ist ohne Annah-
men {iber die Populationsverteilung sehr aufwendig und wird nicht im selben Maf3
mit Anschauung fiir das System belohnt. Aus diesem Grund wurde sie der Literatur
entnommen [Bloembergen and Levenson, 1976, Brewer and Hahn, 1975] und auf die
Situation zweier kollinearer Laserstrahlen verschiedener Wellenléngen angepafit. Die
verwendeten Naherungen — die meisten sind aus dem vorangegangen Kapitel bekannt

— sind im folgenden zusammengefaf3t:

Resonante Kopplung Licht der Frequenz w; wirkt ausschlieflich auf den Ubergang
|1) — |3) und der Ubergang |3) — |2) wird nur von Licht mit Frequenz ws
getrieben. Das duflert sich im Wechselwirkungsoperator V4, und ist wegen Ay, #

A2 gerechtfertigt.

RWA Durch Transformation der Kohérenzen p15 = g13e"@1HF10e)t pon = Gogei(wathave)t

witwa+(k1+k2)vz)t wi+ws2)t

und g9 = §1gei( Y @126“ werden alle schnell oszillierenden

und nichtresonanten Terme aus den Nebendiagonalelementen eliminiert.

Zerfallsraten und Lebensdauern Die verschiedenen Zerfallsraten aus der Damp-

fungsmatrix in Gleichung (3.35) werden auf drei Lebensdauern reduziert:

1/T2 = F31/2 = F32/2 Zerfall von 013 und 023
1/ = Ty/2 Zerfall von o1
1/Ty = Ty =T9 =T33 Zerfall von p33 und 099, Zuwachs von gy

Populationsverteilung Es wird angenommen, dafl sich die Population vollstindig

im Grundzustand befindet, wenn kein Licht eingestrahlt wird.

Die Dopplerverbreiterung des Quecksilberdampfs wird, wie bereits in Kapitel 3.2,
in der Verstimmung der Lichtfelder beriicksichtigt, um spéter iiber die Geschwindig-

keitsverteilung der Atome im Dampf zu integrieren:
v
A13 = Wi - (1 + E) — W31 (341)
v
Agg = Wy (]_ + E) — Wa3 (342)

Die Populationen lassen sich aus den in [Bloembergen and Levenson, 1976] gegebenen
Gleichungen fiir die Populationsdifferenzen und der Tatsache, dafl die Populationsver-

teilung in der Summe eins ergeben mufl berechnen:

— = —L (3.43)

Q22 — 033 = Ti(MP — DQ) :

Q
— = A4
011 — 022 T.(MP — DO) (3.44)
on+to2+tos = 1 (3.45)
mit den Abkiirzungen®
— 202, /T 203, /T

M = abe+ abe — —2ha/ o 2/ T (3.46)

A2, +1/T2 A% +1/T2

67 = 2* = (r komplex konjugiert).
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o 3 2 2
Q = abj+abj— ( A??jf/i;; + A;?—Qs/l?T; + Til) (3.47)
2 _ _
D = - (% T%) A f@, Tt A - i (3.48)
9 iy -
P - m ST Entn B (3.4
in denen wiederum folgende Substitutionen verwendet werden:
a = . ol — — (3.50)
(A + Ag3 —i/7o) — Azgff/TQ - Algfi/TQ
b= e - % (3.51)
e = Q1303 (Als:tlz'/Tz + Aggii/Tz) (3.52)
J = —ifh38s3 <A23 i i + AL i i/T2> (3.53)

Die Kohérenzen lassen sich als Funktion der Populationsdifferenzen angeben
~ 022 — 033 011 — 033

= 3.54

o1z a(Azg—i/Tz +A13—i/T2) ( )

—Qa3012 — 13(011 — 033)

0 3.55
013 Ay — i/Tg ( )
_ Q13091 + Qa3 (022 — 033)

, 3.56
023 Ags + i/Tz ( )

die man aus Gleichungen (3.43) und (3.44) erhilt. Um die algebraische Auswertung
und die numerische Integration fiir Dopplerverbreiterung zu beschleunigen, wurden fiir
Abbildungen, die der Anschauung dienen und nicht zum Vergleich mit dem Experiment
herangezogen werden, die Zerfallszeiten Ty, T, und 7, gleichgesetzt”. Die Vereinfachung
der Lebensdauern fithrt fiir den Ubergang |[1) — |3) zu einem geringfiigig gréBeren

Kohérenzzerfall als im Experiment.

3.4.1 Konsistenz-Test der Rechnung

Aus der Kohirenz ;3 kann fiir Q93 = 0 die lineare Absorption des Ubergangs |1) — |3)
berechnet werden. Das Ergebnis ist identisch mit Gleichung (3.16) und kann anhand
des Quellcodes im Anhang B nachvollzogen werden. Aus dem in Kapitel 3.3 gewonne-
nen Bild des getriebenen Drei-Niveausystems ergeben sich einige intuitive Erwartungen
an die Populationsverteilung fiir den Fall, dafl €253 wieder die Rolle des Kopplungsla-
sers iibernimmt und Q5 < Qg3 die Kopplung auf dem Ubergang |1) — |3) abfragt:
Trigt man 99 iiber 013 auf, so sollten analog zu Abbildung 3.11 zwei Maxima in der

Population mit einem Frequenzabstand von 2.4 auftreten. Sie sollten zudem noch

"durch Ersetzen von T} und 7 durch Ty in Gleichungen (3.47) und (3.50)
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Abbildung 3.14: Population g9 in Abhéngigkeit der Verstimmung des Probelaser 13 mit
Q13 = 1kHz fiir verschiedene Kopplungslaserverstimmungen do3 mit 293 = 2 GHz fiir ein
Quecksilber-Isotop bei 300 K.

fiir 093 = 0 symmetrisch sein und bei zunehmender Verstimmung des Kopplungslasers
sollte sich die Absorption immer mehr der eines ungestorten Atoms annihern. Wie
Abbildung 3.14 zeigt, ist diese Vorstellung zutreffend, allerdings bleibt fiir grofle Ver-
stimmungen d93 das von ;3 weiter entfernte Maximum stérker als das in Abbildung
3.11. Dieser Effekt stellt bereits die erste Besonderheit der Zwei-Photonenabsorption

eines getriebenen Systems dar und wird im néchsten Unterkapitel ndher betrachtet.
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3.4.2 Asymmetrie der Populationsverteilung

Um zu verstehen, woher die unterschiedliche Auswirkung der starken Kopplung durch
Q93 fiir Ein- und Zwei-Photonenabsorption riihrt, ist in Abbildung 3.15 die Population
in jedem der drei Zustédnde bei gleichen Parametern dargestellt: Unter Einflufl eines
schwachen Lasers fiir den ersten Ubergang wird nur wenig Population aus dem Grund-
zustand herausgepumpt. Der starke Laser fiir den zweiten Ubergang spaltet durch
Verstimmung beide angeregten Zustdnde asymmetrisch auf. Die Auswirkungen die-
ser Asymmetrie auf die Frequenzabhéngigkeit der Populationen ps3 und goo wird im

folgenden erlautert.

10
0,0 10 p22

10"(p,, - I13 ) 10",

04} 04

03}
-0,8 |

02}

0,1}

8,, [GH2] 8,,[GH2] 3,, [GHz]

Abbildung 3.15: Population in den Niveaus |1), |3) und |2) bei Rabifrequenzen ;3 = 10 kHz
und 93 = 1 GHz fiir Quecksilberatome bei T' = 300 K. Verstimmung des Kopplungslasers
023 = 1 GHz, die des Probelasers §13 ist auf der Abszisse aufgetragen. Erlduterungen zu A
und B im Text.

Die Asymmetrie ist in p33 wesentlich deutlicher zu sehen als in p99. Eine anschauliche

Erklarung dazu liefert Abbildung 3.16: In horizontaler Richtung aufgetragen ist die
Verstimmung des Kopplungslasers do3, wodurch bei fester Rabifrequenz die Lage der
gemischten Zustédnde gegeben ist. Auf der Ordinaten ist die Energie aufgetragen. Die
beiden Zustande, aus denen heraus man Fluoreszenz bei 1014 nm beobachten kann sind
|2(N)) und |3(N + 1)); das Niveau 6'P, in das beide gemischten Zustéinde zerfallen
wird hier aus bereits erlauterten Griinden vernachlissigt. Welche Dipolmatrixelemente
tragen nun zum effektiven Matrixelement des Zwei-Photonen-Ubergangs bei?
Zur Antwort auf die Frage ist in Abbildung 3.16 als Beispiel ein Zwei-Photonenabsorp-
tionsprozeB fiir feste Verstimmung do3 > 0 mit variabler Verstimmung ;3 eingezeichnet.
Fiir festes 093 gibt es zwei Moglichkeiten, mit einem durchstimmbaren Probelaser die
Zustande |2(N)) und [3(N + 1)) anzuregen:

A: o [LN)) — [3(N)) — [3(N + 1)) (3.57)
B:  [I(N)) — [2(N — 1)) — [2(N)) (3.58)

Fiir Weg A wird ein starker Ubergang (|1(N)) — [2(N —1))) mit einem schwachen
(]2(N —1)) — |2(N))) kombiniert, fiir Weg B ist es umgekehrt: Der erste Ubergang
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(JL(N)) — |3(N))) ist schwach und der zweite (|[3(N)) — |3(N + 1))) stark. Insgesamt
ist das effektive Matrixelement der Zwei-Photoneniibergéinge A und B also ungefdhr

gleich grof}, obwohl die einzelnen Dipolmatrixelemente unterschiedlich sind.

| 2(N)
‘ , 1014 nm
[ 3(N+1) >

| 2(N-1) >

| 3(N) >

{
grolles

13

kleines
Dipolmatrix-
element

0 -

623

Abbildung 3.16: Diese Abbildung entspricht der Abbildung 3.10, hier nun unter Beriicksich-
tigung des Dopplereffekts. Sie zeigt die Frequenzverschiebung der gemischten Zustdnde in
Abhéangigkeit der Verstimmung des Kopplungslasers do3. A und B zeigen die beiden Moglich-
keiten, fiir eine feste Verstimmung do3 die Zwei-Photonenabsorption resonant zu erhéhen. Es

wird jeweils ein ,starker* mit einem ,,schwachen* Ubergang kombiniert.
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3.4.3 Abhéangigkeit der Zwei-Photonenabsorption von Probe-

laser- und Kopplungslaser-Verstimmung

In diesem Abschnitt soll geklart werden, welche Linienprofile sich bei der Zwei-Photonen-
absorption in einem Drei-Niveau-System mit einem starken und einem schwachen Licht-
feld ergeben. Will man ein Lichtfeld in der Frequenz konstant halten und das zweite
verstimmen, ergeben sich vier Moglichkeiten: Das starke Lichtfeld kann entweder den
Ubergang |1) — |3) oder |3) — |2) treiben, auBerdem kann entweder der Probe- oder
der Kopplungslaser durchgestimmt werden. Alle vier Fille sind in Abbildung 3.17 dar-

gestellt.
6 T T T T T T T T T
@ ,=1kHz 1} (b) Q= 1kHz |
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Abbildung 3.17: Population goo fiir Quecksilberdampf bei 300 K. Der nicht durchgestimmte

Laser hat jeweils § = 0, die Rabifrequenzen sind in den Graphen vermerkt.

Die vier Graphen der Abbildung 3.17 unterscheiden sich sich sowohl in der maxi-

malen Population ps5 als auch in der Linienform deutlich voneinander:

1. In (b) und (d) wird iiber einen gréferen Frequenzbereich als in (a) und (c¢) Popu-
lation in |2) gebracht. Die Gesamtbreite der Populationsverteilung ist in (a) und
(c) bzw. (b) und (d) jeweils gleich gro8.

2. Der Kontrast (Verhéltnis von maximaler Population zum Populationsriickgang
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zwischen den gemischten Zustédnden) ist in Abbildung (a) kleiner als in (c¢) und
in (b) kleiner als in (d).

3. 099 ist fiir 013 = do3 = 0 in (a) und (b) sowie (c¢) und (d) gleich grof.

Der letzte Punkt ergibt sich notwendigerweise daraus, dafl fiir do3 = 0 in Abbildung
3.17 (a) und (c) sowie 613 = 0 in (b) und (d) alle Parameter der nebeneinander liegenden
Graphen identisch sind und somit ggg ) = gg) ) bzw. Qgg) = Qgg ) gelten muf. Der
zweite Punkt ist ebenfalls leicht zu verstehen: In den beiden Graphen mit besserem
Kontrast, Abbildung 3.17 (¢) und (d), ist der €13 = 2 GHz und damit weit iiberhalb der
Sattigungsintensitat. Fiir 613 ~ 0 konkurrieren hier Ein- und Zwei-Photonenabsorption
stiarker als bei schwachem €213, wo auch bei ;3 = 0 angenommen werden kann, dafl
011 =~ 1. Daher bricht die Population g5 mit starkem €213 auf Resonanz stirker ein als
in den anderen beiden Graphen.

Das Zustandekommen der verschiedenen Breiten der Fluoreszenzlinen erklart Abbild-

ung 3.18:

Abbildung 3.17 (a) Hier wird der schwéchere Lichtstrahl verstimmt und der stérke-
re, hier {253 in der Frequenz konstant do3 = 0 gehalten. In Abbildung 3.18 ent-
spricht das der in der Bildmitte dargestellten Situation mit symmetrisch auf-
gespaltenen gemischten Zustdnden. Nun gibt es zwei Moglichkeiten, Populati-
on in Zustand g9 zu bringen, die im Bild mit schwarzen gestrichelten Linien
eingezeichnet sind. Klammer a zeigt den Frequenzbereich, iiber den die Zwei-

Photonenanregung stattfindet.

Abbildung 3.17 (b) In diesem Fall ist die Verstimmung des schwécheren Lichtstrahls
013 = 0 konstant und das stédrkere Lichtfeld dndert mit seiner Frequenz nicht
nur die Verstimmung zur Zwei-Photonenresonanz, sondern gleichzeitig auch die
Ubergangsfrequenzen der gemischten Zustinde. In Abbildung 3.18 sind dafiir
Beispiele fiir do3 < 0, do3 = 0 und 623 > 0 mit grauen Linien eingezeichnet.
Den Frequenzbereich, {iber den sich die Zwei-Photonen-Absorption erstreckt, gibt

Klammer b an.

Abbildung 3.17 (c), (d) Ist Q3 der stirkere Ubergang, entstehen die gemischten
Zusténde aus den Niveaus |1) und |3) und der Zustand |2) bleibt unverdndert.
Auch dieser Fall 148t sich mit Abbildung 3.18 betrachten, dreht man sie um
180°. Klammer b gibt hier fiir Verstimmung von d;3 bei do3 = 0 und Klammer
a fiir Verstimmung von do3 bei festem 913 = 0 den Frequenzbereich iiber den hin

Zwei-Photonenabsorption erfolgt an.

Die Linienbreiten der Zwei-Photonenabsorption sind also bei Verstimmung des
schwachen Lichtstrahls — Abbildung 3.17 (a) und (c¢) — gleich und ebenso die Linien-
breiten bei Verstimmung des starken Lichtfeldes (Abbildung 3.17 (b), (d)). Die spektra-

le Abhéngigkeit der Fluoreszenz aus Niveau |2) des getriebenen Drei-Niveau-Systems
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Abbildung 3.18: Zwei-Photonenabsorption im Drei-Niveau-System: Kopplung [1) — |[3)
schwach und [3) < |2) stark. Dreht man die Abbildung um, zeigt sie starke Kopplung auf
dem Ubergang |1) « |3) und schwache Kopplung zwischen |3) — |2) . Die eingezeicheten

Pfeile und die geschweiften Klammern a und b sind im Text erklart.

kann also zwei verschiedene Linienbreiten haben. Im Experiment ist der Unterschied
nur mefBbar, wenn sich zum einen beide Rabifrequenzen deutlich unterscheiden und
zum anderen eine ausreichende Kopplung zur meibaren Aufspaltung der Niveaus fiir

resonanten Kopplungslaser erreicht wird.

3.4.4 Sattigung des Ein-Photoneniibergangs bei verstimmtem

Kopplungslaser

Bei einer Verstimmung do3 # 0 des Kopplungslasers kénnen im Experiment Schwierig-
keiten bei der Interpretation der gemessenen Fluoreszenz auftreten: In Abbildung 3.19
ist in der rechten Spalte die Population g,y aufgetragen. Ignoriert man fiir den Moment
die Angabe der Parameter, kommt man durch Vergleich mit Abbildung 3.14 zu dem
SchluB, daf es sich bei Abbildung 3.19 um Population im Zustand |2) in Abhéngig-
keit der Probelaserverstimmung ;3 fiir verschiedene Kopplungslaserverstimmungen do3
handelt. Statt eines falsch beschrifteten Graphen liegt hier allerdings eine weitere Be-

sonderheit der Zwei-Photonenabsorption eines getriebenen Systems vor:
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Abbildung 3.19: Einflul von 13 und 93 auf die Form der Populationsverteilung fiir 203 =
2GHz, 023 = +1 GHz und T = 300 K. Die Form von ps3 ist fiir alle drei abgebildeten Fille
gleich, die Skala der Ordinate ist allerdings deutlich verschieden.

Mit geniigend Leistung im Probestrahl kann ein anderes Vorzeichen der Kopplungsla-
serverstimmung vorgetauscht werden. Die Symmetrieéinderung der Population in go ist
allein der Erhohung der Rabifrequenz des Probelasers zuzuschreiben: An der Population
033 links im Bild sieht man, dafl der gemischte Zustand bei 9,3 =~ 0,8 GHz wesentlich
mehr Atome aus dem Grundzustand entfernt, als der bei d;3 ~ —1,5 GHz. Bereits fiir
Q13 = 60 MHz wirkt sich dies als Abschwéichung des gemischten Zustandes von g99 bei
013 ~ 0,8 GHz aus und fiihrt fiir {213 = 60 MHz dazu, dafl der urspriinglich stérkere
Zustand nun der schwéchere ist. Dieses Verhalten kann leicht zur Fehlinterpretation

von Fluoreszenzmessungen aus Niveau |2) fiihren.
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3.4.5 Isotopengemisch

Im Quecksilberisotopengemisch wird jedes Isotop den Kopplungslaser mit einer ande-
ren Verstimmung , sehen® und daher wird es die aus Kapitel 3.3 bekannte Vielzahl von
Linien auch im Spektrum der Fluoreszenz geben. Die Lage des ungestorten 71 S-Niveaus
der verschiedenen Isotope ist in Tabelle A.1 im Anhang aufgefiihrt.

Da nur fiir ein Isotop beide Lichstrahlen resonant sein kénnen®, ist die Zwei-Photon-
enabsorption dieses Isotops im Vergleich zu den anderen stark resonant erhoht. Das
bedeutet auch, dafl man durch Messen der gemischten Zusténde von |2) durch Fluores-
zenz kaum eine Aussage iiber die induzierten Transparenz fiir den Ubergang |1) — |3)
machen kann. Um die Schwierigkeit zu verdeutlichen zeigen die Abbildungen 3.21-3.24
eine Vielzahl moglicher Linienformen der frequenzabhéngigen Besetzung von gso und

damit der Fluoreszenz.

1
7S
196
198
199
200
201
202
204
3
6°P

201 F=1/2

199 F=3/2

196

198
201 F=3/2
200

202
201 F=

199 F=1/2

6'S —————

Abbildung 3.20: Isotopieverschiebung der Niveaus 63P und 7'S in Quecksilber (aus Tabelle

A.1). Die Strichdicke der eingezeichneten Niveaus ist proportional zur Hiufigkeit des Isotops.

Zunéchst wird die Zwei-Photonenabsorption eines Isotopengemischs ohne Verén-
derung der Atomniveaus durch starke Kopplung betrachtet. Bereits in dieser Situation
148t sich die Linienform der Fluoreszenz aus dem Niveau |2) durch Verdndern der Néhe
zur Ein-Photonenresonanz eines oder mehrerer Isotope stark beeinflussen. Abbildung

3.20 zeigt die Isotopieverschiebung der Ubergiinge 615 — 63P — 715,

8Die Frequenzen natiirlich prinzipiell frei wihlbar; im Hinblick auf Vier-Wellen-Mischen ist aller-
dings der (nah-)resonante Fall von besonderem Interesse.
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Abbildung 3.21: Population go9 im Isotopengemisch in Abhéngigkeit von do3 fiir verschiedene
Verstimmungen 013 mit den Rabifrequenzen Q13 = 1kHz, Q93 = 1 MHz (also keine Aufspal-
tung). Man beachte die verschiedenen Skalen der Ordinate: Die Population steigt von 5-10~%
fiir 813 = 2,5 GHz auf 10719 fiir ;53 = 0.
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Abbildung 3.22: Population 25 im Isotopengemisch in Abhéingigkeit von 13 fiir verschiedene
Rabifrequenzen des Kopplungslasers 203 mit do3 = 0 und €43 = 1 kHz.
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Abbildung 3.23: Populationen 33 (linke Spalte) und g92 (rechte Spalte) im Isotopengemisch
in Abhéngigkeit von 13 fiir verschiedene Rabifrequenzen 13 mit Q293 = 1 kHz und d93 = 0.
Zunehmende Sittigung des Ein-Photoneniibergangs |1) — |3) fiihrt dazu, daB die Uberhéhung
eines Isotops aus Abbildung 3.21 verloren geht.
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Abbildung 3.24: Fortsetzung von Abbildung 3.23 zu héheren Rabifrequenzen {213 hin.
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Néhert sich 0,5 der Ubergangsfrequenz eines bestimmten Isotops, so ist fiir dieses
eine Isotop die Zwei-Photonenabsorption resonant erhoht, so dafl das Fluorezenzsignal
im wesentlichen durch ein Isotop gegeben ist. Als Beispiel zeigt Abbildung 3.21 die ver-
schiedenen Linienformen der Fluoreszenz bei Annéherung an die Ein-Photonenresonanz

des Isotops 202, dabei steigt das Fluoreszenzmaximum um vier Gré8enordnungen an.

Die Parameter des letzten Graphen in Abbildung 3.21 und des ersten Graphen in
Abbildung 3.22 sind dieselben. Die Fluoreszenzlinie stammt im wesentlichen vom Isotop
202. Erhoht man die Rabifrequenz auf €293 = 0,5 GHz, tritt zunéchst eine scheinbare
Verbreiterung von g9s und eine weitere Erhohung der Fluoreszenzmaximums ein. Bei
starkerer Kopplung mit €253 = 1 GHz nimmt die resonante Erhohung der Zwei-Pho-
tonenanregung von 2°?Hg bereits ab, denn die Ein-Photoneniiberginge der gemischten
Zustande sind um 40, 5 GHz verschoben. Nun ist auch die Fluoreszenz weiterer Isotope
zu schen: 2**Hg bei d,3 ~ —5 GHz, 2°°Hg bei §,5 ~ 5 GHz und "®Hg bei ;5 ~ 10 GHz.
Eine leichte Verschiebung der Fluoreszenzmaxima gegeniiber den in Tabelle A.1 ange-
gebenen Werte kommt — ebenso wie weitere Nebenmaxima — durch die nichtresonante
Kopplung dieser Isotope zustande. Fiir {253 2 2 GHz kénnen die gemischten Zustédnde
von 2°2Hg in der Fluoreszenz aufgeldst werden und der Einflul der anderen Isotope auf
die Linienform nimmt weiter zu. Bei {2553 = 5 GHz hat bei d;3 = 0 bereits der gemischte

Zustand eines anderen Isotops sein Fluoreszenzmaximum.

Der Einflu von Sittigung des Ubergangs |1) — |3) auf die Form der Fluoreszenz
ist in Abbildungen 3.23 und 3.24 zu sehen. Fiir verschiedene Rabifrequenzen 23 sind
jeweils in der linken Spalte die Population ¢33 und rechts daneben fiir dieselben Pa-
rameter poo dargestellt. Fiir alle Graphen der beiden Abbildungen gilt do3 = 0 und
93 = 1 kHz. Man sieht auch hier, dafy der Einflufl der anderen Isotope mit steigender
Rabifrequenz €213 zunimmt, das absolute Fluoreszenzmaximum aber abnimmt.

Hierfiir gibt es zwei Griinde: Zum einen die Konkurrenz von Ein- und Zweiphoto-
nenprozeB, zum anderen entfernt sich fiir 2°?Hg das Zwischenniveau durch Kopplung
immer weiter von der Resonanz des Ubergangs [3) — |2).

Ein Drei-Niveau-System kann also tatséchlich mit vielen verschiedenen Linienformen

der Zwei-Photonenabsorption aufwarten.



Kapitel 4
Experiment

Erste Experimente zur induzierten Transparenz mit kontinuierlicher Laserstrahlung
wurden bereits seit Mitte der neunziger Jahre unternommen [Moseley et al., 1995].
Meist wurde eine Atomart gewéhlt, die Ubergéinge besitzt, die man mit Licht von Di-
odenlasern treiben kann und die eine niedrige Séttigungsintensitéit besitzen. Andere
Gruppen wihlten ein Niveausystem, das es gestattet, denselben Laser durch Frequenz-
modulation als Probe- und Koppellaser zu verwenden und Kohérenzeffekte zu messen,
die auf die relative Phase der beiden Lichtfelder empfindlich sind [Maichen et al., 1995].
In den meisten Féllen fanden Glas- oder Quarzzellen Verwendung, da sie einfachen
optischen Zugang und eine Variation der Atomdichte iiber die Temperatur erlauben.
Spéter kamen auch Experimente an kalten Atomwolken hinzu [Hau et al., 1999]. Fir
diese Arbeit fiel die Wahl des Elementes durch die Anforderungen des Vier-Wellen-

Mischprozesses auf Quecksilber.

4.1 Erzeugung von kontinuierlich koh&renter Strah-

lung bei 254 nm und 408 nm

Cw Lichtquellen zur Spektroskopie des 6'S-6°P-Ubergangs in Quecksilber mit einer
Wellenlénge von 253, 7nm sind derzeit noch nicht kommerziell erhéltlich. In der Li-
teratur findet man wenige cw Lasersysteme zur Erzeugung von 254 nm. Eines, das
zum Nachweis von Quecksilber in Gasen entwickelt wurde, ist in [Alnis et al., 2000]
beschrieben: Durch Mischen des Lichts eines Diodenlasers mit einer Wellenlénge von
400 nm mit dem Licht eines zweiten Diodenlasers bei 688 nm wurde eine Ausgangs-
leistung von 0,9nW bei 254 nm erreicht. Das System ist einfach in der Handhabung,
allerdings im Hinblick auf VWM zu leistungsschwach. Ein kontinuierliches System mit
hoherer Ausgangsleistung wurde in [Harber and Romalis, 2001] vorgestellt: Es diente
der Messung der Stark-Verschiebung der 6'S, — 63 P;-Ubergangsfrequenz und bestand
aus einem Master Oscillator Power Amplifier (MOPA) bei 1016 nm mit 500 mW, die
in einem KNbOj3-Kristall zu 130 mW bei 508 nm in der Frequenz verdoppelt wurden.
Die zweite Frequenzverdopplung mit einem BBO-Kristall lieferte 6 mW bei 254 nm.

o1
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Benzylalkohol 200 ml Merck
Coumarin 30 0,65g Radiant Dyes
9-Methylanthracen 1,8¢ Merck
Ethylenglykol 530 ml Merck
Farbstoff- Saphirdiise, Kyburz
diise 10 pm Dicke
Spiegelsatz fiir Coumarin 102 Coherent

Tabelle 4.1: Fiir 507,4nm optimierte Farbstoffmischung. Der Farbstoff wurde in der Farb-
stoffpumpe (von Radiant Dyes, Betriebsdruck 9 bar) auf 15°C gekiihlt. Spezifikationen zum
Farbstoff sind in [Brackmann, 2000] zu finden.

Zur Erzeugung von 253, 7nm fiir die Messungen im Rahmen dieser Arbeit wur-
de ein Farbstofflaser (Modell 699-21 der Firma Coherent) mit einer Wellenldnge von
507, 4nm aufgebaut. Es wurden die Farbstoffe Coumarin 102, Coumarin 30 und Cou-
marin 6 jeweils mit Triplettquenchern 9-Methylanthracen (9MA) und Triethylendia-
min (DABCO, von 1,4-Diazabicyclo[2.2.2]octan) in verschiedenen Losungsmitteln (Me-
thanol, Benzylalkohol und Ethylenglykol) und in verschiedenen Konzentrationen und
bei verschiedenen Farbstofftemperaturen getestet. Als Pumplaser wurde ein Krypton-

Tonenlaser (Innova 100, Coherent) mit Wellenlédngen von 360 — 420 nm verwendet.

Die Kombination von Farbstoff und Triplettquencher mit der die héchste Ausgangs-
leistung bei 507,4nm erreicht wurde, ist in Tabelle 4.1 zusammen mit den iibrigen
Betriebsparametern des Farbstoffsystems aufgelistet. Die {iblicherweise verwendeten
Diisen aus Edelstahl mit einer Strahldicke von 0,2mm (Hersteller Radiant Dyes) er-
leiden durch die Farbstoffmischung Coumarin 30 mit 9MA starke Korrosion, was die
Oberflichenqualitédt des Farbstoffstrahls verringert und eine solche Diise fiir den Ein-
satz in einem Farbstofflaser unbrauchbar macht. Als widerstandfdhiger erwiesen sich
Saphirdiisen der Firma Kyburz mit 0, 1 mm Strahldicke, wenngleich auf Kosten einer

um ca. 20 % geringeren Ausgangsleistung des Farbstofflasers.

Durch die geringe Verstirkung des Farbstoffs [Brackmann, 2000] hat sich die Sau-
berkeit und Justage der optischen Elemente des Lasers als &uflerst kritisch erwiesen.
Um eine optimale Ausgangsleistung zu erhalten, wurde der Aufbau des Farbstoffla-
sers an einigen Stellen gedndert: Die Farbstoffdiise wurde in einem Spiegelhalter mon-
tiert. Durch eine Mikrometerschraube an der Diisenhalterung konnte der Abstand des
Pumplaserfokus zum Austritt des Farbstoffstrahls aus der Diise variiert werden ohne
weitere Parameter zu verdndern. Die Halterung der sogenannten ICA (siche Abbil-
dung 4.1) wurde derart modifiziert, daf§ das dicke Ethalon zur Reinigung und Justage
aus der Halterung genommen werden kann. Eine Reinigung oder Justage ist werksei-
tig nicht vorgesehen — beide Prismen werden nur von methanol- und acetonléslichem

Klebstoff gehalten — war allerdings durch die geringe Verstdrkung des Farbstoffs und
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der aufgrund langjéhriger Nutzung des Lasers starken Verschmutzung unumgénglich.

Sie wurde nach Anleitung von Prof. Windholz, TU Graz, vorgenommen.
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Abbildung 4.1: Aufbau des Farbstofflasers: HR hochreflektierender Spiegel, ACR Astigma-
tismus kompensierender Rhombus, ICA intracavity assembly bestehend aus diinnem und
dickem Ethalon, PZT piezoelektrisch regelbare Spiegelposition. Zur Frequenzregelung wer-

den die Spiegelposition des PTZ HR, ICA und das Brewesterpldttchen verwendet.
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Regelung des PZT

507 nm/\ H

100 mW |_|
L1
A2

Abbildung 4.2: Aufbau des Resonators zur Frequenzverdopplung (SHG) von 507nm: An-
passung der Mode des Farbstofflaserslichts an die des SHG-Resonators durch Linse L1 mit
f = 750nm in einer Entfernung von ca. 10cm vom Farbstoflaser und 50 cm vor dem
Einkoppelspiegel Spl. Die Reflektivitit bei 507nm von Spl betrigt R = 98 %. Fiir Spie-
gel Sp2, Sp3 und Sp4 ist R > 99,7% fiir 507nm und die Transmission 7" > 85% bei
254nm. Der Kriimmungsradius von Sp3 und Sp4 betrigt r = —75mm. Die Abmessun-
gen des BBO-Kristalls (von Cleveland Chrystals) sind 3 x 3 x 11 mm® mit unbeschichte-
ten Endflichen im Brewsterwinkel fiir 507 nm und Phasenanpassungswinkel ® = 51,1°,
® = 90°. Astigmatismuskompensation des Lichtstrahls bei 254 nm durch Zylinderlinsen ZL1
(f = 100 mm, Abstand Sp4-ZL1 = 13 ¢cm) und ZL2 (f = 700 mm, Abstand ZL1-ZL2 = 70 cm).
Regelung der Resonatorlinge durch Piezotranslator PZT mit H&nsch-Coulliaud-Verfahren
[Hénsch and Couillaud, 1980].
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Abbildung 4.3: Aufbau des Resonators zur Frequenzverdopplung (SHG) von 816 nm: Mo-
denanpassung des Titan-Saphir-Laserslichts an den SHG-Resonators durch Linse L1 (f =
400 nm, Abstand 58 cm vom Titan-Saphirlaser, Abstand L1-Spl 40cm). Reflektivitit von
Spl bei 816 nm ist R = 98 %), fiir Spiegel Sp2, Sp3 und Sp4 ist R > 99,8% fiir 816 nm und
Transmission T' > 85 % bei 408 nm. Kriimmungsradius von Sp3 und Sp4: » = —75mm. Die
Abmessungen des LBO-Kristalls (von Photox): 3 x 3 x 11 mm? mit unbeschichteten End-
flichen im Brewsterwinkel fiir 816 nm und Phasenanpassungswinkel @ = 90°, & = 30°.
Astigmatismuskompensation des Lichtstrahls bei 408 nm durch Zylinderlinsen ZL1 (f =
100 mm, Abstand Sp4-ZL1 ca. 14cm) und ZL2 (f = 200 mm, Abstand ZL1-ZL2 ca. 56 cm).
Regelung der Resonatorlinge durch Piezotranslator PZT mit Hénsch-Coulliaud-Verfahren
[Hénsch and Couillaud, 1980].

Erreicht wurden maximal 150 mW und typischerweise 80 — 100 mW Ausgangslei-
stung mit einer Pumpleistung von 5 W verteilt auf mehrere Emissionslinien im nahen
UV-Bereich (360 — 420 nm). In einer externen Frequenzverdopplung wurden in einem
BBO-Kristall einige mW bei 253, 7nm erzeugt. Aufbau und Daten der Frequenzver-
dopplung sind Abbildung 4.2 zu entnehmen. Die Sittigungsintensitit des Ubergangs
6'S — 6P betriigt nach Gleichung (A.2) nur 10mW /ecm?, so dafl bereits bei leich-
ter Fokussierung eines UV-Strahls mit einer Leistung von 1 mW auf diesem Ubergang

Séttigung eintritt.

Die Laserstrahlung bei 408 nm wurde mit einem Titan-Saphir-Ringlaser (Modell
899-21, Pumplaser Verdi V10, Coherent) erzeugt, der bei einer Wellenlénge von 816 nm
betrieben und dessen Licht ebenfalls in einem externen Ringresonator in der Frequenz
verdoppelt wurde. Der Aufbau des externen Resonators ist analog zum Aufbau der
SHG fiir 254 nm, die Abmessungen sind in Abbildung 4.3 zu sehen.

Bestimmung der Wellenlédngen

Die Wellenldnge des Farbstofflasers wurde mit einem Wellenldngenmefigerit WA-1000
(Burgleigh) bestimmt. Hierzu wurde ein Reflex der Oberfliche des Rhombus ACR2 im
Farbstofflaser (rechts in Abbildung 4.1 zu sehen) verwendet. Die Richtung des Refle-
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xes blieb bei Anderung der Frequenz des Lasers erhalten. Das WellenlangenmeBgerét
besitzt einen analogen Ausgang, an dem eine Spannung anliegt, die proportional zur
Abweichung der gemessenen Wellenldnge zu einer vom Benutzer vorzugebenden Wel-
lenldnge g ist. Ausgegebene Spannung und Wellenldngenabweichung hiangen folgen-

dermaflen zusammen:

Abweichung in nm

Ugyt = 0.00475 -

Offset 4.1
analoge Auflosung +Ollse (4.1)

Die Offset-Spannung wurde fiir das verwendete Gerét zu Null gemessen. Die Auflésung
wurde maximal gew#hlt (analoge Auflosung = 0,0001), die Wellenldnge mit Ay =
507,46 nm vorgegeben. Die Frequenzdifferenz der Laserstrahlung zu vorgegebenen Fre-

quenz bzw. Wellenlénge ist damit

U
A\ — —out
A 49V

1 1
ar = e (5-%)

1 1
- <507, 46nm 507,46 nm + Ugye/(49V) nm) '

nm

Fiir die Verstimmung der Strahlung bei 408 nm ist eine Berechnung der Wellenldnge
nicht notig, da das hierfiir benutzte WellenmeBgerét (Burleigh WA-1500) iiber GPIB-
Schnittstelle verfiigte und die Wellenlédnge direkt vom Mefprogramm aus dem Gerét

ausgelesen werden konnte.

4.2 Herstellung der Glaszellen

Quarzglaszellen mit Quecksilber stellen ein geeignetes Mittel dar, um erste Erfahrungen
mit EIT zu machen, weil sie einfach in der Handhabung sind und guten optischen
Zugang bieten. Fiir diese Arbeit wurden zylindrische Kiivetten verschiedener Léngen
(Imm, 2mm, 5mm, 2cm) aus Quarzglas mit Abschmelzrohr aus Flintglas der Firma
Starna mit einer kleinen Menge Quecksilber (Reinheit 99,9999 %, Firma GoodFellow)

gefiillt und unter Vakuum durch Abschmelzen verschlossen.

4.3 Absorptionsmessungen

Die Absorptionslinien aller stabilen Quecksilberisotope bei 254 nm sind iiber einen Fre-
quenzbereich von 20 GHz verteilt. Um den frequenzabhéngigen Absorptionskoeffizien-
ten dieses Ubergangs zu bestimmen, mufl der Farbstofflaser bei 507 nm iiber 10 GHz
verstimmt werden, was mit einer Anderung der Ausgangsleistung des Lasers und damit
auch der Strahlung bei 254 nm verbunden ist. Eine weitere Schwierigkeit stellt die ge-
ringe Sittigungsintesitit von 10 mW /cm? des Ubergangs 6'S — 6P dar: Selbst mit ei-

nem Milliwatt Leistung und schwacher Fokussierung kann man den Ubergang séttigen.
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Deshalb wurde die Absorptionsmessung mit moglichst geringer Intensitéit bei 254 nm
vorgenommen. Die Intensitdt der transmittierten Strahlung wurde durch einen Inter-
ferenzfilter (Melles Griot, 18 % Transmission bei 253, 7nm) mit einer Photodiode mit
erhohter Empfindlichkeit fiir UV-Strahlung (Typ S1227-66BQ mit erhohter UV- und
verringerter IR-Empfindlichkeit bzw. S1337-66BQ mit erhdhter UV-Empfindlichkeit

von Hamamatsu) gemessen.

Die Rohdaten in Abbildung 4.4 zeigen die Absorptionslinien mit deutlicher Inten-
sitdtsdnderung des FarbstofHasers durch Frequenzédnderung: Zwischen den Absorpti-
onslinien ist der Quecksilberdampf transparent, aber in den verschiedenen Bereichen
zwischen den Absorptionslinien wurden unterschiedliche Spannungen an der Photo-
diode gemessen. Ist sichergestellt, da das anregende Lichtfeld den Ubergang nicht

~l mit Zellenlinge [, wobei I, hier

sattigt, gilt fiir die transmitierte Intensitit I = Iye
abschnittsweise bestimmt werden mu8. In Bereich (1) in Abbildung 4.4 ist I konstant,
in (2) héngt I, linear von der Frequenz ab und in (3) ist Iy wieder konstant. Die sich

daraus ergebenden Korrekturfaktoren sind in Tabelle 4.2 zusammengefaflt.

0,0050
0,0045
0,0040
0,0035
0,0030
0,0025

0,0020

Rohdaten: U [V]

0,0015

0,0010

0,0005

070000 " | " | " | " | " | " | " | " | "
0 25 50 75 100 125 150 175 200 225

# Mel3punkt

Abbildung 4.4: Rohdaten einer Absorptionsmessung bei Raumtemperatur in der 2 mm langen
Quecksilberzelle. In schwarz die Spannung an der Photodiode und in grau die entsprechende
,, 100 %-Transmission-Linie*, mit der die MeBdaten auf die Intensitétsinderung des absorbier-

ten Strahls wihrend der Messung korrigiert wurden.
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MefBSpunkte Korrekturfaktor MefBpunkte auf einer Absorptionslinie
(1) 1-46 1/0,00374 12-38

(2) | 47-196 | 1/(0,0034+7-10%-4) |  52-72; 90-111; 124-146; 176-195
(3) | 196-Ende 1/0,00465

Tabelle 4.2: Parameter zur Korrektur der Mefiwerte: In Abschnitt (2) gibt ¢ die Nummer
des Meflpunktes an. Die in der rechten Spalte angegebenen Meflpunkte gehéren zu einer
der Absorptionslinien und wurden bei der Berechnung des jeweiligen Korrekturfaktors nicht

beriicksichtigt.
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Abbildung 4.5: Die Mefidaten (Punkte, Ordinate rechts) wurden wie im Text beschrieben

—al

bearbeitet. Die Rechnung (durchgezogene Linie, Ordinate links) zeigt e mit Absorptions-

koeffizient o aus Kapitel 3.2 und der Zellenldnge [ = 2 mm.

Durch die Korrektur ergibt sich der Graph in Abbildung 4.5. Mit einer Dopplerver-
breiterung von einem GHz kann durch die geringe Verstimmung der Ubergangsfrequenz
des Isotops 204 zu den Ubergangsfrequenzen der Hyperfeinzustinde von 'Hg, F' =
1/2 und ?*'Hg, F' = 5/2 ebensowenig aufgelost werden wie die Absorptionslinien von
WMHg F = 3/2, ¥9Hg, F = 3/2 und ?“'Hg, I = 1/2. Das Isotop 196 wurde auf-
grund seines geringen Anteils nicht beriicksichtigt. Die gezeigten gemessenen und be-
rechneten Absorptionsspektren stimmen gut iiberein und sind konsistent mit den in
[Wallenstein and Hansch, 1976] veréffentlichten Messung.
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4.4 Quantitativer Vergleich von Messung und Rech-
nung im Drei-Niveau-System mit Dopplerver-

breiterung

Die Berechnung des linearen Absorptionkoeffizienten 1&8t sich durch den quantitativen
Vergleich mit einem gemessenen Absorptionsspektrum iiberpriifen. Um einen solchen
Vergleich auch fiir die Population goo aus Berechnungen im Drei-Niveau durchfiihren
zu kénnen, wurde eine Messung der Fluoreszenz aus dem Zustand 715 nach 6'P bei
1014 nm herangezogen. Die Anzahl der Atome in diesem Zustand ist proportional zu
Anzahl der gestreuten Photonen und damit zur gemessenen Spannung an der Photodi-
ode. Der Proportionalitatsfaktor 148t sich aus Zerfallsraten des Atoms und experimen-
tellen Parametern berechnen.

Zum quantitativen Vergleich wurde eine Zwei-Photonenabsorptionsmessung, bei der
013 = 0 konstant gehalten und o3 variiert wurde, herangezogen. Beide Lichtstrahlen
wurden mit einer Quarzlinse mit einer Brennweite f = 100 mm in eine 1 mm lange
Quecksilberzelle fokussiert. Die Photodiode (Modell 1337-66BQ), Firma Hamamatsu)
zur Messung der Fluoreszenz bei 1014 nm wurde mit einem Interferenzfilter (Transmis-
sion 60 %) versehen und im Abstand d = 1cm tiber dem Fokus platziert. Der Aufbau
ist in Abbildung 4.6 rechts zu sehen, links daneben das Anregungs- und Fluoreszenz-

schema.

PD
N Interferenzfilter
c 1014 nm
(&)
— 0
] i iti
= dlc_hr0|t|scher
Spiegel
N 408 nm
Hg
Zelle | Quarzlinse
f=100 mm
254 nm

Abbildung 4.6: links: Niveausystem mit Anregungswellenléingen (schwarz) und Fluoreszenz
(grau, Zerfallsraten aus [Benck et al., 1989]), rechts: Experimenteller Aufbau, PD: Photodi-

ode.

Die Ausgangsspannung der Photodiode ist dann gegeben durch

U = S-R-P (4.2)
mit S = Sensitivitat der Photodiode fiir 1014 nm
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A
= 0,4—
W
R = 560k Riickkoppelwiderstand der Photodiodenschaltung
P = Leistung des gestreuten Lichts auf der Photodiode
0
= Tip— - Np - hw 4.3
ir - Np (1.3
0 = erfafiter Raumwinkel
Trr = 60% Transmission des Interferenzfilters
Np = Anzahl der Fluoreszenzphotonen

= Atomdichte - Beobachtungsvolumen - Zerfallsrate - gs5.

Die Anzahl der gestreuten Fluoreszenzphotonen ist proportional zur Anzahl der Atome,
die sich im Beobachtungsvolumen im Zustand |2) = 7'S befinden sowie zur Zerfallsrate
des Ubergangs 7'.S — 6'S. Letzteres ergibt sich aus der Lebensdauer des Niveaus 715,
das zu 87 % in 6' P und zu 13% in 6® P zerfillt [Benck et al., 1989):

1
ro— 287 o5l

T715 S
mit Thg = 31,2ns

Die Atomdichte von Quecksilber bei 300 K betrigt 4,8 - 101 m~3, das Beobachtungs-
volumen V', in dem Atome angeregt werden, ist in guter Ndherung durch den Fokus

der beiden Lichtstrahlen gegeben:

V = wi-7-ba (10pym)*- 7-0,5mm
= 1,5-107"2m3

Der Bruchteil der Fluoreszenzphotonen, die von der Photodiode gemessen werden, ent-
spricht dem Verhiéltnis der Photodiodenfliche zu der Fliache einer Sphére mit Radius
d. Die aktive Fliche A der Photodiode betrigt 33,6 mm?, demnach gelangen etwa 3
von 100 Fluoreszenzphotonen zur Photodiode.

Die Intensitédt der beiden Lichtstrahlen geht ebenso wie die Isotopenzusammensetz-

ung des Atomdampfs in die Berechnung von 099 ein.

1
Np = 6,7-10". gy -
S

= U = 0,6:-00V

Aus der Leistung der beiden Strahlen — 170 mW bei 408 nm und 0, 5mW bei 254 nm —
lassen sich die Rabifrequenzen €2;3 und €255 berechnen. Es handelt sich dabei um Maxi-
malwerte, denn bereits ein kleiner Fehler in der Strahliiberlagerung beim Experiment
sorgt dafiir, dal nicht mehr die Bereiche der hochsten Rabifrequenz beider Strahlen
zusammenfallen. Die Quecksilberatome werden dann in den sich noch iiberlappenden

,Randbereichen“ beider Strahlen mit geringeren Rabifrequenzen angeregt.
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Die gemessene Leistung P eines Lichtstrahls mit gaufischem Profil ist das Integral
der Intensitédt iiber den Strahlquerschnitt A. Der Effektivwert des elektrischen Feldes
und damit auch die Rabifrequenz des Strahls nimmt das Maximum im Fokus auf der
Strahlachse an (z = 0 und = 0 in Abbildung 2.1).

e Messung
Rechnung

1,2x10°

1,0x10°

8,0x10”

6,0x10"

Fluoreszenzsignal [V]

4,0x107

2,0x10”

0,0

Verstimmung bei 408 nm [GHZ]

Abbildung 4.7: Gemessenes und berechnetes Fluoreszenzsignal des Ubergangs 718 — 6!P.
Die Rechnung erfolgte mit Rabifrequenzen 213 = 1 MHz, Q93 = 80 MHz und 413 = 0.

1
P = —1/5—0/ E2dA (4.4)
2V o
= 1 /@.Eg.ﬁ_wg
2 o 2

wobei E(r,z=0) = E- e~ (@) [Verdeyen, 1981]

4P

Mit einer gemessenen Strahltaille von wy = 50 pm erhélt man als Obergrenzen der
beiden Rabifrequenzen {293 = 1 GHz und ;3 = 54 MHz.

Fiir das in Abbildung 4.7 gezeigte berechnete Zwei-Photonenanregungsspektrum
wurden beide Rabifrequenzen an die gemessene Fluoreszenzline angepasst. Daf§ die Ra-
bifrequenz mit 213 = 1 MHz den Ein-Photoneniibergang bereits séttigt, fithrt — durch
die Verbreiterung des Ein-Photoneniibergangs — zu einer Verbreiterung der Fluores-

zenzlinie bei 1014nm. Es wurde also zunéchst ;3 an die Linienbreite, danach die
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berechnete Signalhdhe durch variieren von {293 an die gemessene Linie angepafit. Die
so gewonnen Rabifrequenzen liegen mit 2,3 = 1 MHz und €253 = 80 MHz wie erwar-
tet unter den aus der Leistung berechneten Werten. Die gute Ubereinstimmung der

gemessenen und berechneten Fluoreszenzlinien sind in Abbildung 4.7 zu sehen.
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4.5 Induzierte Transmission

Zur Beobachtung der in Kapitel 3.3 berechneten Verringerung der Absorption im Ex-
periment wurde in einer 2 mm langen Quecksilberzelle die Abhéngigkeit der Absorpti-
onslinie des Ubergangs 6'S — 6P von der Kopplung durch den zweiten Lichtstrahl

von 63P an 715 gemessen.

4.5.1 Aufbau und technische Details

Abbildung 4.8 zeigt den Aufbau dieses Experiments: Der Probestrahl (254nm) und
der Strahl mit hoher Intensitiit zur Kopplung der Niveaus 6>P und 7'S (408 nm)
werden mit einem dichroitischen Spiegel iiberlagert und kollinear durch eine Queck-
silberzelle aus Quarzglas gefithrt. Eine Kontrolle der Justage erfolgte mit einer 20 pm
grofien Lochblende anstelle der Hg-Zelle. Zur Kontrolle der Kollinearitéit wurden beide
Strahlen sowohl an der Lochblende als auch an einem zwei Meter entfernten Punkt
iiberlagert. Der wellenldngenabhéngige Brechungsindex von Quarz ist in Abbildung
[Melles Griot, 2005] zu sehen: Bei einer Dicke des Eintrittsfensters von 0,75 mm re-
sultiert daraus bei einem Ungenauigkeit des Einfallswinkels von o < 2° ein Versatz
von bis zu 2 pm der beiden Strahlen gegeneinander innerhalb der Quecksilberzelle. Der
longitudinale Strahlversatz der beiden Strahlen wurde durch leichtes Verschieben einer
der Teleskoplinsen des 254 nm-Strahls korrigiert. Bei nahezu senkrechtem Einfall des
Lichts auf das Eintrittsfenster ist der Effekt des Strahlversatzes auf die Uberlagerung

der beiden Strahlen also vernachléssigbar.

Interferenzfilter dichroitischer
254 nm Spiegel 408 nm
| | '\ 5 408nm
PD |
Hg U G
Zelle | Quarzlinse g
f=100 mm
254 1 254 nm
Lockin-

Verstarker

Abbildung 4.8: Experimenteller Aufbau zur Messung von induzierter Transparenz in einer

Quecksilberzelle.

4.5.2 Einflufl des Dopplereffekts

Der Dopplereffekt im Quecksilberdampf bewirkt nicht nur, dafl die Atome die Licht-
strahlen mit verschiedenen Verstimmungen ,sehen, sondern auch, daf§ die Atome un-
terschiedlich viel Zeit im Fokus verbringen. In Abbildung 4.10 ist als Beispiel ein ein-
zelnes Quecksilberatom mit Geschwindigkeit ¢ dargestellt. Der hellgraue Bereich, den

das Atom durchfliegt, ist die Wechselwirkungszone, also der Bereich, in dem durch die
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Brechungsindex von Quarzglas Strahlversatz [um

(a) (b)

1,56 25

1,481

1,46

1,44 1 1 1 1

1 1 1 1 0
200 250 300 350 400 450 0 2 4 6 8 10
Wellenlange [nm] Einfallswinkel [°]

Abbildung 4.9: (a) Brechungsindex von Quarzglas bei 300 K [Melles Griot, 2005] und (b) dar-
aus resultierender Versatz zwischen zwei Lichtstrahlen bei 254 nm und 408 nm nach Durch-

gang durch eine 0, 75 mm dicke Quarzplatte.

starke Fokussierung die Bedingungen fiir das Induzieren von Transparenz erreicht wer-
den. Er wird allgemein durch ein Ellipsoid beschrieben, durch die starke Fokussierung
des Kopplungsstrahls kann die Wechselwirkungzone hier jedoch in guter Naherung als

kugelformig betrachtet werden.

0,006 0,0040
0,0035 |-

0,005
o 0,0030 |
£ £
z 0004 £ 00025 |
‘5 =
0,003 | 8 0,0020 |
= =
I @ 00015 |
< 0,002 | c
< < 40010 L 80 mis 157 m/s

0,001 - 0,0005 |-

0,000 . L . 0,0000 . . .

000 00 200 300 200 500 4400 -300 -200 -100 0 100 200 300 400

[v] [m/s] v_[m/s]
g
Q..o
(( 13 P13
V, o

23’ ('023
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Abbildung 4.10: Anteil der zum EIT-Signal beitragen Atome im Quecksilberdampf und Re-
duktion der Dopplerbreite durch endliche Wechselwirkungszeit der Atome mit den Lichtfel-

dern. Weitere Erlauterungen im Text.
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Die Komponente seiner Geschwindigkeit entgegen den Lichtstrahlen wird mit v,
bezeichnet. Die Zeit, die ein Atom in der Wechselwirkungszone verbringen muf}; um in
die stationére Losung zu finden, ist nach [Cohen-Tannoudji et al., 1992] ungefihr die
Lebensdauer des stark getriebenen Ubergangs, in diesem Fall®

Trig_e3p = % = 230 ns. (4.6)
Atome, die so schnell sind, dal sie weniger als 230 ns in diesem Bereich verbringen,
werden also nicht zum EIT-Signal beitragen. Bei einem Fokusdurchmesser von 20 pm
ist das ab einer Geschwindigkeit von 87m/s der Fall. Der Anteil der Atome, die bei
300 K geniigend Zeit in der Wechselwirkungszone verbringen um stationére gemischte
Zusténde auszubilden, ist in Abbildung 4.10 in der Verteilung des Geschwindigkeitsbe-
trags mit ,A“ gekennzeichnet und macht nur 8 % der Atome aus. Fiir die Dopplerbreite
der gemessenen Kurven ist die Verteilung von v, entscheidend. Sie wird durch die end-

liche Wechselwirkungszeit fiir EIT-Signale ebenfalls eingeschrénkt.

4.5.3 Interpretation des Photodiodensignals

Das am Lockin-Verstéarker gemessene Signal kommt durch die Verwendung eines Unter-
brechers im Kopplungsstrahl folgendermafien zustande: Der Lockin-Verstérker ermit-
telt die Differenz zwischen der Spannung an der Photodiode, wenn beide Lichtstrahlen
durch die Quecksilberzelle gehen und der Spannung, die anliegt, wenn der Koppel-
strahl unterbrochen ist. Im letzten Fall handelt es sich — geringe Leistung im Probe-
strahl vorausgesetzt — um lineare Absorption, im ersten um die gesamte Absorption
des getriebenen Drei-Niveau-Systems auf dem Ubergang 6'S — 6°P. Der Imaginirteil
der entsprechenden Kohérenz ist in Abbildung 4.11 dargestellt: Dazu wurde in der
Kohérenz g3 aus Gleichung (3.55) berticksichtigt, dafl eine Wechselwirkung von Ato-
men mit v > 80m/s mit dem Kopplungslaser unwahrscheinlich ist und diese Atome
daher lineare Absorptionseigenschaften haben.

Der Anteil der Atome, die durch gemischte Zusténde Licht der urspriinglichen Uber-
gangsfrequenz nicht absorbieren, ist mit 8 % zu gering, um eine deutliche Anderung der
Absorptionslinienform zu bewirken. Auch der Riickgang der maximalen Absorption um
8 % kann aufgrund von Leistungsschwankungen des Probestrahls in der selben Grofien-
ordnung nicht beobachtet werden. Im Experiment konnte durch die Verwendung von
Lockin-Technik die Absorption der ,, EIT-Atome* (Abbildung 4.11, Kurve (3)) als Diffe-
renz der reinen linearen Absorption (1) und der 92 % linearen und 8 % EIT-Absorption

(2) gemessen werden.

1Je nach Lebensdauer der gekoppelten Zustinde und der — ggf. auch zeitabhingigen — Rabifre-
quenz des Kopplungslasers kann diese Zeitkonstante auch durch die Rabifrequenz selbst gegeben sein
[Ye and Shen, 1982].
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4,0x10" |- (1) lineare Absorption ——:"ﬁ"

3,5x10% | (2) 92 % lineare
+8 % EIT
3,0x10* | Absorption

Im(p,,)

10 -5 0 5 10 15 20

2,5x10" 8, [GHZ]

Im(p,,)

2,0x10™
1,5x10™
1,0x10™

5,0x10°

2,0 1,5 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
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Abbildung 4.11: Aufteilung des Absorptionskoeffizienten von Quecksilber bei 300 K in eine
von eg-unahbhéngige (Graph (1): lineare Absorption, ;3 = 1 MHz) und eine Q223-abhéingige
(EIT-Anteil der Absorption, Graph (3), 13 = 1 MHz, Q93 = 1,5 GHz) Komponente. Graph
(2) zeigt den gesamten Absorptionskoeffizienten (siche Text).

4.5.4 Auswertung

Der EIT-Anteil der Absorption wurde fiir verschiedene Verstimmungen des Kopplungs-
lasers d93 in Abhéngigkeit von 413 bestimmt. Da die Intensitdten der beiden Licht-
strahlen {iber eine gesamte Mefireihe nicht als konstant angenommen werden kénnen,
wurden die Daten folgendermaflen ausgewertet: Zunéchst wurde die Frequenzachse 913
wie in Kapitel 4.1 skaliert und eine Offsetkorrektur durchgefiihrt?. Anschlieend wur-
de die effektive Rabifrequenz anhand des Frequenzabstandes der Absorptionsmaxima
der gemischten Zusténde bestimmt. Mit der Verstimmung do3 aus den Daten des Wel-
lenldngenmeBgerites WA-1500 148t sich iiber Gleichung (3.31) €293 berechnen. Durch
Anpassen der Linienbreite der Rechnung an die Messung wie in Kapitel 4.4 erhélt man

13 = 0,1 GHz fiir jeden der im folgenden in Abbildungen 4.12 ff. gezeigten Graphen.

Die Berechnung der Absorption erfolgte mit der in Kapitel 3.4 vorgestellten Form
der Kohérenz p;3 mit den Lebensdauern 77 = 30ns, 175 = 120ns und 75 = 70 ns. Nicht
in der Rechnung beriicksichtigt wird die Ortsabhéngigkeit der Rabifrequenzen durch
die Fokussierung. Durch Anpassen von {213 und 253 an die MeBdaten erfolgt allerdings

indirekt eine Mittelung iiber die rdumliche Abhéngigkeit der beiden Gréflen. Diese

2Das festgelegte Ao ist nicht exakt Ag1g_.¢3 p von 292Hg auBerdem wird die Einkopplung des 507 nm-
Strahls in das Wellenldingenmefgeréit geringfiigig durch Neujustage des Farbstofflasers beeinflu3t, was
sich ebenfalls in einem Frequenzoffset duflert.
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Néherung resultiert zusammen mit den vereinfachten Zerfallszeiten in geringfiigig ab-

weichendem Kontrast und relativen Intensitdten der gemischten Zusténde in der Rech-

nung im Vergleich zum Experiment.

Transmissionssignal [willk. Einheiten]

Transmissionssignal [willk. Einheiten]

T T T T T

Q= 2,03GHz
| 5, =1439GHz
L Q,, =143 GHz

L )., = 12257,984 ¢

[, = 12257,9775

L0 =1,69 GHz
| 5, =1,049 GHz
0 =1,33GHz

3., [GHZ]

Abbildung 4.12: Transmissionsmessungen: Die Parameter sind im jeweiligen Graphen angege-

ben. Die beiden grauen Linien geben die Position der Absorptionsmaxima durch Dopplereffekt

an, sie werden in Kapitel 4.6.2 erldutert. Bei §13 = +5 GHz ist in der Rechnung bereits die

Absorption der Isotope 200 und 204 zu sehen.
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Abbildung 4.13: Fortsetzung von Abbildung 4.12.
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Transmissionssignal [willk. Einheiten] Transmissionssignal [willk. Einheiten]

Transmissionssignal [willk. Einheiten]
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Abbildung 4.14: Fortsetzung von Abbildung 4.12.
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Transmissionssignal [willk. Einheiten]

Abbildung 4.15: Fortsetzung von Abbildung 4.12.

Das Anpassen der Rechnung an die Me3daten ergab hieraus eine mittlere Geschwin-
digkeit fiir die eindimensionale Gaufiverteilung von v, = 80 m/s. Das entspréche einer
Wechselwirkungslinge von 18 pm. Bereits eine kleine Abweichung in Uberlagerung der
Foki beider Lichtstrahlen in allen drei Raumrichtungen ist ausreichend, um die Verrin-
gerung der Wechselwirkungslidnge von den in Abschnitt 4.5.2 berechneten 20 pm auf
18 pm zu erkléren.

Obwohl eine Rabifrequenz gréBer der Linienbreite des aufzuspaltenden Ubergangs

erreicht wurde, konnte in einer Transmissionsmessung aufgrund der geringen Wechsel-
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wirkungszeit ohne Lockin-Technik keine Verringerung der Absorption gegeniiber der
linearen Absorption festgestellt werden. Mit Lockin-Technik jedoch zeigt die Mefrei-
he den aus Abbildung 3.11 in Kapitel 3.3 bekannten Einflul der Verstimmung des
Kopplungslasers auf die Lage der gemischten Zusténde: In ersten Graphen der Abbil-
dungesreihe 4.12 beobachtet man einen stéarker werdenen gemischten Zustand, der sich
von 013 < 0 her mit abnehmender Kopplungslaserverstimmung in Richtung der ur-
spriinglichen Ubergangsfrequenz verschiebt, bis fiir dy3 = 0 im sechsten Graphen zwei
gleich starke Absorptionslinien vorhanden sind. Nimmt die Frequenz des Kopplungs-
lasers weiter ab, wird die Ubergangsfrequenz des gemischten Zustands rechts im Bild

grofler und seine Absorptionslinie schwécher.

Diese Mefireihe zeigt damit, dal bei ausreichender Wechselwirkungszeit das Indu-
zieren von Transparenz in Quecksilber méglich ist. Die gemischten Zusténde bilden wie
erwartet ein Autler-Townes-Doublett und der Populationstransfer in einen Dunkelzu-

stand ist vernachléssigbar.
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4.6 Fluoreszenzmessungen

4.6.1 Gemischte Zustinde durch Kopplung der Niveaus 6P
und 7'S

Um die Lage der gemischten Zusténde des Niveaus 71S zu bestimmen, wurde die Fluo-
reszenz des Ubergangs 715 — 6'P bei 1014 nm mit hoher Rabifrequenz Qs und Qi3
weit unterhalb der Séttigungsintensitdt gemessen. Fiir verschiedene Wellenléngen des
Kopplungslasers wurde die Abhéingigkeit der Fluoreszenz von der Verstimmung 9,3 be-
stimmt. Eine Silizium-Photodiode (S1337-66BQ, Hamamatsu) mit einem Interferenz-
filter fiir 1014 nm dienten der Detektion der Fluoreszenzphotonen. Die Auswertung
erfolgte wie im vorangegangen Kapitel beschrieben. Auch hier fiihrt die Vereinfachung
der Zerfallsraten in der Rechnung zu einem anderen Intensitdtsverhéltnis der gemisch-
ten Zusténde als im Experiment. Die Rabifrequenz des Kopplungslasers hat in dieser
MeBreihe die Dopplerbreite des Ubergangs 615 — 7'S nicht iibertroffen, daher ist in
der Fluoreszenzline fiir 953 = 0 keine Aufspaltung sichtbar. Die Zwei-Photonenabsorp-
tionsrate léB3t sich mit experimentell erreichbaren Rabifrequenzen der Kopplungslasers

also nicht unterdriicken.

T T T T T " T ' T
=(12257,971 cm™
1,19 GHz

0,60 GHz

Fluoreszenzsignal [willk. Einheiten]

5., [GHz]

Abbildung 4.16: Gemessene Fluoreszenz aus dem Niveau 7'S (Punkte) und Population oo
berechnet aus den im jeweiligen Graphen angegeben Parametern des Experiments (Linie).
Die beiden grauen Linien geben die Position der Absorptionsmaxima durch Dopplereffekt
an, sie werden im folgenden Abschnitt 4.6.2 erlautert. Auf der néchsten Seite sind weitere
Graphen dieser Mefireihe abgebildet.
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T T T T T T T T
hro, = 12257,981 cm’”
Q,, =0,34 GHz

5, =0GHz

23

Fluoreszenzsignal [willk. Einheiten]

hrg, = 12257,985 cm’”
Q,, =1,05GHz
= 0,24 GHz

23

Fluoreszenzsignal [willk. Einheiten]

[ g, = 12257,988 cm’”
Q,,= 1,26 GHz
5,,= 0,42 GHz

T

Fluoreszenzsignal [willk. Einheiten]

5., [GHz]

Abbildung 4.17: Fortsetzung von Abb. 4.16 zu grofleren Wellenléingen des Koppellasers hin.
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4.6.2 EIT-dhnliche Fluoreszenz durch Dopplereffekt

In einem Medium, in dem Dopplerverbreiterung auftritt, wird ein Lichtstrahl mit
Verstimmung § gegen eine atomare Resonanz w von Atomen mit Geschwindigkeit
v & ¢+ J/w resonant ,gesehen*. Wird 9,3 konstant gehalten und dy3 variiert, fiithrt der
Dopplereffekt dazu, daf fiir zwei verschiedene Geschwindigkeitsgruppen die Zwei-Pho-
tonenabsorption durch Resonanznidhe gegeniiber den anderen Geschwindigkeitsgrup-
pen erhoht wird. Eine der beiden Gruppen bilden Atome mit Geschwindigkeit v = 0
in Ausbreitungsrichtung des Lichts. Fiir sie ist die Zwei-Photonenresonanz-Bedingung
fiir 913 + do3 = 0 erfiillt. Die zweite Gruppe besteht aus Atomen, deren Geschwindig-
keit gerade v = ¢ - d13/w13 betrigt, so daf eine Ein-Photonenresonanz vorliegt und fiir
d23 = —was - v/c auch die Zwei-Photonenresonanz. Beide Gruppen sind in Abbildung
4.18 skizziert.

O O,+0,=0
9 ==
d,, =—m,, VIC

Abbildung 4.18: Geschwindigkeitsgruppen mit erhohter Zwei-Photonenabsorptionsrate.

AN AN

AN AN

Oben: Zwei-Photonenresonanz mit Verstimmung d;3 zum Zwischenniveau, unten: Zwei-

Photonenresonanz mit resonantem Zwischenniveau.

Bei Atomen mit v = 0 kommt die Population g9 im allgemeinen (d;5 # 0) durch
Zwei-Photonenabsorption zustande, wiahrend in der zweiten Gruppe sowohl Zwei-Pho-
tonenabsorption als auch stufenweise Anregung zu erwarten ist. Die Abhéngigkeit der
Fluoreszenz von o3 wird demnach fiir die beiden Geschwindigkeitsgruppen unterschied-
liche Linienbreiten besitzen. Die gemessenen Fluoreszenzspektren sind zusammen mit

der berechneten Population gss in Abbildungen 4.19, 4.20 und 4.21 zu sehen.

Eine Anpassung der Rechnung an die gemessene Fluoreszenz ergab, dafl sich die
gemessene Struktur nicht durch das Vorhandensein verschiedener Isotope mit unter-
schiedlichen Ubergangsfrequenzen erkliren laBt. Es kann auch ausgeschlossen werden,
dafl es sich um gemischte Zustédnde handelt, denn bei gemischten Zustdnden néhert
sich einer von beiden bei zunehmender Verstimmung des koppelnden Lichtfeldes dem
ungestorten Zustand an. Hier beobachtet man jedoch, dafl sich beide Fluoreszenzma-
xima bei zunehmender Verstimmung weiter von der Frequenz des ungestorten Zwei-

Photoneniibergangs entfernen.
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5,, = -0,96 GHz

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

8,,=-0,72 GHz

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

5, =-0,42GHz ]

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

25 -20 -15 -10 05 00 05 1,0 15 20 25
5,, [GHz]

Abbildung 4.19: Fluoreszenz 7'S — 6'P der beiden im Text erlduterten Geschwindigkeits-
gruppen: Die breitere der beiden Fluoreszenzlinien stammt von v = c¢ - §13/wi3—Atomen
(13 = Q93 = 50MHz, v9 = 157m/s), die schmalere von v = 0-Atomen (213 = Qa3 =
0,1 GHz, vg = 80m/s).
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Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

25 20 -15 -10 -05 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
5,, [GHzZ]

Abbildung 4.20: Fortsetzung zu Abbildung 4.19.
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5,, = 0,65 GHz

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

25 -20 -15 -10 -05 00 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
3,, [GHZ]
T T T T

5,,= 0,75 GHz

Fluoreszenz bei 1014 nm [willk. Einheiten]

25 20 15 -10 -05 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
5,, [GHz]

Abbildung 4.21: Fortsetzung zu Abbildung 4.19.

Des weiteren dominieren fiir hohe Intensitéten der Lichtstrahlen v = 0-Atome
das Fluoreszenzsignal, wihrend bei geringen Intensitéiten fast ausschlieflich Atome der
zweiten Geschwindigkeitsgruppe in den Zustand 7S angeregt werden. Die gemessenen
Fluoreszenzphotonen kommen demnach aus unterschiedlichen Bereichen des Fokus:
Aus dem Kernbereich des Fokusiiberlapps der beiden Strahlen kommen Fluoreszenz-
photonen der v = 0—Atome mit schmalen Zwei-Photonenabsorptionslinien. Im Randbe-
reich mit geringeren Intensitéten emittieren v = ¢-d13 /w13 —Atome Fluoreszenzphotonen
bei 1014 nm. Da beide Bereiche nicht notwendigerweise gleich grof§ sein miissen, wurde

die relative Hohe beider Fluoreszenzkomponenten den Mefdaten angepaf3t:
v=c-013/w V=
022 = Qéz firs) +2- QgQ 0 (4.7)

In Abbildungen 4.19, 4.20 und 4.21 sind Messung und berechnetes g5, mit guter Uber-
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einstimmung zu sehen. Der Effekt wird im Experiment beobachtet, wenn beide Strahlen
zwar kollinear sind, aber mit Strahlversatz durch die Hg-Zelle gehen oder einer oder
beide Strahlen Astigmatismus aufweisen und dadurch die Bereiche héchster Rabifre-

quenzen beider Strahlen nicht zusammenfallen.

Riickblickend auf die in Kapitel 4.5 und 4.6.1 vorgestellten Mefireihen ist zu er-
kennen, dafl die grauen Linien, die die Position der durch Dopplereffekt entstehenden
Absorptionslinien nicht mit der beobachteten Verschiebung der gemischten Zusténde
zusammenfallen. Der in diesem Abschnitt vorgestellte Effekt ist also nicht fiir die Struk-
turen in Kapitel 4.5 und 4.6.1 verantwortlich. Die in Kapitel 3.4 beschriebene Rechnung
gibt die experimentelle Situation also gut wieder, wenn man beriicksichtigt, ob der
Dopplereffekt oder das Mischen der atomaren Zustinde das Vorhandensein mehrerer

Absorptionslinien verursacht.



Kapitel 5

Verbesserung der

Konversionseffizienz des
Vier-Wellen-Mischens

In diesem Kapitel werden Schliisse aus den experimentellen Ergebnissen fiir mogliche
Verbesserungen der Anfangs vorgestellten Lyman-a-Quelle gezogen. Die Diskusion ist
in die verschiedenen in die Konversionseffezienz des VWM eingehenden Groflen ge-
gliedert: Zunéchst geht es um die Atomdichte und die Frage, wie die Nachteile von
Dampfzellen umgangen werden kénnen. Anschliefend werden verschiedene Moglichkei-
ten erértert, durch Andern des Anregungsschemas mehr Leistung in den Fundamental-
strahlen zu bekommen. Mit der Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitdat durch EIT
beschéftigt sich Kapitel 5.3, danach wird detailiert auf die Problematik der Phasenan-

passung eingegangen.

5.1 Atomdichte und Dopplereffekt

Zellen, wie sie in den Experimenten zu dieser Arbeit verwendet wurden, stellen einen
geeigneten ,,Behalter” fiir das nichtlineare Medium dar, da sie einfach in der Hand-
habung sind, guten optischen Zugang bieten und die Atomdichte iiber die Zellentem-
peratur regelbar ist. Allerdings nimmt durch Heizen einer Zelle nicht nur die Atom-
dichte, sondern auch der Dopplereffekt zu (selbes gilt auch fiir eine sogenannte heatpi-
pe, [Vidal and Cooper, 1969, Steffes et al., 1996, Scheingraber and Vidal, 1981] sowie
[Boyd and Dodd, 1980]). Ein Mischen der Niveaus 62P und 7S durch kontinuierli-
ches Laserlicht mit einer Rabifrequenz von ca. 1,5 GHz, wie sie in den Experimenten
im Rahmen dieser Arbeit erreicht wurden (sieche Mefireihen des vorangegangenen Ka-
pitels) ist dann nicht mehr moglich. Kiihlt man die Zelle, um den Dopplereffekt zu
verringern, so nimmt die Atomdichte stark ab, damit wiirde im Falle von VWM mit
EIT in einer Zelle auch die erzeugte VUV-Leistung zuriickgehen. Glaszellen sind damit
zwar fiir erste Experimente gut geeignet, fiir VWM mit EIT aber nicht.

78
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Mit einer Atomstrahlapparatur 148t sich der Konflikt zwischen Dichte und Doppler-
sowie Druckverbreiterung der atomaren Ubergéinge elegant umgehen: Bei 220°C wird
die Verbreiterung der Zwei-Photonenabsorptionslinie 615 — 7S durch die Verwendung
eines Atomstrahls bei vergleichbarer Dichte von den 3 GHz (Zelle) auf 2 GHz verringert
[Konig, 2003]. Fiithrt man das Experiment aus Kapitel 4.5 statt mit einer Zelle mit der
in [Ko6nig, 2003] vorgestellten Apparatur durch, verringert sich die Wechselwirkungszeit
der Atome fiir eine Strahltaille von 20 pm auf weniger als 120 ns'. In der Geschwindig-
keitsverteilung der Atome, die durch eine Diise ins Vakuum expandieren, befinden sich
weniger langsame Atome als in einer Zelle bei gleicher Temperatur, denn in der Diise
werden die langsamen Atome durch St68e mit nachfolgenden schnelleren Atomen be-
schleunigt. Durch diesen sogenannten Zacharias-Effekt wird im Strahl nicht nur die
Wechselwirkungszeit geringer, sondern auch die Zahl der Atome, in denen dennoch
Transparenz induziert werden kénnte. Damit bleiben die Absorptionseigenschaften des

Atomstrahls auf dem Ubergang 6'S — 6°P nahezu ungestort.

Daf es prinzipiell moglich ist, Kohédrenzeffekte in einem Atomstrahl zu beobachten,
zeigt eine Verdffentlichung aus dem Jahre 1996, worin von der dem EIT verwand-
ten Erzeugung kohirenter Strahlung ohne Populationsinversion? in einem Natrium-
Atomstrahl berichtet wird [Padmabandu et al., 1996]. Es ist also zu erwarten, daf§ mit
einem entsprechenden Lasersystem — Moglichkeiten hierfiir werden in Kapitel 5.2 dis-

kutiert — auch im Quecksilber-Atomstrahl Transparenz induziert werden kann.

Das Problem der kurzen Verweildauer des nichtlinearen Mediums 1&8t sich durch
Verwenden einer kalten Atomwolke 16sen, deshalb wurden in der letzten Zeit die meisten
Experimente zur nichtlinearen Optik mit kalten Atomwolken realisiert: 1999 machte
man sich die starke Dispersion die EIT mit sich bringt zunutze, um die Lichtgeschwin-
digkeit stark zu verringern [Harris and Hau, 1999], [Hau et al., 1999]. Eine Kontrolle
des Brechungsindexes und damit der Phasenanpassung erméglichte dann auch Vier-
Wellen-Mischen [Braje et al., 2004] oder Sechs-Wellen-Mischen in kaltem Rubidium
[Kang et al., 2004]. Eine detailiertere Diskussion der Phasenanpassung durch EIT er-
folgt in Abschnitt 5.4.

In einer kalten Quecksilber-Atomwolke gidbe es so gut wie keine Dopplerverbreite-
rung; die zur Aufspaltung des Niveaus 63 P benétigte Rabifrequenz wiire somit geringer,
so dafl VMW mit kollimierten Strahlen mdoglich sein sollte. Die Problematik, dafl nur
8% der Atome bei EIT | mitmachen®, wire ebenso wie die rdumlich variierende Rabi-

frequenz hinféllig. Allerdings birgt die Erzeugung einer kalten Quecksilber-Atomwolke

!Die Geschwindigkeit der Atome bei Austritt aus der Diise betrigt im Mittel 166 m/s. Da der Strahl

ins Vakuum expandiert, werden die Atome bereits 1 mm hinter der Diise auf 300 m/s beschleunigt.
Zengl.: lasing without inversion (LWT)
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einige Schwierigkeiten in sich. Plédne einer Falle fiir neutrale Quecksilberatome mit
Dichten iiber 10! Atome/cm?® und einer rdumlichen Ausdehnung von 300 pm findet
man in [Walther, 2002].

Eine weitere Moglichkeit besteht in der Verwendung einer mit dem nichtlinearen
Medium gefiillten Hohlfaser oder photonischer Kristallfaser [Fedotov et al., 2001]. Ei-
ne Faser eignet sich sehr gut, um grofle Lingen des nichtlinearen Mediums bei hoher
Leistungsdichte der Fundamentalstrahlen zu realisieren — dabei stehen durch die Wahl
der Faser zusitzliche Parameter zur Optimierung der Phasenanpassung zur Verfiigung
(siche [Naumov et al., 2001] und darin zitierte Arbeiten). Wiirde man das in Kapitel
2 beschriebene Experiment statt in einer 1,5cm langen Dampfzone bei 220 °C in ei-
ner mit Quecksilberdampf gefiillten Hohlfaser durchfiithren, kann man bei geeigneter
Wahl des Durchmessers und der Faserldnge sicherlich mit einer héheren Leistung der
erzeugten Lyman-a-Strahlung rechnen. Eine Aussage iiber die Grofenordnung des Ef-
fizienzgewinns beim VWM in der Faser zu treffen ist allerdings schwierig, da sie von
vielen experimentellen Parametern wie beispielsweise der moglichen Atomdichte oder

der praktisch erreichbaren Phasenanpassung abhéngt.

5.2 Laserleistung und Anregungsschema

Eine moglichst hohe Leistung in den Fundamentalstrahlen ist aus zwei Griinden wiinsch-

enswert:

e Beim VWM ist die erzeugt Leistung nach Gleichung (2.15) proportional zum
Produkt der Leistung der Fundamentalstrahlen.

e [st die Leistung des Fundamentalstrahls, der zum Mischen von Niveaus verwen-
det wird weitaus hoher, als zur Erzeugung von Transparenz benotigt wird, kann
man auf starkes Fokussieren der Fundamentalstrahlen verzichten. Die Wechsel-
wirkungszone und damit auch die Wechselwirkungszeit der Atome mit den Fun-
damentalstrahlen nimmt dadurch zu, so daf§ auch bei Atomen mit hoher Ge-
schwindigkeit Transparenz induziert wird. Auf diesem Weg konnte beispielsweise

VWM mit EIT auch in einem Atomstrahl realisiert werden.

Eine Uberlegung wert ist es daher, statt des in dieser Arbeit verwendeten Anregungs-
schemas 6'S — 6°P « 7S mit den Ubergangswellenlingen 254 nm und 408 nm, auf
dem Ubergang 6'S — 6'P mit einer Ubergangswellenléinge von 185 nm durch Kopp-
lung von 6'P «» 7'S durch ein starkes Lichtfeld mit einer Wellenlinge von 1014 nm
Transparenz zu erzeugen. Bei dieser Wellenldnge sind Laser mit hoher Ausgangslei-
stung kommerziell erhiltlich, zudem finden die Ubergéinge in diesem Fall innerhalb des

Singulett-System statt, wodurch die Dipolmatrixelemente grofler sind als im vorherge-
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henden Fall:
f

mit pu o =
w

= peis—eip ~ 6 Ugis_e3p

und perpms ~ 13- pespons

Das bedeutet, dafl bei gleicher Intensitédt des Kopplungslasers die Rabifrequenz fiir
den Ubergang 6'P « 7'S eine Grofenordnung grofer ist als die fiir den Ubergang
6°P « 7'S. Ein Mischen der Niveaus 6'P « 715 erfordert statt der in dieser Ar-
beit verwendeten 254nm als ersten Fundamentalstrahl Licht mit einer Wellenlénge
von 185 nm. Bei dieser Wellenlénge ist mit weniger Leistung zu rechnen als bei 254 nm

moglich sind.

Das Niveausystem von Quecksilber, aufgeteilt in Singulett- und Triplettsystem, ist
in Abbildung 5.1 dargestellt. W&hlt man nicht als Bedingung, dal der Kopplungslaser
auch als Fundamentalstrahl verwendent wird, bietet das Niveausystem noch weite-
re Moglichkeiten, Transparenz fiir einen der Uberginge 6'S — 6P zu induzieren.
Die Frequenz des Lichtfelds mit dem die Transparenz induziert wird mufl auch nicht
im optischen Bereich liegen: In [Wu et al., 2003] beispielsweise wurde die Transpa-
renz fiir den ersten Fundamentalstrahl nicht durch einen anderen Fundamentalstrahl,
sondern ein zusétzliches Lichtfeld erzeugt. Um diese Technik zur Erzeugung von konti-
nuierlich kohérenter Lyman-a-Strahlung gewinnbringend anzuwenden, miisste ein lei-
stungsstarker cw Laser fiir die Kopplungswellenlénge erhéltlich sein oder — besser und
— das Dipolmatrixelement des Kopplungsiibergangs groBer sein als die der Uberginge
6'3P « 7'S. Bei Quecksilber sehen allerdings weder Ubergangswellenlingen noch
Dipolmatrixelemente vielversprechend aus. Eine weitere Moglichkeit ist, die atoma-
ren Zustédnde mit Mikrowellen anstatt einem Feld mit optischer Frequenz zu mischen
[Kosachiov and Korsunsky, 2000]. Dafiir anbieten wiirden sich die beiden Hyperfein-
strukturniveaus 6P, F = 1/2 und F' = 3/2 von '%Hg. Die Kopplung wiirde hier durch
Radiofrequenz- statt Mikrowellenstrahlung, erfolgen. Das Quecksilberisotop 201 bietet

sich in einem natiirlichen Isotopengemisch durch geringere Haufigkeit nicht an.
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Abbildung 5.1: Niveauschema von Quecksilber aus [Mitchell and Zemansky, 1971].
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5.3 Nichtlineare Suszeptibilitit y©®

Die Rabifrequenz 293 kann aber auch zu hoch gewéhlt werden: Die gemischten Zusténde
konnen soweit auseinander liegen, da |x®)| nicht mehr resonant erhéht wird. Als
Beispiel sind in Abbildung 5.2 Suszeptibilititen eines Vier-Wellenmischprozesses in
Abhéngigkeit der Verstimmung d15 des ersten Fundamentalstrahls abgebildet. Die Ver-
stimmung des ersten Fundamentalstrahls ;5 ist auf der Abszisse aufgetragen, die des
zweiten Lichtfeldes ist zur resonanten Kopplung des Niveaus |2) an |3) null, die Fre-
quenz des dritten Fundamentalstrahl ist konstant mit einer Verstimmung d34 # 0 zum
Niveau [4). Auf dem Ubergang |2) — |3) wird mit Rabifrequenz Qo3 Transparenz fiir
den ersten Fundamentalstrahl induziert. Im linken Graphen ist der Imaginérteil von
x (o< Absorptionskoeffizient) des Ubergangs 1) — |2), im rechten die nichtlineare
Suszeptibilitdt zur Summenfrequenzbildung, jeweils fiir verschiedene Rabifrequenzen
(93, dargestellt.

- Im(y'") [willk. Einheiten] x| [willk. Einheiten]

5,, [GHz] 5., [GHz]

Abbildung 5.2: Links: Imaginirteil von x(! fiir Ubergang |1) — |2) bei verschiedenen Kopp-
lungsstéirken Qg3 der Niveaus |2) < |3). Rechts: |x(®)| (logarithmische Skala) fiir die Sum-
menfrequenzbildung mit resonantem Fundamentalstrahlen fiir den Ubergang [2) — [3) in
Abhingigkeit von d13 und denselben Rabifrequenzen €223 wie im Bild links. Linienverbreite-

rungen von Quecksilber in einer Dampfzelle bei 220 °C.

Bei zunehmender Rabifrequenz €255 sieht man, dafl die lineare Suszeptibilitdt bei
012 = 0 auf null zuriickgeht, wihrend die nichtlineare Suszeptibilitdt zwar {iber die
gesamte Kurvenschar hinweg um vier Gréflenordnungen einbricht, aber auf einen von
null verschiedenen Wert. Man spricht in diesem Zusammenhang von einer resonanten

Uberhshung von x®).

Welche Leistungssteigerung der fiir 615 = 0 erzeugten VUV-Strahlung wiirde sich
fiir eine Erhohung der Rabifrequenz von €23 = 15 GHz auf 53 = 20 GHz ergeben?

In beiden Féllen ist die induzierte Transparenz ausreichend, um lineare Absorption
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zu vermeiden. Die Anderung von Qa3 bei ansonsten gleichen Parametern bringt eine
Leistungssteigerung in diesem Lichtstrahl um das 1,8-fache mit sich, die nichtlinea-
re Suszeptibilitdt geht dafiir aber um einen Faktor 1,5 zuriick. In die Effizienz des
VWNMs geht [x®)| quadratisch ein, die Leistung der Fundamentalstrahlen linear und
damit dndert sich die erzeugte VUV-Leistung um 1,8/1,5% = 0,8 — geht also um 20 %
zuriick! Anhand des Beispiels wird deutlich, daf3 eine moglichst groflie Aufspaltung der

Niveaus nicht unbedingt einen Effizienzgewinn fiir das VWM mit sich bringt.

Die in Abbildung 5.2 gezeigten Suszeptibilitdten wurden im Vier-Niveau-System
mit Dopplerverbreiterung analog zu [Harris et al., 1990] berechnet. Eine ausfiihrliche
Beschreibung dazu findet man in [Alam, 1999] oder auch in [Moseley et al., 1993], dort

allerdings fiir die nichtlineare Suszeptibilitit zweiter Ordnung.

5.4 Phasenanpassung

Der Begriff der Phasenanpassung wurde bereits in Kapitel 2.1 angesprochen. Dort war
das Ziel, im Falle von ebenen Wellen die Phasenfehlanpassung Ak = 0 zu erhalten bzw.
fiir fokussierte Gau-Strahlen als Fundamentalstrahlen das Phasenanpassungsintegral
zu maximieren. Im folgenden liegt nun der Diskussionsschwerpunkt auf Moglichkei-
ten, mit Hilfe z. B. von induzierter Transparenz auf die Phasenanpassung Einflul zu
nehmen und auch mit nicht optimaler Phasenanpassung hohe Effizienz beim VWM
zu erreichen. Die Diskussion beschrénkt sich dabei weitgehend auf ebene Wellen als

Fundamentalstrahlen.

Auch bei nicht optimaler Phasenanpassung wird iiber eine bestimmte Léinge des
nichtlinearen Mediums der Summenfrequenzstrahl noch ,, phasenrichtig®“ erzeugt. Diese

Léange nennt man Kohdrenzlinge L. [Boyd, 1992]:

2
L. = — 1
= (51)
Ny nq N9 ns
Ak = 2 (242423 5.2
A4 (A1+)\2+)\3) (5:2)

Nachdem iiber die Léange L. die Leistung im Summenfrequenzstrahl zunimmt, iiber-
lagern die rdumlich danach erzeugten Strahlen destruktiv, so dafl die Leistung des

Summenfrequenzstrahls nach L. wieder abnimmt.

5.4.1 Maximierung der Kohirenzlinge

Nach Gleichungen (5.1) und (5.2) erreicht man die maximale Kohérenzlinge durch
Anpassen der Brechungsindices an die gewdhlten Wellenléingen der Fundamentalstrah-

len. Das kann auf verschiedenen Wegen erreicht werden: Durch Andern des Drucks des
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nichtlinearen Mediums, durch Beimischen eines zweiten Gases als sogenanntes Puffer-
gas® [Vidal and Cooper, 1969] oder durch Einflunahme auf die Suszeptibilitéit der fiir
das VWM relevanten Ubergénge im Medium [Harris et al., 1990, Rathe et al., 1993,
Fleischhauer et al., 1992]. In den vorangegangenen Kapiteln wurde gezeigt, dafl eine
Verdnderung der Suszeptibilitdt in Quecksilber moglich ist. Damit kann man durch
Andern der Kopplungsstiirke zwischen den Niveaus 6°P « 7'S den Brechungsindex
fiir den Ubergang 6'S — 6P ,einstellen® (siche Abbildung 3.12) und so Phasenan-
passung erreichen. Experimentell beobachtet wurde elektromagnetisch induzierte Pha-
senanpassung bei der Erzeugung von 283nm in Bleidampf [Jain et al., 1993]. Ist die
Kopplungsstirke ausreichend fiir eine sehr grofie Kohédrenzlidnge (bei geringer Absorp-
tion), wire eine mit Quecksilberdampf gefiillte Hohlfaser das geeignete Mittel, eine L,

entsprechende Lange des Mediums experimentell zu realisieren.

5.4.2 Vektorielle Phasenanpassung

Man kann nicht nur den Betrag, sondern auch die Richtung der Wellenvektoren zur
Phasenanpassung nutzen. In der Literatur findet man solche Fille selten, denn sie
sind aus rein experimenteller Sicht durch die Justage des Winkels schwieriger als die
kollineare Geometrie. Grund dafiir mag sein, dafl sich das Erreichen von Phasenan-
passung nach [Harris et al., 1990] im stufenweisen Anstieg des Signals auswirkt, was
eine ,, Vorjustage® mit anschlieBender Optimierung des Signals stark erschwert. Ein er-
folgreich realisiertes Beispiel vektorieller Phasenanpassung findet man beispielsweise in
[Babin et al., 1999], wo einer der drei Fundamentalstrahlen unter einem Winkel von
10 mrad gegen die beiden anderen Fundamentalstrahlen im nichtlinearen Medium pro-
pagiert. Die Folge ist allerdings, dafl von dem insgesamt 6 cm langen Medium weniger

als 1 cm zur Frequenzkonversion genutzt wird.

5.4.3 Fokussierte Gauf3-Strahlen

Bislang wurden die Fundamentalstrahlen mit einer kurzbrennweitigen Linse in das
nichtlineare Medium fokussiert. Grund dafiir ist die hohere Leistungsdichte durch die
Fokussierung, die eine bessere Konversionseffizienz ergibt. Um die optischen Eigen-
schaften des Quecksilberdampfs jedoch genau kontrollieren zu kénnen und Effekte wie
Deformation des Strahlprofils durch raumlich variierenden Brechungsindex zu vermei-
den, sind ebene Wellen von Vorteil. Bei den in dieser Arbeit vorgestellten Experimenten
wire mit ebenen Wellen die Leistungsdichte der Lichtstrahlen zur Summenfrequenzbil-
dung zu gering gewesen. In kiinftigen Experimenten wird es also von der Leistungsdich-
te der Fundamentalstrahlen abhingen, inwieweit die starke Fokussierung aufgegeben

werden kann.

3In vielen Fillen fiihrt die Verwendung eines Puffergases durch zusitzliche Druckverbreiterung zu

einer Veringerung der Konversionseffizienz.



Kapitel 6

Ausblick

In dieser Arbeit wurde gezeigt, dafi in Quecksilberdampf das Induzieren gemischter
Zustinde sowohl fiir die Ein- als auch die Zwei-Photoneniibergang 615 — 63P — 719
mit kontinuierlich kohdrentem Licht moglich ist. Zur Umsetzung der hierbei gewon-
nenen Erkenntnisse in einer verbesserte Lyman-a-Quelle wurden im vorangegangenen
Kapitel bereits einige Vorschlédge gemacht. Fiir die Zukunft des Experiments ergeben

sich daraus vielfaltige Moglichkeiten:

Um in Quecksilber hohe Konversionseffizienzen durch induzierte Phasenanpassung
und Resonanznédhe bei reduzierter Absorption zu erhalten, mufl die Wechselwirkungs-
zeit der Atome mit den Fundamentalstrahlen verlangert werden. Mit den beobachteten
8 % der Atome ist es nicht moglich, Brechungsindex und Absorptionskoeffizient in dem
fiir VWM noétigen Mafl zu kontrollieren.

Die eleganteste und zugleich technisch anspruchsvollste Losung dieses Problems
wére der Aufbau einer magneto-optischen Falle (MOT) fiir Quecksilber. Dabei muf} im
konkreten Fall allerdings gut abgewogen werden, ob die geringe Atomdichte in einer

MOT durch den Gewinn an nichtlinearer Suszeptibilitdt kompensiert wird.

Die weitere Moglichkeit ist das VWM im Atomstrahl mit der Ein- und Zwei-Pho-
tonenresonanz 6'S — 6'!P — 71S: Da fiir die Kopplungslaserwellenlinge von 1014 nm
leistungsstarke cw Laser erhéltlich sind, kann hier die notige Wechselwirkungszeit durch
einen groflen Strahldurchmesser erreicht werden. Die Erzeugung von 185nm kénnte

durch Summenfrequenzmischen in einem CLBO [Umemura and Kato, 1997] erfolgen.

Zur Realisierung von VWM in einer Hohlfaser mit resonanten Fundamentalstrahlen
muf sichergestellt sein, dafl die Rabifrequenz des koppelnden Lichtfeldes ausreicht, um
Transparenz fiir den ersten Fundamentalstrahl zu erzeugen. Dazu sollte zuerst unter-
sucht werden, welche Linienverbreiterungen sich in Abhéangigkeit des Kerndurchmessers

ergeben.
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Bei all diesen Moglichkeiten fiihrt der Autler-Townes-Charakter der erzeugten Auf-
spaltung fiihrt dazu, daf§ zur signifikanten Reduktion hohe Rabifrequenzen benétigt
werden. Ursache dafiir ist die kurze Lebensdauer des Niveaus 71S. Die Konsequenz ist,
daB VWM mit EIT einen Grofteil seiner Vorteile gegeniiber nichtresonantem Vierwel-
lenmischen einbiifit: Wird eine hohe Rabifrequenz 293 zum Induzieren von Transparenz
benotigt, nimmt der EinfluB der resonanten Uberhéhung von x® ab und die Situation
entspréiche einem VWM-Schema ohne EIT, bei dem d13 und o3 um +Q93/2 verstimmt
wéaren. Das gewiinschte CPT-EIT erhélt man ausschliellich durch Kopplung an ein
metastabiles Niveau. Dazu kommen die Zustinde 6P, und 63P, in Frage, wobei der
Ubergang 6°P; — 6%P, allerdings nicht dipolerlaubt ist. Um die Konversionseffizienz
von VWM zur Erzeugung von cw Lyman-a-Strahlung zu erhohen, stellt die Kombina-
tion von EIT und VWM damit nicht die aussichtsreichste Losung dar.

Eine weitere Moglichkeit, mehr Leistung im Lyman-a-Strahl zu erhalten, besteht
darin, isotopenreines Quecksilber zu verwenden. Die in Kapitel 2 beschriebenen Ap-
paratur wiirde allein dadurch, dafl dreimal mehr Atome bei ansonsten gleichen Para-
metern zum VMW beitragen, eine Groflenordnung mehr VUV-Strahlung produzieren.
Die Verwendung von isotopenreinem Quecksilber hat allerdings keine weiteren Vorteile
— auch nicht fir EIT, wie in Kapitel 3 gezeigt wurde — sodal dadurch keine Ver-
besserung der Konversionseffizienz iiber diese Groflenordnung hinaus zu erwarten ist.
Ein Argument gegen die Verwendung von isotopenreinem oder isotopenangereicher-
tem Quecksilber ist jedoch der hohe Anschaffungspreis, wenn wie in der in Kapitel 2
vorgestellten Apparatur mehrere hundert Gramm zum Betrieb benotigt werden. Die

Konstruktion einer miniaturisierten Dampfzelle konnte hier jedoch Abhilfe schaffen.

Eine leistungsstarke kontinuierliche Quelle kohérenter Lyman-a-Strahlung wird eine
zentrale Rolle fiir Experimente mit Antiwasserstoff spielen. Fiihrt man die eine oder
andere der in dieser Arbeit aufgezeigten Verbesserungsmoglichkeiten durch, kann die

Leistung des erzeugten Lyman-a-Lichts um einige Groflenordnungen verbessert werden.



Anhang A

Zusammenstellung der wichtigsten
Quecksilberdaten

Dipolmatrixelemente

Die in dieser Arbeit verwendeten Dipolmatrixelemente der Quecksilberiibergénge wur-
den aus Oszillatorstérken [Smith and Alford, 1986], [Alford and Smith, 1987] berech-
net. Die Umrechnung ist in [Hilborn, 1982] beschrieben. Es wurde beriicksichtigt, dafl
durch Entartung von Niveaus das Absorptions- und Emissionsdipolmatrixelement un-

gleich sind.

Durch die Unterscheidung von Absorptions- und Emissionsmatrixelement entsteht
in manchen Lehrbiichern ein Fallstrick, denn nicht iiberall werden die beiden Matrix-
elemente konsequent verwendet: In [Hilborn, 1982] und [Boyd, 1992] findet man beide,
jedoch in [Loudon, 1973] — beispielsweise in Gleichung (2.138) des Kapitels 2.11 — nicht.
Sind noch Polarisationseffekte zu beriicksichtigen, kann je nach Lehrbuch das Dipol-
matrixelement bzw. die beiden Matrixelemente eines Dipoliibergangs einen Faktor 3
grofer oder kleiner werden. Eine hilfreiche Diskussion dieser Problematik findet man
in [Siegman, 1986] in den Kapiteln ,the factor of three“ und ,the factor of 3*“.

Sattigungsintensititen

Fiir den Ubergang 6'S — 63P betriigt die Intensitit, die gerade ausreicht, um 50 %
der Atome anzuregen [Metcalf and van der Straten, 1999]:

T -h-c
I, = —— Al
3-N\3r (A1)

mW
= 10 A2
cm? (A2)

mit A = 253,7nm
7 = 120ns
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Isotop 0 [GHz] fir | 0 [GHz] fiir | § [GHz] fir | Haufigkeit

6'S — 63P | 6P — 7'S | 6'S — 7S (%]

202 0 0 0 29,863

200 9,3 -0,93 4,37 23,096
198 10,20 21,78 8,42 9,968
196 14,32 -2,40 11,92 0,15
204 -5.10 0,92 412 6,74
199 F=1/2 -9,29 13,1 7,81 5,78
199 F=3/2 16,28 -9,02 7,26 11,56
201 F=1/2 | 17,06 -13,94 3,12 1,93
201 F=3/2 9,61 -6,38 3,23 4,82
201 F=5/2 -4,51 7,95 3,04 5,78

Tabelle A.1: Hg-Daten fiir Hiufigkeit 615 — 63P von [Wallenstein and Hiinsch, 1976] und
fiir 63P — 7'S von [Murakawa, 1959]

Ubergang | Oszilatorstérke | Zerfallsrate 1/7
63P — 619 0,024 8.547 MHz
7S — 6P 0,00357 4,1935 MHz
6P — TP 0,15 27,885 MHz
6'P — 619 1,15 0,6 — 3GHz

Tabelle A.2: Oszillatorstirken von [Smith and Alford, 1986] und [Alford and Smith, 1987],
fiir 61 P — 615 aus [Mitchell and Zemansky, 1971].
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und fiir den Ubergang 6°P — 7'S:

mW
Iy = 77 A.3
- (A.3)
mit A = 407,8nm
1
T = mBl,Zns:QélOns

Uberlegungen zu den Zeitkonstanten Kapitel 3.4

Die verschiedenen Zerfallsraten von Kohérenzen und Populationen wurden in Kapitel
3.4 auf drei Zeitkonstanten reduziert. Die Lebensdauern der Niveaus 6P und 715 sind

in Tabelle A.2 aufgelistet. Daraus erhélt man folgende Zerfallsraten I';; der Kohérenzen

Oij

I's = %(Fu +1's3) = 5. ;63P =3 120 = 4,17 MHz (A.4)
Fgg) - %(FQg;S + Tag) = %(31,121&8 N 12; ns) B 501118 (A.5)
Fg) - %(FSZP—WIS i) = %(3?:;?18 * 12; ns> - 16éns (4.6)

bz = %F%es T 2. 311,2ns B 62,£lns

h %F;;SHGIS T 2. g’f; ns 71,17118 (A7)

Damit ergeben sich folgende Intervalle:

Ty € [62ns,72ns]
T, € [50ns,240ns]
Ty € [30mns, 120 ns]



Anhang B

Mathematica Programme

Im folgenden sind die Mathematica-Notebooks abgebildet, die zur Erstellung der Gra-

phen in Kapitel 3 und zur Wiedergabe der Messungen in Kapitel 4 verwendet wurden.

Fiir Abbildungen 3.2 und 3.3

2Niveausystem.nb 1

(% OBE 2-Niveau-System
ClearAll[" "]
<< Algebra Rel

t Dampfungx)

(* Frequenzen in Hz «)

(+ hgl98 )

hg198Det6P = 10.20 % 1079; (x 6°1S~6"3P *)
hg198Det7S = 8.42%1079; (x 6"3P-7~1S )

hfg198 = 0.09968; (* Haufigkeit des Isotopsx)

(» hg200, hg202, hg204, hgl99, hg201 ebenso =)

omegal /: Im[omegal] = O
omega2 /: Im[omega2] = O
omegal /: Im[omegal] = O;
omegal2 /: Im[omegal2] = O
gamma /: Im[gamma] = O;
delta /: Im[delta] =0;

hb /: Im[hb] = O;

: Im[t] = O;

rho = {{rholl, rhol2}, {rho21, rho22}};

hi1 hb « omegal;

h22 = hbxomega2;

h21 = -hb/2xomegal2 +Exp[-1 « (omegalL) *t];
h12 = Conjugate[h21];

h={{h11, h12}, {h21, h22}};
g = {{+gammaxrho22, -1/2x«gammaxrhol2}, {-1/2xgamma*rho2l, -gamma=*rho22}};
rhopkt = -1/hb« (h.rho - rho.h) + g;

gl11l = rhopktll == rhopkt[[1]]1[[1]];
gl12 = rhopktl2 == rhopkt[[1]]1[[2]];
gl21 = rhopkt21 == rhopkt[[2]]1[[1]];

gl22 = rhopkt22 == rhopkt[[2]][[2]];

(% *#*SVAAR# *)
(+ Variablentransformation: rhol2_neu -> rhol2+Exp[lxomegal+t] =)
(* rho21_neu -> rho21xExp[-l+omegal+t] x)
glll =

gl1l /. {rhol2 -> (rhol2«Exp[l xomegalL «t]), rho2l -> (rho2l1+Exp[-1«*omegal xt])};
gll12 = gl12 /. {rhol2 -> (rhol2+Exp[l xomegalL xt]),
rho21 -> (rho21«Exp[-1xomegal xt])};
gl21 = gl21 /. {rhol2 -> (rhol2xExp[l «omegal % t]),
rho21 -> (rho21«Exp[-1xomegalLxt])};
gl22 = gl22 /. {rhol2 -> (rhol2xExp[l «omegal xt]),
rho21 -> (rho21+Exp[-1+omegalL xt])};

gl11l = FullSimplify[gl11]; gl12 = FullSimplify[gl12];
gl21 = FullSimplify[gl21]; gl22 = FullSimplify[gl22];
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chil 2Niveausystem.nb

112 = gl12 /.
rhopkt12 -> (rhopktl2xExp[l +omegal + t] + rhol2« (+1 +omegal) » Exp[l xomegalL x t]) ;
121 = gl21 /. rhopkt21 -> (rhopkt2lxExp[-1+omegal % t] +
rho21« (-1 xomegal) x Exp[-1 »omegal x t]) ;

al = Solve[gll12, rhopktl2];
a2 = Solve[gl2l, rhopkt21];

= glll /. rhopktll -> 0;

= 0 == rhopktil2;
= gl12 /. al[[1]];
= 0 == rhopkt21;

/- a2[[1]1];

/. rhopkt22 -> 0;

glll = gl11 /. rholl -> (1-rho22); gl12 = gl12 /. rholl -> (1-rho22);
gl21l = gl21 /. rholl -> (1-rho22); gl22 = gl22 /. rholl -> (1-rho22);
(* *)

Isg = Solve[{gl12, gl21, gl22}, {rhol2, rho21, rho22}];

rhol2 = rhol2 /. Isg[[111[[1]];
rho21 = rho21 /. Isg[[1]]1[[2]];
rho22 = rho22 /. Isg[[1]11([3]];

rhol2 = FullSimplify[rhol2];
rho21 = FullSimplify[rho21];
rho22 = FullSimplify[rho22];
rholl = 1 - rho22;

(* Absorption und Dispersion )
imchil = 1/omegal2«Normal [Series[-Im[rhol2], {omegal2, O, 1}]1]
rechil = 1/omegal2xNormal[ Series[Re[rhol2], {omegal2, O, 1}1]

imchil = FullSimplify[imchil]
rechil = Full plify[rechil]

(+ Dopplerverbreiterung x)
dabs = imchil /. (omegal - omega2 + omegal) - delta
disp = rechil /. (omegal - omega2 + omegal) - delta

(+ die Frequenzen sind allesamt KREISfrequenzen x)
dabs = dabs /. {gamma - 2 Pi «+gamma, delta- 2«Pixdelta};
disp = disp /. {gamma - 2 Pi +gamma, delta- 2xPixdelta};

dabs = dabs /. delta- (delta+v/c=+ (omega2+delta));
disp = disp /. delta- (delta+v/cx+ (omega2+delta));

dabs = dabs /. {omegal- 0, omega2 - (c/ (253.7%10"(-9)))};
dabs = dabs /. c- (2.9979%1078);
disp = /. {omegal » 0, omega2 - (c/ (253.7%10"(-9)))};
disp = disp /. C- (2.9979x10°8);

chil 2Niveausystem.nb

vverteilung = Exp[-(v/Vv0) 2]/ (Sqrt[Pi] *v0) /. vO - 157;
(* 157 fur 300K, 200 fur 220 °C )

dabs = ExpandAll[dabs xvverteilung] /. {gamma- (1/ (120 10" (-9)) +stossvb)};
disp = ExpandAll[disp«vverteilung] /. {gamma - (1/ (120+10” (-9)) + Stossvb) };

dabs = dabs /. stossvb- 0%1079; (% Stolverbreiterung =)
disp = disp /. stossvb- 0x%1079;

n=4.8%10"19;

(* 4.8%10"19 pro m"3 bei RT, 8.79x10723 bei 220 °C im Isotopengemisch =)
mu = 8.7%10" (-31);

eps0 = 8.8542 %107 (-12) ;

hquer = 1.0546 % 10" (-34) ;

vorfaktor = nx*3+mu”~2/ (eps0* hquer) ;

dabs = vorfaktor « dabs;
disp = vorfaktor«disp;
hat also ab hier di

richtigen einheiten )

(* nun wird dabs zum Absorptionskoeffizienten x)
dabs = dabs*2%Pi* (2%xPi/ (253.7%10"(-9)));

dabs198 = dabs + hfg198 /. delta - (delta - hgl98Det6P) ;
displ198 = disp+hfgl198 /. delta- (delta-hgl98Det6P) ;
(+ ebenso alle anderen Isotope x)

(* Absorption =)
Fktnl[delta_] := NIntegrate[dabs198, {v, -800, O, 800}, MaxRecursion-10] + ...];

(* Dispersion x)
Fktn2[delta_] :=NIntegrate[disp198, {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion- 10] +...];

(*» Berechnung von Dispersion / Brechungsindex x)
(* N - (1l+rechi)/2 % n™2 -1/4 imchi”2 = Ox)
brechindex[delta_] := 2% Pi » Fktn2[delta]

abstab = Table[{delta, Fktnl[delta],
Evaluate[NIntegrate[dabs198, {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion- 10]1,
Evaluate[NIntegrate[dabs200, {v, -800, O, 800}, MaxRecursion- 10]1, ...},
{delta, -10%1079, 23%1079, 1%1078}];
stab = Table[{delta, brechindex[delta],
Evaluate[NIntegrate[disp198, {v, -800, O, 800}, MaxRecursion- 10]1],
Evaluate[NIntegrate[2 «Pi *disp200, {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion- 101], ...},
{delta, -15%1079, 281079, 1%1078}];
Export["C:\UVAbsorption27C.dat", abstab]
Export[“C:\UVdispersion27C.dat", distab]
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MATHEMATICA PROGRAMME

ANHANG B.

Fiir Abbildung 3.12

Chi3-Niveausystem.nb

(% OBE 3-Niveau-Leiter-System mit Dampfungx)
ClearAll[" "]
<< Algebra Relm
t /: Im[t] = 0;
hb /: Im[hb] = 0;
omegal /: Im[omegal] = O
omega2 /: Im[omega2] = O;
omega3 /: Im[omega3] = O
omegal3 /: Im[omegal3] = O
omega23 /: Im[omega23] = 0;
0
0

omegall /: Im[omegall] =
omegal2 /: Im[omegal2] =
gamma2 /: Im[gamma2] = O;
gamma3 /: Im[gamma3] = O

h1ll = hb=xomegal;
h12 = 0;
h13 = -hb/2xomegal3+Exp[l xomegall«t];

h21 = 0;
h22 = hb xomega2;
h23 = -hb/2xomega23+Exp[l xomegal2 xt];

h31 = Conjugate[h13];
h32 = Conjugate[h23];
h33 = hb xomega3;

h = {{h11, h12, h13}, h21, h22, h23}, (h31, h32, h33}};

rho = {{rholl, rhol2, rhol3}, {rho21, rho22, rho23}, {rho31,

(» verwende statt Dampfung =
gamma.rho + rho+gamma leichter zu durchschauende Variante
die zur RHS der Liouville-Gl. addiert wird «)
gll = + gamma3 % rho33;
g22 = -gamma2 x rho22;
g33 = -gamma3 x rho33 + gamma2 % rho22;

g1l2 = -1/2+gamma2xrhol2;
g21 = -1/2%gamma2xrho21;

g13 = -1/2xgamma3*rhol3;
g31 = -1/2+gamma3rho31;

923 = -1/2% (gamma2 + gamma3) * rho23;
932 = -1/2 (gamma2 + gamma3) * rho32;

gamma = {{gl1, g12, g13}, {921, g22, g23}, {g31, g32, g33}};
rhopkt = -1/hb » (h.rho - rho.h) + gamma;
rhopkt // MatrixForm

rho32, rho33}};

einer Dampfungsmatrix,

Chi3-Niveausystem.nb 2

gl1l = rhopktll rhopkt[[1]]1([[1]];
gl12 = rhopktl2 == rhopkt[[1]][[2]];
gl13 = rhopktl3 == rhopkt[[1]][[3]];

gl21 = rhopkt2l == rhopkt[[2]][[1]];
gl22 = rhopkt22 == rhopkt[[2]]1[[2]];
gl23 = rhopkt23 == rhopkt[[2]]1[[3]];

gl31 = rhopkt31l == rhopkt[[3]]1[[1]];
gl32 = rhopkt32 == rhopkt[[3]]1[[2]];
gl33 = rhopkt33 == rhopkt[[3]][[3]];

gl21 =
gl3l =
gl32 =

(* Naherungen: Population anfanglich im Grundzustand «)
(* » rholl = 1, rho22 = rho33 = rho23 = 0 x)

(* Begrundung fir rho23: rho23 = b2b3«,

da rho33=b3b3%=0 und rho22=b2b2+=0 folgt Behauptung =*)
gl3la = gl31 /. {rholl-1, rho22 -0, rho33 -0, rho23 - 0}
gl2la = gl21 /. {rholl- 1, rho22- 0, rho33-0, rho23 - 0}
gl32a = gl32 /. {rholl-1, rho22- 0, rho33 -0, rho23 - 0}

gl31b = Solve[gl3la, rhopkt31]
gl21b = Solve[gl2la, rhopkt21]
gl32b = Solve[gl32a, rhopkt32]

gl31lc = rho31lpkt == rhopkt31;
gl21lc = rho2lpkt == rhopkt21;
gl32c = rho32pkt rhopkt32;
gl31d = gl3lc /. gI31b[[1]1]1[[1]]
gl21d = gl2ic /. gl21b[[1]1][[1]]
gl32d = gl32c /. gl32b[[1]1][[1]]

gl3le = ExpandAll[gl31d]
gl2le = ExpandAll[gl21d]
gl32e = ExpandAll[gl32d]

gl31f = gl3le /. {rho31- rho31*Exp[-1*omegallxt],

rho31pkt » (rho3lpkt*Exp[-1+omegall+t] + rho31+ (-1 +omegall) * Exp[-1 xomegallt
gl21f = gl2le /. {rho31 - rho31+Exp[-1+omegalLl+t]}
gl32f = gl32e

gl31g = gl31f /. {rho2l - rho21+Exp[l + (-omegall + omegal2) »t]}
gl21g = gl21f /. {rho2l - rho21+Exp[l + (-omegall + omegal?2) t],
rho21pkt » (rho2ipkt+Exp[l » (-omegalLl + omegalL2) *t] +
rho21 « (I« (-omegall + omegal2)) =Exp[l « (-omegall + omegal2) t])}
gl32g = gl32f /. {rho2l - rho21«Exp[l  (-omegalLl + omegal?2) = t]}

gl31h = Solve[gl3lg, rho3lpkt]
gl21h = Solve[gl21lg, rho2lpkt]
gl32h = Solve[gl32g, rho32pkt]
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Chi3-Niveausystem.nb

(* rho31 und rho2l1 ohne rho32 lésbar x)
gl31li = 0 = rho31lpkt;

gl21i = 0 = rho2lpkt;

glI31j = glI3li /. gI31h[[1]]1[[1]]

gl21j = gl2li /. gl21h[[1]][[1]]

gl31k = FullSimplify[gl31j]
gl21k = FullSimplify[gl21j]

Isg = Solve[{gl31k, gl21k}, {rho31, rho21}]

rho31 = rho31 /. Isg[[1]]
rho21 = rho21 /. Isg[[1]]

rho31 = FullSimplify[rho31]
rho21 = FullSimplify[rho21]

rho31 = Ful

mplify[rho31/omegal3]

imrho31 = Im[rho31]
rerho3l = Re[rho31]

(* Parameter fir Hg einsetzen, Frequenzen - nicht Kreisfrequenzen )
imrho31 = imrho31 /. {omegal - 0, omega2 - (omega2 + iS07s), omega3 - (omega3 + is06p) }
rerho31 = rerho3l /. {omegal - O, omega2 - (omega2 + iso7s), omega3 - (omega3 + is06p) }

imrho31 = imrho31 /. {omegal2 - (-omega2 + omega3 + (iSO7s - iso6p)) * (L+Vv/C)};
rerho31 = rerho31 /. {omegal2 - (-omega2 + omega3 + (is07s - is06p)) » (L+Vv/C)};
imrho31 = imrho31 /. omegall - (omega3 +delta) x (L+Vv/cC)

rerho31 = rerho31 /. omegalLl - (omega3+delta) x (1+Vv/cC)

imrho31l = imrho31 /. omega2 » (omega3+2*Pixc/ (408.7 %10 (-9)));

rerho31 = rerho3l /. omega2 - (omega3 +2xPixc/ (408.7 %107 (-9)));

imrho31 = imrho31 /. {gamma2 » (2*Pi*4.2x10"6),

gamma3d -» (2% Pi x8.3%1076), omega3 » (2xPixc/ (253.7%10"(-9)))};
rerho31 = rerho3l /. {gamma2 -» (2 Pi *4.2%1076), gamma3 » (2+Pi*8.3%10"6),
omegald » (2xPi*xc/ (253.7%10"(-9)))};
mrho31 = imrho31 /. {c- (2.9979%1078), omega23 - (2 xPi xomega23),
omegal3 » (2+Pi+omegal3)};
rerho31 = rerho31/. {c- (2.9979x1078), omega23 - (2xPi xomega23),
omegal3 » (2+Pi xomegal3)};
imrho31 = imrho31 /. {is07s - (2%Pi % is0o7s), iso6p - (2xPi % iso6p),
delta- (2xPixdelta)}
rerho3l1 = rerho3l /. {iso7s - (2xPiiso7s),
is06p -» (2% Pi » iso6p), delta- (2xPixdelta)}

Chi3-Niveausystem.nb

(+ Dopplerverbreiterung & Vorfaktoren x)
n=4.8+x10"19;
mu = 8.7%107 (-31);
eps0 = 8.8542 % 10" (-12) ;
hquer = 1.0546 x 10" (-34) ;
faktor = 3xnxmu”~2/ (epsO«*hquer) ;
Iphafak = 2%Pi (2%Pi / (253.7 %107 (-9))) ;
imrho3ldopp =
alphafak » faktor » imrho31 1/ (Sqrt[Pi] = Vv0) *Exp[- (v /Vv0) ~2] xomegal3d /. v0 - 157 ;

dispfakt = 2Pi;
rerho31ldopp =
dispfakt » faktor x rerho31 1/ (Sqrt[Pi] =v0) *xExp[-(v/Vv0)”"2] /. vO- 157 ;

Fktnl[delta_] :=
Integrate[Evaluate[imrho3ldopp /. {omega23 - 0, iso7s- 1079, iso6p - 1079}],
{v, -500, 0, 500} , MaxRecursion - 10]
Fdispl[delta_] := NIntegrate[
Evaluate[rerho3ldopp /. {omega23- 0, iso7s- 1079, iso6p- 1079}],
{v, -500, 0, 500} , MaxRecursion - 10]

Abs202[delta_, omega23_] :=

0.29863 x NIntegrate[Evaluate[imrho3ldopp /. {iso7s -0, iso6p-0}],
{v, -500, 0, 500} , MaxRecursion- 10]

(+ ebenso fur alle anderen lIsotope )

isp202[delta_, omega23_ ] :=

0.29863 « NIntegrate[Evaluate[rerho3ldopp /. {iso7s-»0, iso6p-0}],
{v, -500, 0, 500} , MaxRecursion- 10]

(+ ebenso fur alle anderen Isotope )

abstab =
Table[{delta, Absl196[delta, omega23 =0], Absl198[delta, omega23 = 0], Abs200[
delta, omega23=0], Abs202[delta, omega23 = 0], Abs204[delta, omega23=0],

Abs199F12[delta, omega23 = 0], Abs199F32[delta, omega23=0],
Abs201F12[delta, omega23 = 0], Abs201F32[delta, omega23=0],
Abs201F52[delta, omega23 =0]}, {delta, -10%10"9, 23%1079, 1078}];

stab = Table[{delta, Displ96[delta, omega23 = 0], Displ98[delta, omega23=0],
Disp200[delta, omega23 =0], Disp202[delta, omega23=0],
Disp204[delta, omega23 =0], Displ99F12[delta, omega23 = 0],
Disp199F32[delta, omega23 = 0], Disp201F12[delta, omega23=0],
Disp201F32[delta, omega23 = 0], Disp201F52[delta, omega23=0]},

{delta, -10%1079, 23%1079, 1%1078}];

Export["C:\EITAbsorptionOGHz.dat", abstab];
Export["C:\EITDispersion0OGHz.dat", distab];
Clear [abstab]
Clear[distab]

(+ selbes fur weitere Verstimmungen x)
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Rechnung zu Kapitel 3.4

2pa Dichtematrix M.nb

2pa Dichtematrix Q.nb

(» Element M nach GI. 35b im PRAVol11p1641 (1975) =)
(= also mit Lebensdauern T1, T2 und tau2 )

ClearAll[" +"]
<< Algebra“Relm”

ClearAll[" "] rea /: Im[rea] =0;
<< Algebra“Relm” ima /: Im[ima] = 0;
rea /: Im[rea] =0; reb /: Im[reb] =0;
ima /: Im[ima] = 0; imb /: Im[imb] =
reb /: Im[reb] = 0; rej /: Im[rej] =0;
imb /: Im[imb] = 0; imj /: Im[imj] =
ree /: Im[ree] =0;

ime /: Im[ime] =0;

Deltal3 /: Im[Deltal3] =0;
Delta23 /: Im[Delta23] =0;

Deltal3 /: Im[Deltal3] =0;
Delta23 /: Im[Delta23] =0;

alpha /: Im[alpha] = 0;

alpha /: Im[alpha] = 0;
beta /: Im[beta] = 0;

beta /:

Im[beta] = 0;
T2 /: Im[T2] =0;

T2 /: Im[T2] =0; T1 /: Im[T1] =0;
M1 = (rea-1ima) (reb- Iimb) (ree Q1 = (rea - l'ima) (reb - 1'imb) (rej + I imj)
rea+ 1 ima) (reb+ I imb) (ree - I ime) Q2 = (rea + lima) (reb + limb) (rej - I imj)
M3 = - (2alphan2/T2) / (Deltal3” 2 +1/T2/2) Q3 = -(Q31 +Q32 + Q33)
M4 = (2beta”2/T2) / (Delta23"2+1/T2"2) Q31 = (2alphan2/T2) / (Deltal3”2 +1/T2"2)
Q32 = (4beta”2/T2) / (Delta23”2+1/T2/2)
Im[ML) Q33 = 1/T1
Im[M2]
Im[M3] reQl = Re[Q1]
Im[M4] reQ2 = Re[Q2]
reQ3 = Re[Q3]

FullSimplify[imM1 + imM2]

reMl = Re[M1]
reM2 = Re[M2]

imQ1 = Im[Q1]
imQ2 = Im[Q2]

reM3 = Re[M3] imQ3 = Im[Q3]
reM4 = Re[M4]

M = reMl + reM2 + reM3 + reM4

imQ = FullSimplify[imQl + imQ2 + imQ3]
reQ = FullSimplify[reQl + reQ2 + reQ3]

2pa Dichtematrix D.nb

ClearAllI[""x"]
<< Algebra™Relm™

2pa Dichtematrix P.nb

rea /: Im[rea] =0;
ima /: Im[ima] ; ClearAll [~ "]
ree /: Im[ree] << Algebra“Relm™
ime /: Im[ime] rea /: Im[rea] =0;
ima /: Im[ima] = 0;
Deltal3 /: Im[Deltal3] = 0; rej Im(rej]
Delta23 /: Im[Delta23] = 0; imj /: Im[imj] =03
Deltal3 /: Im[Deltal3] = 0;
alpha /: Im[alpha] = 0; eltals /: Im[Deltal3]

Delta23 /: Im[Delta23] =0;

beta /: Im[beta] =0;

alpha /: Im[alpha] =0;

T2 /: Im[T2] =0; beta /: Im[beta] = 0;
T1 /: Im[T1] = 0;
T2 /: Im[T2] =0;
p1 = - (D11 + D12) P1 (2alphan2/T2) / (Deltal3~2+1/T2/2)
- S A A = - (2alpha elta: +
D1l = (2alpha”2/T2) / (Deltal3n2+1/T2"2) P2 = ((rea - 1ima) (rej + Iimj)) / (Deltal3+1/T2)
D12 = 1/T1 P3 = ((rea + 1ima) (rej - 1imj)) / (Deltal3d- 1 /T2)
D2 = ((rea - 1ima) (ree + I ime)) / (Deltal3+1/T2) rePl = Re[P1]
D3 = ((rea + lima) (ree - I ime)) / (Deltal3-1/T2) reP2 = Re[P2]
reP3 = Re[P3]
reD1 = Re[D1] - IngPLy
reD2 = Re[D2] - In(P2)
reD3 = Re[D3] = Im[P3]
imD1 = Im[D1] reP = FullSimplify[rePl + reP2 + reP3]
imD2 = Im[D2] imP = FullSimplify[imP1 + imP2 + imP3]
imD3 = Im[D3]
redd = FullSimplify[reD1 + reD2 + reD3]
imDd = FullSimplify[imD1 + imD2 + imD3]
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Die Aufteiltung wurde vorgenommen, da die algebraische Behandlung komplexer Zah-

len mit Mathematica sehr viel Rechenzeit benétigt und auf diesem Wege nur einmal

erfolgen mufl. Man erhélt mit M, (), D und P die Populationsdifferenzen:

2pa Dichtematrix pd13 pd23 pd12.nb

ClearAlI[" "]
<< Algebra™Relm™

pdi3 = pdi2 + pd23
pd23 = =P/ (T1x (MP - DdQ))
pdi2 = Q/ (Tl (MP - DdQ))

alpha /: Im[alpha] = 0;
beta /: Im[beta] = 0;
Deltal3 /: Im[Deltal3] =0;
Delta23 /: Im[Delta23] =0;
T1 /: Im[T1] =0;
T2 /: Im[T2] =0;
tau2 /: Im[tau2] =0;
a = alphaxbeta/ ((Deltal3+Delta23-1/tau2) -
alpha”2/ (Delta23-1/T2) - beta™2/ (Deltal3-1/T2))

acc = Conjugate[a]
rea = Re[a]
ima = Im[a]

+alphaxbetax (-1/ (Deltal3+1/7T2) +1/ (Delta23+1/T2))
Conjugate[e]

Re[e]

Im[e]

@
Q
a
[

ime

b = 1/ (Deltal3-1/T2) +1/ (Delta23-1/T2)
bcc = Conjugate[b]

reb = Re[b]

imb = Im[b]

J = -lalphabeta (2/ (Delta23+1/7T2) +1/ (Deltal3+1/T2))
Jjcc = Conjugate[j]

imj = Im[j]

rej = Re[j]

(» aus: 2pa Dichtematrix M.nb, M reell x)
M =2imbimerea+2imaimereb-2imaimbree+
2 alpha? 2 beta?
2rearebree - +

(Deltal3®+ 1) T2 (Delta23’+ 1) T2

(* aus: 2pa Dichtematrix Q.nb, Q reell x)
Q =2imbimjrea+2imaimjreb-2imaimbrej+
1 2 alpha? T2 4 beta? T2

2rearebrej - — - - H
T1  1+Deltal3?T2? 1 +Delta23?T2?

(» aus: 2pa Dichtematrix D.nb, Dd reell )
Dd = (-1-2 (alpha? - imerea+imaree) T1T2 +
Deltal3 (-Deltal3+2 (ima ime + rearee) T1) T2?) / (T1 + Deltal3? T1T2?);

(* aus: 2pa Dichtematrix P.nb, P reell x)
P = (272 (-alpha? - imarej + Deltal3rearej T2 + imj (rea+Deltal3imaT2))) /
(1+Deltald? T2?) ;

pd23 = FullSimplify[pd23]
pd12 = FullSimplify[pd12]
pd13 = FullSimplify[pd13]

Aus den Populationsdifferenzen kann man wiederum mit den Gleichungen (3.43),

(3.44) und (3.45) die Populationen, mit Gleichungen (3.54), (3.55) und (3.56) die
Kohé&renzen berechnen. Die numerische Beriicksichtigung der Dopplerverbreiterung ist

nicht abgebildet, da sie aus der vorherigen Rechnung iibernommen werden kann.
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