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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird die erstmalige Erzeugung von kontinuierlicher,
koharenter VUV—Strahlung bei Lyman—«a und die Spektroskopie an Wasser-
stoff mit dieser Strahlung beschrieben. Die experimentellen Beobachtungen
zur VUV-Erzeugung kénnen durch Modell-Rechnungen richtig wiedergegeben
werden.

Lyman—a—Strahlung liegt bei einer Wellenldnge von 121,56 nm im Vaku-
um-Ultraviolett und wird mithilfe von Vier-Wellen—Mischen erzeugt. Dazu
werden drei Laserstrahlen {iberlagert und in Quecksilberdampf fokussiert. Die
erzeugte Strahlung bei Lyman—a hat eine Leistung von etwa 20nW. Der Ly-
man—a—Strahl kreuzt einen Wasserstoff-Atomstrahl und regt Atome zur Fluo-
reszenz an. Es konnten erstmals 1S-2P-Spektren von Wasserstoff mit einer
Linienbreite von nur 120 MHz aufgenommen werden, was nahezu der natiirli-
chen Linienbreite entspricht.

Fiir zukiinftige Experimente an Antiwasserstoff ist Strahlung bei Lyman—
a von zentraler Bedeutung, da sie sowohl zur Spektroskopie als auch zur La-
serkiihlung bendétigt wird.
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Kapitel 1
Einleitung

Antiwasserstoff ist mit einem Antiproton als Kern und einem Antielektron,
dem so genannten Positron, als Hiille das einfachste Atom aus Antimaterie. Es
sollte damit das genaue , Spiegelbild“ des einfachsten Atoms aus Materie, des
Wasserstoffatoms, sein.

e'

4

Abbildung 1.1: Antiwasserstoffatom als Spiegelbild des Wasserstoffatoms

In Experimenten am CERN [Bau96] und am Fermilab [Bla98] wurden
elf beziehungsweise 57 Antiwasserstoffatome mit Geschwindigkeiten von etwa
90 % der Lichtgeschwindigkeit produziert und nachgewiesen. Mit dieser gerin-
gen Anzahl von Atomen, die zudem wéahrend Messzeiten von einigen Wochen
produziert wurden, sind Prézisionsexperimente nicht aussichtsreich.

In einer neuen Generation von Experimenten sollen nun Antiwasserstoff-
atome so hergestellt werden, dass Prézisionsexperimente damit mdoglich wer-
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den. Damit soll die Spiegelbild-Symmetrie, die CPT-Symmetrie experimen-
tell gepriift werden. CPT bedeutet Ladungsumkehr (Charge conjugation), Pa-
rititsumkehr (Parity conjugation) und Zeitumkehr (Time reversal). Die zu-
sammengesetzte Ausfithrung dieser Symmetrietransformation tiberfithrt ein
Teilchen in sein Antiteilchen. Eine Folge der CPT-Symmetrie ist, dass ein
Teilchen und sein jeweiliges Antiteilchen die gleiche trage Masse, das gleiche
gyromagnetische Verhéltnis, die gleiche Lebensdauer und eine Ladung und ein
magnetisches Moment mit gleichem Betrag aber entgegengesetztem Vorzeichen
haben. Es folgt weiterhin, dass die Fein—und Hyperfeinstruktur und die Lamb—
Shift die gleichen sein sollen. Ist eine von diesen Eigenschaften nicht erfiillt,
dann ist die CPT-Symmetrie verletzt.

Eine Ubersicht iiber bisherige experimentelle Tests der CPT-Symmetrie
gibt [PDGO00]. Die Massen von Kaonen und Antikaonen sind mit einer re-
lativen Genauigkeit von 5x107!® gleich [Car90]. In hochprizisen Messungen
der magnetischen Momente beziechungsweise der gyromagnetischen Verhéltnis-
se von einzelnen Elektronen und Positronen konnte das Verhéltnis g(e™)/g(e™)
mit einer Genauigkeit von etwa 107!2 zu eins bestimmt werden [Dyc87]. Bei
einer vergleichenden Messung der Zyklotronfrequenzen wurde das Ladungs—
Masse—Verhéltnis von Protonen und Antiprotonen auf etwa 1071° als identisch
bestimmt [Gab99a].

Die Invarianz oder eine eventuelle Verletzung der CPT-Symmetrie kann
auch mit Antiwasserstoffatomen gemessen werden [Blu99]. Wir sind Teil der
ATRAP-Kollaboration [ATR97], die wie auch die konkurrierende Athena-
Kollaboration [ATH96] das Ziel hat, kalte Antiwasserstoffatome zu erzeugen
und zu untersuchen. Diese Atome sollen in einer Falle produziert und ge-
speichert werden, so dass es moglich sein wird, Untersuchungen an diesen
Atomen vorzunehmen. Die Herstellung von Antiwasserstoff scheint unmittel-
bar bevorzustehen, wenn man den gewaltigen Fortschritt in der Produktion
und der Handhabung von elementaren Antiteilchen in Betracht zieht. Die ge-
meinsame Speicherung von Positronen und Antiprotonen in verschachtelten
Penning—Fallen wurde 1999 zum ersten Mal demonstriert [Gab99]. Nach der
Inbetriebnahme des Antiprotonen—, Entschleuniger“—Rings (Antiproton Dece-
lerator, AD) am CERN konnte inzwischen auch das Kiihlen von Antiprotonen
mit Positronen [Gab01] gezeigt werden. Somit sind die grundlegenden Vor-
aussetzungen zur Erzeugung von kaltem Antiwasserstoff gegeben. Eine der
Herausforderungen bei dem Umgang mit Antimaterie ist die Annihilation bei
Kontakt mit normaler Materie. Deshalb sollen die Antiatome beriihrungsfrei
in magnetischen Fallen gespeichert werden. Die Speicherung von Wasserstoff



in Magnetfallen ist inzwischen Stand der Technik [Hes87], [Doy89], [Set93].

Zum Test der CPT-Symmetrie soll die 15-2S-Ubergangsfrequenz gemes-
sen und mit dem sehr genau bekannten Wert der 1S-2S-Ubergangsfrequenz
von Wasserstoff verglichen werden. Die Absolutfrequenz fiir den 1S-2S-Uber-
gang ist am MPI fiir Quantenoptik mittels Doppler—freier Zwei-Photonen—
Spektroskopie am Atomstrahl sehr priizise mit einer Genauigkeit von 1,8x 10714
gemessen worden [NieOOb].

Eine weitere Motivation zur Herstellung von Antiwasserstoff ist die Unter-
suchung der Wirkung der Gravitation auf Antimaterie. Die CPT-Symmetrie
macht nur eine Aussage dariiber, dass die trdgen Massen von Materie und
Antimaterie gleich sein sollten. So kann man nur vorhersagen, dass ein An-
tiapfel auf einer Antierde genauso fillt wie es ein Apfel auf der Erde tut.
Die Frage, ob ein Antiapfel auf der Erde nach unten oder nach oben ,fallt*
und mit welchem Betrag er beschleunigt wird, wird in der Theorie kontrovers
diskutiert [Gol88], [Nie91], [Dar92], [Ebn93]. Zusitzlich kann man mit einem
experimentellen Vergleich der Gravitationskraft auf Materie und Antimaterie
das Aquivalenzprinzip, welches besagt, dass die trige und die schwere Mas-
se gleich sind, tiberpriifen. Fallversuche mit neutralen Antiwasserstoffatomen
sind sehr viel aussichtsreicher als mit geladenen elementaren Antiteilchen, wie
beispielsweise Antiprotonen, da die Wirkung der elektromagnetischen Kraft
um etwa 40 GroBlenordnungen grofler ist als die der Gravitationskraft, so dass
jeglicher Einfluss von Gravitationseffekten durch die elektromagnetische Wech-
selwirkung aufgrund geladener Objekte in der Umgebung {iberdeckt wird.

Sowohl fiir die Spektroskopie als auch fiir die Gravitationsexperimente ist
kohérente Strahlung bei einer Wellenldnge von 121,56 nm von grofler Bedeu-
tung. Zum einen erfordert die Spektroskopie an Antiwasserstoffatomen in vie-
lerlei Hinsicht andere Techniken als die bei der Prézisionsspektroskopie am
Wasserstoffatom benutzten und zum anderen wird diese Strahlung im Hin-
blick auf Laserkiihlung von Antiwasserstoffatomen dringend benétigt.

Der 1S-2P-Ubergang in Wasserstoff bei 121,56 nm, der so genannte Ly-
man-a—Ubergang, ist der stérkste optische Dipoliibergang in Wasserstoff und
kann fiir einen geschlossenen Zyklus zum Laserkiihlen verwendet werden. Die
Anwendung von Laserkiihlung kann die Anzahl der langsamen Atome, die fiir
Prézisionsexperimente besonders benotigt werden, erhohen. Zusétzlich wird
damit der Dopplereffekt reduziert, so dass die daraus resultierende Doppler-
verbreiterung des Ubergangs minimiert wird. Dieser Ubergang ist erst kiirz-



4 1 Einleitung

lich mit seiner natiirlichen Linienbreite von 100 MHz, die der Lebensdauer des
2P—Zustands von 1,6 ns entspricht, gemessen worden [EikO1]. Fiir die prézise
Spektroskopie wird insbesondere wegen der schmalen spektralen Bandbreite
kontinuierliche Strahlung benotigt.

Bei der Herstellung von Antiwasserstoffatomen, die {iber die Rekombination
von gleichzeitig gespeicherten Antiprotonen und Positronen entstehen sollen,
ist eine Groflenordnung von hundert Atomen zu erwarten, die in einer Mag-
netfalle gespeichert werden sollen. Verglichen mit z. B. [Doy89] und [Lui93],
die 5 x 10'? beziehungsweise mehr als 5 x 10® Wasserstoffatome in einer Mag-
netfalle speichern, kann mit wenigen Atomen nur schwer Absorptionsspektro-
skopie durchgefiihrt werden. Spektroskopie mit wenigen Atomen erfordert an-
dere als die bei der Spektroskopie an Wasserstoff verwendeten Techniken. Ein
Ansatz liegt in der Methode der ,Shelving“—Spektroskopie [Hae93], die bei
der Spektroskopie von einzelnen Ionen Verwendung findet. Der Vorteil hierbei
ist, dass die seltenen Ereignisse eines schwachen Ubergangs iiber die starke
Resonanzfluoreszenz eines schnellen Ubergangs gemessen werden. Dazu wird
abwechselnd die Laserstrahlung, die den schwachen Ubergang, z. B. in Was-
serstoff den sehr schmalen 1S-2S-Zwei-Photonen-Ubergang, anregen soll und
die Laserstrahlung, die den starken Ubergang anregen soll, eingestrahlt. Fin-
det durch die simultane Absorption zweier Photonen der seltene Ubergang
statt, bleibt das Atom fiir die Zeit seiner Lebensdauer im metastabilen Zu-
stand. Die Beobachtung der Resonanzfluoreszenz des darauf folgend getrie-
benen schnellen Ubergangs gibt Aufschluss dariiber, ob ein Zwei-Photonen—
Ubergang in den metastabilen Zustand stattgefunden hat oder nicht. Ist keine
Fluoreszenz zu beobachten, war die Anregung des schwachen Ubergangs erfolg-
reich. Somit wird es moglich, schwache Ubergéinge zu beobachten. Im Fall von
Antiwasserstoff soll der starke 1S-2P-Ubergang mit Lyman-a-Strahlung bei
121,56 nm getrieben werden. Der Zwei-Photonen-Ubergang zum metastabilen
25—Zustand mit einer Lebensdauer von 1/8 s beziehungsweise einer Linienbrei-
te von 1,3Hz soll mit einem Laser bei 243nm angeregt werden (vgl. Abbil-
dung 1.2). Ein Absorptionsspektrum kann aufgenommen werden, indem die
Frequenz des Lasers bei 243 nm schrittweise durchgestimmt wird, wéahrend die
Anregungswahrscheinlichkeit iiber das Verschwinden der Fluoreszenz gemessen
wird.

Sowohl fiir die Prézisionsspektroskopie als auch fiir Gravitationsexperimen-
te ist das Kiihlen von Atomen unerldsslich. Kithlmechanismen, wie sie bei der
Kiihlung von Wasserstoff verwendet werden [Doy89], sind hier nicht anwend-
bar. Dabei stolen die Wasserstoffatome mit den kalten Wéanden der Falle, was



im Fall von Antiwasserstoff zur Annihilation fithren wiirde. Laserkiihlung wird
der erste Schritt zu kalten Antiatomen sein. Fiir die Laserkiihlung von Antiwas-
serstoff in einer Magnetfalle wird ein geschlossener Zyklus benétigt, um keine
Atome durch optisches Pumpen in ungefangene magnetische Unterzustéinde zu
verlieren (vgl. Abbildung 1.2). Unter der Annahme, dass die Atome nach ihrer
Entstehung die Temperatur ihrer Ausgangsteilchen von 4,2 K haben, dann ent-
spriache das einer Geschwindigkeit von 260 m/s. Die minimalste Temperatur,
die mit einfachen Methoden der Laserkiihlung zu erreichen ist, ist das Riick-
stolimit. Konnte man die Atome auf dieses Limit kiihlen, dann hétten diese
nur noch eine Temperatur von 0,64 mK, entsprechend einer Geschwindigkeit
von 3,3m/s. Dies ist annidhernd vier Groenordnungen geringer als die Aus-
gangstemperatur und gibt die Voraussetzung fiir weitere Kiihlmethoden, wie
z. B. evaporatives Kiihlen.

AEnergie
2P3/2
23 {/
2P S
Lyman-a
s 121,56 nm spontaner
— Zerfall
— Zwei-Photonen-
A Ubergang
243 nm

1S, _ 

0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3
B[T]

>
>

Abbildung 1.2: Niveaustruktur von (Anti)wasserstoff im Magnetfeld. Eingezeich-
net sind der Zwei-Photonen-Ubergang zur Prizisionsspektroskopie und der Lyman—
a—Ubergang, der sowohl zur Laserkiihlung in einem geschlossenen Zyklus als auch
zur Shelving—Spektroskopie genutzt werden kann.

Laserkiithlung von Antiwasserstoff mit gepulster Lyman—a—Strahlung wur-
de von einigen Autoren diskutiert [Ert88], [Let88],[All93], [Wal93], [Phi93].
Zu dieser Zeit gab es noch keine kontinuierliche, sondern nur gepulste Quel-
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len fiir Lyman—a—Strahlung. Typische gepulste Quellen bei Lyman—a haben
Pulsléngen von einigen Nanosekunden. Die Lebensdauer des 2P—Niveaus be-
tragt 1,6 ns. Somit konnen gepulste Lyman—a—Quellen nur ein paar Anregun-
gen pro Puls erreichen. Laserkiihlung wird damit effektiv durch die Pulswie-
derholrate limitiert. Dennoch ist Laserkiihlung von Wasserstoff mit gepulster
Lyman—a—Strahlung demonstriert worden [Set93]. Die Dauer, ein atomares
Gas von 80 mK auf 8 mK zu kiihlen, betrug 15 min [Set93]. Weiterhin haben
gepulste Quellen spektrale Bandbreiten von etwa 100 MHz. Die spektrale Brei-
te einer kontinuierlichen Quelle ist sehr viel kleiner, so dass die Anregung in die
magnetischen Unterniveaus selektiv erfolgen kann und damit Verluste durch
optisches Pumpen in ungefangene magnetische Unterzusténde verhindert wer-
den.

Eine schmalbandige kontinuierliche Lyman—a—Quelle wird also benotigt,
um die Spektroskopie und Laserkiihlung so effektiv wie moglich zu machen.
Obwohl in den letzten 20 Jahren gezeigt wurde, dass es moglich ist, gepulste
Lyman—a—Quellen aufzubauen, ist es erst vor kurzem gelungen eine kontinuier-
liche, kohérente Lyman—a—Quelle zu realisieren [Eik99].

Fiir die Erzeugung der Strahlung bei Lyman—-a wurden bisher gepulste
Laser mit hoher Leistung benutzt, um die nichtlineare Wechselwirkung drit-
ter Ordnung zu treiben. Von der Erzeugung kohidrenter VUV-Strahlung in
der Region um Lyman—« wurde zum ersten Mal von Batishche et al. [Bat77]
und dann auch von Mahon et al. [Mah78], Cotter [Cot79] und Wallenstein
[Wal80] berichtet, die durch nicht-resonante Frequenzverdreifachung von ge-
pulsten Farbstofflasern in Kryptongas Spitzenleistungen von bis zu 60 W bei
Lyman—« erreichten. In allen Experimenten wurden die fundamentalen La-
serstrahlen stark fokussiert und der Druck des Kryptongases so variiert, dass
damit die Phasenanpassung zwischen dem eingestrahlten und dem erzeugten
Licht optimiert und damit die erzeugte Leistung maximiert wurde.

Uber weitere Entwicklungen in dieser Region wurde bald von Batishche et
al. [Bat81], Mahon et al. [Mah80], Hilbig und Wallenstein [Hil81a] und Lan-
ger et al. [Lan80] berichtet. In diesen Experimenten wurde die Phasenanpas-
sung iiber das Hinzufiigen eines Puffergases optimiert, so dass die Effizienz zur
Erzeugung der VUV-Strahlung um ein bis zwei Gréflenordnungen verbessert
werden konnte. Hilbig und Wallenstein erreichten dariiber hinaus eine grofle
Durchstimmbarkeit in dem Bereich von 110-130 nm [Hil82].

Metallddmpfe bieten atomare Resonanzen, die mittels sichtbarem Laser-



licht erreicht werden koénnen. Diese Resonanzen koénnen zur Erhohung der
nichtlinearen Suszeptibilitdt eines Vier-Wellen-Mischprozesses genutzt wer-
den.

Atomares Magnesium ist wegen breiter Absorptionsbanden im Kontinuum
und wegen des auto—ionisierenden Niveaus in der Ndhe von 127 nm ein viel ver-
sprechender Kandidat fiir Vier—Wellen—Mischen. McKee et al. benutzten KrF—
Laser—gepumpte Farbstofflaser, um durch resonantes Vierwellen—-Mischen in
Magnesiumdampf durchstimmbare kohérente VUV—-Strahlung von 121-129 nm
zu erzeugen, indem sie die resonante Uberhdhung des breiten autoionisierenden
Niveaus ausnutzten [McKT78].

Jamroz et al. benutzten Zinkdampf, um durch resonantes Vier—Wellen—
Mischen von XeCl- beziehungsweise KrF-Laser-gepumpten Farbstofflasern
durchstimmbare Strahlung von 106-140 nm zu erzeugen [Jam82].

Weiterhin wurde von der Erzeugung kohéarenter Lyman—a—Strahlung durch
resonantes Vier-Wellen-Mischen in Beryllium berichtet [Mah79].

Quecksilberdampf stellte sich als sehr effizientes Medium fiir resonantes
Vier—Wellen—Mischen heraus, um durchstimmbare VUV-Strahlung in der Re-
gion um Lyman—« zu erzeugen. Sowohl Tomkins und Mahon [Tom82al,
[Tom82b] als auch Hilbig und Wallenstein [Hil83] verwendeten die zweite und
dritte Harmonische von Nd:YAG-Lasern um Farbstofflaser zu pumpen. Die
Ausnutzung einer Zwei-Photonen—Resonanz und die Tatsache, dass Lyman—
« in der Nihe einer Resonanz liegt, fiihrte zu sehr effizienter Erzeugung von
Lyman—a—Strahlung. Phasenanpassung wurde iiber den Druck des Puffergases
Helium beziehungsweise Krypton vorgenommen.

Definiert man die Konversionseffizienz als Quotient aus erzeugter und ein-
gestrahlten Leistungen C' = P,/(P1P2Ps), beschreibt dieser Parameter sowohl
die Nichtlinearitiit (nichtlineare Suszeptibilitiit y®)) als auch die Phasenanpas-
sung zwischen erzeugtem und eingestrahltem Licht. Die Konversionseffizienzen
der oben beschriebenen Experimente sind, soweit das moglich ist, in Tabelle
1.1 zusammengefasst. Diese Tabelle gibt, zwar nicht ganz eindeutig, wieder,
dass durch die Verwendung eines Puffergases zur Phasenanpassung und durch
die Ausnutzung von atomaren Resonanzen die hochsten Konversionseffizienzen
erreicht werden koénnen.

Die sehr kleinen Parameter C' werden in den oben beschriebenen Experi-
menten dadurch ausgeglichen, dass die Spitzenleistungen der eingestrahlten La-
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Tabelle 1.1: Ubersicht der im Text beschriebenen Prozesse mit den jeweiligen Kon-
versionseffizienzen (soweit in der Literatur zu finden); 3v: Frequenzverdreifachung;
VWM: Vier—Wellen—Mischen; PhA: Phasenanpassung iiber Puffergas.

Medium Leistung bei C [W=2] | Referenz
Lyman—«
Kr, 3v k.A. k.A. [Bat77]
Kr, 3v 60 W 1,6x10718 | [Mah7§]
Kr, 3v 5W 1,4x10° 1 | [Cot79]
Kr, 3v 22W 1x10-17 | [WalS0]
Kr, 3v, PhA mit Ar k.A. k.A. [Lan80]
Kr, 3v, 10W 1,7x10-17 | [Bat8]]
PhA mit Xe, Ar, N,
Kr, 30, 18kW 4,9%10°7 | [Mah80]
PhA mit Ar, Xe
Kr, 3v, PhA mit Ar | 16 W 1,3x10716 | [Hil81a]
Kr, VWM, resonant 4W 1,2x10718 | [Hil82]
Mg, VWM, resonant | 2,3x1072W 9x10~14 [McKT78]
Zn, VWM, resonant | k.A. k.A. [Jam82]
Be, VWM, resonant k.A. k.A. [MahT79]
Hg, VWM, resonant | 2x1(9Ihetonen k.A. [Tom&2a]
Hg, VWM, resonant, | 150 W 1x10716 [Hil83]
PhA mit Kr

ser sehr gross (~MW) sind. Dies ist bei kontinuierlichen Lasern nicht moglich;

abstimmbare, kontinuierliche Laser haben typischerweise Leistungen von bis zu

einem Watt. Die gepulsten Laser bei den oben beschriebenen Prozessen ein-

fach durch kontinuierliche zu ersetzen, wiirde die Rate der VUV-Erzeugung

auf unter ein Photon pro Sekunde reduzieren. Fiir die Detektion und die La-

serkiihlung von Antiwasserstoff werden aber mindestens 10 nW benétigt (=101°

Photonen pro Sekunde).

Die Losung besteht darin, ein Medium zu wihlen, dessen Niveaustruktur

Resonanzen zur Erhchung der nichtlinearen Suszeptibilitdt bietet, und alle

Wellenldngen, die am Mischprozess beteiligt sind, so zu wéhlen, dass sie auf

oder in der N&he von atomaren Resonanzen liegen. Metalldampfe haben die

entsprechenden Niveaustrukturen, um diesen Ansatz zu realisieren.



So gelang es Freeman et al. 1978 erstmals, kontinuierliche Strahlung im
VUV bei einer Wellenldnge von 170 nm durch resonantes Vier-Wellen—Misch-
en in Strontiumdampf zu erzeugen [Fre78]. Ein Farbstofflaser wurde benutzt,
um die Bedingung fiir eine Zwei—Photonen—Resonanz zu erfiillen. Fiir das dritte
Laserlichtfeld wurde ein Argon—Ionen—Laser fester Frequenz verwendet. Durch
Anlegen eines starken Magnetfeldes wurden die magnetischen Unterzustéinde
des autoionisierenden Niveaus so verschoben, dass die Verstimmung zur Fre-
quenz des Argon—lonen—Lasers verkleinert werden konnte und so die Leistung
der erzeugten VUV-Strahlung wesentlich gesteigert wurde.

Timmermann und Wallenstein erreichten durch resonante Frequenzverdrei-
fachung in Magnesiumdampf schmalbandige kontinuierliche Strahlung bei einer
Wellenlidnge von 143,6 nm [Tim83]. Die Leistung des erzeugten Lichtes wurde
durch die Zugabe eines Puffergases optimiert.

Eine enorme Konversionseffizienz von C' ~ 1072 W~2 erreichten Bolotskikh
et al. durch resonantes Vier-Wellen-Mischen in Natriumdampf [Bol84]. Die
erzeugte Wellenlidnge lag dort bei 268 nm.

Nolting et al. untersuchten resonantes Vier-Wellen-Mischen in den Me-
tallddmpfen Strontium, Kalzium, Magnesium und Zink und erreichten damit
durchstimmbare kontinuierliche VUV-Strahlung in der spektralen Region von
133-217nm [Nol90].

Mit der Wahl von Quecksilber als nichtlinearem Medium ist es 1999 erst-
mals gelungen, kontinuierliche kohérente Strahlung bei Lyman—«a zu erzeugen
[Eik99]. Durch resonantes Vier—Wellen—Mischen, wobei auch der erste Schritt
des Vier—Wellen—-Misch—Prozesses in der Néhe einer Resonanz gewéahlt wurde,
konnte eine Leistung von bis zu 0,5nW bei Lyman—a erzeugt werden. Dies
entspricht einer Konversionseffizienz von C' = 1,1x1078 W2,

Inzwischen konnte mit dieser Lyman—a—Quelle eine Leistung von bis zu
20 nW erreicht werden. Damit konnte dann erstmals der 1S-2P-Ubergang von
atomarem Wasserstoff mit anndhernd natiirlicher Linienbreite gemessen wer-
den [Eik01].

Die vorliegende Arbeit beschreibt sowohl theoretisch als auch experimen-
tell diese Lyman—a—Quelle. In Kapitel 2 wird das Prinzip des Vier—Wellen—Mi-
schens erldutert. Es wird gezeigt, dass sich mithilfe von Vier-Wellen-Mischung
in Quecksilberdampf abstimmbare, kontinuierliche, kohédrente Strahlung bei
Lyman—«a erzeugen lasst. Kapitel 3 behandelt die Spektroskopie mit dem er-



10 1 Einleitung

zeugen Licht bei Lyman—a an einem Wasserstoffstrahl. Im folgenden Kapitel 4
wird die Mdoglichkeit diskutiert, wie die Linienbreite der Lyman—a—Strahlung
mittels Mischen der 25— und 2P—Zusténde von Wasserstoff gemessen werden
kann. Ausblickend werden in Kapitel 5 mogliche Verbesserungen der Lyman—
a—Quelle behandelt.



Kapitel 2

Erzeugung von kontinuierlicher
kohdrenter VUV—-Strahlung bei
Lyman—a

2.1 Vier—Wellen—Mischen in Quecksilber

Bei dem in dieser Arbeit beschriebenen Experiment wird ein Vier—Wellen—
Mischprozess in Quecksilberdampf untersucht. Dabei werden drei Lichtfelder
mit unterschiedlichen Frequenzen in ein nichtlineares Medium gestrahlt. Die
Frequenz des entstehenden vierten Feldes entspricht der Summe der einzelnen
Frequenzen. Dieser Prozess ist schematisch in Abbildung 2.1 dargestellt.

Abbildung 2.1: Vier—Wellen—-Mischprozess mit Summenfrequenzbildung. Das
nichtlineare Medium wird durch y®) beschrieben.

11
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In diesem Kapitel werden allgemeine Grundlagen zur nichtlinearen Optik
im Hinblick auf Vier-Wellen-Mischung mit Summenfrequenzbildung in atoma-
rem Quecksilberdampf beschrieben. Ausgehend von den Maxwellgleichungen
wird die nichtlineare Wellengleichung hergeleitet, aus der sich dann mit der
nichtlinearen Polarisation die Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik
ergibt. Das erzeugte Feld lésst sich dann daraus berechnen. Um einen optima-
len Energieiibertrag zwischen den eingestrahlten Feldern und dem erzeugten
Feld zu erreichen, miissen die Phasengeschwindigkeiten der eingestrahlten Fel-
der auf die Phasengeschwindigkeit des erzeugten Feldes abgestimmt sein. Ei-
ne allgemeine Herleitung der Phasenanpassung fiir fokussierte GauB—Strahlen
findet man in Abschnitt 2.1.2. Darauf folgend wird das Phasenanpassungsinte-
gral fiir endliche Wechselwirkungslangen beschrieben. Dann wird speziell der
Summenfrequenz—Mischprozess in Quecksilberdampf erldutert, der in unserem
Experiment verwendet wird. Dabei wird die nichtlineare Suszeptibilitéit dritter
Ordnung in Quecksilber hergeleitet. Es folgt die Berechnung des Phasenan-
passungsintegrals iiber die lineare Suszeptibilitéit fiir das nichtlineare Medium
Quecksilber. Abschlieflend wird die Wellenldngenabhéingigkeit der erzeugten
Strahlung in der Umgebung von Lyman—« berechnet.

2.1.1 Herleitung der Fundamentalgleichung der Nicht-
linearen Optik

Die Grundlage fiir die Beschreibung der Wechselwirkung von Licht und Materie
in der klassischen Physik sind die Maxwellgleichungen

— —

VE = 0 VB = 0
= 0 = - o - =
o _ 2.1
V x E (%B V x H 8t(€OE+P)7 (2.1)

E ist das elektrische Feld, P die elektrische Polarisation, €, die elektrische
Feldkonstante, und die magnetische Induktion B ist iiber die Permeabilitit 1o
mit dem magnetischen Feld H iiber

B = poH (2.2)

verkniipft, wobei, wie in der Optik meist iiblich, nicht—magnetisierbare Materie
im strom— und ladungsfreien Raum angenommen werden kann.
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Lauft eine elektromagnetische Welle mit der Frequenz w durch ein nichtli-
neares Medium, so bildet sich eine Polarisation P aus, die man in einen linearen
und einen nichtlinearen Anteil aufspalten kann:

P =pP"+ PN, (2.3)

wobei PL = eox(l)ﬁ die lineare Polarisation ist. Aus dem allgemeinen Zusam-
menhang zwischen dem komplexen Brechungsindex n und der Suszeptibilitét

X(l)

n? = 14+ xY , wobei (2.4)
/ . C

= — 2.5

n n +22wa (2.5)

gilt, ergibt sich der Brechungsindex n’ und die Absorption « zu:

1
n = 1—|—§Re[x(1)] (2.6)

a = Zm[x"), (2.7)
&

wobei die Naherung n = 1 + %X(l) fiir verdiinnte Gase gemacht wurde und ¢
die Vakuum-Lichtgeschwindigkeit ist.

PNL heschreibt die nichtlineare Polarisation und kann als Reihenentwick-
lung in E geschrieben werden:

PN = ¢ (\PEE + y\OEEE + ., (2.8)

dabei sind die nichtlinearen Suszeptibilititen i-ter Ordnung ¥ Tensoren vom
Rang (i 4+ 1). Aus Symmetriegriinden sind in isotropen Medien die x(* mit
gerader Ordnung Null. Dies gilt also auch in Gasen, die im Weiteren behandelt
werden. Beitriige von Prozessen hoherer Ordnung (x®), x(, ...) sind klein
und werden daher vernachlassigt. Daraus folgt, dass nur nichtlineare Prozesse
dritter Ordnung, so genannte x®-Prozesse, betrachtet werden miissen. PNL
lautet dann in Tensorschreibweise

P = ¢S X BBV E; | mit 4,5,k 1€ {a,y, 2}, (2.9)
jkl

Xf.j.’,ll ist ein Tensor vierten Ranges und besteht aus 81 Komponenten, die aber

aus Symmetriegriinden nicht voneinander unabhéngig und nur 21 Komponen-

ten von Null verschieden sind. Eine ausfiihrliche Betrachtung der einzelnen

Komponenten von XE?,)CI findet man z. B. in [Boy92].
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In unserem Experiment haben alle Lichtfelder dieselbe Polarisation. Be-
trachtet man nur linear polarisierte Felder in x-Richtung, ist nur die Ten-
sorkomponente ) relevant. Im Folgenden werden die Koordinaten-Indizes

TXXT

weggelassen, somit gilt £ = E, und y® = y©)

rxrexr*

x®)- Prozesse sind also Prozesse, bei denen durch maximal drei einlaufende
Felder ein viertes erzeugt wird, dessen Frequenz sich aus der Kombination
der Frequenzen der einlaufenden Felder ergibt. Bei Vier-Wellen—Mischung mit
Summenfrequenzbildung, auf die ich mich im Folgenden beschrinken werde,

gilt
W4 = wy + wy + ws. (2.10)

Ausgehend von den Maxwell-Gleichungen (2.1) und Gl.(2.2) ergibt sich in
einem isotropen Medium oder in Medien mit kubischer Symmetrie die nichtli-
neare Wellengleichung zu

S (14+xW) 9% - 1 9? o

AFE — T@E = E()?@P , (2.11)
wobei PNE der nichtlineare treibende Term ist. Verschwindet die rechte Seite
von Gl.(2.11), so ergeben sich die Losungen der homogenen Wellengleichung
fiir Felder E; der Frequenzen bei w; zu E;(z,t) = %Eje*i(“’ft*ka) + c.c., wobei
E; konstant sind. Mit einem nichtlinearen treibenden Term wird die Amplitude
langsam entlang der Koordinate z variieren. Die allgemeine Losung erhilt man
durch Fourrierreihenansatz, wobei ebene Wellen, die sich in z—Richtung aus-

breiten, und lineare Polarisation in x—Richtung angenommen werden (E = Feé,
und P = Pe,,):

1 .
E = 5 ST Ei(zwy)e @itk e e (2.12)
1 .
PN = 5 Z Pi(z,wj)e ™" + c.c.. (2.13)
j
Eine spezielle Losung ergibt sich fiir den Fall der Summenfrequenzbildung
(2.10) aus drei einlaufenden Feldern mit
1 : . ,
E(z,t) = §(Ele_z(‘”1t_k1z) + Byemiwet=hez) o poe=ilwst=haz) 0y (2.14)
Fiir den nichtlinearen treibenden Term erhélt man mit G1.(2.9):
1

pNL §P4€—iw4t _ g60X(3)E1E2E3€_i[(w1+w2+w3)t_(kl+k2+k3)z}- (2.15)
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Berechnet man aus der nichtlinearen Wellengleichung das erzeugte Feld
E = %EZL(Z)@*Z'(“’“*’““) + c.c., so ergibt sich die Fundamentalgleichung der
nichtlinearen Optik:
8E4 . iW4
0z 2n4€9C

Pyekaz, (2.16)

Dabei wird die Nédherung der langsam variierenden Amplitude (im Englischen
slowly—varying amplitude approximation) gemacht, bei der davon ausgegan-

gen wird, dass die Anderung der Amplitude in z-Richtung kleiner als die Wel-
d E4

lenlénge ist und damit gegeniiber k4% dE4 vernachlassigt werden kann.

Setzt man G1.(2.15) fiir PN ein, erhilt man

8E4 3 ZC()4 (3) Ak .

—_— = B\ EyEqe™ % mit 2.17
0z 4n4 253¢ ( )
Ak = ky— (k1 + k2 + ks3), (2.18)

wobei Ak die Phasenfehlanpassung ist. Ak hat eigentlich vektoriellen Cha-
rakter, wird aber bei kollinear laufenden Wellen {iblicherweise als Skalar be-
handelt. In dem Grenzfall, in dem das erzeugte Feld Fj klein ist, nimmt man
an, dass die fundamentalen Felder durch den Mischprozess keine Absorption
erfahren, d. h. sich nicht {iber z &ndern. Dann lasst sich diese Gleichung iiber
die Lénge L des nichtlinearen Mediums integrieren (vgl. Abbildung 2.1) und

man erhélt
oF 3w 1 — e ARL
/dZ 1 = 4 A (S)ElEgng. (219)
Von weiterem Interesse ist die Intensitit der erzeugten Welle:
1 2

]4 = §€OCTL4|E4(L)| (220)
_ 9 60(.&)4 | (3)| E2E2EQSI Sﬁ 2 ) (221)

32 n4C ( )

Aus GI1.(2.21) wird ersichtlich, dass die Intensitdt maximal wird, wenn
Ak = 0 ist. Dieser Fall nennt sich optimale Phasenanpassung und bedeutet,
dass die erzeugte Welle eine konstante Phasenbeziehung zu der nichtlinearen
Polarisation hat. Die einlaufenden Wellen haben eine Phasengeschwindigkeit
‘]:— Dies fiihrt zu einer ,, Polarisations—Welle“!, deren Phase sich wie %+%+%§

!die Polarisation bewegt sich nicht im Raum fort
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im Raum veréndert. Die erzeugte Welle hat die Phasengeschwindigkeit §*. Eine
konstante Phasenbeziehung zwischen nichtlinearer Polarisation und erzeugter
Welle, also gleiche Phasengeschwindigkeiten, ist mit (2.10) nur gegeben, wenn
Ak = ky — (k1 + ko + k3) = 0 erfiillt ist. Damit findet maximaler Energieiiber-
trag von den einlaufenden Wellen auf die erzeugte Welle statt. Mikroskopisch
betrachtet bedeutet dies, dass die individuellen Dipole, die das Medium ausma-
chen, in Phase schwingen und die emittierten Felder jeden Dipols sich kohérent
aufaddieren.

2.1.2 Fokussierte Gauf3—Strahlen

Im vorangegangenen Abschnitt wurde davon ausgegangen, dass es sich bei
den am Vier-Wellen—Mischprozess beteiligten Feldern um ebene Wellen han-
delt. Dabei ist optimale Phasenanpassung bei Ak = 0 gegeben. In unserem
Experiment wird jedoch mit fokussierten Laserstrahlen gearbeitet, die néhe-
rungsweise Gaufi—formiges Strahlprofil haben. Man muss also in Gl1.(2.14) fiir

die drei einlaufenden Felder Gaufi—Strahlen annehmen:
1

Ei(7,t) = iEi(F)e’i(”it’kiZ) +ec.c. (2.22)

mit den ortsabhéngigen Amplituden

b kyr?

Ez' T b+2iz | 2.23
br2isC (2.23)

Ey(7) =

Der konfokale Parameter b ist iiber b = kw?2 mit der Strahltaille wy verkniipft.
In Abbildung 2.2 ist die Gaufische Grundmode mit den typischen Parametern
dargestellt. Man erkennt, dass das Feld eine radiale Symmetrie um die 2—
Achse besitzt. Die gesamte Leistung P ergibt sich durch Integration iiber das
Strahlprofil:

1 o0
P = S Eoci 27T/dr7“|Ei(r)|2 (2.24)
0
Wﬁocnib 2
_ En 2.2
1 1 Fol (229

Es wird angenommen, dass die einlaufenden Felder F;, E; und Ej3 kolli-
near sind und identische konfokale Parameter haben. Mit der Annahme, dass
man sich im Grenzfall kleiner Intensitidt der erzeugten Welle befindet, ergibt
sich, dass der erzeugte Strahl auch denselben konfokalen Parameter hat und
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\
-

Abbildung 2.2: Fokussierung in das nichtlineare Medium. Gezeigt ist eine Gauf3-
sche Grundmode mit den bestimmenden Parametern wq (Strahltaille) und b (konfo-
kaler Parameter). Die Rayleighliange zp wird durch die Aufweitung des Strahls auf
V2w gegeben. Das homogene Dichteprofil erstreckt sich von z = —f bis z = L — f.

kollinear zu den einfallenden lauft [Vid92]. Die Phasenfehlanpassung Ak kann
somit als Skalar angenommen werden. Es wird weiterhin angenommen, dass
Ak < k; ist [Vid92|. Die Amplitude des erzeugten Lichtfeldes lisst sich fiir die
Summenfrequenzbildung dann schreiben als [Bjo75]:

3 k‘4 b2e k'L

Ey(L) = i—7m2\C) By Fy E
4( ) 227Tn4X 104420 30b—|—2@L

¢~ EET F(bAK), (2.26)

wobei k' = ki + ko + k3 ist. F'(bAk) ist das Phasenanpassungsintegral und lésst
sich annéhern durch [Bjo75]

F(bAk,b/L) = / g2 (2.27)
(b+ 2iz)?’ '

wobei f die Position des Fokus in Strahlrichtung ist. Es wurde dabei ein ho-
mogenes Dichteprofil

| N fir-f<z<L-f
N(z) = { 0  sonst (2.28)

angenommen (siehe Abbildung 2.2).

Die Leistung des erzeugten Lichtfeldes ldasst sich mit den Annahmen, die
oben gemacht wurden, zu

9w1w2w3a)4
4 m2edch

P, = IX® 2Py PoPs|F (DAK)|? (2.29)

berechnen [But90].
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Im Grenzfall stark fokussierter Strahlen ist der konfokale Parameter sehr
viel kleiner als die Liange des nichtlinearen Mediums (b < L) und die Grenzen
des Phasenanpassungsintegrals konnen durch —oo und 400 ersetzt werden.
Dieser Ausdruck lésst sich dann analytisch 16sen:

o 2h efiAk:z

FOLAR)? = /d —
[FGAR) LO “(b+ 2iz)2
o fiir bAE > 0

B T2 (bAK)2eP2F  fiir DAk < 0.

2

(2.30)

|F(bAK)[? ist in Abbildung 2.3 dargestellt. Das Phasenanpassungsintegral wird

|F(bAK)|? |G(bAK)|?
5
40
4
30
3
20
2
1 10
0 0
-10 -8 -6 -4 -2 0 -10 -8 -6 -4 -2 0
bAk bAk

Abbildung 2.3: Phasenanpassungsintegrale |F(bAk)|> und |G (bAK)|?

maximal bei bAk = —2. Die Abweichung von der optimalen Phasenanpassung
von bAk = 0 fiir ebene Wellen lésst sich folgendermafien erkléren: Im Fokus
(bei z = 0) erfahren die einfallenden Strahlen eine Phasenverschiebung von 7.
Schreibt man (;-2-) um:

b+2iz
1 1 : :
. 572 — - e—zarctan(%) (231)
+ Zg 1+ (f)2
erkennt man, dass diese zusétzliche Phase von +7/2 bei z = —oo iiber 0 bei
z = 0 nach —7/2 bei z = —oo geht. Daraus resultiert destruktive Interferenz

der in dem Medium entlang der z—Achse entstehenden Welle, wenn dieser
Phasensprung nicht durch eine Phasenfehlanpassung kompensiert wird.

Optimale Phasenanpassung bei fokussierten Gauss—Strahlen bei bAk = —2
ist aber nur der Fall, wenn man davon ausgeht, dass Ak unabhéngig von der
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Teilchenzahldichte N ist [Bjo75]. Im Experiment ldsst sich dies durch Bei-
mischen eines zweiten Gases erreichen. Die Phasenfehlanpassung Ak und die
Teilchenzahldichte N lassen sich dann unabhéngig voneinander kontrollieren.

FEine andere Moglichkeit, die Phasenanpassung zu optimieren liegt in der
Anderung des Druckes und damit der Teilchenzahldichte des nichtlinearen Me-
diums. Diese Methode ist allerdings nicht immer anwendbar, da die Dispersion
eines Mediums je nach nichtlinearer Wechselwirkung und gegebenen einlaufen-
den und erzeugter Frequenzen positiv oder negativ sein kann. Im Fall von der
Erzeugung von Lyman—a—Strahlung durch Summenfrequenz—Mischen mit den
in unserem Experiment gegebenen Wellenlédngen der einlaufenden Strahlen, ist
die Phasenanpassung iiber die Anpassung des Druckes moglich. Die Gréfie der
Phasenfehlanpassung Ak wird also durch die Anderung der Teilchenzahldichte
N geregelt. Aus der Beziehung zwischen Brechungsindex und Teilchenzahldich-
te N o (n — 1) entnimmt man, dass wegen k o n auch Ak abhéngig von der
Teilchenzahldichte N ist. Der konfokale Parameter b bleibt konstant und N ist
ein freier Parameter. Es ist niitzlich G1.(2.29) fiir diesen Fall umzuschreiben:

9 w1 wawswy ( N )2 3)|2 )
=55 |~ P1PyPs|G(bAK 2.32
P4 4 7T2€(2)C6b2 Ak Xa 1772 3| ( )| ) ( )
wobei x®) die nichtlineare Suszeptibilitit pro Atom ist, % ist unabhéngig von

der Teilchenzahldichte, und |G (bAK)|? ist eine neue Grifle, die es zu maximie-
ren gilt [Bjo75]:

|G(bAK)]? = (bAK)?|F(bAK)|? (2.33)
o fiir bAE > 0
B 72 (bAK)AebAF  fiir bAk < 0.

Wie man aus Abbildung 2.3 ersieht, liegt das Maximum von |G(bAk)|* bei
bAk = —4.

Aus Gl.(2.32) wird ersichtlich, dass die Leistung P, grofier wird, je klei-
ner der konfokale Parameter b wird, also je schérfer fokussiert wird. Bei ge-
gebenem b muss die Phasenfehlanpassung Ak so angepasst werden, dass mit
bAk = —4 das Phasenanpassungsintegral |G (bAk)|*> maximal wird. Dies ist bei
kollinearer Anordnung der fundamentalen Strahlen nur durch die Anderung
der Brechungsindizes, also iiber die Anderung der Teilchenzahldichte moglich.
In unserem Experiment ist die minimalste Fokussierung durch die Gréfle der
Quecksilberdampfzelle und des maximal mdoglichen Druckes, wie in Abschnitt
2.2 beschrieben wird, gegeben.
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Die Phasenfehlanpassung Ak ist ein wellenlangenabhéngiger Parameter
und wird durch die Niveaustruktur des nichtlinearen Mediums gegeben. In
Abschnitt 2.1.5 wird der Zusammenhang von Ak und x) hergeleitet, der
zur Berechnung des Phasenanpassungsintegrals fiir Quecksilberdampf benotigt
wird.

2.1.3 Phasenanpassungsintegral fiir endliche Wechsel-
wirkungslidngen

Im vorangegangenen Abschnitt wurde das Phasenanpassungsintegral (2.27)
beziehungsweise (2.33) fiir den Fall, dass die Wechselwirkungsldnge L grof§
gegeniiber dem konfokalen Parameter ist (L > b), berechnet. Im Fall unseres
Experiments mit b = 0,16 cm und L = 1,5cm ist dies eine gute Naherung.

Im Zuge der Planung einer neuen Quecksilberdampfzelle, in der die Wech-
selwirkungszone im Wesentlichen aus einem Diisenstrahl bestehen soll, muss
das Phasenanpassungsintegral

2h e—iAkz

T (2.34)

L—f
G(bAK) = bAK / dz
-f
fiir endliche Wechselwirkungsldngen L berechnet werden. Dies lésst sich ana-
lytisch nicht mehr 16sen.

In Abbildung 2.4 ist |G(bAk)|* gegeniiber der Wechselwirkungsléinge L auf-
getragen. Dabei wurde angenommen, dass die Foki in der Mitte der Wechsel-
wirkungszone, also bei L/2 liegen und dass (bAk) = —4,2 ist, was dem expe-
rimentellen Wert entspricht. Man erkennt, dass |G(bAk)|? fiir grosse Wechsel-
wirkungsldngen (L — o0) einen konstanten Wert einnimmt. Bei L = 1,5cm
betragt die Abweichung zu diesem Wert etwa 1%, so dass die analytische
Losung des Phasenanpassungsintegrals fiir unsere experimentellen Parameter
eine gute Ndherung darstellt und fiir die Rechnungen, die in Abschnitt 2.1.4
folgen, verwendet werden kann.

Eine weitere Frage, die sich stellt ist, ob (bAk) = —4 auch fiir endli-
che Wechselwirkungsldngen die optimale Phasenanpassung ergibt. Abbildung
2.5 zeigt eine Kurvenschar von Phasenanpassungsintegralen mit verschiedenen
Verhéltnissen von Wechselwirkungsldnge zu konfokalem Parameter als Funk-
tion von (bAk). Man sieht sehr deutlich, dass die Maxima nicht alle bei dem-
selben Wert fiir (bAk) liegen. Man erkennt weiterhin, dass den Kurven eine
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IG(baK)[*
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Abbildung 2.4: Abhingigkeit des Phasenanpassungsintegrals |G(bAk)|? von der
Wechselwirkungsldnge L fiir die experimentellen Werte b = 0,16cm und Ak =
—26,4cm™!.

oszillierende Struktur iiberlagert ist. Fiir Werte von L/b > 3 bildet sich aus
dem nebenliegenden Maximum der Oszillation ein zweites globales Maximum
der Funktion |G(bAEK)|? aus. Bei L/b = 3,75 gibt es zwei Maxima, wobei fiir
noch groBere Werte von L/b das zweite Maximum iiberwiegt. Abbildung 2.5(b)
zeigt diese oszillierende Struktur deutlicher sowie das Phasenanpassungsinte-
gral fir L/b = 3,75, bei dem zwei Maxima auftreten. Dies wird auch noch ein-
mal in Abbildung 2.6 verdeutlicht, bei dem die Maxima und die dazu gehorigen
(bDAE)max gegeniiber L/b aufgetragen sind. Es ergibt sich, dass das Phasenan-
passungsintegral maximal fiir das Verhéltnis von Wechselwirkungslénge und
konfokalem Parameter von L/b = 1,5 wird. Der Wert von (bAk) ist dabei
dann —4,8.

Fiir die Planung einer neuen Quecksilberdampfzelle muss also beachtet wer-
den, dass die Teilchenzahldichte so grofl wie méglich wird, damit Ak grof§ wird
und man somit stark fokussieren kann. (bAk) sollte dann —4,8 betragen. Bei

gegebenen b muss die Wechselwirkungslange dann so gewéahlt werden, dass
L = 15xb ist.
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Abbildung 2.5: (a), (b): Phasenanpassungsintegrale |G(bAk)|? fiir verschiedene
L/bin Abhéngigkeit von (bAk). Die jeweils dicker gezeichneten Linien (L/b = 18,75)
entsprechen der fiir unendliche Grenzen analytisch berechneten Kurve aus Abbil-
dung 2.3. (b) verdeutlicht den Wechsel des Maximums bei L/b = 3,75 durch die
oszillierende Struktur.
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Abbildung 2.6: Aus Abbildung 2.5 iibernommene Maxima der Phasenanpassungs-
integrale (a) und der dazugehorigen (bAk)max (b).
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Es ist noch darauf hinzuweisen, dass in [Lag87] vergleichbare Rechnungen
publiziert wurden, wobei dort allerdings von einem lorentzférmigen Dichtepro-

fil ausgegangen wurde. Dort wurde die oszillierende Struktur auf den Funktio-
nen |G(bAk)|? fiir verschiedene L /b nicht beobachtet.

2.1.4 Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitéit

Die Tensoren der nichtlinearen Suszeptibilitéit konnen iiber die quantenmecha-
nische zeitabhéngige Storungstheorie hergeleitet werden. Man ist insbesondere
an dem Erwartungswert der nichtlinearen Polarisation P interessiert, der sich
mittels der Dichtematrix ¢ bestimmen lasst [Vid92]:

P(t) = N < §>= NSpur{o(t)p} = N3 00 () Prns (2.35)
wobei p = —er der elektrische Dipoloperator ist. p ist ein Vektor, der aus

drei Komponenten p’ besteht, wobei j jeweils den Ortskoordinaten z,y und
z entspricht. Die drei Komponenten bestehen bei einem n—Niveau-Atom aus
n x n Matrizen.

Die Zeitabhingigkeit der Dichtematrix ist gegeben durch die von-Neu-

mann—Gleichung _
i

b=—11H.d (236)
mit dem Hamiltonoperator
H = Hy+V , wobei (2.37)
V = —pE (2.38)

ist. V ist der Hamiltonoperator fiir die Wechselwirkung zwischen Atom und
Licht, und H, ist der ungestorte Hamiltonoperator, dessen Eigenwerte die
Energieniveaus des Atoms sind.
Die Dichtematrix wird storungstheoretisch behandelt:
0=09 4+ oM 4 @ ... (2.39)

Die Losung von Gl.(2.36) erhélt man durch Iteration:

¥ = [Hy, ")

e = [Ho, o]+ [V, o)

iho® = [Hy, o]+ [V, 0?)] (2.40)
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Mit den Anfangsbedingungen, dass alle Besetzung im Grundzustand ist, o{®) =
0", und alle anderen Terme Null sind, 0(%) = 0, lassen sich o), 0®, o® usw.
damit iterativ berechnen. x(!) wird hier exemplarisch aus der Berechnung von
oM hergeleitet. Die Berechnungen von Y und x® erfolgen genauso, sind aber

wegen der Vielzahl an Termen miihevoll. Aus G1.(2.40) ergibt sich

Zh@% = —hwan% + ZPZLmEjQSLm (2'41)
J

wobei w,,, die Ubergangsfrequenz von Niveau m nach Niveau n ist.

Mit dem Fourieransatz

59+(wk) .
Ot = D_ O (W) o +iwpo" (wi) (2.42)
k
_ _ o™ (wy S
k
ergibt sich bei der Frequenz wy
) () = 2P0 2.43
Wegen P = 6 S x4 By = N ol ph,, st
J n,m
N 2 PhnloinEi | N = 2 Dol B
P(l) I Jj Pnmmn=j v J Pnmmn™) 0 2.44
! (h% W — W +71an; W + W Cnn ( )
und damit o o
Y 60ﬁ§<wmn—w+wmn+w) Grn- (2.45)

Um die Linienbreite der Niveaus zu beriicksichtigen, miissen in den von—
Neumann—Gleichungen (2.36) Relaxationsterme phédnomenologisch eingefiihrt
werden [She84]. Formal kann man auch die atomaren Ubergéinge komplex be-

handeln [But90]:
L'y
Wabh — Wab — Z7b7 (246)
wobei I'y, > 0 die natiirliche Linienbreite des Niveaus a bei Zerfall in das
Niveau b ist. Zusétzlich muss im jeweils zweiten Term von Gl.(2.44) und (2.45)

Wmn, durch die jeweilige komplex konjugierte Variable w}, = ersetzt werden.
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Y@ und x® lassen sich dquivalent iiber o® beziehungsweise o®) bestim-
men. Den allgemeinen Ausdruck fiir x©® findet man z. B. in [Boy92]. Dieser ist
sehr lang und beinhaltet alle Falle der Vier—Wellen-Mischung mit allen mogli-
chen Polarisationsrichtungen. Mit den Annahmen, die in Abschnitt 2.1.1 an
&
(2.10) mit Beriicksichtigung einer Zwei-Photonen—Resonanz behandelt wer-

gemacht wurden, soll hier nur der Spezialfall der Summenfrequenzbildung

den. Die Grofle der nichtlinearen Suszeptibilitit kann erhoht werden, wenn die
Frequenzen der eingestrahlten Felder oder die Summe daraus in der Ndhe von
atomaren Resonanzen liegen. Ein—Photonen—Resonanzen fiir die Frequenzen
wy und w3 kommen wegen Absorption der eingestrahlten beziehungsweise der
erzeugten Welle nicht infrage. Eine Zwei-Photonen-Resonanz dessen Uber-
gangsfrequenz der Frequenz w; + wy entspricht, erhoht jedoch die nichtlineare
Suszeptibilitdt, wohingegen die Zwei—Photonen—Absorption, die mit dem Pro-
zess einhergeht, sehr viel kleiner ist. Das dazugehérige Schema ist in Abbildung
2.7 dargestellt.

Abbildung 2.7: Mogliche Zweiphotonenresonanz. Uber die Zustinde m und v muss
summiert werden. g ist der Grundzustand und n der Zwischenzustand, dessen Ener-
gie hwgy genau der Photonenenergie i(wi 4+ ws) entspricht.

Die Bedingung der Zwei-Photonen—Resonanz ist erfiillt durch:

Wgn = wi+wound

Wpg = Wiq— Ws. (2.47)

x® kann man in einen resonanten und einen nicht-resonanten Term aufspal-
ten, wobei der zweite klein gegeniiber dem ersten ist und somit vernachléssigt
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wird. ¥ ldsst sich mit diesen Annahmen schreiben als:

No®
X(3)(w4;w1,w2,w3) = 53 Z
€0h mv
{ 1 [ PrmgPrmPunPgy pmgpnmpmpw]
+ *
(Wing — w1)(wng — w1 — wa) [ (Wyg — w1 — wp — ws) (wyy + ws)
N 1 [ PmgPrmPunPov pmgpnmpmpgy] }
(Wing — w2)(Wng — wa —w1) | (wyy — wa — w1 — w3) (wp, +ws) ’
(2.48)

0" ist die Besetzungswahrscheinlichkeit des Grundzustands. Die Besetzungsver-

teilung auf die Niveaus mit der Energie hw; bei einer Temperatur 7T ist durch
hw;

den Boltzmannfaktor ¢ #5T gegeben, wobei kg die Boltzmankonstante ist. Da
hw; > kgT fiir alle angeregten Zustidnde ist, kann man annehmen, dass die
Besetzungswahrscheinlichkeit des Grundzustands ¢° = 1 ist. Da der Grundzu-
stand von Quecksilber ein S-Zustand ist, muss Entartung nicht berticksichtigt
werden. Gleichung (2.48) lasst sich also in diesem Fall noch weiter vereinfachen:

N .

X (wy; w1, wa,w3) = Ws(wl + wa)X12X34 , Mit (2.49)
0

= 2.50
e %: [(wmg —wi) - (wmy - WQ)] ( )

PvnPgv PvnPgv
= + 2.51
LY lw o) et w:»] (251)

1

S(w1 + u)g) = . (252)

Wng — (wl + w2)

m und v bezeichnen alle die Niveaus, iiber die summiert werden muss, das
heifit, die jeweils durch einen optischen Dipoliibergang erreicht werden kénnen.
X12 und ys4 sind formal Suszeptibilitdten erster Ordnung. S(w;+ws) beschreibt
die Linienform der Zwei—Photonen—Resonanz, auf die spéter genauer eingegan-
gen wird.

Die Dipolmatrixelemente p,, = —ery, sind iiber [Mil73]

(2.53)

. 3(J+ D1 [ fu
ba T 1797+ 3 AE

wobei 1, in atomaren Einheiten (ag) ist, mit den Oszillatorstirken f,, ver-
kniipft. ag ist der Bohrsche Radius. AF ist der Niveauabstand in Rydberg und
J der Drehimpuls des Niveaus a. Hier wird vorausgesetzt, dass die magnetische
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Tabelle 2.1: Oszillatorstirken der Ubergéinge 6'S — n?>*1P und 7'S — n?S*1P fiir
n=>6..13, aus [Alf87] entnommen. Fiir n=14 wurden die Werte durch Extrapolation
gewonnen. Die D-Zusténde sind doppelt angeregte Zustdnde und miissen ebenfalls
betrachtet werden.

’ nP ‘ Energie[cm™!] ‘ forg_p2st1p ‘ frig_pestip

6°P | 39412,30 0,024 —0,0022
6'P | 54068,781 1,15 —0,15
73P | 69661,89 0,00001 0,11
7'P | 71295,15 0,02 1,24
83P | 76467,067 0,0014 | 1,2x107°
81P | 76863,264 0,01 —0,029
2Ds5]6p P | 78813,0 0,15 0,018
93P | 79412,745 0,0055 | —5 x 107
9'P | 79964,1 0,07 0,029
103P | 80916,686 0,0018 | 2,6x10~
10'P | 81153,614 0,0155 0,0097
113P | 81811,876 0,0011 | 1,6x10°C
11'P | 81942,444 0,005 0,005
123P | 82379,0 0,0008 | 7,5x10°¢
12'P | 82464,05 0,0023 0,0025
133P | 82765,9 0,0005 | 1,7x107°
13'P | 82823,94 0,0011 0,0015
143P | 83039,3 0,0003 | 2x107°
14'P | 83084,0 0,0005 0,0008
2Ds)5]6p’ P | 88760 0,53 0,061

Quantenzahl m; = 0 ist, was fiir die fiir uns relevanten Uberginge der Fall
ist, da der Grundzustand ein S-Zustand ist (J = 0, m; = 0) und nur lineare
Polarisation (Amj; = 0) betrachtet wird. Einen allgemeineren Ausdruck fiir
Db findet man z. B. in [Rei84].

In dem hier beschriebenen Experiment wird der 6'S — 7'S-Zwei-Photo-
nen-Ubergang zur resonanten Uberhohung von x©) ausgenutzt. Die Oszilla-
torstirken, die fiir die Summation in (2.50) und (2.51) benétigt werden, sind in
Tabelle 2.1 aufgelistet. Die Vorzeichen entsprechen denen der Produkte aus den
Matrixelementen (7'S|p[n**!'P)(n**'P|p|6'S). Die Frequenz w,, entspricht
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der Lage des 7'S—Niveaus und wird im Weiteren als wrg bezeichnet.

Die Funktion S(w; + ws) beschreibt die Linienform des 6'S — 7'S—Zwei—
Photonen-Ubergangs. Auf der Resonanz, wenn die Verstimmung der Summe
der Frequenzen (w; + wsy) zur Zwei-Photonen—Resonanz ungeféhr der Linien-
breite des Niveaus entspricht ((w; +ws) —wrs =~ I'7s), muss die gesamte Linien-
breite I';g des Niveaus beriicksichtigt werden. Die homogene Linienbreite durch
die natiirliche Lebensdauer 775 = 1/T'% wurde schon durch (2.46) eingefiihrt.
Eine weitere homogene Verbreiterung, die Druckverbreiterung, kann einfach
zu der natiirlichen Linienbreite addiert werden, da sie ebenfalls durch eine
Lorentzkurve beschrieben werden kann. Die Druckverbreiterung wird durch
das Experiment zu IRk = 27 x 1,25 GHz abgeschitzt. Die gesamte homo-
gene Linienbreite ist damit gegeben durch g™ = T'% + T'P¥uek. Inhomoge-
ne Verbreiterungen lassen sich nicht durch eine Lorentzkurve beschreiben und
miissen deshalb anders beriicksichtigt werden. Sie sind hauptséchlich durch den
Dopplereffekt gegeben, der sich aus der Wechselwirkung des Lichts mit Atomen
verschiedener Geschwindigkeiten ergibt. Die Atome mit einer Geschwindigkeit
v absorbieren Licht mit einer Frequenz ', die proportional zur Geschwindig-
keit verschoben ist: W' = w + EU, wobei k der Wellenvektor des Lichtes mit
dem Betrag k = ¢ ist. Die Geschwindigkeiten der Komponente v, die parallel
zur Richtung des eingestrahlten Lichts ist, gehorchen der Maxwell-Boltzmann
Verteilung [Rei87]:

flop)dvy = ﬁlvwe(:i) dvy, (2.54)

wobei schon iiber die anderen Komponenten integriert wurde.

[2ksT
Uy = || 2 (2.55)
m

ist die wahrscheinlichste Geschwindigkeit, m ist die Masse des Atoms, T die
Temperatur und kp die Boltzmann—Konstante. Durch den Dopplereffekt

kommt es somit zu einer Verschiebung der Resonanzen um kv. In den nah—
resonanten Termen von xi2 und xs4 ist (wap — wi){i=1,243 > Tap, beziehungs-
weise w, 4+ ws > Iy, fiir alle Ubergéinge a — b. Daher kann die Linienbreite
dort vernachléssigt werden. Auf der Zwei—Photonen—Resonanz muss jedoch
die Linienbreite beriicksichtigt werden. Die verschobene (w7s — wrg + kv) Li-
nie (G1.(2.52)) muss mit der Geschwindigkeitsverteilung (2.54) gefaltet, d. h.
mit der Wahrscheinlichkeit dieser Verschiebung multipliziert und iiber alle Ge-
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schwindigkeiten integriert werden.

+o00 —(=)?
S(wr + wo) . /d o
)= vn ] s + ko) 02— (o @)

(2.56)

Die Form, die sich fiir S(w; +ws) ergibt, wird als Voigt—Profil bezeichnet. Zur
Berechnung von (2.56) wird diese durch die Plasmadispersionsfunktion Z(()
[Fri61] ausgedriickt:

S(wn +ws) = ; 2(0), (2.57)
mit
200) = 170053;6_302 (2.58)
v '
hom
( = (4w +i—2— —ws)/w, (2.59)
w = w7gv—w— Awp (2.60)

c  2vIn2’

wobei Awp die Dopplerbreite ist. Die Plasmadispersionsfunktion Z({) héngt
mit der Fehlerfunktion, die mit den meisten Rechenprogrammen (z. B. mathe-
matica) berechenbar ist, iiber

Z(¢) = iv/me (1 + erf(iC)). (2.61)
zusammen [Fri61].

In unserem Experiment handelt es sich zudem um ein natiirliches Isoto-
pengemisch (s. Tabelle 2.2). Die Funktion S(w; + ws) muss also fiir alle Iso-

Tabelle 2.2: Hiufigkeit [Zad89] und Isotopieverschiebung Avpg, der Quecksilber—
Isotope im natiirlichen Isotopengemisch.

1961_1g 1981_1g 1991_1g QOOHg 2011,1g 2021_1g 2041,1g

Héufigkeit [%)] | 0,15344 | 9,968 | 16,873 | 23,096 | 13,181 | 29,863 | 6,865

Avgg, [em™!] 0,2806 | 0,2659 | 0,148 | 0,1033 0 —0,1453

tope berechnet werden und mit der Héaufigkeit und unter Beriicksichtigung
der Isotopieverschiebung summiert werden. Die Isotopieverschiebung zwischen
20Hg und 2°?Hg wurde aus [Smi87] entnommen. Die iibrigen sind iiber die
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Abbildung 2.8: Linienform |S(w; +ws)|? der Zwei-Photonen—Resonanz. Die exakte
Resonanz wird fiir das 2°?Hg-Isotop angenommen. A ist damit die Verstimmung
der Frequenz gegeniiber der des 2°2Hg-Isotops. (a) Linienform fiir ein natiirliches
Isotopengemisch, (b) Vergleich der Linienformen zwischen einem Isotopengemisch
(kleine Kurve) und isotopenreinem 2°?Hg. Die {iber den Graphen eingezeichneten
Striche deuten die Position der Isotope an.
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relativen Isotopieverschiebungen aus [Ger77] berechnet. Zur Berechnung von
|S(w1 + wo)|? wird das '"Hg-Isotop vernachlissigt. In Abbildung 2.8(a) ist das
so berechnete Linienprofil fiir eine Dopplerbreite von Awp = 27 x 2,15 GHz =
0,072cm™t und eine Druckverbreiterung von Ik = 27 x 1,25GHz =
0,0418 cm™! bei einem Druck von 45,6 mbar, was den experimentellen Werten
entspricht, dargestellt. Abbildung 2.8(b) zeigt zum Vergleich die Linienform
fiir isotopenreines ?°?Hg. Das Maximum von |S(w; + wy)|? ist fiir isotopenrei-
nes Quecksilber um ein zehnfaches groBer, als das Maximum von |S(w; + ws)|?
eines Isotopengemisches. Da |S(w; +ws)|? direkt in die erzeugte VUV-Leistung
eingeht, kann bei der Verwendung von isotopenreinem Quecksilber die Leistung

um ein zehnfaches erhoht werden.

Die nichtlineare Suszeptibilitit y®) lisst sich nun mit den oben besproch-
enen Funktionen x1s, X34 und S(w; 4+ wy) berechnen. Da die Zwei—Photonen—
Resonanz ausgenutzt wird, sind die Frequenzen w; und wsy konstant. yio und
S(wy + wq) sind daher Konstanten. Fiir A\; = 257nm und Ay = 399 nm ergibt
sich in atomaren Einheiten fiir |x12| = 3,496x107* (Ce;—“_)f und fiir |S(wy +ws)* =
86,20 cm%? e ist die Elementarladung und ay der Bohrsche Radius. x34 hingegen
ist, da wy durchgestimmt wird, frequenzabhéngig. Da fiir die Berechnung der
Leistung der erzeugten Welle P, nur das Betragsquadrat |y®|? (G1.(2.32)) von
Interesse ist, ist in Abbildung 2.9 der Betrag |y!¥| in atomaren Einheiten in

der Umgebung von Lyman—«a abgebildet. Der Index a bedeutet ,pro Atom*.

Die Resonanzen der 10P—, 11P— und 12P—Niveaus sind deutlich an den
erhohten Werten von x® zu erkennen, die sich aus der Berechnung von ys4
ergeben, da bei Resonanzen durch Null geteilt wird. Diese mathematischen
Divergenzen sind unphysikalisch. Bei der Berechnung von y34 und x;2 wurden
Linienbreiten vernachléssigt, die aber im Fall von Resonanzen, wenn
(Wab — wi){i=1,2,43 = T'ap, bezichungsweise w}, + ws = Ty, fiir die Ubergiinge
a — b gilt, zu beriicksichtigen sind und damit |x®®| endlich machen. Nullstel-
len in |x®)| ergeben sich, wenn sich die Terme in G1.(2.51) gegenseitig weg-
heben. Lyman—« liegt auf keiner dieser Nullstellen, ungliicklicherweise aber
sehr in der Nihe, so dass sich fiir [x(¥| bei Lyman-a nur ein kleiner Wert von
1,54x1077 (C‘ii—o,);l ergibt. Allerdings sollte die Wellenldnge der erzeugten Welle
auch auflerhalb der Linienbreite einer Resonanz liegen, da die erzeugte Welle
im Medium sonst sofort wieder absorbiert werden wiirde.
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Abbildung 2.9: Berechnete nichtlineare Suszeptibilitdt pro Atom | xg3)\ =
|(S(w1 4+ w2) x12 X34), | in atomaren Einheiten in der Umgebung von Lyman-a.

2.1.5 Phasenanpassungsintegral

In Abschnitt 2.1.2 wurde das Phasenanpassungsintegral fiir Summenfrequenz-
bildung bei Vier—Wellen—Mischung ganz allgemein fiir Gauf3sche Strahlen her-
geleitet. Die Phasenfehlanpassung Ak ist aber ein wellenldngenabhéngiger Pa-
rameter, der sich aus der Resonanzstruktur des nichtlinearen Mediums ergibt.
Ak ist iiber die Brechungsindizes n; mit den Wellenléngen bzw. den Frequen-
zen iiber k; = n;** verkniipft. Der Brechungsindex héngt wiederum mit der
linearen Suszeptibilitdt x*) gemaB n =1+ 1y (s. GL.(2.4)) zusammen. Die
allgemeine Gleichung fiir (V) ist in (2.45) angegeben. Diese Gleichung lisst
sich mit [Hil81]

> _ 3gn het

mn

Frm (2.62)

2 G WinnMe
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und der Annahme, dass das Niveau n ein S—Zustand und das Niveau m ein

P—Zustand und damit 5—; = 2(§iJ{)1+1 = % ist, umschreiben auf die bekanntere
Form fiir die lineare Suszeptibilitét (z. B. [Bor80])
(1) Ne? frm

X = > 5 (2.63)

2
€0Me o Wi — W

e ist die Elementarladung und m, die Elektronenmasse. Die Oszillatorstédrken
fnm sind die in Tabelle 2.1 angegebenen.

AK[1/cm]
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Abbildung 2.10: Berechnete Wellenldngenabhingigkeit der Phasenfehlanpassung
Ak in der Umgebung von Lyman—a.

Wird die natiirliche Linienbreite der Niveaus vernachléssigt, dann ist der
Imaginérteil von ™) Null und

1 1 Ne? .

— . 2.64
2€0me o w? o —w? ( )

In Abbildung 2.10 ist fiir den im Experiment eingestellten Druck von
45,6 mbar, der einer Teilchenzahldichte von N = 8,79x10'" cm™ entspricht,



2.1 Vier—Wellen—Mischen in Quecksilber 35

die Phasenfehlanpassung Ak in Abhéngigkeit der Wellenldnge gezeigt. Auch
hier sind die Resonanzen an der Divergenz von Ak zu erkennen. Fiir Lyman—«
ergibt sich ein Wert von Ak = —26,42 cm™t. Mit dem experimentell eingestell-
ten konfokalen Parameter b = 0,16 cm ergibt sich bAk = —4,2 was sehr nahe
an dem in Abschnitt 2.1.2 beschriebenen optimalen Wert von bAk = —4 liegt.

|G(bAK)I*
12'P 12°P 1P 11°P 10'P
Lyman-a
20 |
10
121,5 122 122,5 123 123,5

Wellenlange[nm]

Abbildung 2.11: Berechnete Wellenldngenabhéngigkeit des Phasenanpassungsin-
tegrals |G(bAFK)|? in der Umgebung von Lyman-—a.

Das Phasenanpassungsintegral |G(bAk)|* ist die Funktion von Ak, die
zur Berechnung der Leistung der VUV-Strahlung benétigt wird. Die Wel-
lenlingenabhiingigkeit von |G (bAk)|? ist in Abbildung 2.11 fiir die oben ange-
gebenen experimentellen Parameter aufgetragen. Man erkennt die Resonanzen
des nichtlinearen Mediums (hier die der 10P—, 11P— und 12P—Niveaus) an den
Nullstellen des Phasenanpassungsintegrals. Die Nullstellen entstehen dadurch,
dass x und damit der Brechungsindex und damit wiederum der Betrag der

Phasenfehlanpassung |Ak| unendlich? grof3 an der Stelle einer Resonanz wird.

2 unendlich® ist hier wieder eine mathematische Divergenz, die zu ,sehr groB“ wird,

wenn die Linienbreite der Resonanz mit beriicksichtigt wird.
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In der Funktion des Phasenanpassungsintegrals steht Ak im Argument der
Exponentialfunktion, die damit gegen Null geht, wenn Ak < 0 ist. Fiir Ak > 0
ist |G(bAK)|* =0 (G1.(2.33)). Bei der Wellenléinge von Lyman-—« ist das Pha-
senanpassungsintegral fiir die experimentell eingestellten Parameter nahezu
maximal.

2.1.6  Wellenlingenabhingigkeit der VUV —-Strahlung

Das durch den Vier—Wellen-Mischprozess erzeugte Spektrum im Vakuum-UV
ldsst sich aus den in den vorhergehenden Abschnitten beschriebenen Funktio-
nen berechnen. Die Leistung der erzeugten Strahlung bei einer bestimmten
Frequenz lasst sich durch GI.(2.29) beschreiben. Um die beschriebenen Funk-
tionen |x®|,, |F(bAk)|?> und S(w; + wy) und damit das Spektrum zu berech-
nen®, wird G1.(2.29) in das CGS-System umgerechnet:

P4 = 7, 8 X 10_49w1w2w3w4771732733N2 \(S(wl + wg)X12X34)a |2 |F(bA/€)’2 .
(2.65)

Die Einheiten der Frequenzen w; sind cm™!, die der Leistungen P; W, die
2
der Dichte N cm™3, die der Suszeptibilititen 12 und ys4 (ca0)”

cm—1

S(wy + wo) L Dies ist die Gleichung, die auch [Smi87] fiir ihre Berechnungen

cm—1°
benutzen. Die Konvertierung von SI- auf CGS—Einheiten fiir die einzelnen

und die von

Funktionen ist in Tabelle 2.3 zusammengestellt.

Tabelle 2.3: Umrechnung von SI- auf CGS—Einheiten

N CGS |

w[=9] 27¢ 100 wlem ™!

m?2 1 1 2a2 \? (eag)?
X35 Gheg 2mc100 (mmfoo) SX12X34[(CH191)3]
N[m™3] 10 N[em ™3]

Setzt man die experimentellen Werte fiir die Frequenzen und die Leistungen
und die berechneten Werte fiir die Suszeptibilitéaten, fir S(w; +ws) und fiir das
Phasenanpassungsintegral ein (Tabelle 2.4), so ergibt sich eine Leistung von

3Hier wird wieder mit |F(bAk)| und nicht mit |G(bAk)| gerechnet, da dann GI.(2.65)
iibersichtlicher aussieht und mit [Smi87] vergleichbar ist. Fiir die Berechnung von P, dndert
sich nichts.
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18,8nW bei der Wellenlénge fiir Lyman—a. Die Werte fiir die Laserleistungen
entsprechen den effektiven Leistungen in der Quecksilberdampfzelle. Das ge-

Tabelle 2.4: Werte fiir die freien Parameter zur Berechnung der Leistung der erzeug-
ten Strahlung und die damit berechneten Werte der Funktionen bei der Wellenlédnge
von Lyman—a.

P1 0,5W N 8,79% 10" cm 3
P, 0,57 W Awp 0,0717 cm ™1
Py 12W 12| 3,50 x 10~ {20l
w | 38872,7cm " x4l 4,76 x 107 (20)?
wy | 25055,6 cm ™ S (wy + wy)]? 86,20 ——

w3 | 18335,7cm ™ Ak —26,42 -1

wy | 822639 cm~! |F(bAK)|? 2,57

b 0,16 cm |G(bAK)|? 45,99

T 220°C Py 18,8nW

samte berechnete Spektrum in der Umgebung von Lyman—« ist in Abbildung
2.12 gezeigt. Das Programm zur seiner Berechnung ist im Anhang zu finden.

Auch hier erkennt man die Resonanzen des nichtlinearen Mediums an den
Nullstellen der Leistung. Die Formen der Resonanzen entstehen dabei aus der
Multiplikation der ,sehr groflen Werte der nichtlinearen Suszeptibilitat und
der ,Null“ des Phasenanpassungsintegrals. Hier sei nochmals darauf hingewie-
sen, dass sowohl die Linienbreiten dieser Resonanzen als auch die Absorption
des erzeugten Lichts nicht beriicksichtigt wurden. Beides hat Einfluss auf die
exakte Form der Resonanz. Da wir aber hauptséichlich an dem Wert fiir die
erzeugte Leistung P, bei der Wellenldnge von Lyman—«, die weit genug au-
Berhalb der Linienbreiten von Resonanzen liegt, interessiert sind, konnen diese
Beitrage vernachléssigt werden.

Die Leistung des erzeugten Lichts bei Lyman—« ist sehr klein im Vergleich
zu moglichen Leistungen in der Umgebung von Lyman—a. Dies ist hauptséch-
lich durch den relativ kleinen Wert fiir die nichtlineare Suszeptibilitét y®), also
durch die Niveaustruktur des nichtlinearen Mediums gegeben.

Durch duere Felder kann man durch das Verschieben der Niveaus die nicht-
lineare Suszeptibilitét bei der erzeugten Wellenldnge erhohen. In [Fre78] wird
zur Erzeugung von VUV-Strahlung durch Vier—Wellen-Mischen in Strontium
durch ein Magnetfeld mit 5,5 T das relevante Niveau um 0,1 A verschoben. Im



38 2 Erzeugung von kontinuierlicher Lyman—a—Strahlung
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Abbildung 2.12: Berechnetes Spektrum des erzeugten Vakuum—-UV Signals in der
Umgebung von Lyman—a.

Fall von Quecksilber kann man folgendes abschétzen. Die relevanten Niveaus,
in deren Nihe Lyman—a erzeugt wird, sind das 11'P;— und das 12'P;Niveau,
bei denen die Gesamtdrehimpulse jeweils J = 1 sind. Im Magnetfeld spalten
diese Niveaus in jeweils drei Unterniveaus nach den magnetischen Quanten-
zahlen m; = 0,—1,+1 auf (Zeemaneffekt). Die Energieverschiebung im Ma-
gnetfeld H ist gegeben durch [Sob79]

AE = gugmjH, (2.66)
JJ+1)—L(L+1)+S(S+1)
2J(J+1)

mitg = 1+ . (2.67)
Der Landé-Faktor g fiir das 11'P;— und das 12'P;—Niveau ist jeweils g = 1.
Fiir die Energieverschiebung ergibt sich damit AE = 14 GHz/T. Um eine sig-
nifikante Erhohung der Leistung der erzeugten VUV-Strahlung zu erreichen,
miisste das Spektrum, je nach m j—Zustand, um £0,24 nm verschoben werden.
In Abbildung 2.12 erkennt man, dass einerseits ein (m; = —1)-Niveau der
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12'P-Resonanz und andererseits ein (m; = +1)-Niveau der 11'P-Resonanz in
Richtung Lyman-« verschoben wird. Es wiirde sich theoretisch eine Leistung
von etwa 300nW ergeben. Das dazu bendétigte Feld miisste dann allerdings
etwa 350 T betragen. Diese Magnetfeldstérke ist momentan nicht Stand der
Technik. Nimmt man ein Magnetfeld von 55T an, wie es in [Fre78] genutzt
wurde, ergibt sich eine Verschiebung der Niveaus um £0,004 nm. In Abbildung
2.12 erkennt man, dass dies zu keiner Erhéhung der VUV-Leistung fiihrt.

Das Phasenanpassungsintegral ist nahezu maximal bei Lyman—a. Die Form
der Zwei-Photonen-Resonanz |S(w; + wq)|? liefert fiir alle erzeugten Wel-
lenlingen einen konstanten Wert, der von der Verstimmung zur Zwei—Pho-
tonen—Resonanz, der relativen Héufigkeit und der Temperatur abhéngt. Die
Form des VUV—Spektrums éndert sich nicht, nur der Absolutwert der erzeug-
ten Leistung, wenn sich der Beitrag der Zwei—Photonen—Resonanz dndert. Mit
einem groBeren Wert fiir |S(w; + wo)|? durch die Verwendung von isotopenrei-
nem Quecksilber kénnte die Leistung um einen Faktor zehn erhoht werden.
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2.2 Experimenteller Aufbau

In dem hier beschrieben Experiment wird schmalbandige, abstimmbare Laser-
strahlung im Vakuum-Ultravioletten—Bereich in der Umgebung von Lyman—a
durch Summenfrequenzbildung in einer Quecksilberdampfzelle hergestellt.

Elcm']
100000 -
lonisationsgrenze
80000 [~
7'S
60000 7S
40000 —
20000 |~
0L 6'S

Abbildung 2.13: Energieniveaus des Quecksilberatoms. Eingezeichnet sind die re-
levanten Niveaus und das zur Summenfrequenzbildung benutzte Laserlicht.

Ein vereinfachtes Energieniveauschema von Quecksilber, in dem der Sum-
menfrequenz—Mischprozess stattfindet, ist in Abbildung 2.13 gezeigt. Zur Ge-
nerierung der VUV-Strahlung bei einer Wellenldnge von 121,56 nm werden drei
Laser bei jeweils 257 nm, 399 nm und 545 nm verwendet. Die Laserfelder der
Wellenléngen 257 nm und 399 nm werden dabei so gewéhlt, dass eine Zwei-
Photonen-Resonanz auf dem 6'S — 7'S Ubergang erreicht wird, die, wie in
Abschnitt 2.1.4 erldutert, zur Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitdt und
damit der Leistung des erzeugten Lichts fithrt. Das Laserlicht bei 545 nm ist so
gewihlt, dass die resultierende Wellenléinge der des 1S-2P-Ubergangs in Was-
serstoff (Lyman-—a-Ubergang) entspricht. Im Folgenden werden die einzelnen
Teile des experimentellen Aufbaus erldutert.
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2.2.1 Lasersystem

Der experimentelle Aufbau zur Erzeugung der kohdrenten VUV—-Strahlung ist
schematisch in Abbildung 2.14 gezeigt. Die erste fundamentale Wellenlénge bei

Wavemeter

VERDI TL1
399 nm n N
798 2v vV v W PR
cw Ti:Sa nm
/ 545 nm n n PR
7/ U U AN
cw Farbstofflaser
TL3 “\.DS1
NN PR\
singlemode 514 nm | 2V 257 nm v v
Ar’ -Laser DS2
PH| T2
zur (]
Quecksilber—v
Dampfzelle

Abbildung 2.14: Ubersicht des Lasersystems. Ti:Sa: Titan-Saphir-Laser; 2v: Re-
sonator zur Frequenzverdopplung, TLi: Linsenpaare, die ein Teleskop zur Strahlan-
passung bilden; DS: dichroitische Spiegel; PR: Polarisationsrotation; L2: Quarzlinse
zum Fokussieren in die Quecksilberdampfzelle; PH: Pinhole

257 nm, im UV, wird durch Frequenzverdopplung eines singlemode Ar™—Laser
erzeugt. Auf den Aufbau der Frequenzverdopplung wird spéter nochmals einge-
gangen. Der Art—Laser (Spectra 2030) lduft aufgrund eines Prismas bei 514 nm
und wird durch ein Etalon, das sich im Laserresonator befindet, auf einer einzi-
gen Mode des Resonators (engl. singlemode) gehalten. Das Laserlicht mit einer
Ausgangsleistung von bis zu 2.2 W wird dann in einem Uberhshungsresonator
zur Frequenzverdopplung in einem [f-Barium—Borat Kristall (f-BaB,Oy4, im
Folgenden BBO) zu 257 nm mit bis zu 750 mW Ausgangsleistung konvertiert.

Um zusammen mit dem Licht bei 257 nm die 6'S — 7'S-Zwei-Photonen—
Resonanz zu erreichen, wird abstimmbare Laserstrahlung bei einer Wellenlénge
von 399 nm benotigt. Diese Wellenlédnge im tiefen Blau—Violett wird durch Fre-
quenzverdopplung eines Titan—Saphir-Lasers (Coherent 899-21) erzeugt. Der
Titan—Saphir—Laser wird durch einen frequenzverdoppelten Nd:YVO,—Laser
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(VerdilO von Coherent) mit 10,5 W Ausgangsleistung gepumpt und hat damit
eine Ausgangsleistung von 1,9 W bei 798 nm. Das daraus in einem Lithium-—
tri-Borat—Kristall (LiB3Os, im Folgenden LBO) erzeugte frequenzverdoppelte
Licht hat eine Ausgangsleistung von bis zu 700 mW bei 399 nm.

Im letzten Schritt wird zur Erzeugung der VUV-Strahlung bei Lyman—«
Laserlicht bei einer Wellenlédnge von 545 nm bendtigt. Diese wird mit einem
Farbstofflaser (Coherent 699-21) erzeugt. Als Pumplaser dient hier ein Art—
Laser (Coherent Innova 100) bei einer Ausgangsleistung von 9 W. Als Farbstoff
wird Rhodamin 110 verwendet, der in Ethylenglycol gelost ist. Damit ergibt
sich eine typische Ausgangsleistung von 1,2 W bei 545 nm.

Die Wellenldngen werden durch ein Wavemeter (Burleigh, WA1500 VIS)
gemessen. Uber ein Programm wird am Mess-PC, der am Wavemeter ange-
schlossen ist, die Abweichung der Frequenz von der Zwei—Photonen—Resonanz
und von Lyman-a abgelesen. Da das Wavemeter nur eine Wellenlénge gleich-
zeitig messen kann und dafiir eine Messzeit von einer Sekunde benétigt wird,
stehen kleine Féhnchen in den Strahlengéingen zum Wavemeter, die von dem
PC aus angesteuert werden und so nacheinander alle drei Sekunden gedffnet
werden koénnen.

Um die drei konfokalen Parameter aneinander anzupassen, befindet sich wie
in Abbildung 2.14 ersichtlich in jedem Strahlengang ein Teleskop aus zwei Lin-
sen (TL1: f1 = 50mm, f2 = 100 mm, TL2: f1 = 100 mm, f2 = 400 mm, TL3:
f1=100mm, f2 = 100mm). Zwischen den beiden Linsen des Teleskops TL3
steht zur Modenfilterung des Strahls ein Pinhole mit einem Durchmesser von
20 pm. Diese drei Teleskope passen sowohl die Strahldurchmesser als auch die
Foki hinter der Linse L2 in der Quecksilberdampfzelle an. Um die Dispersion
der Linse auszugleichen, miissen die Strahlen dazu vorfokussiert werden. Die
Strahlparameter werden hinter der Linse L2, die die Strahlen in die Quecksil-
berdampfzelle fokussiert, gemessen, indem der am Eintrittsfenster reflektierte
Anteil mit verschiedenen Pinholes vermessen wird. Die konfokalen Parameter
b ergeben sich fiir die drei Wellenlangen zu bsys = 1,89 mm, bgs; = 1,87 mm
und b3g9 = 1,59 mm.

Zwei iibereinander stehende Spiegel verlegen den Strahlengang auf die Hohe
der Quecksilberdampfzelle und drehen dabei die Polarisation des Lichts um 90°,
so dass das Licht am Eingangsfenster der Quecksilberdampfzelle am wenigsten
Verlust erleidet. Das Eingangsfenster hat einen Winkel von 45° zur Strahlrich-
tung, der nicht ganz dem Brewsterwinkel entspricht. Dies hat den Vorteil, dass
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man die drei Strahlen vorjustieren kann, indem die am Fenster reflektierten
Strahlen gleichzeitig durch ein Pinhole gefiddelt werden.

Die drei Strahlen werden an zwei dichroitischen Spiegeln (Beschichtung
von Laseroptik Garbsen) iiberlagert. Dichroitische Spiegel sind hochreflektie-
rend fiir eine Wellenldnge und hochtransmittierend und mit einer Antireflex—
Beschichtung versehen fiir die andere Wellenldnge. An DS1 wird das Licht
mit 399 nm reflektiert und das Licht mit 545 nm transmittiert. DS2 transmit-
tiert die beiden Strahlen mit 399 nm und 545 nm und reflektiert das Licht mit
257nm. Die Quarzlinse L2 mit f = 150mm fiir sichtbares Licht fokussiert
alle drei Strahlen in die Quecksilberdampfzelle. Aufgrund von Reflexionen an
den Linsen und am Eintrittsfenster ergibt sich, dass die effektiven Leistungen
der Laserstrahlung in der Quecksilberdampfzelle geringer sind als direkt hinter
dem Laser beziehungsweise hinter den Frequenzverdopplungsresonatoren. Die
Effizienzen betragen 70 % fiir die Strahlung bei 399 nm und 545 nm und 60 %
fiir die Strahlung bei 257 nm.

2.2.2 Frequenzverdopplung

Wie schon im vorangegangenen Kapitel erwédhnt, werden die Strahlen bei den
Wellenléngen von 399 nm und 257 nm durch Frequenzverdopplung erzeugt. Die
Frequenzverdopplungsresonatoren, die im Eigenbau entstanden sind, sind ein
wesentlicher Bestandteil des experimentellen Aufbaus und werden im Folgen-
den detailliert beschrieben.

Frequenzverdopplung ist ein nichtlinearer Prozess zweiter Ordnung, der in
Kristallen stattfinden kann. Dabei hingt die Leistung des frequenzverdoppel-
ten Lichts quadratisch von der Leistung des Lichts mit der fundamentalen
Wellenlénge ab. Um die Leistung des fundamentalen Lichts und damit die der
zweiten Harmonischen zu erhohen, befindet sich der nichtlineare Kristall, des-
sen Endflichen im Brewsterwinkel fiir die Fundamentale geschnitten sind, in
einem Uberhchungsresonator, der fiir die fundamentale Wellenlinge resonant
gehalten wird. Der experimentelle Aufbau ist in Abbildung 2.15 dargestellt.
Der Uberhéhungsresonator ist ein z—formig gefalteter Ringresonator, der aus
vier Spiegeln (dielektrische Beschichtung von Laseroptik Garbsen) besteht.
Das fundamentale Licht wird iiber den Spiegel Spl eingekoppelt und durch
den gekriimmten Spiegel Sp3 in den Kristall fokussiert. Das Licht der zwei-
ten Harmonischen wird iiber den dichroitischen Spiegel (hochreflektierend fiir
die Fundamentale und hochtransmittierend fiir die zweite Harmonische) Sp4



44 2 Erzeugung von kontinuierlicher Lyman—a—Strahlung
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Abbildung 2.15: Aufbau der Frequenzverdopplung. Spl—4: Resonatorspiegel, L1:
Linse zur Modenanpassung, PS: Polarisationsstrahlteiler, PZT: Piezotranslator, ZL1,
ZL2: Zylinderlinsen zur Astigmatismuskompensation, PD: Photodioden; Subtrahie-
rer, PID-Regler und Hochspannungsverstiarker werden zur Regelung der Resona-
torldnge bendotigt.

ausgekoppelt.

Mit dem Hénsch—Coulliaud—Verfahren [Hae80] wird die Lénge des Reso-
nators auf ein Vielfaches der Wellenldnge des fundamentalen Lichts resonant
gehalten. Durch die verschiedenen optischen Wegldngen im Kristall kann der
Resonator nicht gleichzeitig fiir Licht mit fiir den Kristall ordentlicher und
auBerordentlicher Polarisation resonant sein. Das A\/2-Pldttchen dreht die Po-
larisation des einfallenden Strahls leicht gegeniiber der fiir den Kristall ordent-
lichen Polarisation. Der so entstandene kleine Anteil auflerordentlicher Polari-
sation wird am Einkoppelspiegel reflektiert und interferiert mit dem aus dem
Resonator wieder austretenden Lichts. Dieses Licht erhélt somit eine frequenz-
abhiingige elliptische Polarisation. Uber die Analyse durch ein \/4-Plittchen
und einen Polarisationsstrahlteiler erhélt man dispersionsféormige Resonanzen,
die als Fehlersignal zur Regelung benutzt werden. Die Regelschleife besteht
ferner aus einem PID-Regler, dessen Ausgangsspannung iiber einen Hochspan-
nungsverstirker die Lénge des Piezotranslators d&ndert, auf den der Spiegel Sp2
aufgeklebt ist.

Die Mode der Fundamentalen wird mit der Linse L1 an die Mode des

Resonators angepasst.
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Um optimalen Energieiibertrag von der Fundamentalen auf die zweite Har-
monische zu erhalten, muss die Phasengeschwindigkeit der beiden Wellen im
Kristall gleich sein. Phasenanpassung iiber die Temperatur, bei der fundamen-
taler und der erzeugter Strahl in derselben Richtung laufen, wird in beiden
Fillen nicht angewendet. In BBO ist dies nicht moglich, da die Brechungs-
indizes nur sehr schwach temperaturabhéngig sind, und LBO wére bei ei-
ner Temperatur von ca.700°C bei der Wellenlénge von 399 nm phasenange-
passt [Doh02], was nicht praktikabel ist. Deshalb wird in beiden Féllen Pha-
senanpassung iiber den Winkel zwischen Strahlrichtung und optischer Achse
des Kristalls vorgenommen. Es wird in beiden Kristallen Typ-I Phasenanpas-
sung gemacht, wobei die Doppelbrechung des Kristalls ausgenutzt wird. Der
einfallende Strahl hat ordentliche Polarisation (d.h. Polarisation parallel zu
der Ebene, die durch die optische Achse des Kristalls und den k—Vektor der
einfallenden Welle gegeben ist) und der erzeugte Strahl hat auBerordentliche
Polarisation (d.h. Polarisation senkrecht zu der oben beschriebenen Ebene).
Strahlen mit ordentlicher Polarisation und mit auflerordentlicher Polarisation
haben jeweils unterschiedliche Ausbreitungsrichtungen, damit laufen Funda-
mentale und zweite Harmonische nicht parallel. Da aber Frequenzverdopplung
iiber die gesamte Lénge des Kristalls stattfindet, ergibt sich der so genann-
te walk—off-Winkel, der sich in starkem Astigmatismus duflert. Das Teleskop
aus Zylinderlinsen (ZL1 und ZL2) korrigiert diesen Astigmatismus der zwei-
ten Harmonischen. Zur optimalen Kompensation des Astigmatismus kann der
Abstand ZL1-Z12 variiert werden. ZL1 ist zusammen mit den vier Resona-
torspiegeln und der Kristallhalterung auf einem Breadboard montiert, das auf
zwei 3 und 4 cm dicken Aluminiumplatten steht, die jeweils mit Gummimatten
gegeneinander und vom optischen Tisch schwingungsisoliert sind.

Um die Position des Kristalls im Resonator moglichst optimal einstellen zu
konnen, ist die Kristallhalterung an drei Mikrometer—Verschiebetischen und
einem Spiegelhalter befestigt. Es gibt damit die Moglichkeit der Translation
langs der Strahlrichtung, um die optimale Position des Fokus im Kristall zu
finden, und jeweils senkrecht dazu, um eine gute Stelle auf der Oberfléache des
Kristalls zu finden. Die Rotationen durch den Spiegelhalter ermoglichen die
optimale Einstellung des Phasenanpassungswinkels.

Die Resonatorparameter (Spiegelabstéinde und Kriimmungsradien der Spie-
gel) lassen sich mit ABCD-Matrizen berechnen [Kog66]. Mit bekannten Kriim-
mungsradien lasst sich {iber den Spiegelabstand der konfokale Parameter b vari-
ieren. Der optimale Wirkungsgrad der Frequenzverdopplung wird nach [Boy68|
erreicht, wenn sich fiir die Lénge des Kristalls L = 2,84 b ergibt. Der Winkel
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zwischen dem einfallenden Strahl und der Spiegelnormale betrdgt bei allen

Spiegeln beider Resonatoren etwa 12,8°.

Tabelle 2.5: Eigenschaften und Bauteile der beiden Frequenzverdopplungsre-

sonatoren
BBO LBO
Fundamentales Licht 22W@bsl4nm 1,9W @798 nm
Frequenzverdoppeltes Licht | 750 mW @ 257 nm 700 mW @ 399 nm
Linse zur Modenanpassung | f = 750 mm f =400mm

L1

Einkoppelspiegel Spl

R > 98% @514 nm

R =98% @798 nm

Spiegel Sp2, Sp3, Sp4

R >99,7%@514nm
T > 85% @257 nm

R > 99.8% @ 798 nm
T > 85% @399 nm

talen Strahlen

Kriimmungsradien Sp3, Sp4 | r = =75 mm r = —7bmm
Spiegelabstande
Spl1-Sp2 27,7 cm 26,8 cm
Spl-Sp4 19,4 cm 18,9 cm
Sp2-Sp3 20,5 cm 20,1 cm
Sp3-Sp4 8,5 cm 8,5 cm
Zylinderlinsen fzr1 = 100 mm fzr1 = 100 mm
fzr2 = 700 mm fzr2 = 200 mm
Abstand der Zylinderlinsen
Sp4 - ZL1 ~14 cm ~14 cm
ZL1 - 712 ~31cm ~55,5cm
Kristallabmessungen 3 x 3 x 11 mm 3 x 3 x 11 mm
Phasenanpassungswinkel 0 =50,1° ¢»=319°60=90°
Uberhéhung der fundamen- | > 60 > 60

Lieferant des Kristalls

Cleveland Crystals

Photox

Um Kondensation von Feuchtigkeit auf die Kristalle zu verhindern, wer-
den sie iiber eine Temperaturregelung (OMRON) auf einer Temperatur von
45°C (LBO) bzw. 50°C (BBO) gehalten. BBO ist zudem leicht hygroskopisch.
Als Heizelement dient ein Widerstand im Kristallhalter. Das frequenzverdop-
pelte Licht hat eine so hohe Leistungsdichte, dass Sauerstoffatome aus dem
Kristall herausgerissen werden konnen. Zur Regeneration werden die Kristalle



2.2 Experimenteller Aufbau 47

mit Sauerstoff gespiilt. Diese Spiilung verhindert zusétzlich, dass sich Staub
auf die Kristallendflichen setzt und festgebrannt wird. Die Kristalle sind nicht
mit einer Antireflex—Beschichtung versehen, da die im Resonator umlaufende
Leistung fiir eine dielektrische Beschichtung zu grof3 ist. Stattdessen sind die
Kristalle wie oben beschrieben im Brewsterwinkel geschnitten.

Die Eigenschaften der beiden Frequenzverdopplungsresonatoren sind in Ta-
belle 2.5 aufgelistet.

2.2.3 Quecksilberdampfzelle

Im Folgenden wird die Quecksilberdampfzelle, in der der Vier—Wellen—Misch-
prozess stattfindet erldutert. Die Zelle und die Vakuumapparatur ist in in
Abbildung 2.16 skizziert.
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Abbildung 2.16: Aufbau des Vakuumsystems mit Quecksilberdampfzelle und der
Spektroskopie. L2: Quarzlinse; L3-L5: MgFs—Linsen; PM: Photomultiplier; LNs:
fliissiger Stickstoff; TMP: Turbo—Molekular—-Pumpe; DSP: Drehschieberpumpe

Als nichtlineares Medium im Vierwellen—Mischprozess wird Quecksilber-
dampf verwendet. Quecksilber ist ein bei Zimmertemperatur fliissiges Metall
mit einem Dampfdruck von pp = 2mbar bei 20 °C [Ard64].
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Wie schon in Abschnitt 2.1 erldutert wurde, wird die Leistung des erzeug-
ten Lichts grofler, je starker die Fundamentalstrahlen fokussiert werden. Dies
ist aber nur bedingt moglich. Zum einen ist man wegen der Grofle der Quecksil-
berdampfzelle mit der Fokusldnge begrenzt, und zum anderen darf der Druck,
den man dann einstellen muss, um mit bAk = —4 die optimale Phasenanpas-
sung zu erhalten, nicht zu hoch werden, da sonst die die Zelle abschliefenden
optischen Elemente mit Quecksilber kontaminiert werden. Man muss also einen
Kompromiss zwischen moglichst starker Fokussierung und moglichst geringem
Druck finden. Mit fro = 150 mm und einem Quecksilber—Druck von 45,6 mbar
ist ein guter Kompromiss gegeben, wie Abbildung 2.11 aus Abschnitt 2.1.5
zeigt.

Die Seite, in der die fundamentalen Strahlen eintreten, ist durch ein im Win-
kel von 45° mit Torrseal aufgeklebtes 3 mm dickes Quarzpldttchen gegeniiber
Normaldruck abgeschlossen. In der Quecksilberdampfzelle befindet sich neben
dem Quecksilber ca. 65 mbar Helium, das als Puffergas dient. An der anderen
Seite ist eine mit Indium gedichtete Linse angebracht, welche die mit Helium
gefiillte Zone von dem darauf folgenden Bereich abtrennt, der zum Nachweis
beziehungsweise zur Spektroskopie fithrt und auf den spéter noch eingegangen
wird.

Die Quecksilberdampfzelle besteht aus einem Reservoir, in dem sich 300 g
Quecksilber befinden, das auf bis zu 220 °C geheizt wird. Uber diesem Reservoir
befindet sich ein schmaler, ebenfalls auf 220 °C geheizter Schacht, in dem ein
der Temperatur entsprechender Druck von 45,6 mbar herrscht [Ard64]. Zwei
Locher erlauben optischen Zugang. Die langen Seitenteile werden von Ethy-
lenglycol, das durch eine Farbstofflaser-Pumpe umgewélzt wird, durchflossen
und damit auf ca. 20 °C gekiihlt. Durch die optischen Zugéinge kénnen Queck-
silberatome aus dem Schacht entweichen. Diese sollten durch Stéfe mit dem
Puffergas daran gehindert werden, auf geradem Weg die Optiken zu errei-
chen. Sie werden dazu gezwungen, mit der Wand zu thermalisieren und werden
iitber die wassergekiihlten seitlichen Rohre in das Reservoir zuriickgefiihrt. In
diesen Rohren befinden sich jeweils drei Blenden, welche die Entstehung von
Konvektionsstromen aufgrund der thermischen Gradienten zwischen geheiz-
tem Schacht und Fenster beziehungsweise Linse verhindern. In der vorherigen
Version der Quecksilberdampfzelle waren diese Blenden noch nicht vorhanden,
was dazu fiihrte, dass das Fenster beziehungsweise die Linse schon bei sehr nie-
drigen Temperaturen bedampft wurden. Sowohl durch diese Blenden, als auch
durch das Puffergas wird dies verhindert. Bei zu hohen Temperaturen und
damit einem zu hohen Druck, konnte das Quecksilber jedoch als Atomstrahl
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aus den Lochern wie aus einer Diise austreten und damit auf direktem Weg
das Fenster und die Linse kontaminieren. Sowohl die Linse als auch das Fen-
ster werden daher auf 65°C geheizt, um Niederschlag von Teilchen zu soweit
wie moglich zu verhindern. Die Vakuumrohre vor und hinter der Linse werden
dariiberhinaus mit Hilfe von fliissigem Stickstoff gekiihlt, um Verunreinigungen
dort ausfrieren zu lassen.

Um unnotige Kontamination der Optiken zu vermeiden, wird die Queck-
silberdampfzelle nur zum Experimentieren aufgeheizt. Das Heizen der Queck-
silberdampfzelle fiihrt dazu, dass Teilchen von den Winden abgasen, so wie
es beim Ausheizen von Vakuumapparaturen erwiinscht ist. Hier ist dies je-
doch storend, da diese Gase im VUV absorbieren koénnen. So gab es z.B.
ein Problem, als die Seitenteile der Quecksilberdampfzelle noch mit Wasser
gekiihlt wurden. Molekularer Wasserstoft ist vermutlich durch die Stahlwénde
diffundiert und tiber eine Reaktion, bei der Quecksilberatome, molekularer
Wasserstoff und UV-Licht beteiligt sind, zu atomarem Wasserstoff gespalten
worden. Die Gase werden daher im kalten Zustand der Quecksilberdampfzelle
zusammen mit dem Puffergas vor dem Aufheizen durch eine Turbomolekular-
pumpe mehrere Stunden abgepumpt. Ein Wellschlauch verbindet die Queck-
silberdampfzelle mit der Spektroskopiekammer, die von einer grofien Turbo-
molekularpumpe (10001/s, Pfeiffer TMU 1600 MC) gepumpt wird. Um zu
verhindern, dass Quecksilberatome in die Spektroskopiekammer und die Tur-
bomolekularpumpe gelangen, befindet sich vor der Pumpe ein mit fliissigem
Stickstoft gekiihltes Stahlrohr, eine so genannte Kiihlfalle, die Restteilchen aus-
frieren ldasst. Nach dem Abpumpen wird die Quecksilberdampfzelle mit Heli-
um gefiillt. Dies geschieht auch iiber die Kiihlfalle, um eventuellen im Helium
befindlichen Schmutz auszufrieren. Das Aufheizen dauert typischerweise eine
Stunde.

Um die fundamentalen Strahlen von dem erzeugten VUV-Strahl zu tren-
nen, befindet sich im Strahlengang hinter der Quecksilberdampfzelle die Linse
L3 (fus = 130 mm fiir die Wellenldnge 120 nm) aus Magnesiumfluorid (MgF,)
(Acton). MgF, ist ein bis 120 nm ausreichend transparentes Material, dessen
Transmission 48 % bei einer Dicke von 2-3mm betriagt [Act02]. Durch die
Dispersion der Linse fokussiert der VUV-Strahl sehr weit vor den Fundamen-
talstrahlen, in deren Foki ein polierter Stahlstift steht, der diese aus der Va-
kuumapparatur herausreflektiert. Die Abschwéichung des VUV—-Strahls durch
dieses Hindernis kann auf 20 % abgeschétzt werden.

Die Linse L3 ist mit einem Indiumdraht auf einen CF-40 Vakuumflasch
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gequetscht und dichtet somit den Bereich, in dem sich Quecksilberdampf und
Helium befindet, gegeniiber dem Vakuum-Bereich ab. Die Linse L3 bleibt auf
der Helium—Seite weitgehend sauber. Auf der Vakuum—Seite hingegen bildet
sich ein briunlicher Fleck auf der Linse, der wahrscheinlich darauf zuriick-
zufithren ist, dass organische Molekiile, die sich als Verunreinigungen noch im
Vakuum befinden, durch die hohe Leistung des UV-Lichts aufgebrochen wer-
den und sich auf der Linse niederschlagen. Dies kann durch ein zusétzliches
Puffergas, in diesem Fall Argon, verhindert werden. Die ebenfalls mit Indium-
draht an einen Flansch gequetschte Linse L4 dichtet den mit Argon gefiillten
Bereich vom Rest des Vakuums ab. Ab dort ist kein Puffergas mehr notig, da
die Leistung der VUV-Strahlung sehr gering ist und hochstens Streulicht der
UV-Strahlung auftritt.

Die zwei MgF,-Linsen L4 und L5 (Acton) mit fi4, = 65mm und fi5 =
32mm fiir 120nm bilden mit einem Abstand von 185 mm ein Teleskop. Diese
Teleskoplinsen werden, wie in Kapitel 3 erlautert wird, ben6tigt, um den Strahl
zu kollimieren. Der daraus resultierende Strahldurchmesser kann mithilfe der
ABCD-Matrizen—-Methode [Kog66] zu 1cm bestimmt werden. Im Fokus zwi-
schen den Linsen befindet sich eine Blende mit einer 5 mm grofien Offnung, die
in allen drei Raumrichtungen verschiebbar ist und auch aus dem Strahlengang
heraus geklappt werden kann. Der Photomultiplier (Hamamatsu, R1459), mit
dem die VUV-Photonen gezihlt werden, ist im Prinzip ,solarblind“, d. h.,
dass die Quanteneffizienz fiir Wellenlangen > 180 nm unter 1% liegt und und
grofere Wellenlédngen rapide abnimmt. Bei 257nm hat der Photomultiplier
noch eine Quanteneffizienz von 0,001 %. Nimmt man beispielsweise eine Leis-
tung von 10nW bei Lyman—« an, dann reichen 40 pW Streulicht bei 257 nm
aus, um eine genauso grofle Zahlrate wie fiir Lyman—« zu erhalten. Die Blende
soll also verhindern, dass Streulicht auf den Photomultiplier trifft und auch in
die Spektroskopiezone gelangt. Die Transmission der VUV—-Strahlung wird mit
90 % abgeschatzt. Zusétzlich befinden sich zwei Interferenzfilter, so genannte
Lyman—a—Filter (Acton), vor dem Photomultiplier, die nur 18 % des Lichts bei
Lyman—« aber auch nur <0,8% des Lichts der Fundamentalen transmittie-
ren. Die VUV-Photonen, die auf den Photomultiplier, dessen Quanteneffizienz
bei Lyman—«a etwa 12% betriagt treffen, werden dann mittels eines Photo-
nenzihlers (SR 400, Stanford Research) gezéhlt. Die gesamte Detektionseffi-
zienz, die durch das Verhiltnis von gezdhlten zu erzeugten Photonen gegeben
ist, ergibt sich somit zu 0,03%.
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2.3 Experimentelle Ergebnisse

2.3.1 Zwei—Photonen—Resonanz

In Abschnitt 2.1.4 wurde dargelegt, wie zur Erhchung der nichtlinearen Sus-
zeptibilitdt und damit der Intensitdt der VUV-Strahlung Resonanzen ausge-
nutzt werden konnen. In dem hier beschriebenen Experiment wird eine Zwei—
Photonen-Resonanz auf dem 6'S — 7'S-Ubergang ausgenutzt.

Im Experiment wird Quecksilber verwendet, das aus einem natiirlichen Iso-
topengemisch (sieche Abschnitt 2.1.4) besteht. Die Isotope mit gerader Massen-
zahl haben einen Kernspin I = 0, **Hg hat I = J und ?*'Hg hat I = 3. Fiir
das 7®S—Niveau, in dem der Gesamt—Elektronenspin S = 1 ist, gibt es wegen
ihres Kernspins I eine Hyperfeinaufspaltung fiir die Isotope Hg und 2**Hg.
Fiir das 7'S-Niveau, in dem der Gesamt-Elektronenspin S = 0 ist, gibt es bei
allen Isotopen keine Hyperfeinaufspaltung.

Die Isotopieverschiebung des 7'S-Niveaus, die sich aus den unterschiedli-
chen Massen der Isotope ergibt, betrigt jeweils einige Gigahertz, so dass nur
ein Isotop zur resonanten Uberhéhung beim Vier-Wellen-Mischprozess teil-
nehmen kann. Da ?°?Hg das am h#ufigsten vorhandene Isotop (~ 30%) ist,
wird dessen Resonanz ausgenutzt. Die Uberhohung durch die Zwei-Photon-
en—Resonanz ist in Abbildung 2.17 zu sehen. Auf den Maxima ist die Re-
sonanzbedingung jeweils fiir die einzelnen Isotope erfiillt. Man erkennt, dass
die Zéhlrate der VUV—-Strahlung um ein 20-faches grofler ist wenn die Laser
auf das Maximum der Zwei-Photonen-Resonanz gestimmt ist, als wenn die

U zum 292Hg-Isotop betrigt. Dies zeigt,

Verstimmung beispielsweise 0,4 cm™
dass die Ausnutzung der Zwei-Photonen—Resonanz die Leistung der erzeugten

VUV-Strahlung signifikant erh6hen kann.

Um den Einfluss der Zwei-Photonen—Resonanz zu messen, wurde die Leis-
tung des generierten Lichts im VUV bei 121,56 nm aufgenommen, wéahrend
der Titan—Saphir-Laser mittels eines internen Galvoplattchens und damit das
Licht bei 399 nm im Bereich einiger Gigahertz durchgestimmt wurde. Die Leis-
tung der VUV-Strahlung bei 121,56 nm kann iiber einen Bereich von einigen
Gigahertz als konstant angenommen werden.

Die natiirliche Linienbreite des 7'S-Niveaus ist gegeben iiber die Lebens-
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Abbildung 2.17: Gemessene Linienform der Zwei-Photonen—Resonanz. Die helle
iiberlagerte Linie zeigt die berechnete Zwei—-Photonen—Resonanz, wie sie in Abbil-
dung 2.8 dargestellt ist.

dauer von 7 = 32,1 ns [Ben89] durch

1
['=— =27 x50MHz. (2.68)

T

Die Dopplerbreite (Volle Breite bei halbem Maximum, Full Width Half Maxi-
mum, FWHM) Awp ldsst sich bei einer Temperatur 7' = 220°C zu

8]{?BT In2

5— = 2m x 2,15GHz, (2.69)
me

Awp = wy
bestimmen. wy ist die Kreisfrequenz des Zwei-Photonen-Ubergangs auf das
Niveau, kg ist die Boltzmankonstante, m die Masse des Quecksilberatoms und
¢ die Lichtgeschwindigkeit. Die Linienbreite ist durch die Funktion S(w; + ws)
(G1.2.56) gegeben, die in Abschnitt 2.1.4 hergeleitet wurde. Zu der gemessenen
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Linienbreite von 3 GHz triagt hauptsichlich die Dopplerbreite (2.69) bei. Die
Druckverbreiterung kann durch Anpassen der berechneten Linienform (vgl.
Abbildung 2.8) an die gemessene Linie zu 1,25 GHz abgeschitzt werden. Da
die Isotopieverschiebung des 7*S-Niveaus grofer als die Verbreiterung der Linie
ist, konnen die Isotope gut aufgelost werden.

Zu der Zwei-Photonen—Resonanz tragen jeweils nur Atome eines Isotops
bei. Bei ??Hg sind das etwa 30 %. Bei der Verwendung von isotopenreinem
Quecksilber ist eine Erhohung der Leistung der erzeugten Strahlung um einen
Faktor zehn zu erwarten. Allerdings kostet 1 mg isotopenreines Quecksilber ca.
60 EUR. In unserer jetzigen Quecksilberdampfzelle befinden sich 300 g Queck-
silber. Die Verwendung von isotopenreinem Quecksilber wiirde daher die Ent-
wicklung einer neuen Dampfzelle mit geringem Quecksilber—Vorrat erfordern.

2.3.2 Wellenlangenabhingigkeit der VUV —-Strahlung

Die Wellenldnge des Titan—Saphir—Laser wird so gewéhlt, dass die Zwei—Pho-
tonen-Resonanz des 2°?Hg-Isotops erreicht wird. Das Wavemeter, das die Wel-
lenléinge der drei Laser misst, hat eine Messgenauigkeit von 40,01 cm™!. Der
Titan—Saphir-Laser lasst sich auf diese Genauigkeit einstellen. Er ldsst sich
bei dieser Frequenz iiber mehrere Stunden auf den internen Referenzresonator
locken. Ab und zu springt der singlemode Ar*—Laser auf eine andere Mode des
Etalons, dann muss die Frequenz des Titan—Saphir-Lasers per Hand nachge-
stellt werden.

Der Wellenlédngenbereich der erzeugten VUV-Strahlung ist durch den Wel-
lenléngenbereich des Farbstoffes gegeben, mit dem der Farbstofflaser betrieben
wird. Mit Rhodamin 110 lauft der Laser von 540 nm bis 580 nm recht stabil. Da-
mit ergibt sich ein Bereich im VUV von 121 nm bis 123 nm. Mit einem anderen
Farbstoff kénnte man diesen Bereich noch erweitern, da wir aber hauptséichlich
an Strahlung bei Lyman—a interessiert sind, ist mit Rhodamin 110 der opti-
male Farbstoff gewdhlt worden. Um die Wellenldngenabhéngigkeit aufzuneh-
men, muss der Farbstofflaser {iber mehrere Nanometer durchgestimmt werden.
Dazu ist das Lyotfilter des Lasers als grobstes Stellelement am geeignetsten.
An der Verstellschraube ist ein Motor angebracht, der das Filter gleichméBig
dreht. Das Lyotfilter ist nicht kontinuierlich durchstimmbar, sondern macht
Spriinge von 7 cm™!, die aber nicht aufgeldst werden. Die an dem Photomulti-
plier gezdhlten Photonen werden iiber eine Sekunde integriert.
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Abbildung 2.18: (a) Gemessene Wellenldngenabhéngigkeit der Leistung der durch
Vier—Wellen—Mischen erzeugten VUV-Strahlung. (b) Wellenldngenabhéngigkeit der
Leistung des Farbstofflasers.
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In Abbildung 2.18(a) ist die Wellenldngenabhéngigkeit der erzeugten VUV—
Strahlung in der Ndhe von Lyman-«a gezeigt. Dargestellt sind die am Photo-
multiplier gezéhlten Photonen pro Sekunde. Abbildung 2.18(b) zeigt die Leis-
tung des Farbstofflasers, der wie zu sehen, nicht bei allen Wellenlénge die gleich
Leistung liefert.

Die Leistung P ergibt sich aus

Phot
p _ # Photonen, (2.70)

S

Die tatséchliche Leistung erhélt man, wenn man die in Abschnitt 2.2.3 be-
schriebene gesamte Detektionseffizienz von 0,03 % einrechnet. Bei dem hier
gezeigten Spektrum ergibt sich bei gemessenen 1,1x10% Photonen/s bei Ly-
man—« eine Leistung von 6 nW. Die Leistungen der fundamentalen Strahlen
bei 399 nm, 257 nm und 545 nm betrugen dabei jeweils etwa 620 mW, 520 mW
und 1,3 W, was jeweils 435 mW, 310 mW und 910 mW effektiver Leistung in der
Quecksilberdampfzelle entspricht. Dies sind typische erreichbare Leistungen.
Die berechnete (s. Abbildung 2.12) und die gemessene Wellenldngenabhingig-
keit der Leistung der VUV-Strahlung stimmen gut iiberein. Die Maxima in
dem gemessenen Spektrum sind endlich, im Gegensatz zu denen im berechne-
ten Spektrum, was sowohl durch die Linienbreiten der benachbarten Niveaus
als auch durch Absorption der generierten Strahlung zustande kommt. Dies
wurde in den Berechnungen nicht beriicksichtigt.

Die Leistung der erzeugten Strahlung kann einerseits erhéht werden, in-
dem die Leistungen der Fundamentalstrahlen erhoht werden. Eine Leistung
von 20nW konnte mit fundamentalen Leistungen von 810 mW, 850 mW und
1,7W, was jeweils 0,57mW, 0,5mW und 1,2W entspricht, erzeugt werden.
Die von uns verwendeten Laser werden nahezu an den jeweiligen maximalen
Ausgangsleistungen betrieben, so dass so keine Erhéhung zu erwarten ist.

Zum anderen kann die Leistung erhoht werden, indem stérker in das nicht-
lineare Medium fokussiert wird. Aus GI.(2.32) entnimmt man, dass die Leis-
tung quadratisch zum Kehrwert des konfokalen Parameters ist. Das bedeu-
tet, je stirker fokussiert wird, desto mehr Leistung kann bei gleicher Pha-
senanpassung erzeugt werden. Um weiterhin optimale Phasenanpassung mit
(bAk) = —4 zu gewéhrleisten, muss die Phasenfehlanpassung |Ak| vergrofiert
werden. Dies ist moglich, indem die Dichte des nichtlinearen Mediums erhoht
wird. Dies hat zur Folge, dass durch hohere Druckverbreiterung das Maximum
der Zwei-Photonen—Resonanz kleiner wird. Dieser Effekt ist jedoch gegeniiber
dem dominierenden Effekt der Leistungserhohung durch das schérfere Fokus-
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sieren vernachléssigbhar.

Eine weitere Moglichkeit, die Leistung zu erhéhen, besteht darin, die nicht-
lineare Suszeptibilitét, speziell x12, dadurch zu erhohen, dass die Verstimmung
der Wellenléinge der ersten Laserstrahlung zum 63P-Niveau verkleinert wird.
Damit wird der Wert der Phasenfehlanpassung Ak bei Lyman—« kleiner und
es dndert sich damit die Phasenanpassung |G(bAk)[>. Um die Phasenanpas-
sung zu optimieren, kann man in dem Fall den Druck und damit Ak oder
die Fokussierung, also den konfokalen Parameter b &ndern. Erniedrigung der
Temperatur und damit des Druckes bei gleich bleibendem konfokalen Para-
meter fiihrt dazu, dass sowohl die Druck— als auch die Dopplerverbreiterung
kleiner werden und das Maximum der Zwei-Photonen—Resonanz grofer wird,
und damit die Leistung der erzeugten VUV-Strahlung zusétzlich erhoht wer-
den wiirde. Anderung vom konfokalen Parameter bei unverindertem Druck
heiffit weniger scharf zu fokussieren, was zur Folge hat, dass die erzeugte Leis-
tung geringer werden wiirde. Detaillierte Abschétzungen werden im Ausblick

beschrieben.

Es konnte die Erzeugung von kontinuierlicher Strahlung bei Lyman—«a mit
einer Leistung von bis zu 20 nW gezeigt werden. Typischerweise werden 10 nW,
mit denen eine Spektroskopie, wie sie im néchsten Kapitel beschrieben wird,
durchgefiihrt wird, erzeugt. Eine Erhohung der Leistung wire in vielerlei Hin-
sicht wiinschenswert. Mit dem momentanen Aufbau ist dies allerdings nicht
moglich.



Kapitel 3

Kontinuierliche kohirente
Lyman—a—Spektroskopie an
Wasserstoff

3.1 Theoretische Beschreibung

Die Energieniveaus das Wasserstoffatoms lassen sich theoretisch sehr genau
bestimmen. Mehrere wichtige Niveauabsténde sind experimentell mit héchster
Prizision bestimmt worden. Einen Uberblick gibt z. B. [Eid01]. Nachfolgend
sind die wichtigsten Daten fiir die 1S-2P—-Spektroskopie zusammengestellt.

Die Energie eines Zustands mit den Quantenzahlen n (Hauptquantenzahl),
L (Bahndrehimpuls), S (Elektronenspin), J (Gesamtdrehimpuls), I (Kernspin)
und F' (Gesamtspin) kann wie folgt ausgedriickt werden:

E(n,J,L,S, F,I) = Epiac(n, J, L, S) + Eramb(n, J, L) + Engs(n, J, L, F, I).

(3.1)
Epirac bezeichnet die Energie des Niveaus aufgrund der Coulombwechselwir-
kung zwischen Kern und Elektron. Sie beinhaltet durch Diracs relativistische
Betrachtung des Elektrons die Spin—-Bahn—Kopplung und die daraus resultie-
rende Feinstruktur. Mit Ep .y, werden zusétzliche Beitrage durch die endliche
Kernmasse und die aus der quanten—elektrodynamischen Betrachtung resultie-
rende Selbstenergie sowie Quantenfluktuationen beriicksichtigt, die die Lamb—
Verschiebung und damit die Aufhebung der Entartung der Bahndrehimpulse
verursachen. Der dritte Term, Eyrg, beriicksichtigt die Wechselwirkung zwi-

o7
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schen magnetischem Dipol- und elektrischem Quadrupolmoment des Kerns
mit dem Elektron. Daraus resultiert die Hyperfeinstruktur. Auf eine eingehen-
de theoretische Beschreibung der einzelnen Terme wird hier verzichtet und auf
ausfiithrliche Arbeiten verwiesen: [Eid01], [Pac96], [Hub97], [Nie00]. Fiir die Ni-
veaus n = 1 und n = 2 werden nun die wichtigsten Beitrage zur Aufspaltung

beschrieben.
2P3/2 F=2
24 MHz
F=1
=1
178 MHz
F=0
F=1
F=0
=
2466 THz=121,56 nm

Abbildung 3.1: Energieniveauschema der Niveaus n = 1 und n = 2 des Wasser-
stoffatoms (nicht mafistabsgetreu).

Aus der Kopplung zwischen dem Bahndrehimpuls L' und dem Elektronen-
spin S resultiert die Feinstruktur und es ergibt sich ein Gesamtdrehimpuls von
J=L+§ ; aus der Kopplung zwischen dem Gesamtdrehimpuls J und dem
Kernspin I resultiert die Hyperfeinstruktur und es ergibt sich ein Gesamtspin
F = I+ J. Der Elektronenspin ist S = 1. Fiir einen S—Zustand (L = 0)
gibt es keine Feinstruktur, der Gesamtdrehimpuls ist immer J = % Fiir einen
P—Zustand (L = 1) ergibt sich eine Feinstruktur-Aufspaltung: J = 2 und
J = % Mit dem Kernspin I = % ergeben sich die Hyperfeinzustédnde F' = 0

und F' = 1 fir die Zustinde mit J = % sowie F' = 1 und F = 2 fir die

!Die Drehimpulsoperatoren werden hier als Vektoren dargestellt, deren Eigenwerte als
entsprechende Buchstaben.



3.1 Theoretische Beschreibung 59

Zusténde mit J = % Durch die Lamb—Verschiebung wird die Entartung der
251 /5~ und 2P, ;o—Niveaus aufgehoben. Die Energieniveaus vonn = 1 und n = 2
mit Beriicksichtigung der Fein— und Hyperfeinstruktur sind in Abbildung 3.1
skizziert.

3.1.1 Linienstirken

Betrachtet man optische Uberginge, insbesondere Dipoliibergénge, ist man an
den Linienbreiten und an den Linienstérken, d. h. an der Intensitit eines Uber-
gangs interessiert. Die natiirliche Linienbreite I'33" des 1S— 2P-Ubergangs ist
durch die Lebensdauer 7 des 2P-Niveaus gegeben. Mit 7 = 1,6 ns [Cor77]
ergibt sich I'12" = 27 x 100 MHz.

Die Ubergangs-Linienstéirken S(7y,7’) sind fiir Anfangs— und Endzustéin-
de symmetrisch, d.h. S(v,v') = S(v/,7). Fiir zusammengesetzte Drehimpulse
F =T+ J gilt [Sob79):

2F 4 1)(2F" + 1
S(LIFy Ly Ey = B DT ){ St

2

v bezeichnet alle sonstigen Quantenzahlen, die zur Berechnung von S nicht
relevant sind. Die geschweiften Klammern bezeichnen das so genannte 6j—
Symbol. 6j—Symbole kénnen mithilfe der Formel von Racah [Mes85] berechnet
werden. Diese Formel enthélt zwar nur elementare Funktionen, ist aber sehr
miihsam zu berechnen. Niitzt man diverse Symmetrien und Sonderfélle aus,
kénnen die gesuchten 6j—Symbole in bekannte umgeformt und z. B. in [Sob79]
nachgeschlagen werden. In Tabelle 3.1 sind die fiir die Berechnung von GI.(3.2)
beziehungsweise (3.4) wichtigen 6j—Symbole aufgefithrt. Da S(yI.J;~'1J") nicht
von F und L abhéngt, ist es fiir alle Ubergéinge 1S; /2 — 2P3/2, bezichungsweise
1S1/2 — 2P/ gleich.

Um relative Hohen von Linien in einem Spektrum zu beschreiben, ist es
niitzlich, relative Ubergangslinienstéirken Sk zu definieren:

S(YIJF; ' I1JF)

Sr(F, F") STT 1T (3.3)
 @F+0)QeF+1)(J F 1)
B (21 +1) { FrJ o1 } (3:4)

Fiir den Ubergang 1S, 12 — 2P3)5 ergeben sich folgende relative Ubergangs—
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Tabelle 3.1: 6j—Symbole fiir die Berechnung von Sg(F, F') (G1.(3.4))

Ubergang 6j—Symbol
1S, 5(F = 0) — 2P, o(F' = 0) : { 1(/)2 132 1{2 } 0
1S1/2(F = 0) — 2Py ;o(F' = 1) : { 1{2 1(/)2 1{2 }:1/\/6
1S1/2(F = 1) — 2Py ;(F' = 0) : { 1(/)2 1}2 1{2 }:1/\/6
1S1/9(F =1) — 2Py o(F = 1) : { 1{2 1}2 1{2 } =—1/V9
1S1/9(F = 0) — 2P3o(F' = 1) : { 1{2 332 1{2 } = —1/V6
1S1/0(F = 1) — 2Py o(F' = 1) : { 1{2 3}2 1{2 } = —1//36
1S1/9(F = 1) — 2P35(F' = 2) : { 1é2 3}2 1{2 } =1/V12

Linienstarken:
(F=0—-F=1):(F=1—-F=1):(F=1—-F=2)=2:1:5. (3.5)

Fiir den Ubergang 1S, 12 — 2P1/2 ergeben sich folgende relative Ubergangs—
Linienstérken:

(F=0—-F=1):(F=1-F=0):(F=1—-F=1)=1:1:2. (3.6)
Der Ubergang (F =0 — F' = 0) ist verboten.

Das Verhiltnis der Ubergangs Linienstéirken zwischen den Niveaus der
Feinstruktur wird ebenso bestimmt wie fiir die Niveuas der Hyperfeinstruktur,
lediglich J =L+ S ist nun der zusammengesetzte Drehimpuls. Die relative
Ubergangslinienstirke lautet hier:

S(ySLJ;v'SL'J")

Sp(J, J') 5L 75T (3.7)
C@I+ner+n (L oJ S\
- (25 +1) {J’ L1 } (3.8)
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Tabelle 3.2: 6j—Symbole fiir die Berechnung von Sg(J,J') (G1.(3.8))

Ubergang 67—-Symbol

0 1/2 1/2

0 1/2 1/2

In Tabelle 3.2 sind die fiir die Berechnung von GI.(3.8) relevanten 65—
Symbole angegeben. Fiir den Ubergang 1S—2P ergeben sich damit folgende
relative Ubergangslinienstéiirken:

(J=1/2—=J=1/2):(J=1/2—>J =3/2)=1:2 (3.9)

Aus den Gleichungen (3.5), (3.6) und (3.9) ergibt sich, dass, wie in Abbildung
3.2 dargestellt, 1S, 2(F = 1) — 2P3»(F’ = 2) der stirkste Ubergang ist.

2|:}3/2 B T F=2
F=1
2P, F=1
F=0

1S,, F=1

F=0

Abbildung 3.2: relative Ubergangslinienstirken

Die Oszillatorstirken f(vL;~'L’) hingen mit den Ubergangslinienstirken

iiber
2Me Wy

o L /L/ —
JOLA L) = 5 Gr+ 1)

S(yL;~'L') (3.10)
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zusammen [Sob79], wobei m, die Elektronenmasse und e die Elementarladung
ist. Die Oszillatorstérken konnen in Tabellen (z.B. [Wie66]) nachgeschlagen
werden.

Hier ist noch anzumerken, dass die Ubergangslinienstirken mit dem Dipol-
matrixelement (yLMp|D|y' L' M} ) iiber
— 2
S(yLiy'L) = 3 [(yLM,|D|y'L'My)
My, M,

(3.11)

in Beziehung miteinander stehen [Sob79], wobei dies nur fiir nicht—zusammen-
gesetzte Drehimpulse gilt. Somit kann man die Oszillatorstéirken auch mit den
Dipolmatrixelementen ausdriicken.

3.1.2 Theoretische Linienform

Die Linienform, welche die natiirliche Linienbreite einer Spektrallinie beschreibt,
wird durch eine (auf eins normierte) Lorentzkurve beschrieben [Cor77]:

_ L 1
27 (wp — w)® + (g)w

deren volle Halbwertsbreite (FWHM) die natiirliche Linienbreite I" ist. Um
den Dopplereffekt zu berticksichtigen, muss diese Linie mit der Verteilung der

L(w — wp,T) (3.12)

Geschwindigkeiten der spektroskopierten Teilchen gefaltet werden. Die Vertei-
lung der Geschwindigkeitskomponente v, eines Atomstrahls in z—Richtung ist

durch
1

\/7_1"006

gegeben. Dabei wurde iiber die anderen Geschwindigkeitskomponenten be-
reits integriert. Effekte, die durch die Kollimation des Atomstrahls auftreten

f(vg)dv, = 5 du, (3.13)

konnen, werden vernachléssigt. Rechnet man v, auf die verschobene Frequenz
wy geméaB kv, = (W) — wp) um, so ergibt sich eine (auf eins normierte) Gauf-
kurve [Rei87]:

Glwy —wp, ) = —e &, (3.14)

wobei die volle Halbwertsbreite (FWHM) Awp = vIn2 § die Dopplerbrei-
te und 0 = 2wy ist. Bei der Faltung wird die verschobene Lorentzkurve

c

(wo — Wy = wo + kv,) mit der Geschwindigkeitsverteilung multipliziert und
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iiber alle Geschwindigkeiten v,, beziehungsweise hier iiber alle verschobenen
Frequenzen wy, integriert:

V(w—wo,[,0) = /dwo w0, ) Lw—wh T)  (3.15)
4(“1052"-’())2
- . 3.16)
3/2 2 (

Dieses Faltungsintegral wird als Voigt—Profil bezeichnet. Dieser Ausdruck lésst
sich analytisch nicht berechnen, und einfache Rechenprogrammme (z. B. ma-
thematica) sind in angemessener Zeit nicht in der Lage, dieses Integral nume-
risch zu losen. Man kann aber zeigen, dass der obige Ausdruck identisch ist

mit
V(w—wyT,6) = Im [;T Z(g)} | (3.17)
mit ¢ = 2(”_?“5). (3.18)

Z(¢) ist wie in Abschnitt 2.1.4 die Plasmadispersionsfunktion [Fri61], die sich,
mit der Fehlerfunktion erf(¢) ausgedriickt, mit einfachen Rechenprogrammen

1 e e
=— [d
ﬁ_{o o

berechnen lasst:

mc = iv/me < (1 + erf(iC)) . (3.19)

Damit lésst sich nun die tatséchliche Linienbreite einer gemessenen Linie
bestimmen. Fiir die bekannte natiirliche Linienbreite I' = 27 x 100 MHz und
die durch die nicht perfekte Kollimation des Atomstrahls gegebene Doppler-
breite Awp = 2w x30 MHz ergibt sich eine gesamte Linienbreite (FWHM) von
21 x 110 MHz. Die Lyman—a—Strahlung ist ebenfalls mit einer endlichen Lini-
enbreite behaftet. Da die Laser der Fundamentalstrahlen nur auf ihre internen
Resonatoren stabilisiert sind, ergeben sich Linienbreiten von einigen Mega-
hertz. Die bei Lyman—a erzeugte Strahlung hat somit eine Linienbreite von ca.
10 MHz. Es ist iiblich, Laserlinienbreiten lorentzférmig anzunehmen. Beriick-
sichtigt man in der Faltung noch zusétzlich 27 x 10 MHz, ergeben sich als ge-
samte Linienbreiten 27 x 125,5 MHz fiir den 1Sy 5(F = 1) — 2P3,5(F" =1,2)-
Ubergang und 27 x 124,0 MHz fiir den 1S, 2(F = 0) — 2P35(F’ = 1)-Uber-
gang. Dieser berechnete Wert stimmt in etwa mit der gemessenen Linienbreite
von 1145,4 MHz beziehungsweise 125,8 MHz iiberein, womit die Abschéitzung
der Linienbreite der Lyman—a—Strahlung mit 10 MHz gerechtfertigt ist.
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Ubergangslinienstarke [w.E.]

4 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
I 1 Suz_> 2P3/2
(F=1)—>(F'=2) i
(F=1)—> (F=1)
3 [
i 18,72,
I -12000 -1‘0000 -éOOO —f;OOO -4000 -éOOO 0 2060

i relative Frequenz [MHz]

(F=0)—>(F'=1)

-500 0 500 1000 1500 2000
relative Frequenz [MHZz]

Abbildung 3.3: Theoretisches Spektrum des 1S-2P-Ubergangs. Das kleine Bild
zeigt alle 1S-2P-Ubergiinge. Das grofie Bild zeigt den stirksten Ubergang 1S, /2 —
2P3/5 mit den einzelnen Hyperfeinkomponenten. Die Balken deuten die Position
und Hohe der Spektrallinien an. Die Spektrallinien ergeben sich aus der im Text
beschriebenen Faltung.

Zusammen mit den Uberlegungen von Abschnitt 3.1.1 ergibt sich ein theo-
retisches Spektrum, wie es in Abbildung 3.3 gezeigt ist. Das grofie Bild zeigt
den Ausschnitt, der, wie in Abschnitt 3.3 beschrieben, gemessen wurde. Das
kleine Bild zeigt das gesamte Spektrum. Eingezeichnet sind auch die Positio-
nen und die relativen Hohen der zu erwartenden Linien. Das Verhéltnis der
relativen Linienstéirken zwischen der Linie (F' = 0) — (F’ = 1) und der aus
den Linien (FF =1) — (F' =1) und (F = 1) — (F’ = 2) resultierenden Linie
kann aus dieser Abbildung zu 2 : 5,87 bestimmt werden.
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3.1.3 Abschitzung der zu erwartenden Rate

Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Absorptionsprozess pro Zeiteinheit lasst sich
in der Absorptionsrate R, ausdriicken. Diese ergibt sich aus dem Absorptions-
querschnitt o,(w) fir die Frequenz w des Photons und dem Photonenfluss n:

R, = 0a(w)nph. (3.20)

Der Absorptionsquerschnitt o, (wy,) fiir den Ubergang g — a ist durch [Hil81]

hw,
Ua(wag) = Tngag(Wag) (3.21)

gegeben. By, ist der Einsteinsche B-Koeffizient, der sich {iber [Hil81]

o T2

o B3 Crag
9y hwag

B

ga (3'22)
bestimmen lésst, wobei A,, der Einsteinsche A-Koeffizient ist, der fiir den
1S-2P-Ubergang in Wasserstoff 6,265x10%s™! [Wie66] betriigt. g(wa,) ist die
auf eins normierte Linienform des Ubergangs. In unserem Fall, in dem die
Dopplerbreite nicht vernachlissigt werden kann, ist g(w,,) die in Abschnitt
3.1.2 beschriebene Voigtfunktion fiir den Wert w = wy = wq, (vgl. GL.(3.16)):

g(weg) = V(0,I,6) (3.23)
= 9,57 x 107, (3.24)

wobei fiir die natiirliche Linienbreite I' = 27 x 100 MHz und fiir § = Awp/v/In 2
mit der Dopplerbreite Awp = 27 x 30 MHz eingesetzt wurde. Mit den Entar-
tungen (g = 2L + 1) des oberen und des unteren Zustands g, = 3 beziehungs-
weise g, = 1 ergibt sich der Absorptionsquerschnitt zu

3
Oo(Wag) = Zg(wag)/\ngag (3.25)
= 6,642 x 107" m? (3.26)

Wie in Abschnitt 2.2.3 beschrieben, betrigt die gesamte Detektionseffizienz
0,03 %. Rechnet man die beiden Lyman—a—Filter und die Quanteneffizienz des
Photomultipliers heraus, so ergibt sich, dass ca. 8 % der erzeugten Photonen
an der Wechselwirkung mit den Wasserstoffatomen teilnehmen kénnen. Bei
1,1x10°® gemessenen Photonen pro Sekunde sind 3,7x10° Photonen pro Sekun-
de, das entspricht etwa 6 W, erzeugt worden. Damit kénnen 3x10® Photonen
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pro Sekunde an der Wechselwirkung mit den Wasserstoffatomen teilnehmen.
Bei einem Durchmesser des Lyman—a—Strahls von 1 cm erhélt man somit einen
Photonenfluss von 2,4 x 10!* Photonen/s/m?. Damit berechnet sich die Ab-
sorptionsrate (G1.(3.20)) zu R, =1,6 x 107371,

Nimmt man einen Atomfluss von 10'? Atome/s an, ergibt sich bei der wahr-
scheinlichsten Geschwindigkeit von 1400m/s (vgl. G1.(3.29) im néchsten Ab-
schnitt), dass sich immer 7 x 10 Atome im Wechselwirkungsvolumen befinden.
Bei einer Absorptionsrate von R, =1,6x1072s~! sind damit 1,1 x 10* Fluores-
zenzphotonen/s zu erwarten. Es wird angenommen, dass diese isotrop emit-
tiert werden. Mit einem Photomultiplier mit einer Quanteneffizienz von 12 %,
dessen Offnungsdurchmesser 24 mm betrigt und dessen Abstand zum Wech-
selwirkungsvolumen 22mm betrédgt, ergibt sich eine Z&hlrate von etwa 100
Fluoreszenzphotonen/s. Dies ist innerhalb einer Gréoenordnung der Zéhlrate,
die wir messen und bestéitigt damit die Abschéitzung des Atomflusses.
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3.2 Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau der Wasserstoff—-Spektroskopie ist in Abbildung 3.4
skizziert und wird im Folgenden beschrieben.

Mikrowellen-
Gasentladung
@= TMP
Dise
LN, gekiihlt
Y, . 0,5 mm
A [\Skimmer
1 mm
z Lyman-a
0,5 mm 0,3 mm Spalt Filter
Blende =
.............. [ —

L4: L5 \

=65 mm =32 mm PM

PM

[ ] TMP

TMP

DSP

Abbildung 3.4: Schematischer Aufbau der Spektroskopiekammer. L4, L5: MgFo—
Linsen, PM: Photomultiplier, LNy: fliissiger Stickstoff; TMP: Turbomolekularpum-
pen; DSP: Drehschieberpumpe

Molekularer Wasserstoff mit hohem Reinheitsgrad (99,996%) wird einer
kommerziell erhéltlichen Gasflasche (z. B. AGA) entnommen und in einer Mi-
krowellenentladung zu atomaren Wasserstoff dissoziiert. Die Mikrowellen bei
2,4GHz werden von einem Magnetron (Microtron 200, EMS) mit ungefihr
30 W Leistung erzeugt. Ein A/4-Resonator, der das Glasrohrchen, in dem die
Gasentladung brennt, umschlieBt, bewirkt eine Uberhéhung der Spannung.
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Entsteht bei der Gasentladung atomarer Wasserstoff, leuchtet die Entladung
in dem typischen ,, Balmer-Magenta“, die Mischung der Wellenléngen der sicht-
baren Balmer—Serie. Der Wasserstoff wird dann {iber einen Teflonschlauch zur
Diise gefiihrt. In dem Schlauch sollen moglichst wenig Wasserstoffatome durch
Rekombination zu molekularem Wasserstoff verloren gehen. Die Rekombinati-
on ist material- und temperaturabhéngig [Wal82]. Bei Zimmertemperatur kann
die Rekombination in einem 15 cm langen Teflonschlauch mit einem Durchmes-
ser von 2,5 mm zu < 5 % abgeschitzt werden. Die Diise besteht aus einem Kup-
ferblock, der mit einem Teflonschlauch ausgekleidet ist. Der Teflonschlauch hat
einen Innendurchmesser von 0,5 mm. Der Kupferblock ist an den Boden eines
Behélters angeschraubt, in dem sich fliissiger Stickstoff befindet. Durch Stoéfe
mit den Wénden in der Diise werden die Atome, die aus der Diise austreten,
auf die Temperatur des Kupferblocks abgekiihlt.

Die Geschwindigkeitsverteilung der Atome in einem Strahl ergibt sich aus
folgenden Uberlegungen: die Geschwindigkeitsverteilung eines Gases mit einer
Temperatur 7" ist durch die Maxwell-Boltzmann—Verteilung gegeben:

flv) UZef(%)Q,mit (3.27)
2kgT

vy = B (3.28)
m

vg ist die wahrscheinlichste Geschwindigkeit. Dies entspricht einer Moment-
aufnahme des Strahls. Die Verteilung in einem Atomstrahl ist eine ,,Fluss—kor-
rigierte, d.h. eine mit der Geschwindigkeit v multiplizierte Maxwell-Boltz-
mann—Verteilung [Sco88], [Rei87]:

fv) = Jbv‘%e(;jo)z, (3.29)
N dient zur Normierung. Fiir diese Verteilung ergibt sich als wahrscheinlich-
ste Geschwindigkeit v,, = \/g vg. Fiir eine Temperatur von 77 K, welche der
Temperatur von fliissigem Stickstoff entspricht, ergibt sich v,, = 1400 . Da-
bei wurde v = /vZ + v2 + v2 = v, angenommen. Durch die Diise mit einem
Durchmesser von 0,5mm und dem Schlitz vor der Wechselwirkungszone mit
einer Breite von 0,3 mm, die ca. 280 mm voneinander entfernt sind, ergibt sich
eine Kollimation von ungefdhr 1:700, d.h. v, = 700v,. Die Kollimation in
y—Richtung ist durch die Diise und den Skimmer mit einem Durchmesser von
1 mm, die einen Abstand von 20 mm haben festgelegt. Da die Geschwindigkeits-
komponente v, senkrecht zum Lyman—a—Strahl ist, trégt sie deshalb nicht zum
Dopplereffekt, der spéter noch genauer betrachtet wird, bei.
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Die Spektroskopiekammer ist nur iiber den Skimmer mit der Vakuumkam-
mer, in der sich die Diise befindet und in der durch die hohe Wasserstofflast
ein hoher Druck herrscht, verbunden, so dass sie differentiell gepumpt wird.
Beide Kammern werden mit Turbomolekularpumpen gepumpt, die wiederum
von der selben Turbomolekularpumpe vorgepumpt werden. Diese Turbomo-
lekularpumpe wird wiederum durch eine Drehschieberpumpe vorgepumpt. In
der Spektroskopiekammer wird ein Druck von etwa 10~" mbar erreicht.

Wie in Abschnitt 2.2.1 beschrieben, wird die Wellenlédnge des Titan—Saphir—
Laser so eingestellt, dass die Zwei-Photonen-Resonanz des 2*?Hg-Isotops er-
fiillt wird. Der Farbstofflaser wird bei einer Wellenldnge von 545 nm betrieben,
um kohérentes Licht bei Lyman-a zu erhalten. Die 1S-2P-Linie wird auf-
genommen, indem der Farbstofflaser mithilfe seines Galvoplattchens durch-
gestimmt wird. Der Laser ldsst sich so einige Gigahertz Modensprung—frei
durchstimmen. Ein Teil des Lichts des Farbstofflasers wird in ein konfokales
Fabry—Perot—Interferometer, dessen Spiegelabstand 10 cm betrégt und damit
einen freien Spektralbereich von 750 MHz hat, eingekoppelt. Das Fabry—Perot—
Interferometer dient als Frequenzmarker.

Der erzeugte Lyman—a—Strahl wird durch zwei MgFo—Linsen (fr4 = 65 mm
und frs = 32mm fiir 120nm) mit einem Abstand von 185 mm kollimiert, so
dass sich damit ein Durchmesser von ca. 1 cm ergibt.

Der Photomultiplier, der sich in Richtung des Lyman—a—Strahls befindet,
zdhlt, wie in Abschnitt 2.2.3 beschrieben, die erzeugten Lyman—a—Photonen.
Die vor dem Photomultiplier befindlichen Lyman—a—Filter transmittieren nur
etwa 12 % des Lyman—a—Lichts, der Rest wird zum grofien Teil an deren Ober-
fliche reflektiert. Diese reflektierten Photonen werden ebenfalls von den Was-
serstoffatomen absorbiert, die dann wiederum Fluoreszenzphotonen emittie-
ren, und tragen somit zum Fluoreszenzsignal bei. Da die Lyman—a—Filter aber
nicht optimal ausgerichtet sind, fiihrt dieses zusétzliche Signal zu einer Ver-
breiterung der Linie oder sogar zu einer zweiten Linie, wenn die Filter etwas
verkippt sind. Um dies zu vermeiden, wurde dieser Photomultiplier {iber einen
Membranfaltenbalg an die Vakuumkammer angeschlossen, so dass er bei der
Fluoreszenzmessung soweit weggeklappt werden kann, dass die reflektierten
Photonen nicht mehr in das Wechselwirkungsvolumen gelangen kénnen.

In der Spektroskopiekammer kreuzen sich der Atomstrahl und der Lyman—
a—Strahl unter einem Winkel von 90°. Der Winkel wird durch Verkippen der
zweiten Teleskoplinse (L5), was zu einem Strahlversatz fiihrt, so optimiert,
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dass die gemessene 1S-2P-Linie moglichst schmal ist.

Uber der Wechselwirkungszone befindet sich ein weiterer Photomultiplier
(Hamamatsu, R1459), der die Fluoreszenzphotonen detektiert, die dann von ei-
nem Zéhler (SR 400, Stanford Research) gezéhlt werden. Fiir diese Abschéitzung
wird angenommen, dass die Fluoreszenzphotonen isotrop abgestrahlt werden.
Der Photomultiplier befindet sich 22 mm {iber dem Wechselwirkungsvolumen
und hat eine Offnung von 24 mm Durchmesser. Mit der Quanteneffizienz von
12 % ergibt sich eine Detektionseffizienz von 0,9 %.

Durch die Kollimation des Atomstrahls ergibt sich die Breite der Vertei-
lung der Geschwindigkeitskomponente parallel zum Lyman—a—Strahl zu Av, =
1/700 v, = 2m/s. Das entspricht einer Temperatur von etwa 0,25 mK. Die Ato-
me, die eine Geschwindigkeitskomponente in Richtung des Lyman—a—Strahls
haben, ,sehen* eine verschobene Frequenz des Lichts (Dopplereffekt). Diese
Atome absorbieren Licht bei einer Frequenz w = wg + EU, wobei wq die Fre-
quenz des atomaren Ubergangs ist und k der Wellenvektor des Lichts. Die Dop-
plerbreite, die sich daraus ergibt, ist Awp = 2v/In 2wy, wobei ¢ die Licht-

c

geschwindigkeit ist. Im Fall von Wasserstoff mit einer Geschwindigkeitsbreite
Av, 2 2m/s und der Frequenz des Lyman-a—Ubergangs wy = 27¢/121,56 nm,
ist eine Dopplerverbreiterung von Awp = 271 x 30 MHz zu erwarten.

Die Breite (FWHM) Awv, der Geschwindigkeitsverteilung (3.29) betragt
bei einer Temperatur von 77K etwa 1300m/s. Gibt es eine Abweichung «
des 90 °~Winkels zwischen Lyman—a—Strahl und Wasserstoffstrahl, duflert sich
dies aufgrund des oben beschrieben Dopplereffekts in einer Verbreiterung der
Spektrallinie, die mit

Aw = kAwv, sin« (3.30)

abgeschétzt werden kann. Nimmt man an, dass die Verbreiterung der Wasser-
stofflinie von etwa 40 MHz (siche Abbildung 3.5 im néchsten Abschnitt) allein
durch die Winkelabweichung gegeben ist, ergibt sich, dass die Abweichung vom
90 °~Winkel kleiner als 0,3 ° sein muss.
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3.3 1S—2P-Spektroskopie

Um den 1S-2P-Ubergang des Wasserstoffatoms zu vermessen wird ein An-
regungsspektrum aufgenommen. Dafiir wird die Wellenldnge des Lyman—a—
Strahls durchgestimmt und die Intensitéit der Resonanzfluoreszenz aufgenom-
men. Die Wellenlénge der Fluoreszenz wird dabei nicht analysiert.

Photonen [0,5 s]

T T T T T T T T T T T T T
600 (F=1)—(F'=1,2) -
500 - -
L Voigt-Fit: -
Av =110 MHz (fest)
400 - av_ _=387+6,5MHz -
| Avg,, = 1154 MHZ |
(F=0)—=(F'=1)
300 - Voigt-Fit: -
Av =110 MHz (fest)
i Av,  =488%17,5MHz 1
200 L Av_ . =1258 MHz _
L u l‘ -
100 | . T i e b“-_ -
- 1400,4 + 4,6 MHz i
O | 1 | 1 1 | 1 | 1 | 1 |
-2000 -1000 0 1000 2000 3000 4000
relative Frequenz [MHZz]
Abbildung 3.5: Typische Messung der Uberginge 1S, pF = 0,1 —

2P3/5(F" = 1,2). Die durchgezogenen Linien sind die Fitfunktionen.

Die Spektroskopie wurde an dem stérksten, dem 1S;/, —2P3 /beergang
durchgefiihrt. Wie in Abschnitt 3.1.1 beschrieben, sind die Linienstdrken der
Ubergéinge 1S1/2 — 2Py, um ein fiinf- beziehungsweise zehnfaches kleiner
als die der 1Sy, — 2P3/2—Ubergéinge. Diese Linien lassen sich im Rauschen
nicht detektieren. Abbildung 3.5 zeigt ein typisches Anregungsspektrum der
Ubergéinge zwischen den Hyperfein-Zustinden (F = 1) — (F' = 1,2) und
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(F=0) — (F'=1). Die Hyperfeinaufspaltung von 1,42GHz des 1S;/,-Ni-
veaus kann deutlich aufgelost werden. Die Hyperfeinaufspaltung von 24 MHz
des 2P3/,Niveaus (/" = 1 und F’ = 2) kann bei einer natiirlichen Linienbreite
von 100 MHz nicht mehr aufgelost werden. Wie in Abschnitt 3.1 beschrieben,
gibt es vom (F = 0)-Niveau nur den Ubergang zu dem (F’ = 1)-Niveau. Von
dem (F = 1)-Niveau werden die Niveaus (F’ = 1) und (F’ = 2) mit einer
Wahrscheinlichkeit 1:5 angeregt. Da diese Ubergénge nur 24 MHz auseinander
liegen, werden sie nicht aufgelost. Das Verhéltnis der Hohe der beiden gemesse-
nen Linien stimmt mit (140£60) : (420+£60) mit dem theoretischen Wert von 2 :
5,87 (vgl. Abbildung 3.3) innerhalb der Fehlergrenzen iiberein. Da die Hyperfe-
instruktur des 2P3/,—Zustands nicht aufgelost ist und der (F' = 1) — (F' = 2)~
Ubergang fiinf mal stirker ist als der (F = 1) — (F' = 1)-Ubergang, betriigt
die Aufspaltung zwischen dem Ubergang (F = 0) — (F’ = 1) und dem Schwer-
punkt der Uberginge (F = 1) — (F’ = 1,2) nur 1400 MHz, also 20 MHz we-
niger als die Hyperfeinaufspaltung des Grundzustands (vgl. auch Abbildung
3.3). Die gemessene Aufspaltung von 1400,4 £+ 4,1 MHz stimmt mit dem zu
erwartendem Wert von 1,40 GHz gut {iberein.

An die beiden gemessenen Linien wurden jeweils ein Voigt—Profil ange-
passt. Dazu wurde der lorentzférmige Anteil, der durch die natiirliche Li-
nienbreite des 2P—Niveaus und die Linienbreite der Lasers gegeben ist, mit
110 MHz fest gesetzt. Die Linie (F' =1 — F’ = 1) wird, da sie nur zu einem
fiinftel zu der gesamten Linien beitrdagt, vernachlissigt. Damit ergeben sich
Linienbreiten der gaufiférmigen Anteile von Avga,s = (38,746,5) MHz und
Avgaus = (48,9417,5) MHz fiir die Ubergéinge (F = 1) — (F' = 1,2) bezie-
hungsweise (F' = 0) — (F' = 1), was etwas mehr ist, als die abgeschétzte
Dopplerbreite von Awp = 27 x 30 MHz. In der Abschéatzung wurde von einer
Temperatur des Wasserstoff-Strahls von 77 K und einer Kollimation von 1:700
ausgegangen. Sind diese Annahmen nicht perfekt erfiillt, ist z. B. die Tempe-
ratur 80 K und die Kollimation nur 1:600, dann erhoht sich die Dopplerbreite
auf Awp = 27 x 35 MHz, was schon innerhalb der Fehlergrenzen der Messung
liegt. Die gesamten Linienbreiten (FWHM) der gemessenen Linien ergeben
sich zu Awpwiy = 27 x 115,4 MHz fiir den (F = 1) — (F' = 1,2)-Ubergang
beziehungsweise zu Awpwpy = 27 X 1258 MHz fiir den (F = 0) — (F' = 1)-
Ubergang.



Kapitel 4

Mischen der Zustiande 2S und
2P durch ein externes
elektrisches Feld

Wie im vorangegangenen Kapitel beschrieben, ist die gemessene Linienbreite
des 1S-2P-Ubergangs hauptsichlich durch seine natiirliche Linienbreite von
100 MHz gegeben. In die Fit—Funktion wurde ein zweiter lorentzférmiger Anteil
hinzu addiert, um die Linienbreite des Lyman—a—Lasers zu beriicksichtigen.
Diese Linienbreite wurde mit 10 MHz angesetzt. Leider kann man aus dieser
Messung keine genauere Aussage iiber die Laser—Linienbreite machen, da die
natiirliche Linienbreite um ein zehnfaches grofler ist. Fiir eine préazise Messung
sollte die natiirliche Linienbreite des Ubergangs kleiner als die Linienbreite des
abfragenden Lasers sein.

Als alternatives Atom zur Spektroskopie steht uns in dem Wellenléngen-
bereich der erzeugten VUV-Strahlung Krypton zur Verfiigung. Ungliicklicher-
weise liegt der mogliche Ubergang von Krypton bei 123,58 nm, genau in dem
Bereich, wo der Quecksilberdampf positiv dispersiv ist (Ak > 0), deshalb ist
Phasenanpassung nicht gegeben und daher ist die VUV-Leistung Null. Es gibt
jedoch die Moglichkeit die Linienbreite des 1S-2P-Ubergangs von Wasserstoff
kiinstlich zu verringern. Die Losung liegt in dem Mischen der Zustédnde 2P
und 2S. Der 1S-2S-Ubergang hat eine Linienbreite von nur 1,3 Hz und wire
ein idealer Kandidat zur Bestimmung der Laser—Linienbreite, wenn er nicht
dipol-verboten wire und damit eine verschwindende Ubergangsrate bei Anre-
gung mit Lyman—a—Strahlung hétte. Bei Mischung der Zustédnde 2S und 2P
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mischen die Linienbreiten und Ubergangsraten, so dass es moglich sein sollte,
einen schmalen Ubergang zu erhalten. Im Folgenden wird die Moglichkeit einer
Realisierung diskutiert.

Der Hamiltonoperator fiir ein Wasserstoffatom im elektrischen Feld ist ge-
geben durch

H = Hy+V mit (4.1)
V = —£d,

wobei Hy der Hamiltonoperator des ungestorten Atoms ist und als Eigenwerte
die Energiewerte der Niveaus hat. Abbildung 3.1 aus Abschnitt 3.1 zeigt die-
se Energieniveaus. V ist der Hamiltonoperator der Wechselwirkung, wobei 5_';
das angelegte elektrische Feld und d der Dipoloperator ist. Angenommen, das
elektrische Feld ist in z—Richtung angelegt, dann ist d = (2S|ez|2P) das Dipol-
matrixelement. Dies ist bekannt: d = —3eag (Quantenmechanik Lehrbiicher,
z.B. [Sch93]), wobei e die Elementarladung und ao der Bohrsche Radius ist.

Das elektrische Dipol-Feld fiihrt zu einem Mischen der (n = 2)-Zusténde
mit denselben magnetischen Unterzustdnden mpg. Da es nur einen Zustand
mit mp = +2 gibt, kann dieser mit keinem der anderen (n = 2)-Zusténde
mischen. Aufgrund von Dipol-Auswahlregeln mischen weiterhin nur Zustédnde
mit unterschiedlichem Bahndrehimpuls L, d. h. nur S— mit P-Zusténden aber
nicht untereinander. Die verbleibenden Dipolmatrixelemente, die sich iiber das
Wigner—Eckart—Theorem [Sob79] berechnen lassen, lauten:

(2S12(F = 0,mp = 0)|ez|2P1o(F = 0,mp =0)) = 0

(2S1)2(F = 1,mp = 0)[ez]2P1)o(F = 0,mp = 0)) = +/3eag=:dl
(2S1)2(F = 0,mp = 0)[ez|2P1o(F = 1,mp = 0)) V3eag =: dl
(2512(F = 1, mp = 0)[ez|2P1o(F = 1,mp = 0)) 0

(281/2(F = 1,mp = 1)[ez|2Pyo(F = 1,mpr = 1)) V3eay =: dl
(251)2(F = 0,mp = 0)[ez|2P3/o(F = 1,mp = 0)) —V6eag =: d2
(2512(F = 0, mp = 0)[ez|2P5o(F = 2,mp = 0)) 0

(2S1/2(F = 1,mp = 0)[ez|2P35(F = 1,mp = 0)) 0

<281/2(F =1,mp= O)|ez|2P3/2(F =2,mp=0)) = —\/éeao =:d2
(281/2(F =1, mp = 1)|ez|2P3/2(F =1lmp=1)) = —\/6/2ea0 =:d3
(2S12(F = 1,mp = 1)|ez|2P3)2(F = 2,mp = 1)) = —3/2\/6%0 =:d4
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Damit ergibt sich der Hamiltonoperator in Matrixschreibweise zu

EE 0 0 0 d& 0 0 0 0 0 0
0 E 0 d& 0 0 0 0 0 0 0
0O 0 E 0 0 d&& 0 0 0 0 0
0 d& 0 E 0 0 d& 0 0 0 0

b€ 0 0 0 E 0 0 0 d& 0 0

H=| 0 0 d& 0 0 E 0 d& 0 d& 0
0 0 0 d& 0 0 E 0 0 0 0

0O 0 0 0 0 dé& 0 E;s 0 0

0 0 0 0 d& 0 0 0 E 0 0

0O 0 0 0 0 d& 0 0 0 E 0
o 0o o0 ©0 0O 0 0 0 0 0 £

(4.3)

Die Basiszustédnde fiir diese Matrix sind nach der Energie sortiert von oben
nach unten (beziehungsweise von links nach rechts) [2Py,(F = 0,mp = 0)),
12P1/o(F = 1,mp = 0)), [2P1,2(F = 1,mp = 1)), [2512(F = 0,mp = 0)),
12S1/2(F = 1,mp = 0)), [2512(F = 1,mp = 1)), [2P32(F = 1,mp = 0))
12P3)5(F = 1,mp = 1)), |2P3/9(F = 2,mp = 0)), [2P3/2(F = 2, mp = 1)) und
12P3/o(F = 2,mp = 2)).

In der Berechnung der Matrix wurden der Ubersicht halber nur positive
magnetische Quantenzahlen beriicksichtigt. Die Rechnung erfolgt fiir negative
magnetische Quantenzahlen dquivalent und fithren zu derselben Matrix. Dies
hat zur Folge, dass die Niveaus, die aus mp # 0 bestehen, entartet sind.

Die Energieniveaus der gemischten Zusténde ergeben sich durch Diagona-
lisierung dieser Matrix. Abbildung 4.1 zeigt die daraus resultierenden Energie-
niveaus als Funktion des angelegten elektrischen Feldes &,.

Man erkennt, dass es sowohl eine Aufspaltung, als auch eine Verschie-
bung der Energieniveaus gibt. Die Aufspaltung resultiert daraus, dass zwei
ungestorte Niveaus mit mp = 0 des 25-Zustands mit vier des 2P—Zustands
mischen, wobei nur ein Niveau mit mrp = 1 des 2S-Zustands mit drei des
2P-Zustands mischt.

Diese Aufspaltungen reichen von etwa 2MHz bis zu etwa 100 MHz bei
elektrischen Feldern, die grofler als 0,2kV/cm sind. Da dies in der Grofen-
ordnung der natiirlichen Linienbreite liegt, kann man die Hyperfeinstruktur
vernachlassigen. Die Rechnungen werden dadurch iibersichtlicher. Die neuen
Zusténden lassen sich dann unter Vernachliassigung der Hyperfeinstruktur, wo-
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Abbildung 4.1: Aufspaltung und Verschiebung der Energieniveaus von Wasserstoff
im externen elektrischen Feld &,. (b) zeigt jeweils die Aufspaltung und Verschiebung
der Energieniveaus bei kleinen elektrischen Feldern.
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bei der zweite Index am Drehimpuls die magnetische Quantenzahl m; des
Gesamtdrehimpulses angibt, schreiben als:

|U1) = a11|2P1/21/2) + @12|281/21/2) + a13|2P3/2.1/2)

|\:[12> = ‘2P3/273/2> (44)
|W3) = as1|2P1/21/2) + a32|281/21/2) + ass|2Ps3/2.1/2)
|Wy) a11|2P1/2.1/2) + Cl42|281/2,1/2> + a43|2P3/2,1/2).

|¥;) sind die neuen ,gestorten Zustinde, die mit den Entwicklungskoef-
fizienten a;; nach den ungestérten Zusténden entwickelt werden. Auch hier
wurde wieder die Beschrankung auf ein Vorzeichen der magnetischen Quan-
tenzahl gemacht. Die Zuordnung zu den Energieniveaus ist in Abbildung 4.1
gezeigt. |Wy) ist nun der Zustand, der, wie vorhin erlautert, unveriandert bleibt,
da es der einzige Zustand mit m; = 3/2 ist. Die Dipolmatrixelemente, die zur
Berechnung des neuen Hamiltonoperators benotigt werden, ergeben sich zu:

<281/2,1/2|ez|2P1/2,1/2> \/§ea0
(251/2,1/2(€2[2P3/2,1/2) = —V/6eayg
<2Sl/2,1/2|ez|2p3/2,3/2> = 0
<2P1/2,1/2|ez|2p3/2,3/2> = 0.

Der Hamiltonoperator reduziert sich damit auf eine 4 x4-Matrix und lautet:

Ey V3eap€, 0 0

H_ V3eapE, E, —V6eap, 0 ’ (4.5)
0 —V/6eagt, Es 0
0 0 0 Es

wobei Fy, E; und F5 die Energieniveaus der jeweils ungestorten Zustédnde
2Py /5, 251/ und 2P3/5 sind. Die Basiszustdnde dieser Matrix sind dquivalent
zu der Matrix (43) sortiert |2P1/271/2>, |281/271/2>7 |2P3/271/2> und |2P3/273/2>.

Die Lebensdauern und Linienbreiten der gestérten Zustidnde hidngen mit
denen der ungestorten Zustinde wie folgt zusammen:

1 9 9 1 5 1
— 2 gl — +at— 4.
Ie (a’zl a12) Top Qi Tos ( 6)
1
r, = — 4.7
o ( )

Die Linienbreiten der neuen Zustédnde im angelegten elektrischen Feld sind in
Abbildung 4.2 dargestellt. Die Linienstéirken der vier Ubergéinge hingen mit
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Abbildung 4.2: Linienbreiten und relative Linienstérken der gestérten Energieni-
veaus von Wasserstoff im externen elektrischen Feld &,.
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denen der ungestorten Ubergiinge iiber

S(W) — 181)) = 3 (ah +ady) SGSLASE)  (48)
S(W2) = [182)) = 3 SGSLA'SL) (4.9
S(Ws) — 11510)) = 3 (6 +a%) SGSLASE)  (410)
S(Wa) — 1181)) = 3 (ah +a%) SGSLASE)  (41)

zusammen und sind ebenfalls in Abbildung 4.2 gezeigt.

An diesen Graphen kann man folgendes ablesen: je kleiner die Linienbrei-
te, desto kleiner auch die Linienstdrke, das Verhéltnis ist proportional. Mit
den Zusténden |W;) und |Wy) lédsst sich die Linienbreite mit Labor-méglichen
elektrischen Feldern nicht unter 50 MHz verringern, so dass eine Messung der
Laser—Linienbreite mit diesen Zustdnden nicht moglich ist. Mit dem Zustand
|W3), der sich aus dem urspriinglichen |28, 5)—Zustand gebildet hat, wére eine
Linienbreitenbestimmung im Prinzip moglich. Fiir elektrische Felder, die klei-
ner als 200 V/cm sind, sollte die Linienbreite des Zustands kleiner als 15 MHz
sein. Die Linienstérke liegt dann allerdings nur bei 0,04xS(vSL,~'SL’). Be-
trachtet man allerdings die Absorptionsrate o,, die sowohl proportional zur
Linienform, als auch proportional zum Quadrat des Dipolmatrixelements des
Ubergangs und damit zur Linienstéirke ist [Hil81], ergibt sich, dass bei klei-
nerer Linienbreite zwar die Linienstérke kleiner, aber auch das Maximum der
Linienform gréfler wird, so dass die Absorptionsrate konstant bleibt.

Bei Beriicksichtigung der Hyperfeinstruktur, die im Bereich bis 200 V/m
noch auflosbar ist (vgl. Abbildung 4.1), ergibt sich, dass |¥3) aus mehreren
Zustdnden besteht. Die Zustinde des 2S; ,—Niveaus mischen zudem nicht mit
den (F' = 2,mp = +2)Zustanden des 2P3/,Niveaus. Damit ergibt sich, dass
die Absorptionsrate fiir die einzelnen Ubergiinge |1S;/2) — |¥3) kleiner sein
wird, als die des momentan gemessenen 1S5;/, — 2P3/y Ubergangs, wie er in
Abbildung 3.5 dargestellt ist.
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Kapitel 5

Ausblick

Der Vergleich zwischen den theoretischen und den experimentellen Ergebnissen
zeigt, dass die erzeugte Leistung bei Lyman—a innerhalb der Groflenordnung
mit der berechneten iibereinstimmt, was bedeutet, dass die Grenzen der zu er-
wartenden experimentell erzeugten Leistung mit diesem Aufbau erreicht sind.
Einige Ideen die Leistung zu erhchen, werden in diesem Kapitel erortert.

Isotopenreines Quecksilber

Die Verwendung von isotopenreinem Quecksilber ist die einfachste Methode,
die erzeugte VUV-Leistung um eine Grofenordnung zu erhdhen. Dies wurde
in Abschnitt 2.1.4 dargestellt. Leider ist dies auch die wohl teuerste Methode,
da der Preis fiir isotopenreines Quecksilber etwa 60 EUR fiir 1 mg betrigt und
in der jetzigen Quecksilberdampfzelle 300 g benotigt werden. Ein neues Design
fiir eine Quecksilberdampfzelle, in der nur wenig Quecksilber bendttigt wird,
miisste demnach entwickelt werden.

Schirferes Fokussieren

Wie schon in Abschnitt 2.1.3 erwéhnt, soll ein Quecksilber—Diisenstrahl die
Quecksilberdampfzelle ersetzen. Dies fithrt zu einer Verkleinerung des Teils
der Vakuumapparatur, in dem das Vier—Wellen—Mischen stattfindet, da bei ei-
ner Diisenstrahl-Konfiguration eine Kontamination des Eintrittsfensters und
der Linse, die zum Trennen von fundamentalen und erzeugtem Strahl verwen-
det wird, mit Quecksilber zu vermeiden sein sollte. Damit wird es moglich,
schérfer in das nichtlineare Medium zu fokussieren und damit die Leistung der
erzeugten Strahlung zu erhohen. Um eine Vorstellung der Leistungserh6hung
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zu bekommen, wird folgende Abschétzung gemacht: Wird der konfokale Para-
meter von b = 0,16 cm auf b = 0,09 cm durch Verwendung einer Linse mit einer
Brennweite von fro = 100 mm verkleinert, verdoppelt sich die Leistung unter
Beibehalten der Temperatur von 18,8 nW auf 37,9 nW. Andert man nun noch
die Temperatur auf 7' = 235°C, um optimale Phasenanpassung zu gewéhr-
leisten, erhoht sich trotz verbreiterter Zwei-Photonen-Resonanz die Leistung
weiter auf 42,3nW.

Photonische Hohlfaser

Ein anderes Design, das die Quecksilberdampfzelle ersetzen kénnte, mit dem
sich die erzeugte Leistung moglicherweise erhohen lésst, ist die Verwendung
einer photonischen Hohlfaser. Im Inneren dieser Faser soll sich das nichtli-
neare Medium befinden, in dem Vier-Wellen-Mischen betrieben wird [Fed01].
Hierbei wird Totalreflexion ausgenutzt, um die Strahlung im Inneren zu lei-
ten. Ein Vorteil solch einer Faser ist, dass sich der Wechselwirkungsbereich der
drei fundamentalen Strahlen mit dem Medium und damit die Erzeugung der
VUV-Strahlung iiber die gesamte Léange der Faser erstreckt. Die Bedingungen
fiir die Phasenanpassung weichen allerdings stark von den in Abschnitt 2.1.2
und 2.1.5 betrachteten ab. Einerseits befindet man sich aufgrund des langen
Wechelwirkungsbereichs nicht mehr im Grenzfall scharf fokussierter Strahlen,
sondern eher im Grenzfall ebener Wellen und andererseits miissen die Wellen-
leitermoden der Faser mit in die Berechnung zur Phasenanpassung einbezogen
werden. Ob Phasenanpassung fiir die uns vorliegenden experimentellen Vorga-
ben iiberhaupt moglich ist und ob die erzeugte VUV-Leistung sich dadurch
erhohen lésst, miisste genauer untersucht werden.

Uberhshungsresonator

Mit dem verkleinerten Aufbau kénnte ein Uberhéhungsresonator, wie es in
[Nol90b| demonstriert wurde, fiir eine der fundamentalen Strahlen um die
Wechselwirkungszone eingebaut werden. Damit kann die Leistung der fun-
damentalen Strahlung und damit auch die der erzeugten Strahlung erhoht
werden. In [Nol90b] konnte eine Uberhchung der Leistung des fundamentalen
Lichts um einen Faktor zehn realisiert werden. Dies wiirde in unserem Fall,
da Py o< Py PyPs ist, zu einer Erhchung der Leistung des Lichts bei Lyman—a
auf ein zehnfaches bedeuten. Im momentanen Aufbau ist ein Uberhohungsre-
sonator nicht realisierbar, da die Vakuumapparatur zu grof3 ist. Der Abstand
vom Fokus im nichtlinearen Medium zu der ersten Linse, in dem Fall die Linse
zur Trennung von fundamentaler und erzeugter Strahlung ist zu grof3, um der
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Stabilitatsbedingung fiir Resonatoren (siche z. B. [Yar89], [Kog66]) zu gentigen.

EIT

Ein weiteres Projekt, das zur Erhohung der Leistung fiithren soll, ist die Aus-
nutzung von elektromagnetisch induzierter Transparenz (EIT). Dabei wird ein
resonanter Ubergang so stark getrieben, dass die beteiligten Niveaus aufgrund
des AC-Stark—FEffekts aufspalten. Die Leistung des treibenden Laserlichts muss
grofl genug sein, um eine Aufspaltung in der Gréenordnung der Linienbreite
des Niveaus zu erhalten, damit die Absorption durch destruktive Interferenz
verschwindet und die nichtlineare Suszeptibilitdat jedoch wegen konstruktiver
Interferenz weiterhin erhoht bleibt [Har90]. Fiir den Fall des hier beschriebenen
Experiments, wird die Wellenldnge des Laserlichts eines frequenzverdoppelten
Farbstofflasers resonant auf den 6'S—63P-Ubergang gestimmt. Das Laserlichts
des zweiten Schrittes ist damit resonant zum 6°P—7'S-Ubergang. Eine Leis-
tung des Laserlichts des zweiten Schrittes von 500 mW sollte geniigen, um die
aufgespaltenen Niveaus um den Betrag der effektiven Linienbreite von 3 GHz,
die durch Druck— und Dopplerverbreiterung gegeben ist, zu trennen. Auch fiir
dieses Experiment ist der Umbau auf einen Diisenstrahl sinnvoll. Die starke La-
serlichtleistung wird zwar in der Lage sein, das Niveau eines Quecksilberisotops
aufzuspalten, aber die anderen Isotope konnen einen starken Verlust durch Ab-
sorption des fundamentalen Lichts verursachen. In einem Diisenstrahl ist die
Wechselwirkungslénge sehr klein, so dass Absorption von den iibrigen Isotopen
vernachlassigt werden kann. Zudem ist in einem Diisenstrahl die Dopplerver-
breiterung zu vernachléssigen, so dass weniger Leistung zum Aufspalten des
Niveaus benotigt wird.

Phasenanpassung mit durchstimmbarem Laserlicht

Mit dem im vorherigen Absatz beschriebenen Laserlicht ist es moglich, da
die Wellenléngen der Laserstrahlung zum Erreichen der Zwei-Photonen—Reso-
nanz durchstimmbar sind, die Phasenanpassung auch iiber die Wahl der Wel-
lenlédngen der ersten beiden Schritte zu optimieren [Rei84]. Damit ldsst sich die
Wellenlénge des ersten Laserlichts ndher an die Ein-Photonen-Resonanz des
6°P-Niveaus stimmen und die héhere nichtlineare Suszeptibilitit ausnutzen.
Ein weiterer Vorteil ist, dass dann die Temperatur des Quecksilberdampfes so
gering gewdhlt werden kann, dass die Zwei-Photonen—Resonanz nicht durch
die Druck— und Dopplerverbreiterung begrenzt ist. Wahlt man z. B. eine Ver-
stimmung von nur 70 GHz zum 6'S— 6°P-Ubergang, dann erhilt man mit
optimierter Phasenanpassung eine Leistung bei Lyman—a von 69nW. Hier-
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bei wurde allerdings davon ausgegangen, dass die verwendeten Laser dieselben
Leistungen haben, wie die in der Arbeit verwendeten, mit deren Werten die
Rechnungen gemacht wurden. Ungliicklicherweise wird die Leistung des fre-
quenzverdoppelten Lichts des Farbstofflasers nur etwa 20 mW statt 800 mW
des frequenzverdoppelten Art—Lasers sein. Damit wiirde sich die Leistung bei
Lyman—« auf 1,7nW verringern. Damit ist der Ersatz des Art-Lasers durch
einen durchstimmbaren frequenzverdoppelten Farbstofflaser keine Alternative.

Vier—Wellen—Mischen iiber das 6'P—Niveau

Eine weitere Idee ist, im ersten Schritt statt des nah-resonanten ,,verbotenen*
Interkombinationsiibergang 6'S—6°P den Ubergang 6'S—6'P und im zwei-
ten Schritt den 6'P— 7'S-Ubergang zu wihlen. Die Oszillatorstirken fiir die
Ubergiinge zwischen Niveaus mit gleicher Spinquantenzahl S sind um etwa zwei
GroBenordnungen grofer als die fiir verbotene Ubergénge (siehe auch Tabelle
2.1). Wihlt man z. B. eine Verstimmung des Laserlichts zur Ein-Photonen—
Resonanz des 6'P-Niveaus von 4nm, wie jetzt auch zum 63P-Niveau, dann
erhoht sich die nichtlineare Suszeptibilitdt bei gleich bleibender Verbreiterung
der Zwei-Photonen-Resonanz um eine GroSenordnung. Andert man die Tem-
peratur, um optimale Phasenanpassung zu gewéhrleisten, wobei die Verbrei-
terung der Zwei-Photonen—Resonanz dabei verringert wird, verdreifacht sich
die Leistung der Strahlung bei Lyman—« unter der Annahme gleichbleibender
fundamentaler Laserleistungen auf 67 nW.

Eine technische Herausforderung wird sein, Strahlung bei der Wellenlange
fiir diesen Ubergang bei 185nm zu erzeugen und zu handhaben, da diese
Wellenlédnge schon im VUV liegt. Die bisher kiirzeste in Kristallen erzeugte
Wellenlénge kontinuierlicher Strahlung liegt bei 194 nm und wurde mit einer
Leistung von 2mW erzeugt [Ber97]. Bei obiger Abschitzung wurde allerdings
eine Leistung von 800 mW angenommen. Mit einer realistischeren Leistung von
1mW, wird nur eine Leistung von 0,1 nW bei Lyman—« erreicht, so dass auch
dies keine Alternative zum bisherigen Schema bietet.

Ersatz von frequenzverdoppelten Art—Laser durch frequenzverdop-
pelten VERDI

Mit der Hoffnung, dass die industrielle Forschung leistungsstarke Laser im UV
—z. B. frequenzvervierfachte Nd:YVO,—Laser — auf den Markt bringt, wére der
Ersatz des frequenzverdoppelten Art—Lasers denkbar. Dies wére sicher auch
eine gute Moglichkeit, die Stabilitdt und Kompaktheit des Experiments zu
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erhohen, was im Hinblick auf den Aufbau am CERN von groflem Interesse ist.
Auch hier lasst sich folgende Abschéitzung machen: Bei angenommener glei-
cher Leistung von 800 mW ergibt sich fiir die Wellenlédnge von 266 nm fiir den
nah-resonanten 6'S— 63P-Ubergang bei optimierter Phasenanpassung eine
Leistung von 16,2nW bei Lyman—c«. Diese ist nur geringfiigig weniger als die
Leistung, die mit den jetzigen Wellenldngen zu erwarten ist. Sollten leistungs-
starke Laser in diesem Wellenldngenbereich auf den Markt kommen, ist der
Austausch des Art-Lasers sicher sinnvoll.

Es konnte gezeigt werden, dass kontinuierliche kohérente Strahlung bei Ly-
man-—« mittels resonantem Vier—Wellen—Mischen in Quecksilber erzeugt wer-
den kann. Dabei wurde eine Leistung von bis zu 20nW erreicht. Theoretische
Berechnungen sind in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergeb-
nissen. Mit der Realisierung der im Ausblick dargestellten Veréinderungen des
experimentellen Aufbaus sollte die Ausgangsleistung bei Lyman—« um einige
Groflenordnungen erhoht werden koénnen.

Mit der bei Lyman—a erzeugten Strahlung wurde eine 1S-2P Spektroskopie
an Wasserstoff durchgefiihrt. Es konnten erstmals Spektren mit einer Linien-
breite von 120 MHz aufgenommen werden, was nahezu der natiirlichen Linien-
breite entspricht. Es wurde eine Methode vorgestellt, die es ermoglichen kann,
die spektrale Breite der VUV—-Strahlung zu messen, indem die Niveaus des
25— und des 2P-Niveaus von Wasserstoff gemischt werden. Dazu wird aller-
dings eine hohere Ausgangsleistung bei Lyman—«a benotigt, als momentan zu
Verfiigung steht. Die oben beschriebenen Verbesserungsmoglichkeiten sollten
aber diese Messung im Prinzip moglich machen.
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Anhang A

Quelltexte

Die Berechnungen der Phasenanpassungsintegrale fiir endliche Wechselwir-
kungslangen erfolgen mithilfe selbst geschriebener C—Programme. Die Quell-
texte sind hier aufgelistet. Das VUV-Spektrum und die dazu benétigten Funk-
tionen Phasenfehlanpassung, Phasenanpassungsintegral und nichtlineare Sus-
zeptibilitéit in der Ndhe von Lyman—« sowie die Zwei-Photonen—Resonanz wur-
den mit selbst geschriebenen mathematica Programmen berechnet.

A.1 Berechnung der Phasenanpassungs-
integrale

Mit den hier aufgelisteten Programmen wird einerseits |G(bAk)|? in Abhéngig-
keit von der Wechselwirkungslénge fiir einen festen Wert von (bAk) berechnet,
dessen Ergebnis in Abbildung 2.4 dargestellt ist, und andererseits die Kur-
venschar |G (bAFK)|fiir verschiedene Werte von L /b, wie sie in Abbildung 2.5
gezeigt sind.

Mit dem Programm phG1.c wird |G(bAk)|? in Abhéingigkeit von der Wechsel-
wirkungsldnge L berechnet.

/* phGl.c berechnet das Phasenanpassungsintegral G2 */
/* als Funktion der Wechselwirkungslaenge L. */
/* b und Dk sind Konstanten. */
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/* kompilieren mit gcc -Wall phGl.c nrutil.c -1lm -o phGlx/

#include <stdio.h>
#include <math.h>
#include <string.h>
#include <strings.h>
#include "nrutil.h"
#include "nr.h"
#include "qromb.c"
#include "polint.c"
#include "trapzd.c"

#define b 0.16 /* konfokaler Parameter */
#define Dk -26.42 /* Phasenfehlanpassung */

FILE *GvonL;
float z;

float real_gint (float z)

{
return b*Dk* (2xb* (b*b-4*z*z)*cos (Dk*z)-8*b*b*z*sin (Dk*z))/
((b*b+4*z*z) * (b*b+4*z*z) ) ;

}

float imag gint (float z)

{
return b*Dk* (-8xbxb*zxcos (Dk*z) -2*b* (b¥b-4*z*z)*sin (Dk*z))/
((bxb+4*xz*z) * (bxb+4*z*xz) ) ;

}

float Gsqr (double L)

{
double G_imag, G_real, G_imag_sqr, G_real_sqr;
double f;

£=L/2;
G_imag=qromb(imag_gint,-f,L-f);
G_real=qromb(real_gint,-f,L-f);

G_real _sqr=G_real*G_real;
G_imag_sqr=G_imag*G_imag;
return G_real_sqr+G_imag_sqr;
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void main()

{
int i;
double

L;

printf("...ich rechne....\n");

GvonL=fopen("GvonLtest.dat","w");

for (i=

0;i<100;i++){

L=1ix0.02;
fprintf (GvonL, "%f\t%f\n",L,Gsqr(L));

}

fclose(GvonL) ;

/* in mathematica folgendermassen einlesen: */
/* ReadList["GvonLtest.dat",Number,RecordLists—>True]; */
/* ListPlot[%]; */

Mit dem Programm phG2.c werden die einzelnen Funktionen |G(bAEK)|? fiir
verschiedene L/b berechnet.

/* phG2.c berechnet das Phasenanpassungsintegral G2 als */
/* Funktion von bDk; b ist Konstante, L ist Konstante, */
/* Dk wird durchlaufen. */

/* kompilieren mit gcc -Wall phG2.c nrutil.c -lm -o phtest */

#include
#include
#include
#include
#include
#include
#include
#include
#include

<stdio.h>
<math.h>
<string.h>
<strings.h>
"nrutil.h"
"nr.h"
"qromb.c"
"polint.c"
"trapzd.c"

#define b 0.16 /* konfokaler Parameter */

FILE *GvonDk;

float z;

double Dk;
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double L;

float real_gint (float z)

{
return b*Dk* (2xb* (b*b-4*z*z)*cos (Dk*z)-8*b*b*zxsin (Dk*z))/
((bxb+4*xz*z) * (bxb+4*z*xz) ) ;

+

float imag_gint (float z)

{
return b*Dk* (-8xb*b*z*cos (Dk*z)-2*b* (b*b-4*z*z)*sin (Dk*z))/
((b*b+4*xz*xz) * (bxb+4*z*z) ) ;

3

float Gsqr (double Dk)

{
double G_imag, G_real, G_imag_sqr, G_real_sqr;
double f;
£=L/2;

G_imag=qromb(imag_gint,-f,L-f);
G_real=qromb(real_gint,-f,L-f);

G_real_sqr=G_real*G_real;
G_imag_sqr=G_imag*G_imag;
return G_real_sqr+G_imag_sqr;

void main()
{
int i;
L=0.125;

printf("....ich rechne....\n");

GvonDk=fopen("testl.dat","w");

for (i=0;i<100;i++){
Dk= (float)-i;
fprintf (GvonDk, "%f\t%f\n" ,Dk*b,Gsqr(Dk)) ;
}

fclose(GvonDk) ;
printf ("Fertig!\n");

/* in mathematica folgerdermassen einlesen: */



A.2 Berechnung des VUV—-Spektrums 91

/* ReadList["testl.dat",Number,RecordLists->True]; */
/* ListPlot[%]; */

A.2 Berechnung des VUV—-Spektrums

Dieses Programm berechnet das VUV-Spektrum in der Umgebung von Ly-
man—«. Die freien Parameter sind in Tabelle 2.4 aufgelistet. Die Graphen,
die dieses Programm liefert, sind in den Abbildungen 2.9, 2.10, 2.11 und 2.12
dargestellt.

(* VUV.nb : Berechnung der Leistung I4,
Anette Pahl, 03.04.02%)

Clear [omegad, lambda4d, w];

c = 2.99792458%10°8;

re = 2.8179380%x10°(-13); (* Elektronenradius in cm *)

Ry = 1.097373177%1075; (* Rydberkonstante in cm - 1 *)

chicont = 0.000045; (* Kontinuums - Suszeptibilil&dt, wird als
konstant angesetzt und bendtigt, um die (gemessenen) Werte
von [Smi87] wiedergeben zu konnen *)

omega7S = 63928.243; (* in cm - 1 *)

omegal = 38872.69;

omega2 = omega7S - omegal;

b = 0.16; (* konfokaler Parameter in cm *)

L =1.5;

K1 = omegal;

K2 = omega2;

K3 = omega4 - omega7S;

K4 = omega4;

I1 = 0.5; (* Intensitdt in W *)

I2 = 0.57;

I3 = 1.2;

Dichte = 45,6/33%6.4%x107(23) *10"(-6);

(* Dichte in Atome pro cm”3, 6.4% ... entspricht 33 Torr bei 155°C;
Wert aus [Smith87] *)

(* Achtung!!!!! Wenn die Dichte geaendert wird, aendert sich auch

die Dopplerbreite + Druckverbreiterung der
Zwei - Photonen - Resonanz; die muss aber "zu Fuss" neu

(* *3 : bei der Berechnung von den Dipolmatrixelementen dipol7SnP
wird angenommen, dass 7S der untere Zustand ist, daher
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die Vorfaktoren; deshalb wird bei den Zahlewerten von
osc7SnP *3 hinzugefiigt, um dies wieder auszugleichen. *)

osc6SnP = {1.15, 0.024, 0.02, 0.00001, 0.01, 0.0014, 0.15, 0.07,
0.0055, 0.0155, 0.0018, 0.005, 0.0011, 0.0023, 0.0008, 0.0011,
0.0005, 0.0005, 0.0003, 0.53};

0sc7SnP = {3%0.15, 3%0.0022, 1.24, 0.11, 0.029, 1.2%x10"(-3), 0.018,
0.029, 5%10~(-5), 0.0097, 2.6%10"(-7), 0.005, 1.6%10"(-6),
0.0025, 7.5%10°(-6), 0.0015, 1.7*10~(-5), 0.0008, 2%10~(-5),
0.061};

sign7SnP = {-1, -1, 1, 1, -1, 1, 1, 1, -1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1,

1, 1, 1, 1};

levels = {54068.781, 39412.3, 71295.15, 69661.89, 76863.264,
76467 .067, 78813, 79964.1, 79412.745, 81153.614, 80916.686,
81942.444, 81811.876, 82464.05, 82379, 82823.94, 82765.9,
83084, 83039.3, 88760};

(* dipol berechnet nach Reintjes; in (eal) ; levels so in cm - 1 *)
dipol6SnP = Sqrt[6/5%0osc6SnP/levels*Ry];
dipol7SnP = Sqrt[osc7SnP/(Abs[omega7S - levels])*Ry]*sign7SnP;

(* nach [Smi87] wird chi(3) berechnet durch
chi(3) = S*chil2*chi34, wobei S die Linienform
der 7S Resonanz beschreibt x*)

(* chi in (ea0)"2/cm - 1 , wenn omegas in cm - 1 *)
(* bei der Berechnung von chil2 und chi34 wird folgendes ausgenutzt
dipol6SnP*dipolnP7S = dipolnP6S*dipol7SnP;
in der Berechnung von dipol wird durch den Vorfaktor schon
beriicksichtigt, dass eigentlich dipolnP7S berechnet wird,
der Ubersicht wegen aber diese Notation beibehalten *)

chil2 = Sum[(dipol6SnP[[i]]*dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal)
+ dipol6SnP[[i]]*dipol7SnP[[i]l]/(levels[[il] - omega2)),
{i, 1, 20}1;

chi34 = Sum[(dipol6SnP[[i]]*dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega4)

+ dipol16SnP[[i]]*dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] -
(omega4 - omega7S))), {i, 1, 20}];

(* Berechnung der Linienform der Zwei - Photonen - Resonanz wird aus
Zeitgriinden in dem Programm shape.nb ausgefiihrt; Ssqr muss fir
geédnderte Temperatur und damit ge&dnderte Dopplerbreite hier
gedndert werden *)
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Ssqr = 86.2027; (* ibernomen aus shape.nb bei
2Pi*2.15Ghz (0.072cm”-1) Dopplerbreite und
2*%Pix1.25GHz Druckverbreiterungx)

S = Sqrt[Ssqr];

chi = (chil2 + chicont)*(chi34 + chicont)*S;

(* Berechnung von dk = k4 - k3 - k2 - k1, wie in [Rei84]
und [Smi87] *)

(* contpol ist die Polarisierbarkeit des Kontinuums;
Werte aus Grafik aus [Smi87] x*)

faktor = re/(Pix*2);

liste = {{0, 1.784}, {20000, 1.838}, {30000, 1.892},
{40000, 2}, {50000, 2.135}, {60000, 2.486},
{65000, 2.703}, {70000, 3.027}, {75000, 3.568},
{77500, 4.027}, {80000, 4.730}, {81250, 5.297},
{82500, 5.946}, {83404, 6.27}};

contpol = Interpolation[liste];

Brechlevel = Sum[osc6SnP[[i]]/(Qlevels[[i]]*1levels[[i]] - w*w),
{i, 1, 19}1;

Brechcont = 2xPi*10~(-24)*contpol[w] ;

(*contpol in Angstrdém~3, Brechcont in cm”™3%)

Brech = faktor*Brechlevel + Brechcont; (% Brech = n - 1x%)

Kprime[w_] = 2*PixBrechxw;

Clear[Deltakp];

Deltakpl[w_] = (Kprime[w] + Sign[omega7S - w]*

Kprime [Abs [omega7S - w]]);

(x Plot[Deltakp[w]*10"(16), {w, 80500, 83050}]; *)

(* Plot von Deltakp stimmt mit dem in [Smi87] iiberein *)

dk = Dichtex*(Deltakpl[omega4] - Deltakpl[omegall);

(* Phasenanpassungsintegral Fsqr, das zur Berechnung von I4
benutzt wird; Fsqr ist nur ungleich Null, wenn dk < O!!%*)
Fsqr = If[dk < 0, Pi"2x*(bxdk) ~2*Exp[bxdk], 0];

(* zu maximierendes Phasenanpassungsintegral Gsqr;
taucht in der Berechnung von I4 nicht mehr auf *)
Gsqr = If[dk < 0, Pi"2*(b*dk) "4*Exp[bxdk], 0];

(* Leistung der erzeugten Welle; berechnet,
wie bei [Smi87] in atomaren Einheiten *)
I4 = 7.8%10"(-49) #*Dichte ~2*K1*K2*K3*K4*Abs [chi] "2*xI1*I2*I3*Fsqr;

omega4 = 1/lambda4x*1077;
Plot[Abs[chi]*10°4, {lambda4, 121, 123.5}, PlotRange -> {0, 0.05}];
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Plot[dk, {lambda4, 121, 123.5}, GridLines -> {{121.56}, {-25}}];

Plot [Gsqr, {lambda4, 121, 123.5}(*, PlotRange -> {0, 107 (-61)}*)];

Plot[I4*10°6, {lambda4, 121, 123.5}, PlotRange -> {0, 1},
PlotPoints -> 200];

(* Werte fiir Lyman - alpha ausrechnen *)
lambdad4 = 121.56;

Abs[S] "2

(chil2 + chicont)

(chi34 + chicont)

Abs[chi]

dk

Fsqr

I4

A.3 Berechnung der Zwei—Photonen—

Resonanz

Dieses Programm berechnet die Form der Zwei-Photonen—Resonanz. Abbil-
dung 2.8 zeigt den damit erzeugten Graphen. Der Wert, der fiir die Verstim-
mung A = —0,013 ausgerechnet wird, entspricht dem Maximum der Zwei—
Photonen—Resonanz, das im Experiment ausgenutzt wird. Dieser Wert wird
in das zuvor beschriebene Programm zur Berechnung des VUV-Spektrums
iibernommen.

(* Shape.nb : Programm zur Berechnung der Form der
Zwei - Photonen - Resonanz, Anette Pahl 10.03.02%)

(* S(omegal + omega2) aus [Smi87]; Werte in cm™-1;

Verstimmung von 202Hg aus gesehen *)

Clear[xeta, x, y, Deltal;

Z0[xeta_] = I*Sqrt[Pi]l*Exp[-(xeta)”2]*(1 + Erf[I*xetal);

(* Plasmadispersionsfunktion *)

(* Achtung! Will man die Linienform bei einer anderen Temperatur
berechnen, muss die Dopplerbreite und die Druckverbreiterung
gedndert werden!! *)

(* hier wird die Abh&ngigkeit von der Tempertur eingefiihrt;
listel aus [Ard64] *)
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listel = {{280, 3*10~(-4)}, {290, 1*10°(-3)},
{300, 2%x10~(-3)}, {310, 4x10°(-3)}, {320, 1%10"(-2)},
{330, 2%10~(-2)}, {350, 7*x10~(-2)}, {360, 0.15},
{380, 0.5}, {400, 1}, {410, 1.5}, {420, 2.1}, {430, 3.5},
{440, 4.5}, {450, 7}, {460, 10}, {470, 15}, {480, 207,
{490, 30}, {500, 45}, {520, 70}, {540, 130}, {560, 190},
{580, 300}, {600, 400}};

Temp = 273 + 220; (*Temp in K *)
DichtevonT = Interpolation[listel] ;
(* DichtevonT in Torr, T in Kelvin *)
DeltaDruckcml = 0.036667*DichtevonT [Temp] /40*1013/760
(* Druckverbreiterung in cm - 1 *)
omega’7S = 63928.243;
C 2.99%1078;
m = 202x%1.66%10"(-27);
k = 1.38%10"(-23);
vw = Sqrt [2*xk*Temp/m] ;
DeltaomegaD = 2*S3qrt[Log[2]]*omega7S*vu/c
w = 1/(2%Sqrt[Logl[2]])*DeltaomegaD;
(* Dopplerbreite DeltaomegaD = 0.072cm”-1 *)
Gammai = 0.000171 + DeltaDruckcmi;
(*natuerliche Linienbreite + Druckverbreiterung *)

x = 1/wxDelta;
y = 1/wxGammai/2;
xeta = x + Ixy;

(x S1 - 6 : die verschiedenen Linienformen der Isotope *)
S1 = 1/wx0.23096*Z0 [xeta - 0.148/w];
S2 = 0.29863%1/wxZ0[xetal;
S3 = 0.16873*1/wxZ0[xeta - 0.2659/w];
S4 = 0.13181/wxZ0[xeta - 0.1033/w];
S5 = 0.09968/wxZ0[xeta - 0.2806/w] ;
S6 = 0.06865/w*Z0[xeta + 0.1453/w];
Ssingle = 1/w*ZO0[xeta];
Sges = S1 + 82 + S3 + 34 + S5 + $6;
Ssinglesqr = Abs[Ssingle]~2;
Ssqr = Abs[Sges]~2;
Plot[Ssqr, {Delta, -0.4, 0.6}(*, PlotRange -> {0, 125}*),
GridLines -> {{-0.4, -0.2, -0.063, -0.013, 0.037, 0.2,
0.4}, Automaticl}, PlotPoints -> 1000]
Plot[{Ssqr, Ssinglesqr}, {Delta, -0.4, 0.6}, PlotRange -> {0, 800},
PlotPoints -> 1000 (*, PlotStyle -> {{RGBColor[1, 0, 0]},
{RGBColor[0, 0, 01}}*)];
Delta = -0.013;
Ssqr
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