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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird eine kohérente, kontinuierliche Strahlungsquelle im vakuum-
ultravioletten (VUV) Spektrum vorgestellt. Sie basiert auf einem Vierwellenmisch-
prozess in Quecksilberdampf mit Fundamentalstrahlen bei 253,7nm, 407,9nm und
545,5nm Wellenldnge. Diese fundamentalen Strahlen werden durch frequenzverdoppel-
te bzw. frequenzvervierfachte Festkorperlasersysteme bereit gestellt. Durch das Ausnut-
zen der 6'S-71S Zweiphotonenresonanz und zusitzlich der 6'S-63P Einphotonenreso-
nanz kann der Vierwellenmischprozess deutlich effizienter betrieben werden als zuvor.
Eine nahe Einphotonenresonanz verringert die optimale Phasenanpassungstemperatur
des Vierwellenmischprozesses, wodurch Druck- und Stofiverbreiterungen des Quecksil-
bers verkleinert und damit der nichtlineare Prozess effizienter wird. So kénnen Leis-
tungen bis zu 0,3nW bei 121,56 nm, dem 1S-2P Lyman-a Ubergang von Wasserstoff,
erzeugt werden. Diese Lyman-a Quelle soll fiir die zukiinftige Laserkiihlung von Anti-
wasserstoff genutzt werden.

Neben der Generierung von Strahlung bei Lyman-a kann, durch Verdnderung der drit-
ten Fundamentalwellenlénge, auch Strahlung in der N#he zu einer Einphotonresonanz
im VUV bei dem 6'5-12' P Ubergang in Quecksilber durch Vierwellenmischen erzeugt
werden. Durch diese weitere Einphotonresonanz kann die nichtlineare Suszeptibilitét,
verantwortlich fiir das Vierwellenmischen, stark vergréflert werden, ohne Einfluss auf
die Phasenanpassung zu haben. Damit ldsst sich der Mischprozess um drei Gréflen-
ordnungen effizienter gestalten und Leistungen von 6 pW im VUV konnten realisiert
werden. Dies entspricht einer Leistungsteigerung um einen Faktor 30 im Vergleich zu
fritheren Quellen.

Dariiberhinaus konnte die Zweiphotonenresonanz in Quecksilber ausfiihrlich untersucht
werden. Man erhélt bei kleinen Rabifrequenzen der Fundamentalstrahlen eine geschwin-
digkeitsselektive Doppelresonanz, die den gleichen Ursprung wie Dunkelresonanzen in
A-Systemen hat. Bei hohen Rabifrequenzen kann die Anregung in das Zweiphotonenni-
veau so stark werden, dass auf dem 7'S-6'P Ubergang ein Laserprozess initiiert wird.
Dieser Prozess wurde hier zum ersten Mal mit kontinuierlichen Fundamentallasern
nachgewiesen. Es wird gezeigt, dass der zusétzliche Laserprozess das Vierwellenmisch-

en nicht beeintrichtigt.
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Summary

A continuous, coherent radiation source in the vacuum ultraviolet spectral region is
presented. It is based on four-wave-mixing in mercury vapor with fundamental beams
at 253.7nm, 407.9nm und 545.5 nm wavelength. The fundamental beams are produ-
ced by frequency doubling and quadrupling of beams from solid-state laser-systems
respectively. Due to the 615-71S two-photon resonance and additionally the 6'5-6°P
one-photon resonance the efficiency can be increased compared to former sources. A
near one-photon resonance reduces the optimal phasematching temperature of the four-
wave-mixing process. This leads to smaller Doppler and pressure broadening resulting
in a higher four-wave-mixing efficiency. A maximum power of 0.3nW at 121.56 nm wa-
velength, the 15-2P Lyman-« transition in hydrogen, can be obtained. This Lyman-«
source is needed for future laser cooling of antihydrogen.

Apart from the Lyman-a generation, four-wave-mixing with a slightly different third
fundamental wavelength results in radiation near a one-photon resonance in the VUV
at the 61.5-12' P transition in mercury. Due to this additional one-photon resonance the
nonlinear susceptibility, responsible for the four-wave-mixing, can be strongly increased
without an influence on the phasematching. With such a mixing process the efficiency
can be enlarged by three orders of magnitude and powers up to 6 uW in the VUV could
be realised. This is an improvement of a factor of 30 to former laser sources in this
VUV regime.

Furthermore the two-photon resonance of mercury could be investigated in detail. We
observed a velocity-selective double resonance at small Rabi frequencies of the funda-
mental beams, which has the same origin as dark resonances in A-systems. At high Rabi
frequencies excitation to the two-photon level can be high enough to initiate a laser
process on the 71.S-6'P transition. This process could be observed with continuous-
wave fundamental lasers for the first time. It can be shown that the additional laser

process does not limit the four-wave-mixing efficiency.
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1. Einleitung

Die Welt der Antimaterie stellt bereits seit mehreren Jahrzehnten ein faszinierendes
Feld fiir die Forschung dar und inspirierte nicht nur einmal auch die Welt der Medien
und der Science-Fiction. Eine vieldiskutierte und immernoch offene Frage ist, wie das
Ungleichgewicht zwischen Materie und Antimaterie im Universum erklért werden kann
[Col02]. In einem durch den Big Bang enstandenen Universum miisste ein Gleichgewicht
zwischen beiden Teilen beobachtet werden. Eine mogliche Erklarung wire eine Verlet-
zung der CPT-Symmetrie, also die Symmetrie unter gleichzeitiger Umkehrung des La-
dungsvorzeichens (Charge), der Paritét (Parity) und der Zeit (Time) [BCKP97]. Nach
der CPT-Symmetrie besitzt ein Antiteilchen die gleiche trage Masse und das gleiche
gyromagnetische Verhéltnis aber entgegengesetzte Ladung und magnetisches Moment.
Nach [BKR99] muss jede Lorentz-invariante Quantenfeldtheorie, wie das Standardmo-
dell oder die Quantenelektrodynamik, diese Symmetrie erfiillen. Eine Verletzung wére
demnach von fundamentaler Bedeutung. Der genauste Test der CPT-Symmetrie konn-
te bisher am Zerfall des neutralen Kaons gemacht werden. Die relative Massendifferenz
von Teilchen und Antiteilchen konnte zu kleiner 1x 107'® bestimmt werden [eaPDGOS].
Ein weiteres System, an dem ein Test der CPT-Symmetrie aussichtsreich erscheint, ist
Wasserstoff. Beim Vergleich der 15-25 Ubergangsfrequenz zwischen Wasserstoff und
Antiwasserstoff kann ein sehr stringenter Test durchgefiihrt werden. Vorraussetzung
dafiir ist die sehr hohe Genauigkeit bei der 15-2S5 Spektroskopie an gewohnlichem
Wasserstoff. Diese wurde mit hoher Prézission bis auf eine relative Genauigkeit von
1,8 x 107 vermessen [NHR™00, FKZ04]. Eine Vermessung von Antiwasserstoff steht
jedoch noch aus. Dafiir muss zunéchst eine ausreichende Menge Antiwasserstoff herge-
stellt werden, um Experimente daran durchfiithren zu konnen.

Auch kann neutraler Antiwasserstoff benutzt werden um direkt die Gravitationswir-
kung von Materie auf Antimaterie zu testen [Gab88]. Es ist noch vollkommen unklar,
sowohl theoretisch als auch experimentell, ob Antimaterie von Materie angezogen oder
abgestoflen wird. Die Anfilligkeit geladener Teilchen auf elektrische Felder macht es
praktisch unmoglich diesen Effekt bei geladener Antimaterie zu beobachten [DROM92].
Neutrale Antiatome wiirden hier einen entscheidenden Vorteil bringen [WHO04].

Nach der Postulierung der Antimaterie von Dirac [Dir28, Dir31], war es Carl Andersen
1932, der den ersten experimentellen Nachweis von Antimaterie in Form von posi-
tiv geladenen Elektronen, den Positronen, in einer Nebelkammer durchfiihrte [And32,
And33]. Weitere 23 Jahre spiter gelang es auch das Antiproton experimentell nach-

zuweisen [CSWY55]. Durch Beschuss eines Kupfertargets mit Protonen konnten un-



ter einem grofien Untergrund von 7~ Mesonen einige wenige Antiprotonen detektiert
werden. Die erste Herstellung von Antiwasserstoff durch Zusammenbringen dieser bei-
den Antiteilchen konnte 1996 am CERN im LEAR (Low Energy Antiproton Ring)
beobachtet werden [BBB*96]. Wenige Jahre spéter konnte auch am Fermilab die Pro-
duktion von Antiwasserstoff nachgewiesen werden [BCG*98]. Bei beiden Experimenten
war jedoch der Antiwasserstoff mit 90% der Lichtgeschwindigkeit zu schnell um Ex-
perimente iiber den puren Nachweis hinaus durchfiihren zu kénnen. Die Herstellung
von kaltem Wasserstoff gelang 2002 der ATHENA-Kollaboration [AAB*02] und kurz
darauf auch der ATRAP-Kollabortaion [GBOT02]. In beiden Experimenten wurden
Antiprotonen und Positronen bei kryogenen Temperaturen in einer verschachtelten
Penningfalle zunéichst getrennt gespeichert und gekiihlt (siehe Abbildung 1.1), um sie
dann kontrolliert zusammenzubringen. Durch Dreikorper-Rekombinationen kann dann
Antiwasserstoff entstehen. So konnten bei ATHENA 50.000 bzw. bei ATRAP 170.000
Antiwasserstoffatome hergestellt werden. Eine weitere vielversprechende Variante der
Antiwasserstoffproduktion ist der doppelte Ladungsaustausch, bei dem ein Positronium
Atom mit einem Antiproton zu einem Antiwasserstoff rekombiniert und das iibrigblei-
bende Elektron iiberschiissigen Impuls wegtrdgt [SSST04]. Durch die Herstellung des
Positroniums in einem hohen Rydbergzustand kann der Wirkungsquerschnitt fiir solch

einen Stoflprozess stark vergroflert werden.
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Abbildung 1.1: Verschachtelte Penning-loffe-Falle zur Herstellung kalten An-
tiwasserstoffes. Die kalten Antiprotonen werden von links in die erste Penningfalle ein-
gebracht. Dort werden sie zunichst weiter abgekiihlt bis sie dann mit denen von rechts
kommenden Positronen in der verschachtelten Penningfalle zusammengebracht werden. Dem
Penningfallenpotential ist eine loffe-Falle iiberlagert um den neutralen Antiwasserstoff zu

speichern.

Der geformte neutrale Antiwasserstoff kann in der auf elektrischen Feldern basierenden
Penningfalle nicht gespeichert werden. Fiir Hochprézisionsexperimente ist die Speiche-

rung jedoch essentiell. Dies kann durch die Uberlagerung eines zusétzlichen magneti-
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schen Fallenpotentials in der Ioffe-Konfiguration erreicht werden, wie es fiir gewhnli-
chen Wasserstoff bereits verwendet wurde [HKD*87, CFK*96]. In solch einem Aufbau
konnte nun erstmals die Herstellung und Speicherung von wenigen einzelnen Antiwas-
serstoffatomen nachgewiesen werden [AABR'10]. Dazu wurde nach der Herstellung
der Antiatome alle Antiprotonen aus der Falle entfernt und dann schnell die Magnet-
falle ausgeschaltet um Annihilationen von Antiwassertsoff zu beobachten. So konnten
insgesamt 38 Atome in insgesamt 335 Experimentlédufen nachgewiesen werden. Dies ist
zwar fiir eine genaue Spektrosokpie noch zu wenig, gibt aber Grund zur Annahme, dass
in naher Zukunft geniigend gefangener Antiwasserstoff fiir Hochprézisionsexperimente

zur Verfiigung steht.
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Abbildung 1.2: Aufspaltung der Energieniveaus von Wasserstoff in einem Ma-
gnetfeld. Lage der Energieniveaus gegeniiber der Magnetfeldstérke. Der 1.5} /5-25 /5 Uber-
gang dient zur Prézissionsspektroskopie. Um den Wasserstoff ins Fallenzentrum zu kleinen
Magnetfeldstidrken zu kiihlen kann der geschlossene 157/,-2P3)9 Ubergang bei einer Wel-

lenldnge von 121,56 nm (Lyman-«) genutzt werden.

Fiir die 15-25 Spektroskopie von Antiwasserstoff in einer Magnetfalle muss die Zee-
manaufspaltung in Magnetfelder beachtet werden. In Abbildung 1.2 ist die Lage der
Energieniveaus von Wasserstoff gegeniiber der Magnetfeldstéirke aufgetragen. Es bleibt
fiir den 1591 -2S1 2 (F=1, mp=1 — F'=1, mpm=1) Ubergang eine Magnetfeldabhingig-
keit von 186 Hz pro Tesla. Das fiihrt zu einer positionsabhéngigen Verschiebung der
Spektroskopielinie und damit zu einer Verbreiterung [Ces01, HZ93, Wal93]. Somit ist
es notwendig den Antiwasserstoff weiter herunterzukiihlen um ihn ins Fallenzentrum
zu bringen, wo kleine und homogene Magnetstérken vorliegen. Dies kann durch La-
serkiithlen auf dem starken geschlossenen 1S)(m; = 1/2)-2P3(m; = 3/2) Uber-



gang (Lyman-a) geschehen. Die dafiir notwendige Wellenlénge liegt mit 121,56 nm
tief im vakuum-ultarvioletten (VUV) Spektralbereich, der mit Laserquellen nur schwer
zugdnglich ist. Die bisher einzige Moglichkeit bietet nichtlineare Frequenzmischung.
Nichtlineare Prozesse lassen sich mit gepulsten Fundamentalstrahlen wegen der héher-
en Intensitdten leichter realisieren. So wurden bereits viele gepulste Lyman-a Quellen
aufgebaut [MIK78, Cot79, Wal80, MSM*90, PRL*93, MF98], die alle auf Vierwellen-
mischen in Edelgasen oder Metalldiampfen basieren. Dazu werden drei Fundamental-
strahlen in die Gas- bzw. Dampfregion geleitet in der durch den nichtlinearen Prozess
eine Polarisation bei der Summenfrequenz induziert wird, aus der das erzeugte Feld re-
sultiert. Mit solch einer gepulsten Quelle konnte auch schon das Kiihlen von Wasserstoff
auf 8 mK demonstriert werden [SWLT93].

Auch fiir Gravitationsexperimente ist das Herunterkiihlen von Antiwasserstoff essen-
tiell. Antiwasserstoff bei 8 mK hat immernoch eine Steighohe von bis zu 3,4m gegen
das Gravitationsfeld der Erde. Laserkiihlung wére also auch hier ein erster wichtiger
Schritt fiir Prézissionsexperimente.

Eine kontinuierliche Lyman-a Quelle hat fiir das Kiihlen von Antiwasserstoff entschei-
dende Vorteile. Zum Einen durch die geringere Linienbreite einer kontinuierlichen La-
serquelle, kann das Pumpen in magnetische Unterniveaus, die nicht mehr im Magnetfeld
gefangen sind, vermieden werden. Zum Anderen ist die Kiihlrate bei gepulsten Quellen
hauptséchlich durch das Puls zu Pause Verhéltnis limitiert, so dass bei gepulsten Quel-
len aus hoheren Leistungen keine deutliche Erh6hung der Kiihlrate resultiert. Die bisher
einzige kontinuierliche Lyman-a Quelle wurde durch Vierwellenmischen in Quecksilber-
dampf realisiert [EWH99]. Es wurden maximale Leistungen von bis zu 20nW bei der
Lyman-a Wellenlénge erzeugt, was schon im Bereich der Durchschnittsleistung der ge-
pulsten Laserquelle, die zum Kiihlen vom Wasserstoff benutzt wurde [EWHO1], liegt.
Ein weiterer Vorteil eines kontinuierlichen Kiihllasers, wire eine Erhéhung der Emp-
findlichkeit der Spektroskopie durch ein sogenanntes Shelving-Schema [HZ93|. Dabei
wird abwechselnd Kiihl- und Spektroskopielaser eingestrahlt und die Streuung von
Lyman-a Strahlung beobachtet. Die Anregung in das langlebige 25 Niveau durch den
Spektroskopielaser verursacht eine Reduktion der Streurate, bedingt durch die verrin-
gerte Zahl von Antiwasserstoff im Grundniveau. Dafiir wéiren jedoch deutlich hohere
Lyman-a Leistungen nétig [WPEHO1].

Ziel unserer Arbeitsgruppe ist der Aufbau einer verlasslichen kontinuierlichen Lyman-
a Laserquelle. Die Basis bilden Hochleistungs-Festkorperlaser im Infraroten, die iiber
Frequenzverdopplungen auf die notigen Wellenléngen fiir die Fundamentalen gebracht
werden. Die nichtlineare Suszeptibilitit, verantwortlich fiir ein effizientes Vierwellen-
mischen, kann durch das Ausnutzen von Resonanzen des nichtlinearen Mediums erhoht
werden. Quecksilber eignet sich aus mehreren Griinden sehr gut als nichtlineares Medi-
um. Erstens hat es bei schon moderaten Temperaturen eine recht grofle Dampfdichte.
Zweitens ist die Ionisationsgrenze jenseits der Lyman-a Anregung, wird also nicht von

Lyman-« ionisiert und Drittens hat Quecksilber viele Niveaus die zur Erhéhung der
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nichtlinearen Suszeptibilitdt genutzt werden kénnen. Eine vielfach genutzte Variante
zur Steigerung der Effizienz des Vierwellenmischens ist das Ausnutzen einer Zweipho-

tonenresonanz [SA87].

: 729nm

v
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Abbildung 1.3: Termschema von Calciumionen. Das metastabile 32D; /2 Niveau kann
aus dem 425 /2 Grundniveau iiber Zweiphotonenanregung prépariert werden. Die Anregung
aus dem 32D s2 in ein Rydbergzustand liegt im VUV bei ca. 122nm. Ein angeregtes Ion
zerfillt in das Grundniveau und kann iiber Fluoreszenz auf dem 4% P /274251 /2 Ubergang beim
Einstrahlen von Strahlung bei 397 nm und einem Riickpumplaser bei 866 nm nachgewiesen

werden.

Neben der Lyman-a Wellenlédnge gibt es noch weiteren Bedarf an einer kontinuierlichen
VUV Laserquelle. Die Anregung von Ionen in Rydbergzustinde verspricht ein gutes
Werkzeug fiir Quanteninformation in einer Paulfalle zu sein [MLLZ08]. Dadurch kann
man die Moglichkeit der Speicherung von Ionen in Paulfallen [LBMWO3] mit dem
Dipol-Blockade Mechanismus [LFC*T01, ARLW*07, HRBT07] von Rydbergzustinden
verbinden um ein Zwei-Qubit (Quantenbit) Gatter aufzubauen [JCZT00]. Dies hat,
verglichen mit Neutralatomfallen, den Vorteil, dass durch die Dipolinteraktion bereits
ohne zusétzliches Fallenpotential eine lineare Kette bzw. Gitter an Ionen gebildet wird
und die Dephasierungszeit grofier ist. Ein guter Kandidat zur Rydberganregung sind
Calciumionen. Hier konnte eine Praparation in das metastabile 32D5/2 Niveau tiber
Zweiphotonenanregung aus dem 42S), Grundniveau erfolgen um dann in einen nP
Rydbergzustand mit Hauptquantenzahl n weiter angeregt zu werden (siehe Abbildung
1.3). Der Nachweis der Rydberganregung konnte iiber erhohte Fluoreszenz bei dem
428 )94 P, jo Ubergang beim Einstrahlen von dem Anregungsfeld bei 397 nm und dem
Riickpumplaser bei 866 nm erfolgen. Durch die starke Bindung des Valenzelektrons
an den zweifach positiv geladenen Atomrumpf liegt die notige Anregungswellenldnge
im VUV Bereich. Fiir eine Anregung in das Rydbergniveau mit n = 10 ist bereits
eine Wellenldnge von 131 nm nétig. Die Anregungswellenlédnge konvergiert schnell zu

dem Ionisationlimit bei 121,8 nm. Durch das kleine Dipolmatrixelement und die kleine



Linienbreite des Rydbergniveaus, ist auch hier eine kontinuierliche leistungsstarke VUV

Quelle essentiell um die nétige Anregungswahrscheinlichkeit zu erhalten.

AEnergie

545.5nm
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Abbildung 1.4: Quecksilber Termschema. Der UV Laser (253,7nm) und der blaue
Laser (407,9 nm) erméglichen das Ausnutzen der 61S-71S Zweiphotonenresonanz. Dabei kann
die UV Wellenléinge beliebig nahe zu dem 63P Niveau eingestrahlt werden. Der griine Laser
bei 545,5nm legt die Wellenlénge der erzeugten Strahlung durch Summenfrequenzmischung
fest.

Ziel dieser Arbeit, ist der Aufbau einer kontinuierlichen VUV Quelle durch Vierwellen-
mischen in Quecksilber. Dazu werden drei fundamentale Laser bei Wellenldngen von
253,7nm (UV), 407.9nm (blau) und 545,5nm (griin) benutzt. Mit Hilfe des UV und
des blauen Lasers kann die 61.5-71S Zweiphotonenresonanz in Quecksilberdampf aus-
genutzt werden (siehe Abbildung 1.4). Die UV Frequenz ist dabei nahverstimmt zu der
61563 P Resonanz, so dass der Einfluss von dieser Resonanz untersucht werden kann.
Ausschlaggebend fiir die erzeugte Wellenldnge ist die Wellenléinge des griinen Lasers.
Fiir Lyman-a muss diese bei 545,5nm liegen.

Die vorliegende Arbeit unterteilt sich in drei Teile. In Kapitel 2 wird die fiir das
Verstéandnis notige Theorie diskutiert. Dabei wird zunéchst auf die Zweiphotonenre-
sonanz eingegangen, die fiir die aufgebaute Laserquelle essentiell ist. Danach wird die
nichtlineare Optik insbesondere das Vierwellenmischen besprochen und die wichtigen
GroBlen der nichtlinearen Suszeptibilitdt und der Phasenfehlanpassung hergeleitet. In
Kapitel 3 wird der Aufbau der Lyman-a Quelle beschrieben. Dazu gehoren die funda-
mentalen Lasersysteme, die Strahlfithrung und die Quecksilberdampfzelle. In Kapitel 4
werden die erzielten Ergebnisse prasentiert. Zunéchst wird ausfiihrlich iiber alle Prozes-
se, die in der Zweiphotonenresonanz beobachtet wurden, eingegangen. Dazu gehoren
die Zweiphotonenresonanz bei weit- und nahverstimmtem UV Laser, eine geschwin-
digkeitsselektive Doppelresonanz und ein kontinuierlicher Laserprozess, der durch eine
Zweiphotonenresonanz gepumpt wird. Danach werden die Ergebnisse des Vierwellen-

mischens besprochen. Dabei wird vorallem auf das Ausnutzen einer Einphotonresonanz
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und der Zweiphotonenresonanz eingegangen. Das zusétzliche Ausnutzen einer weiteren
Einphotonenresonanz, und damit das Erweitern des Vierwellenmischprozess auf ein
dreifach einphotonresonates Schema, kann die Effizienz stark erhthen. Diese Moglich-

keit wird zum Abschluss dargestellt.






2. Theorie

2.1. Zweiphotonenresonanz

Fiir den Vierwellenmischprozess zur Erzeugung von Strahlung bei Lyman-« ist es un-
abdingbar eine Zweiphotonenresonanz auszunutzen [PFHT05]. Wir wollen uns deshalb
in diesem Kapitel die im Quecksilber benutzte 6'S-71S Zweiphotonenresonanz genau-
er anschauen. Wir bedienen uns bei dem Formalismus der optischen Blochgleichungen
(OBE - optical Bloch equations), die von Bloch erstmals fiir ein Zweiniveausystem im
Mikrowellenbereich aufgestellt wurden [Blo46]. Dazu werden zunéchst allgemein die
Blochgleichungen auf ein Dreiniveausystem erweitert. Dies wird im ersten Abschnitt
dieses Kapitels dargestellt. Anschliefend wird auf die 61.5-7'S Zweiphotonenresonanz
in Quecksilber eingegangen und erldutert, welchen Einfluss dies auf die OBE hat. Dies
bildet die Grundlage fiir die in Kapitel 4.1 besprochenen Zweiphotonenresonanzmes-

sungen in Quecksilber.

2.1.1. Herleitung der optischen Blochgleichungen

Ziel dieses Abschnitts wird es sein, die optischen Blochgleichungen fiir ein Dreiniveau-
system mit zwei treibenden Lichtfeldern aufzustellen. In Abbildung 2.1 ist schematisch
der Zweiphotoneniibergang in einem Termschema eines Dreiniveausystems dargestellt.
Dabei treibt ein Lichtfeld mit der Frequenz w, den Ubergang von Niveau |1) zu Niveau
|2) mit dem Energieabstand fiws. Die Verstimmung zwischen eingestrahlter Frequenz
und Ubergangsfrequenz ist 010 = W, — w12 und ist somit negativ fiir eingetrahlte Fre-
quenzen kleiner als die Ubergangsfrequenz. Ebenso treibt das Lichtfeld mit der Fre-
quenz wg den Ubergang von Niveau |2) zu Niveau |3) mit der Ubergangsfrequenz wos
und der dazugehorigen Verstimmung do3.

Der zugehorige Hamiltonoperator fiir dieses Problem im Wechselwirkungsbild ist gege-
ben durch [Boy08]:

H(t) = Hy+ V(1) (2.1)

wobei H, der Hamiltonoperator des ungestorten System ist und sich mit den Ener-
gien Fy = 0, Fy = hwips und F3 = hwiz = A (w2 + weg) als Diagonalmatrix mit den

Elementen

HO,nm - Enénm (22)
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Abbildung 2.1: Zweiphotoneniibergang im Termschema eines Dreiniveausys-

tems.

schreiben ldsst. Der Wechselwirkungsterm V'(t) beschreibt die Wechselwirkung zwi-
schen dem Atom und dem Lichtfeld und ist gegeben durch:

V(t) = —uB(t). (2.3)

Dabei ist i das Ubergangsmatrixelement und E(t) das elektrische Feld des eingestrahl-
ten Lichtes. Die Diagonalelemente von p verschwinden, so dass auch die Diagonalele-

mente von V' (¢) verschwinden und die Nebendiagonalelemente sind gegeben durch:

Vom =V = —lnm E (). (2.4)

Die Populationen und Kohérenzen des Gesamtsystems lassen sich in der Dichtematrix

P11 P12 P13
pP=1 P21 P22 pP23|> (2.5)
P31 P32 P33

zusammenfassen. Dabei stehen die Diagonalelemente fiir die Besetzungen in den ent-
sprechenden Energieniveaus und Nebendiagonalelemente fiir die Kohérenzen zwischen
zwei Energieniveaus. Die Zeitentwicklung dieser Dichtematrix wird beschrieben durch

die von-Neumann-Gleichung:

iﬁ%p = [H,p]. (2.6)

Mit dem Ansatz E(t) = E,cos(wat) + Egcos(ws) fiir das Lichtfeld und dem Einfithren
der resonanten Rabifrequenz als charakteristische Grofle, die sich aus der Licht-Atom-

Wechselwirkung ergibt mit 2 = pFy/h erhdlt man die optischen Blochgleichungen:
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pu = i%(pm — p12), (2.7)
pr = i%(ﬂlz —p21) + i%(ﬂz&z — p23), (2.8)
P33 = i%(ﬂ% — p32), (2.9)
piz = —i(612 + d23)p13 + i%ﬂzg - i%ﬂm, (2.10)
P23 = —i023p23 + i%(ﬂm — p33) — i%mg, (2.11)
pi2 = —i012p12 + i%(pm —p1) — i%ﬂlg- (2.12)

Dabei wurde mit der rotating wave approzimation (RWA) schnell rotierende Terme ge-
geniiber langsam rotierender Terme vernachléssigt. In den optischen Blochgleichungen
sind Dampfungsterme noch nicht enthalten. Sie sind nicht im Dichtematrixformalismus
enthalten und miissen nachtriglich phanomenologisch eingefiihrt werden. Dazu wird
den Diagonalelementen ein Dédmpfungsterm geméafl der Zerfallszeit des entsprechenden
Niveaus hinzugefiigt. Die Nebendiagonalelemente werden durch die halbe Summe der
Zerfallsraten aller beteiligten Niveaus gedampft [Boy08]. Gleichzeitig soll das System
geschlossen sein, das heiflt pi1 + pag + p33 = 1 soll gelten. Damit und mit den Gleichun-
gen (2.7-2.12) haben wir ein Gleichungssystem aufgestellt, welches es zu losen gilt. Die
Losung kann in diesem Fall analytisch mit Hilfe eines algebraischen Losungsprogramms
(Mathematica) gefunden werden. Im Vergleich zu der angegebenden Losung aus [BH75]

konnen so beliebige Zerfallsraten fiir alle beteiligten Niveaus eingefiihrt werden.

2.1.2. 6'S-7'S Ubergang in Quecksilber

Um die Losungen der optischen Blochgleichungen fiir das Dreiniveausystem auf Queck-
silber zu iibertragen, miissen die spezifischen Daten von Quecksilber in unsere Rech-
nung eingefiigt werden. In Abbildung 2.2 ist das Energietermschema des betrachteten
Dreiniveausystems in Quecksilber dargestellt. Dabei findet der untere Ubergang (wi2
in Abbildung 2.1) zwischen dem 6'S und dem 63 P Zustand bei 253,7 nm und der obere
Ubergang (wy3) zwischen dem 6°P zu 7'S Zustand bei 408 nm statt.

Da in diesem Experiment natiirlich vorkommendes Quecksilber verwendet wurde, muss
das natiirlich vorkommende Isotopenverhéltnis von Quecksilber zugrunde gelegt wer-
den. Quecksilber hat insgesamt sieben stabile Isotope mit den Massezahlen: 196, 198,
199, 200, 201, 202 und 204. Durch die Isotopieverschiebung sind die Energieniveaus
der einzelnen Isotope verschoben [MKO07]. Die Zweiphotonenresonanz tritt damit fiir
verschiedene Isotope bei verschiedenen Energien auf. Die Haufigkeit der einzelnen Iso-
tope und die Verstimmungen der Energieniveaus durch die Isotopieverschiebung sind
im Anhang A aufgelistet und in der Literatur zu finden [ZSB89, GV75, GLV77].
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6'S
Abbildung 2.2: Dreiniveausystem in Quecksilber. Das verwendete Dreiniveausystem
in Quecksilber wird von dem 65, 62P und 7.5 Niveau gebildet. Der UV Laser bei 253,7 nm
ist nahverstimmt (J77y7) zu dem 6'.S-63 P Ubergang. Die Zweiphotonenverstimmung 0o ist die

Verstimmung der Summenfrequenz von blau (408 nm) und UV zu dem Zweiphotoneniiber-

gang. Das 7S Niveau zerfillt groBtenteils in das 6' P Niveau unter Fluoreszenz bei 1014 nm.

Fiir die Berechnung der Zweiphotonenresonanz sind noch folgende Gréfien von Interes-
se: Die Rabifrequenzen fiir die beiden angeregten Uberginge und die Zerfallsraten der
Dichtematrixelemente. Dariiberhinaus, da wir ein thermisches Gas betrachten, noch

die Verbreiterung durch den Dopplereffekt.

Rabifrequenzen

Die Rabifrequenz eines Uberganges ist definiert durch Q = puE/h [Boy08]. Dabei ist p
das Ubergangsdipolmoment und E die Amplitude des elektrischen Feldes. Die Ampli-
tude des elektrischen Feldes ist verbunden mit der Intensitét des eingestrahlten Lichtes
iiber:

1

I = 5eocEQ (2.13)

und die Intensitét iiber die experimentell leichter zugénglichen Grofien der Leistung P
und StrahlgréBe definiert iiber:

P P

] = — = —

A qr?

wobei A die Strahlfliche darstellt und r den Strahlradius. Fiir die hier vorliegende

(2.14)

Rechnung wurde stets mit einer konstanten Intensitdt und damit konstanten Rabi-
frequenz gerechnet. Bei einer ndheren Betrachtung miisste jedoch fiir jeden Punkt im
Strahl eine eigene Rabifrequenz berechnet werden. Dies wurde hier vernachléssigt, da
der groBite Einfluss auf das Zweiphotonensignal von dem Ort mit der hochsten Inten-

sitdt ausgeht und Orte mit geringerer Intensitit einen geringeren Einfluss haben. Die
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Ubergangsmatrixelemente fiir die beiden Ubergénge sind im Anhang A aufgelistet. Die
Leistungen, die fiir unsere Messungen zur Verfiigung stehen bewegen sich fiir UV im
Bereich von 30 mW bis 300 mW und fiir blau im Bereich von 2mW bis 400 mW. Durch
Verdnderung der Leistung und durch Verdnderung der Fokussierung lassen sich so Rabi-
frequenzen von wenigen MHz bis zu 10 GHz einstellen. Geringe Rabifrequenzen sind vor
allem interessant fiir die Messungen aus Kapitel 4.1.3, in dem geschwindigkeitsselektive
Doppelresonanzen untersucht wurden. Fiir die Messungen bei hohen Rabifrequenzen
wurden die Strahlen auf wenige pm herunterfokussiert. Die daraus resultierenden ho-
hen Rabifrequenzen, verbunden mit héheren Temperaturen des Quecksilbers, sind vor
allem bei Messungen zur zweiphotonengepumpten spontanen Lasertétigkeit verwendet

worden, welche nédher in Kapitel 4.1.6 beschrieben wird.

Zerfallsraten

Die reinen Zerfallsraten der Energieniveaus bedingt durch die endliche Lebensdauer
sind in Anhang A aufgelistet. Diese ddmpfen die Diagonalelemente der Dichtematrix.
Dariiber hinaus kommt durch Stoiverbreiterung ein weiterer Beitrag zu den Zerfalls-

raten hinzu. Es ergibt sich somit fiir den Zustand i:

ot =P+ I3 (2.15)
Dabei steht tot fiir die totale, sp fiir die spontane und st fiir die von Stoflen ver-
ursachte Zerfallsrate. Fiir die Dampfung der Nebendiagonalelemente wurde die halbe
Zerfallsrate aller beteiligten Energieniveaus verwendet [Boy08|. Zusétzlich kommen hier
dephasierende Stofle hinzu. Bei dephasierenden Stéflen dndert sich die Besetzung ei-
nes Energieniveaus nicht, sondern nur die Kohérenz zwischen zwei Energieniveaus geht
verloren. Somit gibt es einen weiteren Effekt der nur auf die Nebendiagonalelemente

wirkt. Es folgt fiir die Zerfallsrate des Elementes 77:

o 1 o o h
L =5 (O +T57) + 17 (2.16)
Dabei steht ph fiir dephasierende Stofe.

Diese zusétzlichen Verbreiterungen werden bei den optischen Blochgleichungen (2.7)

hinzugefiigt und bilden dann die gesamte homogene Linienverbreiterung.

Dopplerverbreiterung

Ein weiterer Verbreiterungsmechanismus ist der Dopplereffekt. Durch die thermische
Bewegung der Quecksilberatome erfahren verschiedene Quecksilberatome verschiedene
treibende Frequenzen. So ist die Ubergangsfrequenz bei einem Atom, das sich auf den
Laser zubewegt geringer als bei einem Atom, welches sich von dem Laser wegbewegt.
Da dies keine allgemeine Verbreiterung darstellt, im Gegensatz zu den vorrangehenden
Verbreiterungen durch begrenzte Lebensdauer und Stofe, nennt sich diese Verbreite-

rung inhomogen. Diese Verbreiterung wird formal durch eine Faltung der Losung mit
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einer eindimensionalen Boltzmannverteilung erreicht. Dazu werden folgende Ersetzun-

gen in den Losungen der optischen Blochgleichungen gemacht:

d12 — 012+ kiav, (2.17)
(523 — (523-'-]{723’0. (218)

Dies bedeutet, dass ein Atom mit Geschwindigkeit v eine andere Verstimmung der
Laserfrequenzen erféhrt gemafl der Dopplerformel wobei k;; der Wellenvektor des ein-
gestrahlten Lichtes darstellt.

Die eindimensionale Boltzmannverteilung ist gegeben durch:

Flv) = \/;moe‘(fo)z. (2.19)

Sie gleicht einer normierten Gaufiverteilung mit einer vollen Breite von vy, welche

gegeben ist durch die hdufigste Geschwindigkeit

— (2.20)
m

bedingt durch die Temperatur T des Quecksilberdampfes. Dabei ist m die Masse eines

Quecksilberatoms und k;, die Boltzmannkonstante. Die Faltung kann numerisch mit
Hilfe eines C++-Programmes und der fiir numerische Berechnungen spezialisierten
Bibliothek numerical Recipes in C++ berechnet werden [Bey08, BKS*09].

Beobachtung der Zweiphotonenresonanz

Experimentell kann die Zweiphotonenresonanz iiber die Besetzung des 7S Niveaus be-
obachtet werden. Bei Quecksilber zerfiillt das 715 Niveau zu 80% in das 6' P Niveau bei
einer Wellenlédnge von 1014 nm (siehe auch Abbildung 2.2). Dieses infrarote Licht kann
mit einer Photodiode detektiert werden. Die geringen Intensitdten kénnen mit Hilfe
eines Lock-In Verstérkers verstarkt werden und Untergrund von dem Signal abgezogen
werden, dafiir wird einer der Laser gechoppt. Die Intensitéit des infraroten Lichtes ist,

im Falle von Fluoreszenz, proportional zu der Besetzung in diesem Niveau.

2.2. Vierwellenmischen

Um einen effektiven Vierwellenmischsystem aufzubauen ist es von entscheidener Be-
deutung, sich der Theorie des Vierwellenmischens zu widmen. Ausgehend von der Fun-
damentalgleichung der nichtlinearen Optik wird in diesem Kapitel zunéchst das Vier-
wellenmischen mit ebenen Wellen, dann mit fokussierten Gaufistrahlen hergeleitet, um
dann die Berechnung der wichtigen Gréflen, der nichtlinearen Suszeptibilitdt und der

Phasenanpassung zusammenzufassen.
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2.2.1. Herleitung der Fundamentalgleichung der nichtlinearen
Optik

Die Polarisation eines Mediums durch ein eingestrahltes Lichtfeld kann in den meis-
ten Féllen als linear angenommen werden. Bei ausreichend hohen Intensitéten ist die
nichtlineare Polarisation gegeniiber der linearen Polarisation jedoch nicht mehr ver-

nachléssigbar und die gesamte Polarisation des Medium betragt

—

P = PL4pNE (2.21)
PVL — (X<2>EE+X<3>EEE+---). (2.22)

Dabei sind x*) Suszeptibilititen i-ter Ordnung. Aus Symmetriegriinden verschwinden
in isotropen Medien die Suszeptibilitéiten gerader Ordnung [Boy08]. In Gasen ist somit
der erste nichtlineare Prozess, der bei hohen Intensitéiten auftritt, ein Prozess dritter
Ordnung. Dabei erzeugen drei sogenannte Fundamentalstrahlen eine vierte Welle, deren

Frequenz eine Linearkombination der fundamentalen Frequenzen ist:

wy = Ftwi £ wy wsy; wy > 0. (223)

Dieser nichtlineare Prozess wird deshalb auch als Vierwellenmischen bezeichnet, da
insgesamt vier verschiedene Wellen beteiligt sind. Beitrdge hoherer Ordnung sind bei
unseren erreichbaren Intensitéten vernachlissighar [Rei84] und werden hier nicht weiter
betrachtet. Suszeptibillitédten i-ter Ordnung sind mathematisch Tensoren (i 4 1)-ter

Ordung. Damit ergibt sich fiir die nichtlineare Polarisation:

PNt =0y X E BBy, mit i, 5.k, 1€ {x,y, 2} (2.24)

Sind nun alle eingehenden Lichtfelder linear polarisiert, so kann, wiederum wegen der
Isotropie, die Antwort des Mediums nur in diese Richtung zeigen. Es ist also ausrei-
chend nur eine Komponente, zum Beispiel Xf;)m, zu betrachten. Der Einfachheit halber
werden ab nun die Indizes weggelassen. Durch die nichtlineare Polarisation kénnen im
Medium Strahlungsfelder bei neuen, nicht eingestrahlten Frequenzen erzeugt werden.
Direkt aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich in einem isotropen Medium die nicht-

lineare Wellengleichung:

IR ESUL Py
cz  Ot? €02 Ot2

(2.25)

Die nichtlineare Polarisation ist hier der treibende Term der Wellengleichung und wirkt
als Quelle neuer Strahlungskomponenten. Wir wollen uns im Folgenden auf die fiir diese

Arbeit relevante Summenfrequenzmischung konzentrieren. Als Ansatz wihlen wir
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= 1 ) ) )
E(Z,t) — é»x§ (Ele—z(w1t—k1z) + E2e—z(w2t—k2z) + Elge—’l(wgt—k‘gz) +C.C.) (2.26)

1 )
PNE = E o P (2.27)

(2.28)

6 .
— 5x§€ox(3) ElEZEge—z[(w1+wz+w3)—(k1+k2+k3)Z}’

fiir die Wellengleichungen wobei €, einen Einheitsvektor in x-Richtung bezeichnet und
k; den Wellenvektor des i-ten Strahlungsfeldes. Zur Berechnung des erzeugten Feldes
bei der Frequenz w, wird angenommen, dass die Anderung der Feldamplitude E; der
Fundamentalstrahlen wihrend einer optischen Periode vernachléssighbar werden kann.
Diese Néherung ist unter der Bezeichnung slowly varying amplitude approrimation

bekannt. Wir erhalten somit die Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik:

IOE, gy NL —iksz

2 _ 2.29
0z 2nseqc ( )

Alle Groflen mit dem Index 4 beziehen sich dabei auf die Summenfrequenz bei wy.
Benutzt man die nichtlineare Polarisation aus Gleichung 2.24, kann diese Gleichung,
unter der Annahme dass die fundamentalen Felder keine Abschwéchung erfahren, ent-
lang der Propagationsrichtung z integriert werden. Somit erhélt man fiir die gesamte

Intensitéat bei der Summe der Eingangsfrequenzen:

B 9 eowil? 3)(2 2 2 2Sin(%)
[4 = 3—2 n4c ‘X ‘ E1E2E3WL2)2. (230)

Dabei ist L die Léange der Wechselwirkungszone und Ak die Phasenfehlanpassung, die
sich aus den Wellenvektoren aller beteiligter Felder zusammensetzt: Ak = ky — k1 —
ko — k3. Maximale Intensitdt bei der Summenfrequenz ist nach Gleichung 2.30 bei einer
Phasenfehlanpassung von Ak = 0 zu erwarten. In diesem Fall der optimalen Phasenan-
passung schwingt das erzeugte Feld an jedem Ort mit der erzeugenden Polarisation in
Phase. Damit interferieren die an unterschiedlichen Orten erzeugten Teilwellen der har-
monischen Strahlung konstruktiv und die erzeugte Strahlung baut sich iiber die gesamte
Lange der Wechselwirkungszone auf. Aus Gleichung 2.30 ldsst sich auch erkennen, dass
fiir hohe Intensitéaten in der Erzeugten hohe Intensitéiten in den Fundamentalen, eine

hohe nichtlineare Suszeptibilitdt und optimale Phasenanpassung nétig sind.

2.2.2. Vierwellenmischen mit fokussierten GaulBBstrahlen

Im vorangehenden Kapitel haben wir erkannt, dass es zur Erzeugung von hohen In-
tensitdten durch Vierwellenmischen hohe Intensitdten in den Fundamentalstrahlen
vonnoten sind. Dazu wird man versuchen, die Fundamentalstrahlen moglichst scharf
zu fokussieren. Fiir fokussierte Gaufstrahlen ist die Herleitung aus Kapitel 2.2.1 nicht
mehr giiltig, da dort von ebenen Wellen ausgegangen wurde. Ein entscheidender Un-

terschied ergibt sich durch die gekriimmten Wellenfronten bei fokussierten Strahlen.
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Durch diese erhilt ein Strahl beim Durchlaufen eines Fokus die sogenannte Gouy-
Phase [Sve98]. Dabei erfihrt jeder fundamentale Strahl diese Phasenénderung, also auf
der fundamentalen Seite insgesamt dreimal, auf der Seite der Erzeugten jedoch nur
einmal. Dadurch gerét die erzeugte Strahlung mit der erzeugenden Polarisation aufler
Phase. Fiir die Berechnung nimmt man zunéchst an, dass alle Strahlen kollinear sind
und identische konfokale Parameter, Fokusort und lineare Polarisation haben. Der kon-
fokale Parameter b ist iiber b = kw? mit dem Strahlradius wy verbunden und wird oft
auch kurz nur b-Parameter genannt. Weiterhin soll keine Absorption bei den funda-
mentalen Strahlen vorliegen und von einem rechteckigen Dichteprofil des nichtlinearen

Mediums ausgegangen werden. Somit ist die Dichteverteilung gegeben durch:

N Jfir —L/2<z<L/2
N(z) = / / . (2.31)
0 ,sonst
Berechnet man damit, als auch mit dem Ansatz von Gaufistrahlen fiir die fundamenta-
len Strahlen, die Leistung bei der Summenfrequenz P, aus den eingehenden Leistungen

der fundamentalen Strahlen P 5 3, ergibt sich [Bjo75]:

N 9 W1WoW3zwy
4 m2edch

Py N’ |XO* PP P F(bAK,B/L) . (2.32)

Dabei wurde ausgenutzt, dass die nichtlineare Suszeptibilitit dritter Ordnung x® =
N ng) proportional zur Atomdichte N des nichtlinearen Mediums ist. Damit ist X[(f’
als eine Suszeptibilitdt pro Atomdichte anzusehen. Die Funktion F'(bAk,b/L) wird als
Phasenanpassungsintegral bezeichnet. Es ist eine dimensionslose Funktion, die alle In-
formationen zur Phasenanpassung enthélt. Mit Hilfe des Phasenanpassungsintegrals
lasst sich berechnen, welcher Wert fiir Ak bei fokussierten Strahlen zur Phasenanpas-

sung ideal ist. Das Phasenanpassungsintegral ist gegeben durch:

2
L/2 2h —iAkz
/ gy 20

F(bAk,b/L) =
CARYL) =\ T 2y

(2.33)

Im Grenzfall starker Fokussierung (b < L), wie bei uns gegeben, entfillt die Abhingig-
keit von der Liange der Dampfzelle und das Integral kann analytisch berechnet werden.

Es gilt dann:

m2(bAKk)2eAF fiir Ak < 0
F(bAE) = : (2.34)
0 fir Ak >0

Damit hingt die Phasenanpassung nur von dem b-Parameter und der Phasenfehlanpas-
sung Ak ab. Die Abhéngigkeit von F'(bAk) von bAE ist in Abbildung 2.3 (a) dargestellt.
Es ergibt sich ein Maximum bei bAk = —2. Dies kann durch verschiedene Mo6glichkei-
ten erreicht werden. Beispielsweise kann durch Beimischung eines Puffergases Einfluss

auf die Dispersion der einzelnen Strahlen genommen werden. Dadurch lassen sich dann
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die Teilchenzahldichte N und die Phasenfehlanpassung Ak unabhéngig voneinander
verdandern. In unserem Fall wiren jedoch zu hohe Driicke des Puffergases notig, um
einen Einfluss auf die Dispersion zu erhalten. Hohe Driicke machen den Aufbau tech-
nisch komplizierter und dariiberhinaus durch die Druckverbreiterung vor allem der

Zweiphotonenresonanz den Vierwellenmischprozess ineffizienter.

o
o

Abbildung 2.3: Phasenanpassungsfunktionen. Phasenanpassungsintegrale F'(bAk) (a)
und G(bAE) (b) in Abhéngigkeit von dem dimensionslosen Parameter bAk. Fiir F/(bAk) ergibt
sich ein Maximum bei bAk = —2, durch das zusétzliche Hereinziehen der Dichte verschiebt
sich das Maximum bei G(bAk) zu -4.

Eine weitere Moglichkeit ist die Phasenanpassung durch das Einstellen eines kleinen
Winkels zwischen den einzelnen Strahlen. Auf diese Moglichkeit wird in Kapitel 6
eingegangen. Ebenso ist es moglich auf eine Phasenanpassung zu verzichten und eine
periodische Struktur zu nutzen. Auch auf diese Variante, der Quasi-Phasenanpassung,
soll in Kapitel 6 eingegangen werden.

Eine weitere Moglichkeit, die auch in unserem Experiment angewendet wird, ist die
Phasenanpassung iiber die Einstellung der Teilchendichte des nichtlinearen Mediums.
Fiir diinne Gase gilt, dass der reduzierte Brechungsindex (n — 1) proportional zur
Teilchenzahldichte ist. Da aber auch gilt, dass der Wellenvektor k jedes Strahls propor-
tional zu n ist [Boy08], resultiert, dass Ak proportional zur Dichte ist. Eine genauere
Betrachtung der Berechnung von Ak wird in Kapitel 2.2.4 stattfinden. Damit ist Ak
iiber die Dichte einstellbar. Diese Methode der Phasenanpassung ist nur méglich, wenn
Ak durch geeignete Wahl der Frequenzen so gewéhlt werden kann, dass es negativ

ist. Bei unseren Fundamentalstrahlen ist dies der Fall, wenn der UV Laser rot zu dem
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6'S-63P Ubergang verstimmt ist. Erfolgt die Phasenanpassung iiber die Teilchenzahl-
dichte muss beachtet werden, dass in Gleichung 2.34 die Teilchenzahldichte sowohl {iber
N? im Vorfaktor als auch iiber Ak im Phasenanpassungsintegral eingeht. Es ist somit
zweckméafig, die Dichte aus dem Vorfaktor iiber die dimensionslose Grofle bAE in die

Phasenanpassungsfunktion zu ziehen. Dann ergibt sich:

9wiwowswy 1 [ N \? 3)(2
P (a) Wl reRcosn -

Der Vorfaktor ist nun unabhéngig von der Dichte, da der Quotient N/Ak unabhéngig
von der Dichte ist. Damit muss nun die neue Funktion G(bAk) maximiert werden, um
eine optimale Phasenanpassung zu erreichen. Diese neue Funktion G(bAk) ergibt sich

aus der alten Phasenanpassungsfunktion F'(bAk) wie folgt:

G(bAk) = (bAR)’F(bAK) . (2.36)
Diese Funktion ist in Abbildung 2.3 (b) abgebildet und hat ihr Maximum bei bAk = —4.

Das Maximum wird also durch das zusétzliche Hereinziehen der Dichte in das Pha-
senanpassungsintegral zu hoheren bAk-Werten und damit zu hoheren Dichten verscho-
ben. Beim Phasenanpassen mit der Dichte des nichtlinearen Mediums wird also ein

Kompromiss zwischen hoher Dichte und passabler Phasenanpassung gewahlt.

2.2.3. Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitit y*)

Da die Leistung bei Lyman-a durch Vierwellenmischen quadratisch von der nichtlinea-
ren Suszeptibilitdt y®) abhiingt, ist es fiir eine leistungsstarke Lyman-o Quelle wichtig,
diese moglichst zu erhchen. Dies kann durch Ausnutzung von Resonanzen geschehen. In
der allgemeinen Form enthélt die nichtlineare Suszeptibilitét eine Vielzahl von Termen,
die alle moglichen Prozesse, wie zum Beispiel auch Differenzfrequenzmischen, enthal-
ten. Ebenso sind dort alle moglichen Resonanzen der eingestrahlten Lichtfelder mit
atomaren Niveaus enthalten [Rei84]. In unserem Fall der Summenfrequenzmischung
mit einer Zweiphotonenresonanz léasst sich die Matrix wesentlich vereinfachen, da hier
nur Resonanzen maflgeblich beitragen, die die Zweiphotonenresonanz beinhalten. Wenn
man weiterhin nur von gleich linear polarisierten Strahlungsfelder ausgeht, ist x® eine
skalare Grofle und lésst sich nach [SA86] berechnen durch:

N
X(g) = @S(Wl,w2>X12X34 . (237)

Die einzelnen Beitrdage berechnen sich wie folgt:

Y12 = Z < pnmpmg + pnmpmg ) : (238)

Wgm — W1 Wgm — W2

m

Y31 = Z ( pm/pl/g + pm/pug ) : (239>

- Wy — Wy Wgy + W3
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und

1

Wng — (w1 + wo)

S(wy +wy) = (2.40)
Die partiellen Suszeptibilitédten xi2 und xs4 &hneln Suszeptibilitdten erster Ordnung.
Sie hiingen von den Ubergangsmatrixelementen pi; der beteiligten Niveaus ab und von
der Ubergangsfrequenz wi; zwischen diesen Niveaus. Die Summationen laufen iiber alle
Niveaus m und v, die iiber einen Dipoliibergang von dem Grundniveau g und dem Zwei-
photonenniveau n erreichbar sind (siehe dazu Abbildung 2.4). Die Funktion S(w; + ws)
beschreibt die Zweiphotonenresonanz und hiangt nur von der Summenfrequenz von w,
und wy ab. Die Frequenz ws legt die Frequenz durch Vierwellenmischen bei wy fest. Es
ldsst sich erkennen, dass sich die nichtlineare Suszeptibilitidt erhohen lasst wenn der
Frequenzabstand von wy, wy oder wy zu starken Einphotonenresonanzen klein gewahlt
wird oder die Summenfrequenz von w; und ws zu einer Zweiphotonenresonanz klein

gewahlt wird.

Energie

A

Abbildung 2.4: Vierwellenmischen mit einer Zweiphotonenresonanz. Die Frequen-
zen w1 und wy ermoglichen eine Zweiphotonenresonanz zwischen dem Grundniveau g und dem
Zweiphotonenniveau n. Die dritte Frequenz ws legt die ausgehende Summenfrequenz wy fest.
Zur nichtlinearen Suszeptibilitéit tragen alle Niveaus bei, die iiber eine Einphotonenresonanz

(m,v) bzw. iiber eine Zweiphotonenresonanz (n) vom Grundniveau (g) erreichbar sind.

Fiir die Berechnung miissen nun diejenigen Niveaus in Quecksilber identifiziert wer-
den, die vom 6'S Grundzustand aus mit einem Dipoliibergang erreicht werden kénnen.
Fiir den Gesamtdrehimpuls des Grundzustands gilt J = 0, fiir dessen x-Komponente
M; = 0, fiir den Bahndrehimpuls L = 0 und fiir den Spin S = 0. Nach den Auswahlre-
geln fiir Dipoliiberginge kénnen Singulett P-Niveaus n ! P, erreicht werden und wegen

der intermedifiren Kopplung in Quecksilber auch Tripplet P-Niveaus n 3P, [Dem07].
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Abbildung 2.5: Nichtlineare Suszeptibilitit in der Nihe von Einphotonresonan-
zen. Aufgetragen ist der Betrag der berechneten nichtlinearen Suszeptibilitét pro Atomdichte
iiber die Wellenldnge der Summenfrequenz (a) und iiber die Verstimmung des UV Lasers zur
63P Resonanz Ayy = vgsp — vyy bei der Lyman-a Wellenlinge (b). In (a) ist die Lage der
einzelnen Resonanzen in Quecksilber (griine Striche) und die Lage der Lyman-a Wellenlénge
eingezeichnet. Dazu wurde mit einer UV Verstimmung zum 63 P Niveau von 400 GHz gerech-

net.

Beschréinkt man sich wieder auf in z-Richtung polarisierte Laserstrahlen, die in z-
Richtung propagieren, muss nur die z-Komponente des Dipolmatrixelements betrachtet
werden. Wegen der linearen Polarisation éndert sich die z-Komponente des Gesamt-
drehimpulses nicht (AM; = 0). Unter diesen Voraussetzungen lassen sich die Dipol-
matrixelemente eines Ubergangs von einem Niveau a mit Gesamtdrehimpuls .J in ein
Niveau b mit Gesamtdrehimpuls J + 1 aus den Oszillatorenstirken der Uberginge f.
berechnen [Rei84]:

_ 3[(J + 1) — M3]gufahcR,
Pra = 6ao\/(J+ NOEOEE (241)

Dabei bezeichnet e die Elementarladung, ag den Bohr-Radius und R, ist die Rydberg-
konstante. Der Faktor g, ist die Entartung des unteren Niveaus. Da der Dipolope-

rator ein hermitescher Operator ist, gilt p. = pra [CTDLII]. Die bendstigten Oszilla-
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torstirken und Ubergangsfrequenzen sind im Anhang A gegeben. Sie wurden von Smith
und Alford bis n=13 gemessen [SA86, AS87]. Der Beitrag des Kontinuums wird nach
Smith und Alford durch den ersten autoionisierenden Zustand 2Ds/26p’ ! P dominiert.
Deshalb wird dieses Niveau mit in die Summation aufgenommen und auf ein Inte-
gral iiber das Kontinuum verzichtet. Da die Oszillatorstéirken zum Teil Unsicherheiten
von 50% haben, wird die Genauigkeit der Berechnung von x® mit 20-30% angegeben
[AS87].

In Abbildung 2.5 ist die berechnete nichtlineare Suszeptibilitit pro Atomdichte in der
Néhe von Einphotonresonanzen der Summenfrequenz (a) und der UV Frequenz (b)
gezeigt. Dabei wurde in Abbildung 2.5 (a) bei einer UV Verstimmung von 400 GHz
die Wellenlinge der Erzeugten durch Anderung der dritten Wellenléinge iiber meh-
rere Quecksilberresonanzen durchgestimmt. In der Ndhe von Singulett und Triplett-
Zustanden steigt die Suszeptibilitat dritter Ordnung stark an. Dabei sind Singulett-
Zustande stéarker ausgepragt als Triplett-Zustdnde. Die Position der Lyman-o Wel-
lenlédnge liegt in einem Bereich, in dem die nichtlineare Suszeptibilitéit nicht verschwin-
det, jedoch nicht nah bei einer Quecksilberresonanz, um den Effekt voll auszuschopfen.
In Abbildung 2.5 (b) ist die nichtlineare Suszeptibilitiat pro Atomdichte bei Verstim-
mung des UV Lasers zur 6P Resonanz bei der Lyman-a Wellenlidnge gezeigt. Auch
hier ergibt sich ein starker Anstieg.

Die Zweiphotonenresonanz wird im Experiment mit dem 7'S Zustand eingestellt. Ge-
nau auf der Zweiphotonenresonanz (w; +wy = wnig) divergiert die Funktion S(w; +ws),
was unphysikalisch ist. Deshalb muss fiir eine korrekte Behandlung die Linienbreite der
Zweiphotonenresonanz mit einbezogen werden. Die Linienbreite setzt sich zusammen
aus einem homogenen und einem inhomogenen Anteil. Die homogene Verbreiterung
ist die Summe aus der natiirlichen Linienbreite und der Druckverbreiterung. Sie kann
formal eingefiihrt werden, indem in Gleichung 2.40 wsig durch wyig — 277% ersetzt wird
[BCI0], mit der vollen, homogenen Linienbreite y715. Die inhomogene Linienbreite wird
durch die Dopplerverbreiterung bestimmt. Sie entsteht dadurch, dass ein Atom mit Ge-
schwindigkeit v in Strahlrichtung den Laser durch den Doppler-Effekt um die Frequenz
Aw = —kv verschoben sieht. Um dies mit einzurechnen muss Gleichung 2.40 mit der
Wahrscheinlichkeitsverteilung der Geschwindigkeiten in Strahlrichtung gewichtet und

iiber die Geschwindigkeit integriert werden. Man erhélt:

S (wn +wp) = — /OO ) dv (2.42)

VT J oo wris R0 — iyng/2 — (w1 + w2)

mit der wahrscheinlichsten Geschwindigkeit v,, bei einer Temperatur 7"

o, = 2T (2.43)
Mmag

Dabei ist k, die Boltzmann-Konstante und mp, die Masse der Quecksilberatome. Die

Funktion S(w; + ws) geht quadratisch in die Lyman-a Leistung ein. Die Form der
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Zweiphotonenresonanz im Lyman-a Signal wird also durch |S(w; 4 w;)|” beschrieben.
Das entspricht einem so genannten Voigt-Profil, der typischen Linienform einer sowohl
homogen als auch inhomogen verbreiterten Linie [Dem07]. Zur Berechnung kann man
sich der Plasmadispersionsfunktion Z(¢) bedienen [FC61]:

Sitw)==20) (2.44)

mit

1 % g—a?
Z(C) = ﬁ/_w S (2.45)

) 1
(= (w1 +ws +ivng/2 —wng) " ; (2.46)

UV Awp
W= WwWng— —

c 2v/1n2

Dabei ist Awp die Dopplerbreite. Die so genannte Plasmadispersionsfunktion Z(()

(2.47)

kann aus der Fehlerfunktion berechnet werden:

Z(C) = iv/me S [L 4 erf(iC)] . (2.48)

Fiir kleine UV-Verstimmungen macht sich auch bei der Zweiphotonenresonanz die Iso-
topie und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 63 P Niveaus bemerkbar. Fiir einige Isotope
oder Hyperfeinkomponenten ist die UV-Strahlung néher resonant als fiir andere. De-
ren Anteil an der Zweiphotonenresonanz wird dann stérker gewichtet. Dies lésst sich

rechnerisch durch das Produkt |y125(w; + wo)|? beschreiben:

1 & (v )? PrmP
g — dve () e
X125 (w1 + w2) N ; /_oo ve Wes pm + KU — Y63 p /2 — wy

(2.49)
1

X
wrig + kv —ivng/2 — (wy + wo)

Es wird hier zusétzlich die Doppler-Verbreiterung und die homogene Breite vg:p des
62P Niveaus beriicksichtigt. Summiert wird iiber die Komponenten der Hyperfein-
struktur. Das heif3t, fiir die geraden Isotope muss gar nicht summiert werden. Dieses
Produkt muss fiir alle Isotope ausgerechnet und, mit der Héufigkeit der Isotope gewich-
tet, summiert werden. In Abbildung 2.6 wird die Form der Zweiphotonenresonanz im
Lyman-o Signal als Funktion der Verstimmung zur Zweiphotonenresonanz des 2“?Hg
Isotops gezeigt. Angenommen wurde eine UV-Verstimmung zum 62P Niveau des 2*?Hg
Isotops von 50 GHz. Die Verstimmung zur Zweiphotonenresonanz wird definiert als
Aoy = Upau + Vuv — Vpig, es ergibt sich also eine positive Verstimmung, wenn die

Summe der Laserfrequenzen groBer als die Frequenz des 6°P-7'S Ubergangs des 2°?Hg
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Abbildung 2.6: Form der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal.
S (w1 + wo) gegeniiber der Verstimmung zur Zweiphotonenresonanz des 2°2Hg Isotops Agy =
Uplaw + VUv — Vnig. Fiir die Dopplerverbreiterung wurde eine Temperatur von 136°C ange-
nommen, fiir die Druckverbreiterung vy7¢ = 1,25 GHz. Im unteren Teil des Graphen wird die
Position der Zweiphotonenresonanz und die relative Haufigkeit der einzelnen Isotope gezeigt.
Angenommen wurde eine UV-Verstimmung zum 6°P Niveau des 2°2Hg Isotops von 50 GHz

und eine homogene Breite von 743 p = 1,25GHz.

[sotops ist. Man erhélt insgesamt vier Peaks jeweils auf der Zweiphotonenresonanz ei-
nes Isotops. Dabei bilden die Isotope 201/200 und 199/198 jeweils einen gemeinsamen

Peak, da sie durch die Verbreiterungen nicht mehr getrennt im Spektrum erscheinen.

2.2.4. Berechnung der Phasenfehlanpassung Ak

Fiir die oben beschriebene Berechnung der Konversionseffizienz, benotigt man Kennt-
nis iiber die Phasenfehlanpassung Ak. Bei bekanntem b-Parameter muss Ak = —4/b
eingestellt werden um eine optimale Phasenanpassung bei fokussierten Gaufstrahlen
zu erreichen. Der Wellenvektorunterschied ist zunéchst formal durch die Differenz aus
dem Wellenvektor bei der Erzeugten (k4) und der Summe aus den Wellenvektoren der

Fundamentalen (kq, ko, k3) gegeben:

Ak = ky — (ky + ky + k3). (2.50)

Die Wellenvektoren sind verkniipft mit der Wellenldnge und dem Brechnungsindex im
Medium iiber:

k; = 3 (2.51)
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Dabei ist w; die Frequenz des i-ten Strahls und n(w;) der Brechnungsindex bei dieser
Frequenz. Der komplexe Brechnungsindex ldsst sich iiber die lineare Suszeptibilitit
berechnen zu [Boy08]:
Lo
n(w;) =1/1+ xD(w;) =1+ X (wi) (2.52)
mit der linearen Suszeptibilitit x()(w;). Fiir den realen Brechungsindex erhiilt man so
n'(w;) =1+ 1/2 x R [xV(w;)]. Nutzt man nun noch, dass im Vakuum Ak = 0 gilt,

kann man die Phasenfehlanpassung angeben mit

Ak = 2% {wﬁ% [X(l)(w4)] — Zwﬂ% [X(l)(w,-)} } ) (2.53)

Fiir ein isotropes Medium kann die lineare Suszeptibilitat angegeben werden mit [Boy08]:

Ne? f.
W (w) = o : 2.54
X w) €0MMe Z w?, — (W = Ygn/2)? (2:54)

Dabei ist N die Dichte des Mediums, e die Elementarladung, m, die Elektronenmasse,
fqn die Oszillatorenstérke, wg, die Ubergangswellenlinge des Dipoliibergangs und Ygn
die Linienbreite des Niveaus. Fiir die Berechnung der linearen Suszeptibilitdt muss iiber
alle Niveaus n, die mit einem Dipoliibergang erreicht werden konnen, summiert werden.
Im Falle von Quecksilber sind das alle n' P, und alle n®P; Niveaus. Im Anhang A sind
die Angaben zu all diesen Niveaus zu finden. Das Kontinuum wird beriicksichtigt,
in dem das dominierende erste autoionisierende ?Ds26p" ' P Niveau in die Rechnung
integriert wird. Weitere Beitrédge sind klein und dariiberhinaus nur ungenau bekannt
[SA86, AS87]. Da die lineare Suszeptibilitdt linear zur Atomdichte ist (siehe Gleichung
(2.54)) und damit auch die Phasenfehlanpassung, kann die Phasenfehlanpassung auch
pro Atomdichte angegeben werden. Der resultierende Wellenvektorunterschied Ak, =
Ak/N enthilt dann alle Informationen zur Resonanzstruktur von Quecksilber, die fiir
die Phasenanpassung relevant ist.

Neben der homogenen Verbreiterung der Resonanzlinien muss auch Riicksicht auf die
thermische Verteilung der Atome und die damit verbundene Dopplerverbreiterung ge-
nommen werden. Wie auch bei der Zweiphotonenresonanz muss hier eine Faltung mit
der Geschwindigeitsverteilung erfolgen. Ein Atom mit einer Geschwindigkeitskompo-
nente v, entlang der Laserstrahlachse hat eine zum ruhenden Atom verschobene Reso-

nanz [Dem07]:

W= w <1 + U—;) : (2.55)

Durch diese Ersetzung in Gleichung (2.54) erhdlt man fiir die lineare Suszeptibilitét:

Ne? [~ 1 f
(1) _ — (v, 2 E gn dv,. (2.56
() eome/_oo o P T 2 T ey g (250)
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Dabei stellt vy die haufigste Geschwindigkeitskomponente dar und ergibt sich aus der

Temperatur 7" und der Masse eines Quecksilberatoms m g, zu:

vo = 4| 2T (2.57)

mHg

Fiir kleine UV Verstimmung zu der 63P Resonanz muss die Isotopenaufspaltung und
auch Hyperfeinaufspaltung der ungeraden Isotope beriicksichtigt werden. Dies wird er-
reicht, indem zuerst die lineare Suszeptibilitat fiir jedes Isotop einzeln berechnet wird.
Dabei muss die entsprechende Isotopieverschiebung dieses Isotops verwendet werden.
Zusétzlich muss bei den ungeraden Isotopen noch iiber die Hyperfeinstrukturkompo-
nenten summiert werden, deren Beitréige jeweils mit dem Entartungsfaktor G gewichtet
werden. Der Entartungsfaktor GG gibt das Verhéltnis aus der Entartung der betrachteten
Hyperfeinstrukturkomponente zur Summe der Entartung aller Hyperfeinstrukturkom-

ponenten an, also das Verzweigungsverhiltnis der einzelnen Linie zur gesamten 63P

Resonanz.
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Abbildung 2.7: Abhingigkeit der Phasenfehlanpassung von der UV-
Verstimmung. Aufgetragen ist die Phasenfehlanpassung pro Atomdichte iiber der Verstim-
mung des UV-Lasers zur 63P Resonanz des 2°?Hg Isotops Apy = vgsp — Yyy. Der innere
Graph zeigt die Isotopie und Hyperfeinstrukturaufspaltung bei kleinen Verstimmungen. Ge-
rechnet wurde mit v43p = 1,25 GHz und 7' = 150°C.

In Abbildung 2.7 ist die Phasenfehlanpassung gegeniiber der Verstimmung des UV
Lasers zur 6°P Resonanz des 2°?Hg Isotops gezeigt. Da zur Phasenfehlanpassung nur
Einphotonresonanzen beitragen und der UV Laser am néchsten zu einer Resonanz ver-
stimmt ist, dominiert der UV Laser die Phasenfehlanpassung. Selbst bei den gréfiten
eingestellten UV Verstimmungen in dieser Arbeit von 1,6 THz macht der UV La-

ser mehr als 80% der Phasenfehlanpassung aus. Da fiir optimale Phasenanpassung



KAPITEL 2. THEORIE 27

Ak = —4/b gelten muss, erkennt man aus Abbildung 2.7, dass die UV Verstimmung
rotverstimmt zu der Einphotonenresonanz gewéhlt werden muss. In dem inliegenden
Graph, ist die Phasenfehlanpassung innerhalb der Isotopieaufspaltung und Hyperfein-
aufspaltung bei kleinen UV Verstimmungen gezeigt. Auch zwischen den Isotopen kann
Ak < 0 erzielt werden und somit der Vierwellenmischprozess phasenangepasst werden,
jedoch wére hier die Absorption bei der UV Wellenlénge zu gro8. Um die erforderliche

Dichte fiir Phasenanpassung zu erhalten, muss nun die Gleichung

bAk = bAk,N = —4 (2.58)

nach der Dichte aufgelost werden. Bei unserem Experiment wird die Dichte iiber die
Temperatur eingestellt. Uber die Beziehung N = p/k,T kann von der Temperatur auf
die Dichte geschlossen werden, wenn die Dampfdruckkurve von Quecksilber bekannt
ist. In Anhang A sind gemessene Werte von Quecksilber angegeben [WAWO97]. Bei einer
festen UV Verstimmung kann somit die Phasenanpassungskurve bestimmt werden. Aus
der UV Verstimmung resultiert eine feste Phasenfehlanpassung pro Atomdichte Ak,
aus der mit der Atomdichte die gesamte Fehlanpassung folgt. In Abbildung 2.8 ist
solch eine gerechnete Phasenanpassungskurve bei einer UV Verstimmung von 400 GHz
gezeigt. Es resultiert eine optimale Phasenanpassungstemperatur von 176°C, bei der

eine erhohte Lyman-a Leistung beobachtet wird.
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Abbildung 2.8: Berechnete Phasenanpassungskurve fiir eine UV-Verstimmung
von 400 GHz. Aufgetragen ist die relative Lyman-a Leistung iiber der Temperatur des
Quecksilberdampfs. Das Maximum der Phasenanpassung liegt bei 176°C. Gerechnet wurde

nach Gleichung 2.36 mit einem b-Parameter von b = 0,8 mm.

Wir haben damit nun alle relevanten Groflen zum Vierwellenmischen mit fokussierten

GauBstrahlen zusammengetragen. Neben der nichtlinearen Suszeptibilitdt x©) ist auch
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die Phasenanpassung ein wichtiger Parameter zum Vierwellenmischen.

2.2.5. Alternative Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitat y(®)

In der Literatur gibt es bereits viele Beispiele fiir Vierwellenmischen mit einer Zweipho-
tonenresonanz, die sich das Phdnomen der elektromagnetisch induzierten Transparenz
(EIT) [BIH91, Har97] zu Nutze gemacht haben, um die nichtlineare Suszeptibilitéit zu
steigern [ZHS93, HFI90, DKM99, WSZ03]. Dabei wird eine fundamentale Wellenlénge
bewusst resonant zu einer Einphotonresonanz eingestrahlt. Absorption bei dieser Wel-
lenléinge wird jedoch mit EIT ausgeschaltet. Durch eine starke Kopplung dieses Niveaus
an ein weiteres ergibt sich eine Aufspaltung (Autler-Towns Aufspaltung [AT55]) und
die Absorption wird unterdriickt. Obwohl die Absorption dabei komplett ausgeloscht
werden kann, bleibt die nichtlineare Suszeptibilitdt endlich. Es kann also mit einer
sehr nahverstimmten Einphotonresonanz ohne Absorption Vierwellenmischen betrie-
ben werden. In [Hen05] wurde auch schon EIT im 6'S-6°P Ubergang in Quecksilber
untersucht, um eine durch EIT verstiarkte Lyman-a Quelle aufzubauen. Die Theorie
zur nichtlinearen Suszeptibilitdt aus Abschnitt 2.2.3 kann Effekte wie EIT nicht wieder-
geben. Die Berechnung zur Zweiphotonenresonanz mit Hilfe der optischen Blochglei-
chungen jedoch schon, dafiir jedoch nicht das Vierwellenmischen. Hier wird nun eine
alternative Berechnungsweise fiir die nichtlineare Suszeptibilitat aufgezeigt, die dabei
dem Formalismus der optischen Blochgleichungen folgt um fiir zukiinftige Experimente
zum Vierwellenmischen mit der Ausnutzung von EIT genutzt werden zu kénnen.

Wir mochten dabei einem Verfahren von Petch et.al. [PKKM96] folgen, die 1996 den
Effekt der elektromagnetisch induzierten Transparenz im resonanten Vierwellenmisch-
prozess in einem Dreiniveausystem untersucht haben. Die Antwort eines Systems auf
ein elektrisches Feld wird wiedergegeben durch die makroskopische Polarisation des

Mediums:

(P) = NSp [up]. (2.59)

Dabei stellt p die Dichtematrix des Systems, wie sie in Kapitel 2.1 bereits eingefiihrt
wurde, erweitert auf ein Vierniveausystem dar. Die Spur des Matrixproduktes aus der
Dichtematrix mit der Dipolmatrix p ergibt den Erwartungswert des Dipolmomentes
und damit die mikroskopische Polarisation. Die Multiplikation mit der Dichte /N ergibt
die makroskopische Polarisation des Mediums. Verwenden wir die in Abbildung 2.9
eingefiihrte Konvention zur Bezeichnung der Niveaus und erinnern wir uns daran, dass

p nur aus Nicht-Diagonalelementen besteht (2.1). Es ergibt sich fiir die Polarisation

<P> - N(,Uabpba + HboaPab + HacPca + HeaPac + HadPda + Mdapad‘l' (2 60)
HbePeb + HebPoe + HbdPdb + fabPod + HedPde T HdcPed)-

Diese insgesamt zwolf Terme lassen sich zu verschiedenen Frequenzen, in der die Pola-

risation schwingt, unterteilen. So beziehen sich die Terme fi4p0p0 + foapap auf Schwin-
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| a)

Abbildung 2.9: Notation fiir die Vierniveaurechnung. Die Laser mit Frequenzen w;;
treiben die Ubergiinge | i)—| j) mit Verstimmungen d;; zu den Resonanzen. Die Rabifrequen-
zen o,  und ~ beziehen sich auf den unteren, mittleren bzw, oberen Ubergang. Die erzeugte

Frequenz wqq schwingt in der Nihe des | d)-| a) Ubergangs.

gungen in der Nihe der Frequenz des | a)-| b) Uberganges. Da wir nur an Schwin-
gungsanteile in der Nihe des | a)-| d) Uberganges interessiert sind reduziert sich P
auf P(waq) = N (HadPda + HdaPad)- Die beiden Terme beziehen sich auf die komplexen
Anteile der Felder. Fiir den Realteil der Polarisation ergibt sich folgend:

P(wad) = 2N,uadpda. (261)

Damit ist die Beziehung zwischen dem Dichtematrixelement und der nichtlinearen Po-
larisation hergestellt. Aus dem Abschnitt zur nichtlinearen Suszeptibilitét ist jedoch
auch eine weitere Beziehung fiir die nichtlineare Polarisation bekannt, die den Zusam-
menhang zwischen den fundamentalen Feldern und der nichtlinearen Polarisation iiber
die nichtlineare Suszeptibilitat herstellt (2.24):

P(wad) = 6€0X(3)E1E2E3 = 6€0Nx(3)E1E2E3. (262)

a

Dabei sind F; die Amplituden der eingehenden Felder und Xﬁf”) die nichtlineare Suszep-
tibilitdt pro Atomdichte. Der Vorfaktor 6 stammt von allen méglichen Permutationen
der elektrischen Felder. Fiihrt man diese beiden Beziehungen zusammen, lasst sich die

nichtlineare Suszeptibilitdt darstellen als
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1 1
3 €0E1E2E3

Mit der Definition der Rabifrequenz (2.1.2) lésst sich dies noch umschreiben zu:

) —

Xa Pda- (263)

9 = éi“;gfjjg? P (2.64)
Dabei stehen o, und ~ fiir die Rabifrequenzen der drei Fundamentalstrahlen und
fa5~ fiir die Ubergangsdipolmomente der entsprechenden Uberginge.

Die Berechnung des Dichtematrixelementes kann iiber die Losung der statischen opti-
schen Blochgleichungen erfolgen, wie sie in Kapitel 2.1 beschrieben ist. Dazu muss fiir
den Fall des hier vorliegenden Vierwellenmischen auf ein Vierniveausystem umgestie-
gen werden. Die daraus resultierenden Losungen sind sehr lang und uniibersichtlich.
Sie enthalten neben Termen die linear in a7y sind auch Terme héherer Ordnungen
in den Fundamentalen. Diese Terme mit hcherer Ordnung spielen zunéchst bei den in
diesem Experiment verwendeten Leistungen der fundamentalen Strahlen keine Rolle.
Aus ihnen folgt bei hoheren Rabifrequenzen die elektromagnetisch induzierte Transpa-
renz [PKKMO96]. Die verwendeten optischen Blochgleichungen finden sich in Anhang
B. Diese werden wieder analytisch mit Hilfe eines Rechenprogrammes (Mathematica)
gelost. Aus der Dichtematrix wird dann der Zustand extrahiert, der fiir die nichtlineare
Polarisation bei der Summenfrequenz verantwortlich ist. Setzt man nun die Verstim-
mungen der eingestrahlten Laserfelder und Rabifrequenzen ein, erhilt man von einem
Vierniveausystem die resultierende nichtlineare Suszeptibilitdt. Um nun die gesam-
te nichtlineare Suszeptibilitdt zu erhalten, muss diese Berechnung fiir alle moglichen
Vierniveausysteme wiederholt werden und die nichtlineare Suszeptibilitdt addiert wer-
den. Die Addition der partiellen Suszeptibilitéiten passiert dabei vor der Betragsbildung
der Suszeptibilitdt wie sie fiir Gleichung 2.35 notig ist, und damit erfolgt die Addition
phasenkorrekt. Das heifit, das Vorzeichen der partiellen Suszeptibilitdten enthélt In-
formation iiber die Phase der Polarisation gegeniiber der eingestrahlten Felder. Schaut
man sich den Verlauf von x® um eine Resonanz an, so ergibt sich ein Vorzeichenwech-
sel beim Wechsel von rot- zu blauverstimmten Einstrahlen der Fundamentalen. Beim
Vierwellenmischen zwischen zwei Niveaus ergibt sich damit durch destruktive Inter-
ferenz eine geringere nichtlineare Suszeptibilitdt. Es sollen nun hier Ergebnisse dieser
Rechnungen mit der in Kapitel 2.2.3 vorgestellten Rechnung verglichen werden. Dazu
werden wir uns x® in Abhingigkeit der Frequenz des dritten Fundamentalstrahles
anschauen. Dabei ist die Summenfrequenz der beiden anderen Strahlen resonant mit
einer Zweiphotonenresonanz. Der dritte Fundamentalstrahl verdndert die Frequenz bei
der Summenfrequenz und kann diese iiber verschiedene Resonanzen verstimmen.

Der Vergleich der beiden vorgestellten Rechnungen zur nichtlinearen Suszeptibilitét
soll durch die Abhingigkeit von Y von der Verstimmung der Summenfrequenz der
drei eingestrahlten Lichtfelder geschehen. In Abbildung 2.10 sind die beiden Berech-

nungen der nichtlinearen Suszeptibilitdt gegeniibergestellt. Die Berechnung nach Al-
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ford&Smith, wie sie auch in Abschnitt 2.2.3 beschrieben wurde, ist dabei in (a) zu
sehen und die Berechnung wie sie in diesem Kapitel erfolgte in (b). Es wurde eine UV
Verstimmung von 16,17 THz gewéhlt und eine Quecksilbertemperatur von 254°C. Dies
entspricht Parametern, wie sie bei [Pah02, PFHT05] zur Erzeugung von VUV Strahlung
in einem Bereich von 121 bis 123,5 nm, benutzt wurden. In (b) ist in griin der Betrag
der nichtlinearen Suszeptibilitit pro Atomdichte gegeniiber der Wellenldnge im VUV
aufgetragen, wie sie direkt aus der Rechnung resultiert. Da im Prinzip bei der Berech-
nung mit Hilfe der optischen Blochgleichungen eine Vielzahl an Vierniveausystemen
berechnet werden miisste und dies viel Zeit in Anspruch nimmt, werden nur relevante
Niveaus mit in die Rechnung integriert. Relevant bedeutet in diesem Zusammenhang,
dass nur die Niveaus betrachtet werden, die eine kleine Verstimmung zu einem Laser
haben. Fiir die Rechnung wurde im UV nur der 6'S-63P und im blauen der 63P-715
Ubergang berticksichtigt. Durch diese Vernachlissigung ergeben sich Diskrepanzen zu
der Berechnung nach Alford&Smith. Diese kénnen aber durch einen konstanten Offset
und einen konstanten Faktor angepasst werden. Damit erhélt man die blaue gestrichel-
te Kurve in Abbildung 2.10 (b) fiir den Betrag der nichtlinearen Suszeptibilitdt. Fiir
die Korrektur wurde ein Offset von yog = 3 x 107 m?/V? und ein Faktor von 0,18
verwendet. Damit erhdlt man eine gute Ubereinstimmung fiir diese beiden Berechnun-
gen. In (c) ist die damit berechnete Effizienz des Vierwellenmischprozesses aufgetragen.
Dazu wurde Gleichung (2.35) verwendet in die auch die Phasenfehlanpassung und die
Phasenanpassungsfunktion eingeht. In rot ist die Berechnung nach Alford&Smith und
in blau gestrichelt die Berechnung nach Petch gegeniibergestellt. Man erhélt eine gute
Ubereinstimmung. Es lisst sich also festhalten, dass die Berechnung mit Hilfe der opti-
schen Blochgleichungen an die Berechnung von Alford&Smith angepasst werden kann
und damit eine Theorie zur Verfiigung steht, die den Einfluss von elektromagnetischer
induzierter Transparenz auf den Vierwellenmischprozess in einem Vierniveausystem

beschreiben kann.

Um den Effekt von EIT auf den Vierwellenmischprozess zu untersuchen, soll nun die
Rechnung exemplarisch auf einen moglichen Fall angewendet werden. Um eine Ein-
photonabsorption zu vermeiden, kann durch eine starke Kopplung des Niveaus b an
ein weiteres dieses durch ein Aufspalten der Resonanz verschoben werden. Zum Test
ob der Fall von EIT vorliegt kann dann der untere Laser iiber die Einphotonreso-
nanz verstimmt werden und die Absorption beobachtet werden. Dies ist in Abbildung
2.11 (a) gezeigt. Dafiir wurde einmal die Rechnung mit gleich kleinen Rabifrequenzen
(aw = = = 100 Hz) fiir alle drei Laserfelder und einmal bei erhohter Rabifrequenz
fiir den zweiten Koppellaser (§ = 200 MHz) durchgefiihrt. Man erkennt fiir den Fall
schwacher Kopplung erhchte Absorption, wenn die Verstimmung zur Einphotonreso-
nanz verschwindet (griin durchgezogen). Bei starker Kopplung erhélt man zwei Peaks
im Spektrum, die durch die Autler-Towns Aufspaltung entstehen (blau gestrichelt). Die
Absorption bei verschwindender Verstimmung zur Einphotonresonanz ist unterdriickt.

Dies ist der Fall von elektromagnetisch induzierter Transparenz. Obwohl der Laser un-
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Abbildung 2.10: Vergleich der Berechnungen zur nichtlinearen Suszeptibilitit.
Oben: Nichtlineare Suszeptibilitdt berechnet nach Kapitel 2.2.3 (a) und mit Hilfe der op-
tischen Blochgleichungen (b). In (b) stellt die griine durchgezogene Linie die unkorrigierte
Rechnung und die blaue gestrichelte die korrigierte dar. (¢) Daraus folgende Effizienzberech-
nung des Vierwellenmischprozess, dabei in rot durchgezogen berechnet mit der nichtlinearen

Suszeptibilitéit aus (a) und blau gestrichelt mit der Berechnung aus (b).

verstimmt zu dem ungekoppelten Niveau eingestrahlt wird, erfihrt er nur eine geringe
Absorption. Fiir beiden Situationen ist die nichtlineare Suszeptibilitéit pro Atomdich-
te in Abbildung 2.11 (b) gezeigt. Im Falle schwacher Kopplung steigt die nichtlineare
Suszeptibilitit stark in der Ndhe der Einphotonenresonanz an. Bei starker Kopplung
erkennt man wieder die Aufspaltung des Niveaus. Im Vergleich zur Absorption ver-
schwindet die nichtlineare Suszeptibilitéit jedoch nicht bei ., = 0. Die Beitrége, der
durch Aufspaltung enstandenen Peaks, interferieren konstruktiv und man erhélt eine
erhohte nichtlineare Suszeptibilitat. Fiir die Rechnung wurde auf Verbreiterungsme-
chanismen {iber die natiirliche Linienbreite verzichtet und es wurde zur Vereinfachung
nur ein einzelnes Vierniveausystem berechnet. Um mit dieser Rechnung den Vierwel-
lenmischprozess in Quecksilber zu simulieren, muss die Isotopen- und Hyperfeinauf-

spaltung der 63P und 715 Niveaus und die Dopplerverbreiterung integriert werden.
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Dies kann analog zu Kapitel 2.1. Darauf wurde an dieser Stelle verzichtet.

0.8 | — B=100 Hz
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Abbildung 2.11: EIT im Vierwellenmischprozess. (a) Absorption bei wgy, und (b)
nichtlineare Suszeptibilitidt pro Atomdichte gegeniiber der Verstimmung zur Einphotonre-
sonanz des unteren Uberganges. Bei den griinen durchgezogenen Kurven wurde eine Rabi-
frequenz von 100 Hz fiir alle Laser angenommen. Bei blau gestrichelt wurde fiir den blauen
Ubergang die Rabifrequenz 3 = 200 MHz eingesetzt. Obwohl die Absorption im Falle einer
starken Kopplung genau auf Resonanz unterdriickt ist, bleibt die nichtlineare Suszeptibilitéat

endlich. Alle Kurven wurden zum Vergleich auf das Maximum normiert.

Man kann festhalten, dass die Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitat mit Hilfe der
optischen Blochgleichungen eines Vierniveausystems dazu dienen kann, den Vierwellen-
mischprozess bei starken Kopplungen zu untersuchen. Da nicht alle Vierniveausysteme
innerhalb von Quecksilber beriicksichtigt werden, muss die Rechnung an die aus Kapitel
2.2.3 angepasst werden. Nach der Anpassung erhélt man vergleichbare Ergebnisse bei
beiden Berechnungen. Da die Berechnung mit optischen Blochgleichungen abhéngig ist
von den Rabifrequenzen der Fundamentalen, kann der Prozess der elektromagnetisch

induzierten Transparenz damit berechnet werden.
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3. Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel soll der Aufbau der Lyman-a Quelle vorgestellt werden. Im ersten
Abschnitt wird das fundamentale Laserssystem detailliert beschrieben. Es besteht aus
einem UV Lasersystem, einem blauen Lasersystem und einem griinen Lasersystem.
Danach wird néher auf die Quecksilberzelle, die den Quecksilberdampf zum Vierwel-
lenmischen bereitstellt, eingegangen. Kritisch zum effizienten Vierwellenmischen ist der
Uberlapp der Fundamentalstrahlen in der Quecksilberregion. Die dazu nétige Optimie-

rung der Strahliiberlagerung wird im letzten Abschnitt beschrieben.

3.1. Lasersystem

Wie in der Einleitung bereits dargestellt, sind fiir den Aufbau einer Lyman-a Quelle
starke fundamentale Laser bei den Wellenldngen 253,7nm (UV), 407,9nm (blau) und
545,5nm (griin) notig. In Abbildung 3.1 ist das Energietermschema von Quecksilber
abgebildet. Der UV Laser bei 253,7nm ist nahverstimmt zu dem 6'S-6°P Ubergang
in Quecksilber. Fiir viele Zwecke ist es wiinschenswert diesen Laser beliebig zu die-
sem Ubergang verstimmen zu konnen. Dieses System wird in dem nachfolgenden Ab-
schnitt ndher beschrieben. Der zweite Fundamentalstrahl bei der blauen Wellenlénge
ermoglicht zusammen mit dem UV Strahl das Ausnutzen der 6'S-71S Zweiphotonen-
resonanz, welche fiir den Aufbau der kontinuierlichen Lyman-a-Quelle essentiell ist.
Die Wellenlénge ist kontinuierlich verstimmbar und erméglicht Experimente zur Zwei-
photonenresonanz. Dieses Lasersystem wird im zweiten Abschnitt dieses Kapitels be-
schrieben. Der dritte Fundamentalstrahl bei 545,5nm im griinen Wellenldngenbereich
ist fiir die Lyman-a Produktion durch den Abstand zwischen der Lyman-a Frequenz
und der Ubergangsfrequenz der Zweiphotonenresonanz festgelegt. Dieses System wird
im dritten Abschnitt dieses Kapitels beschrieben.

Alle Lasersysteme miissen folgende Bedingungen erfiillen:

1. kontinuierlicher Laserbetrieb,
2. hohe Leistung,
3. schmale Linienbreite und

4. hohe Zuverléssigkeit.

35
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Abbildung 3.1: Energietermschema Quecksilber. Darstellung der relevanten Energie-
niveaus zum Vierwellenmischen in Quecksilber. Der UV Laser bei 253,7 nm ist nahverstimmt
zum 61 S-63 P Ubergang in Quecksilber. Der blaue Laser bei 407,9 nm erméglicht das Ausnut-
zen der 61.S-71S Zweiphotonenresonanz. Die noch benétigte Wellenléinge um auf die Lyman-a

Wellenlédnge zu kommen betrigt 545,5 nm.

Dazu werden fiir alle Lasersysteme als Ausgang kontinuierliche (cw - continuous wave)
infrarote, einfrequente Festkorperlaser verwendet. Diese IR Laser werden dann mit

externen Frequenzverdopplungen auf die bendtigten Wellenléngen gebracht.

3.1.1. Das UV Lasersystem

Kernelement des UV Lasersystems bei 253,7nm bildet ein Ytterbium:YAG (Yttrium-
Aluminium-Granat) Scheibenlaser (ELS Model 1030-50), der fern von seinem Haupt-
verstarkungsmaximum bei 1014 nm betrieben wird. Bei einfrequenten Betrieb auf sei-
nem Hauptmaximum (1030 nm) liefert dieser Laser bis zu 50 W Leistung. In Abblidung
3.2 ist das Verstiarkungsprofil von Yb:YAG gezeigt. Deutlich ist das Hauptmaximum
bei 1030 nm und das schwéchere Nebenmaximum bei 1050 nm zu erkennen. Deswei-
teren ist auch bei 1014 nm noch eine geringe Verstdrkung vorhanden und somit ist
auch hier Laserbetrieb moglich. Durch das stark verringerte Verstarkungsprofil ist je-
doch nur noch eine Ausgangsleistung von bis zu 5 W moglich. Der Laserresonator ist
ein gefalteter linearer Resonantor, begrenzt durch einen hochreflektierenden Spiegel,
auf den das aktive Lasermaterial aufgedampft ist und einem 99% Auskoppelspiegel.
Ein entscheidender Vorteil eines Scheibenlasers ist die verhéltnisméfig kleine thermi-
sche Linse die sich im laseraktiven Bereich ausbildet und durch effizientes Kiihlen der
diinnen Scheibe klein gehalten werden kann. Der einfrequente Betrieb wird durch fre-
quenzselektive Elemente erzielt. Fiir eine grobe Frequenzvorauswahl, wird ein Lyotfilter
verwendet. Zusammen mit einem temperaturstabilisierten Etalon ermoglicht dies den
einfrequenten Betrieb. Die Wellenldnge kann iiber den Rotationswinkel des Lyotfil-

ters, die Temperatur des Etalons und die Lénge des Resonators beliebig im Bereich
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des Emissionsprofils variiert werden. Die Léange des Resonators kann mit Hilfe des,
auf einen Piezokristall angebrachten, Auskoppelspiegels gedndert und somit auch eine
Frequenzstabilisierung erzielt werden. Abbildung 3.3 zeigt den schematischen Aufbau
des UV Lasersystems. Im oberen Teil der Abbildung ist der Scheibenlaser schematisch
dargestellt. Die Wellenldnge wird mit Hilfe eines Wellenldingenmessgerites auf Basis
eines Fizeauinterferometers gemessen. Dieses kann zur Stabilisierung der Wellenldnge
ein Fehlersignal an eine Regelelektronik geben, die die Lénge des Resonators mit Hilfe

der Piezokeramik verandert.
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Abbildung 3.2: Absorptions- und Emissionsquerschnitte von Yb:YAG. Das Emis-
sionsspektrum des Yb:YAG ist zu gofleren Wellenléingen gegeniiber der Absorption verscho-
ben. Das Emissionsmaximum liegt bei 1030 nm mit einem Nebenmaximum bei 1050 nm. Die
Schulter bei 1 pm Wellenléinge erméglicht den Betrieb des Lasers bei 1014 nm. Aus [SPK101].

Der ausgehende Strahl bei einer Wellenldnge von 1014,8 nm muss frequenzvervierfacht
werden um die gewiinschte Wellenldnge von 253,7nm zu liefern. Dies wird durch
zwei sukzessive Frequenzverdopplungen erzielt. Der Strahl wird dafiir zunéchst in
einen Uberhshungsresonator eingekoppelt, in dem ein temperaturphasenangepasster
LBO (Lithium Triborat) Kristall zur Frequenzverdopplung im Strahlfokus steht. Der
Uberhshungsresonator ist in der Doppel-Z-Geometrie aufgebaut und wird begrenzt
durch zwei gekriimmte Spiegel (Kriimmungsradius 75 mm), die den scharfen Fokus im
Verdopplungskristall erzeugen, einen auf einer Piezokeramik aufgebrachten Spiegel und
einen Einkoppelspiegel. Alle Spiegel, bis auf den Einkoppelspiegel (96%), sind hochre-
flektierend fiir die Fundamentalstrahlung und zusétzlich ist der Auskoppelspiegel hoch-
transmittierend fiir die harmonische Strahlung. Bei IR Leistungen von 4,8 W werden
bis zu 3W im Griinen bei 507,5nm erreicht. Dies entspricht einer Frequenzkonversi-
on von 62%. Die zweite Verdopplung wird ebenfalls in einem Uberhéhungsresonator
in Doppel-Z-Geometrie erzielt. Hier dient ein winkelphasenangepasster BBO-Kristall
(B-Barium borat) als nichtlineares Medium. Es werden Leistungen von bis zu 750 mW
bei Eingangsleistungen im Griinen von 2 W erzielt [Sch06, SMWT07]. Dies entspricht
einer Konversionseffizienz von 38%. Bei hoheren Eingangsleistungen verhindern Degra-
dierungseffekte im Kristall noch hohere UV Leistungen [KOW™98]. Beide Resonatoren
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Abbildung 3.3: Aufbau des 254 nm-Lasers Yb: Yb:YAG Scheibe, Ft: Etalon, P: Pel-
tierelement, T: Thermistor, Ly: doppelbrechender (Lyot-) Filter, PZT: Piezokeramiken, FI:
Faradayisolator, WM: Wavemeter, HC: Einheit zur Erzeugung und Detektion des Hénsch-
Couillaud-Fehlersignals, LBO, BBQO: nichtlineare optische Kristalle, servo: Stabilisierungs-

elektronik.

werden mit Hilfe einer polarisationssensitiven Messmethode (Hénsch-Couillaud Me-
thode [HC80]) auf ein Vielfaches der Fundamentalwellenldnge lingenstabilisiert. Mit
diesem Lasersystem ist es moglich beliebige Wellenlingen in der Umgebung des 65—
63 P Ubergangs in Quecksilber zu erzielen. Abbildung 3.4 zeigt einen Frequenzscan der
UV Wellenldnge um diesen Frequenzbereich. Durch gleichzeitiges Verstellen der Reso-
natorliange des Scheibenlasers und der Temperatur des Etalons ist es moglich einen kon-
tinuierlichen Frequenzscan durchzufiihren. Abgebildet ist das Signal einer Photodiode
hinter einer 1 mm langen Quecksilberzelle bei Raumtemperatur. Das Signal wurde auf
die UV Leistung normiert. Um den 6'.5-6 P Ubergang nicht zu séttigen, wurde die Leis-
tung auf ca. 1 mW abgeschwécht und der Strahl nicht weiter fokussiert. Von den ver-
schiedenen Quecksilberisotopen sind Absorptionsdips zu sehen. Damit ist gezeigt, dass
mit diesem System beliebige Wellenlingen um den 6'S-6°P Ubergang bei 253,7nm
erreicht werden konnen. Fiir den téglich Betrieb stehen mit diesem Lasersystem iiber
mehrere Stunden stabil Leistungen im Bereich von 200 - 300 mW zur Verfiigung. Durch
den groflen walk-off Winkel bei der Frequenzverdopplung von 507,5nm zu 253,7 nm er-
gibt sich ein von einem Gaufistrahl stark abweichendes Profil. In Abbildung 3.5 ist das
Strahlprofil gezeigt. Man erkennt mehrere waagerechte Streifen in vertikaler Richtung

die gerade in Richtung des walk-off Winkels durch Interferenz entstehen. Der Ein-
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fluss dieses Strahlprofils auf den Vierwellenmischprozess wird in Kapitel 4.2.4 ndher

beschrieben.
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Abbildung 3.4: Quecksilberspektroskopie. (a) Absorptionsspektrum des 615 — 63 P-
Ubergangs in atomarem Quecksilber. (b) Linienmitten der unterschiedlichen Quecksilberi-
sotope. Buchstaben bezeichnen Hyperfeinkomponenten der ungeraden Isotope. a: F' = 1/2;
b: F = 3/2; ¢: F = 5/2. Die UV Verstimmung wird gegeniiber der Linienmitte des 2°2Hg

Isotops angegeben.

Abbildung 3.5: Strahlprofil des UV Lasers. Das Strahlprofil des UV Lasers ist durch
den walk-off Winkel des BBO Kristalls stark abweichend von dem eines Gauf3strahls.

3.1.2. Das blaue Lasersystem

Fiir eine leistungsstarke kontinuierliche Lyman-a Quelle ist das Ausnutzen einer Zwei-
photonenresonanz essentiell. In Quecksilber bietet sich dabei der 6'S-7'S Ubergang

an. Eine Zweiphotonenresonanz hat im Vergleich zu einer Einphotonenresonanz den
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entscheidenden Vorteil, dass neben der enormen Steigerung der nichtlinearen Suszep-
tibilitdt eine wesentlich geringere Absorption stattfindet. Effekte, die beim Ausnut-
zen einer Zweiphotonenresonanz auftreten konnen und in Konkurrenz zum Vierwel-
lenmischen stehen, werden in [SAH88] nédher erldutert. Dies sind zum Beispiel neben
der Zweiphotonenabsorption: stimulierte Raman-Prozesse, parametrische Prozesse und
verstiarkte spontane Emission. Diese Effekte spielen, wie wir es im Falle der verstérk-
ten spontanen Emission auch in Kapitel 4.2.2 ndher betrachten werden, in unserem
Intensitétsbereich kaum eine Rolle.

Zum Ausnutzen der Zweiphotonenresonanz muss die Summe aus der UV Frequenz und
der blauen Frequenz auf die Ubergangsfrequenz des Zweiphotoneniibergangs angepasst
werden. Dazu wird bei einer UV Wellenldnge von 253,7nm eine blaue Wellenldnge
von 407, 9nm benctigt. Dies wird ermoglicht durch einen frequenzverdoppelten Ti-
tan:Saphir (Ti:Sa) Laser. In Abbildung 3.6 ist das Gesamtlasersystem fiir den blauen
Strahl dargestellt.

f Nd:YVO,

S

R

L=,

PZT Ly TEt TEtO

Abbildung 3.6: Aufbau des 408 nm-Lasers. Ti:Sa: Titan:Saphir-Kristall, PZT: Pie-
zokeramiken, Ly: Lyot-Filter, Ft: Etalon, OR: optische Diode, Br: Brewsterplattchen, BS:
Strahlteiler, PD: Photodiode, A/2: Wellenplatte, HC: Einheit zur Erzeugung und Detektion
des Hénsch-Couillaud-Fehlersignals, LBO: Lithium-Triborat-Kristall., Nd:YVO,: verdoppel-

ter Neodym:Ytterbium-Vanadat Laser, servo: Stabilisierungselektronik.

Der Ti:Sa Kristall wird dabei von einem intern frequenzverdoppelten Neodym:Ytterbium-
Vanadat (Nd:YVO,) Laser mit einer Ausgangsleistung von 10,5W bei einer Wel-
lenléinge von 532 nm gepumpt. Einfrequenter Betrieb wird hier durch ein Lyotfilter, ein
diinnes und ein dickes Etalon ermoglicht. Eine optische Diode zwingt den Resonator
unidirektional anzuschwingen. Eine Brewsterplatte und eine Piezokeramik werden ver-
wendet um den Resonator auf einen externen Fabry-Perot-Resonator zu stabilisieren.
Gemeinsame Scans der Resonatorldnge mit Hilfe des Piezokristalls und der Brewster-
platte sowie eine Verkippung der Etalons ermoglichen auch kontinuierliche Veranderun-
gen der Laserfrequenz von bis zu 30 GHz. Es werden maximale Ausgangsleistungen bei
816 nm von bis zu 1,656 W erzielt. Die nétige Wellenldnge von 407,9 nm wird durch eine
externe Frequenzverdopplung erreicht. Dieser Resonator ist wiederum in der Doppel-

Z-Geometrie aufgebaut und wird iiber das Hansch-Couillaud Stabilisierungsverfahren
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auf ein Vielfaches der Laserwellenléinge stabilisiert. Ein winkelphasenangepasster LBO-
Kristall dient als nichtlineares Medium. Er wird, um ihn vor Feuchtigkeit zu schiitzen,
auf 45°C geheizt. Aus 1,66 W IR Licht konnen so bis zu 650 mW blaue Leistung er-
zielt werden. Fiir den téglichen Betrieb ohne Justageaufwand ergibt sich eine stabile
Leistung von ca. 300 mW. Der Resonator kann der Laserfrequenz bei einem Scan ca.
3,5 GHz folgen, dann muss der Resonator einen neuen Stabilisierungspunkt suchen.
Frequenzscans des blauen Lasers sind vorallem fiir die Messungen zur Zweiphotonen-
resonanz, die im Kapitel 4.1 vorgestellt werden, sehr wichtig.

In Abbildung 3.7 ist das Strahlprofil des blauen Lasers dargestellt. Auch hier erkennt
man durch den walk-off des Verdopplungskristalls eine nicht rein gaufférmige Leis-
tungsverteilung. Aber durch den deutlich geringeren walk-off Winkel ist der Effekt viel
kleiner als bei dem UV Laser (vgl. Abbildung 3.5).

Abbildung 3.7: Strahlprofil des blauen Lasers.

Fiir die Messungen mit sehr kleinen Rabifrequenzen (siche Kapitel 4.1.3) wurde ein
anderes IR Lasersystem verwendet. In Abbildung 3.8 ist ein Schema dieses System
dargestellt. Der Ausgangsstrahl einer gitterstabilisierten Laserdiode im Littrow-Aufbau
[RWE™95] wird mit Hilfe zweier Trapezverstirker (TA) auf bis zu 1 W verstérkt. Damit
stehen hinter einer optischen Diode, die zwingend zum Schutz des Trapezverstéarkers
notig ist, 750 mW zur Verfiigung. Durch das schlechtere Strahlprofil lassen sich von
diesem Strahl nur ca 30% in den Verdopplungsresonator einkoppeln. Mit diesem Sys-
tem konnen blaue Leistungen bis zu 30 mW realisiert werden. Durch die Uberlagerung
zweier TA Strahlen ldsst sich im Prinzip sogar ein halbleiterbasierter Laser bei 816 nm
realisieren, der bis zu 1,6 W zur Verfiigung stellt [Kol07].

Durch das Ausbleiben der Weiterentwicklung von TA-Chips im Wellenléngenbereich
von 816 nm, sowohl zu hoheren Leistungen als auch zur Verbesserung des Strahlprofils,

wird fiir das Vierwellenmischen das Ti:Sa Lasersystem verwendet.

3.1.3. Das griine Lasersystem

Die fehlende Energie vom 7S Niveau bis zur Lyman-a-Frequenz legt die Frequenz des

dritten Fundamentalstrahls fest. Die benttigte Wellenlénge liegt bei einer Wellenlénge



42 3.1. LASERSYSTEM

L ST
%n D] 2 K
V
P T (AR NG
Servo 2L -_— A
FI L L<> T ------------ :
Servo
A TA TA
P
L <> L
% <=ZL ___816nm

Fl

Abbildung 3.8: Alternativer Aufbau zur Erzeugung von 816 nm. LD: Laserdiode,
TA: Trapezverstirker, FI: Faradayisolator, A\/2: Wellenplatten, L, ZL: Linsen bzw. Zylin-
derlinsen, T: Thermoelement, P: Peltierelement, ST: Strahlteiler, NG: Neutralgraufilter, G:
Littrow-Gitter.

von 545,5nm im Griinen. Das Lasersystem dazu besteht aus einem kommerziellen La-
seroszillator mit zwei Verstirkereinheiten und einem modifizierten kommerziellen Ver-
dopplungsresonator. Es ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Der Laseroszillator besteht
aus einem Ytterbium-dotiertem Faserlaser, der eine maximale Ausgangsleistung von
127mW generiert. Durch die Temperatur der Faser lasst sich die Wellenldnge von
1090,81 nm bis 1091,19 nm verstellen. Fiir schnelle Modulationen ist die Faser durch
eine Piezokeramik in der Lange verstellbar, womit die Frequenz um bis zu 8,4 GHz
verstimmbar ist. Mit Hilfe eines Vor- und Hauptverstarkers wird die Leistung auf bis

zu 9,3 W weiter verstarkt.

Die Frequenzverdopplung von 1091 nm auf 545,5nm geschieht in einer kommerziellen
Frequenzverdopplungseinheit. Ein Resonator zur Leistungiiberhohung beinhaltet einen
brewstergeschnitten LBO Kristall, der zur Frequenzverdopplung genutzt wird. Er wird
mit dem Pound-Drever-Hall Verfahren [DHK*83] auf ein Vielfaches der Fundamental-
wellenldnge stabilisiert. Dazu werden der Fundamentalfrequenz Seitenbéander aufmo-
duliert. Dies geschieht in einem Phasenmodulator, der zwischen dem Faseroszillator
und der ersten Verstédrkereinheit platziert ist. Der Resonator ist in der so genann-
ten Dreieckskonfiguration aufgebaut [ZMLG99|. Er ist durch zwei gekriimmte Spie-
gel und einem Prisma beschrinkt. Das Prisma ist auf eine Piezokeramik aufgebracht
und kann so die Lédnge des Resonators verdndern und damit die Stabilisierungsbe-
dingung des Resonators erfiillen. Die dreieckige Konfiguration hat, im Vergleich zur
Doppel-Z-Konfiguration, mehrere Stabilitatsvorteile. Durch den kiirzeren Umlaufweg
fallen Strahlpositionsschwankungen weniger ins Gewicht. Dariiber hinaus ist die Lini-
enbreite eines kiirzeren Resonators bei gleicher Finesse grofier als fiir einen ldngeren
Resonator. Dadurch ldsst sich der Resonator einfacher auf die Laserfrequenz stabi-

lisieren. Durch das Einfassen des Resonators in ein massives Resonatorgehéduse, ist
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Abbildung 3.9: Aufbau des 546 nm-Lasers. WM: Wavemeter, FC: Faserkoppler, \/4,
A/2: Wellenplatten, PBC: polarisierende Strahlteilerwiirfel, BD: Strahlblocker, PM: Pha-
senmodulator, PD: Photodioden, FI: Faradayisolator, BS: Strahlverschieber, LBO: Lithium
Triborat-Kristall, PZT: Piezokeramik, L: Linse.

der Resonator auch wesentlich weniger anféllig auf akkustische Storungen, was sich in
einem stabileren Betrieb bemerkbar macht. Aus 8,3 W IR Leistung, die nach einem Fa-
radayisolator zur Verfiigung stehen, erhélt man bis zu 4,1 W bei 545,5 nm [MSKWO07].
Da die kommerzielle Verdopplungseinheit fiir solch hohe Leistungen nicht konzipiert
wurde, waren mehrere Modifikationen nétig. Zum Einen wurde der Phasenmodula-
tor bereits zwischen den Oszillator und die Verstérker gestellt. Zum Anderen ist die
Temperaturstabilisierung der LBO-Kristallheizung nicht fiir die anfallende thermische
Last, verursacht durch die Absorption der IR Strahlung im Kristall, ausgelegt. Deshalb
muss fiir den Betrieb bei hohen Leistungen der Gehdusedeckel des Resonatorgehduses
abgenommen werden, um einen ausreichenden Wiarmeabtransport zu gewéhrleisten.
Auch éndert sich durch das Aufwirmen des Kristalls der Phasenanpassungswinkel und
muss im laufenden Betrieb nachgeregelt werden. Trotzdem lassen sich mit diesem Auf-
bau {iber mehrere Stunden stabil hohe Leistungen im Griinen produzieren. Durch den
kleinen walk-off Winkel im Vergleich zu den Verdopplungen im UV und im blauen
Wellenlangenbereich ergibt sich hier der kleinste Effekt im Strahlprofil und man erhéalt
ein fast gauBformiges Strahlprofil hinter der Verdopplung (siehe Abbildung 3.10).

Um die Frequenzstabilitdat und die Moglichkeit des Frequenzscans zu testen, wurde eine

dopplerfreie Jodspektroskopie aufgebaut. In Abbildung 3.11 ist eine Aufnahme eines
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Abbildung 3.10: Strahlprofil des griinen Lasers.

solchen Spektrums zu sehen. Im oberen Teil ist ein dopplerverbreitertes Absorptionss-
pektrum zu sehen. Dabei wurde der Faseroszillator iiber seinen kompletten Tempera-
turbereich durchgestimmt. An den Stellen, die mit einem kleinen Pfeil markiert sind,
konnte der Verdopplungsresonator der Laserfrequenz nicht weiter folgen und musste
sich einen neuen Stabilisierungspunkt suchen. Im unteren Bereich der Abbildung 3.11
ist eine dopplerfreie Spektroskopie an der dopplerverbreiterten Linie im rechten Bereich
des weiten Spektrums zu sehen. Dazu wurde eine Sattigungsspektroskopie aufgebaut
und die Frequenz mit Hilfe der Piezokeramik zur Langenédnderung der Faser verstimmt.
Zum Abschluss muss noch eine einschréinkende Ergénzung zu dem Faserlasersystem ge-
macht werden. Auch wenn der Hersteller des Faserlasersystems einen stabilen Betrieb
bei Ausgangsleistungen bis zu 9,3 W spezifiziert, kann bei hohen Leistungen durch
erhohte Emission in Gegenrichtung die Eintrittsfacette des Faserverstarker beschadigt
werden. Um die mehrmonatigen Reparaturzeiten einzusparen, betreiben wir den Fa-
serlaser bei reduzierten Ausgangsleistungen von kleiner 800 mW und erhalten griine
Leistungen von 300 mW. Bei diesen sehr konservativen Einstellungen lauft das System
vollkommen einwandfrei.

Um in Zukunft nicht mehr auf Reparaturen des Herstellers angewiesen zu sein, wurde
in unserer Gruppe ein alternatives Faserverstirkersystem aufgebaut. Es besteht aus
zwei Verstarkerstufen. Die erste Verstiarkerstufe kann Leistungen bis 3 W stabil erzeu-
gen [Ste09] und die zweite Verstirkerstufe kann ohne Probleme Leistungen von 30 W
im IR erreichen. Bei diesem System konnen alle Reparaturen, die an den Fasern an-
fallen konnten, selbststdndig innerhalb weniger Tage durchgefiihrt werden. Bei einer
moglichen Konversionseffizienz von 75% wére so eine griine Quelle mit bis zu 23 W

moglich. Durch eine stédrkere Pumpquelle wére sogar eine griine 100 W Laserquelle
denkbar [MWD10].

Griines Lasersystem bei 540 nm

Fiir die Messungen in Kapitel 4.2.5 wurde das Faserlasersystem variiert um eine Wel-
lenldnge von 540 nm zu generieren. In Abbildung 3.12 ist das Emissionspektrum einer

Yb-Faser dargestellt. Ytterbium Fasern decken den gesamten Bereich zwischen 1000
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Abbildung 3.11: Jodspektroskopie. (a) Dopplerverbreitertes Spekrum im gesamtenm
Scanbereich des griinen Lasers. Pfeile markieren Stellen, an denen der Resonantor neu stabi-
lisiert werden. (b) Dopplerfreie Sattigungsspektroskopie von der in (a) ganz rechten verbrei-

terten Linie.

bis 1200nm ab [PCHT95]. Um also das System auf eine Wellenldnge von 540 nm zu
verdndern muss nur eine andere Oszillatorfrequenz verwendet werden. Hierfiir wur-
de eine gitterstabilisierte Laserdiode im Littrowaufbau verwendet. Die resultierende
Leistung von 50 mW wird fasergekoppelt als Quellenlaser fiir die kommerziellen Faser-
verstarker genutzt. Damit stehen 800 mW IR Leistung bei 1080 nm bereit, die verdop-
pelt die gewiinschten 540 nm liefern. Zum Verdoppeln muss lediglich der Kristallwin-
kel verdndert werden, um die Phasenanpassungsbedingung bei der verdnderten Wel-

lenlénge zu erfiillen.

3.2. Aufbau der Lyman-a Quelle

In diesem Abschnitt soll der Aufbau der Lyman-a Quelle beschrieben werden. Dazu
sind zwei Teile notig: Zum Einen das fundamentale Lasersystem (siche Kapitel 3.1)
und zum Anderen die Quecksilbervakuumapparatur, die einen konstanten Quecksil-

berdampfdruck erzeugen kann. Dariiber hinaus ist es extrem wichtig einen guten Uber-
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Abbildung 3.12: Absorptions- und Emissionsquerschnitte von Yb?" dotiertem
Germanosilikatglas. Der rechte Emissionspeak kann zwischen 1000 nm und 1200 nm zur
Verstiarkung genutzt werden. Aus [PNTH97].

lapp der einzelnen Fundamentalstrahlen im Fokusbereich zu gewéhrleisten. In diesem
Abschnitt wird zunéchst die Strahlformung und -iiberlappung in longitudinaler sowie

transversaler Richtung zum Strahl beschrieben und danach die Quecksilberdampfzelle.

In Abbildung 3.13 ist der Aufbau der Lyman-a Quelle skizziert. Im unteren Bereich
findet sich das fundamentale Lasersystem bestehend aus dem frequenzvervierfachten
Scheibenlaser fiir die 254nm, dem frequenzverdoppelten Titan:Saphir Laser fiir die
408 nm und dem frequenzverdoppelten Faserlaser mit Faserverstiarker fiir die 545 nm.
Alle drei Strahlen werden getrennt durch ein Zylinderlinsenteleskop rund geformt und
von ihrem Astigmatismus befreit. Ein normales Teleskop dient dann zum Einen dazu
die Strahlen moglichst grofi aufzuweiten, um einen schérferen Fokus zu erméglichen,
zum Anderen dazu die Divergenz der einzelnen Strahlen getrennt &ndern zu koénnen.
Die Strahlen werden dann an dichroitischen Spiegeln iiberlagert. Gemeinsam werden
die Strahlen durch eine Fokussierlinse mit einer Brennweite von f = 15cm in die
Quecksilberdampfzelle fokussiert. Die Zelle ist in zwei Bereiche unterteilt. Der Vier-
wellenmischbereich, in dem der Vierwellenmischprozess stattfindet, ist mit Hilfe einer
vakuumgedichteten Magnesiumfluoridlinse vom Seperations und Detektionsbereich ge-
trennt. Beide Bereiche sind bis auf einen Restgasdruck von 10~" mbar abpumpbar.
Im Vierwellenwischbereich ist der Quecksilberbereich durch gekiihlte Aperturen von
dem Vakuumbereich getrennt. An den gekiihlten Aperturen wird durch Kondensation
das Austreten von Quecksilberdampf verhindert und fliissiges Quecksilber kann iiber
den Riicklauf zum Quecksilberreservoir zuriickflieBen. Um zusétzlich die Optiken vor
Quecksilberkontamination zu schiitzen, kann Helium als Puffergas in die Apparatur
eingelassen werden. Mit einem Puffergasdruck von 100 mbar lassen sich so mit dieser
Konstruktion Quecksilbertemperaturen von bis zu 240°C einstellen, ohne dass Konden-
sation von Quecksilber an Optiken beobachtet wird. Dies entspricht einer Atomdichte

von 1x10**m~3. Ab dem Quecksilberbereich propagiert neben den Fundamentalstrah-



KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU 47

len auch der Lyman-a-Strahl mit. Dieser muss vor der Detektion von den Fundamen-
talstrahlen getrennt werden. Dies wird durch die Dispersion der MgFy Linse erzielt.
Diese weist bedingt durch die stark unterschiedlichen Wellenléngen eine andere Brenn-
weite fiir die Lyman-a Wellenldnge im Vergleich zu den Fundamentalwellenlédngen auf
(f = 21,5cm bei 546 nm, f = 13cm bei Lyman-«). Dadurch ergibt sich der Fokus
von Lyman-a deutlich frither. An der Fokusposition der Fundamentalstrahlen ist der
Lyman-a-Strahl bereits wieder aufgeweitet. So lassen sich die Fundamentalstrahlen
durch einen kleinen Spiegel an der Fokusposition der Fundamentalstrahlen aus der
Apparatur herausreflektieren. Der Verlust bei Lyman-a lédsst sich abschétzen auf ca.
30 %. Dariiber hinaus hat man so Zugriff auf die Fundamentalstrahlen und auch auf
das Fluoreszenzlicht aus dem Zweiphotonenprozess. Weitere Unterdriickung der Fun-
damentalstrahlen wird durch das Einbringen von VUV Interferenzfiltern (Acton, 122-N
und 122-XN) erzielt. Diese weisen eine UV zu VUV Unterdriickung von 60 (122-N) und
3000 (122-XN) auf. Dabei betrigt die Transmission bei Lyman-a 14% (122-N) bzw. 4%
(122-XN). Die Detektion erfolgt mit Hilfe eines Photomultipliers (Hamamatsu, R6835),
der eine erhohte Empfindlichkeit im VUV Wellenléngenbereich aufweist und blind im
sichtbaren Bereich ist. Sich noch ergebende Untergrundzihlraten lassen sich durch Dif-
ferenzbildung zweier aufeinanderfolgender Messpunkte (mit und ohne griinem Strahl)
eliminieren. Dazu kann der griine Strahl periodisch unterbrochen werden. Da Helium
durch das Magnesiumfluoridfenster des Photomultipliers diffundiert [BKV00], wird der
Detektionsbereich mit Argon als Puffergas befiillt.

geheizte
Vierwellenmischregion MgF, Linse Trennung & Detektion

Kiihlung j

Hg Dampfzelle

[BSO] SHG LBO Faser- Faserlaser
546nm verstarker 1091nm
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Abbildung 3.13: Aufbau der Lyman-a Quelle. Die Fundamentallaser werden an Di-
chroiten iiberlagert und mit einer Linse in den Vierwellenmischbereich fokussiert. Im hinteren
Bereich der Zelle wird die Trennung der Lyman-a Strahlung von den Fundamentalstrahlen
durchgefiihrt und detektiert. LNs: Kiihlfalle mit fliisssigem Stickstoff, PMT: Photomultiplier.
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3.2.1. Strahliiberlagerung

In Abbildung 3.14 ist eine Detailansicht der Uberlagerung der Strahlen gezeigt. Dabei
dient zur Vorjustage der Uberlagerung der Reflex des Eintrittsfensters der Quecksil-
berdampfzelle als Referenzstrahl. Er ist im Gegensatz zum tatséichlichen Fokus in der
Dampfzelle frei zugénglich und kann damit vermessen werden. Um den Strahlversatz
durch das Eintrittsfenster und, da es im 45° Winkel zum Strahl aufgebaut ist, den
vom Fenster verursachten Astigmatismus zu simulieren, wird ein baugleiches Quarz-
fenster der gleichen Dicke in den Strahlengang eingebracht. Die Fokusiiberlagerung in
transversaler Richtung kann nun direkt durch das Maximieren der Transmission durch
eine Apertur (Durchmesser 20 pm) geschehen. Dabei dienen piezogetriebene Feinme-
chanikspiegelhalter als Justagemittel, die in jedem Strahlengang eingebracht sind. Die
so erlangte Uberlagerung der Fundamentalstrahlen ist eine gute Startkonfiguration zur
Lyman-a Produktion. Zur weiteren Feinjustage dient zum Einen die Detektion der
Zweiphotonenresonanz und letzendlich das Lyman-a Signal. Durch das Zweiphotonen-
signal, welches hinter der Zelle gemessen werden kann, ldasst sich bei heifler Dampfzelle
direkt der Uberlapp des blauen und des UV Lasers weiter optimieren. Final kann dann
mit dem Lyman-o Signal der Uberlapp des griinen Lasers mit den beiden anderen
optimiert werden. Um die mechanische Stabilitdt zu erhohen, wurde auf lange Spiegel-
halterungen verzichtet und eine Tischerh6hung vor die Dampfzelle errichtet, auf der die
Strahliiberlagerung stattfindet. Die Strahlen werden mit Periskopen von der Tischhéhe
auf die erhohte Position gebracht und gleichzeitig die Polarisation auf p-Polarisation

gedreht um Reflexionsverluste am Eintrittsfenster zu minimieren.

Hg-Zelle

_1
1
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Abbildung 3.14: Detailansicht der Uberlagerung der Fundamentalstrahlen. PS:
Periskop, PM: piezogetriebene Spiegel, DM: Dichroiten, A: Apertur, PD: Photodiode.

Neben der transversalen Uberlagerung ist es auch wichtig, die longitudinale Uberla-

gerung der Fundamentalstrahlen zu gewéhrleisten. Durch die verschiedene Dispersion
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der Fokussierlinse bei den verschiedenen fundamentalen Wellenléngen liegen die Foki
der einzelnen Strahlen zunéchst nicht am selben Ort. Bei gleicher Strahldivergenz ist
der Fokus des UV Strahls frither als der des blauen und des griinen Strahls. Diese
dispersionsbedingte Fehljustage muss durch verschiedene Strahldivergenzen der Fun-

damentalstrahlen ausgeglichen werden.
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Abbildung 3.15: Knife-edge Strahlvermessung. a Eine Photodiode (PD) nimmt die
Leistung des Strahls der von einer Rasierklinge teilweise geblockt wird auf. b Sich ergeben-
des integrales Intensitéitsspektrum beim Verfahren der Rasierklingenposition senkrecht zur

Strahlausbreitungsrichtung und daraus berechnetes Strahlprofil.

Um die Lage des Fokus in Strahlausbreitungsrichtung zu bestimmen wird die Stelle
mit dem geringsten Strahldurchmesser mit Hilfe des knife edge-Verfahrens bestimmt.
Hierbei wird senkrecht zum Strahl eine Rasierklinge in den Strahl eingebracht und die
Transmission an der Klinge vorbei durch eine Photodiode detektiert (siehe Abbildung
3.15a). Es ergibt sich ein integriertes Leistungsspektrum entlang der Verschiebeachse
der Rasierklinge. Bei einem perfektem Gauflstrahl ergibt sich eine Transmission in
Abhéngigkeit zur Position der Rasierklinge wie sie in Abbildung 3.15b gezeigt ist. Der
Verlauf kann durch die Fehlerfunktion wiedergegeben werden. Durch eine Anpassung
lasst sich damit der Strahlradius bestimmen. Messen mit einer zur Verschiebeachse um
45° gedrehten Klinge liefert den Strahlradius entlang einer zweiten Achse und es kann
auf den Radius entlang der senkrechten Achse geschlossen werden. Durch Messen der
Strahlradii entlang der Ausbreitungsrichtung erhédlt man somit die Strahlpropagation.
In Abbildung 3.16 ist der Strahlverlauf der einzelnen Fundamentalstrahlen in der Néhe
des Fokus gezeigt nachdem die longitudinale Uberlagerung optimiert wurde. Es ist
deutlich zu erkennen, dass die Strahltaille fiir kleinere Wellenldngen kleiner ist und die
Uberlagerung fiir beide Richtung gut erfiillt ist.

Perfekte Gauflstrahlen breiten sich geméaf
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w(z) :wo,/l—l—i (3.1)

aus [ST91, Sie86]. Wobei w(z) den Strahlradius an der Stelle z, wy den Strahlradius
im Fokus und zp die Rayleighléinge bezeichnen. Die Rayleighlénge ist iiber

2

op = % (3.2)

mit der Strahltaille wy und der Wellenlénge verbunden. Wie aus den Strahlprofilen der
einzelnen Laser ersichtlich ist (Abbildungen 3.5,3.7,3.10), handelt es sich in diesem Fall
nicht um reine Gaufstrahlen. Dies lisst sich mit der Beugungsmafizahl M? beschreiben.

Im Allgemeinen lasst sich fiir einen Gauflstrahl folgende Beziehung herleiten:

TOWY

A
Fiir eine Uberlagerung aus mehreren GauBstrahlen ist diese Bezichung nicht mehr
erfiillt und anstatt der 1 auf der rechten Seite ergibt sich eine Zahl gréfler 1. Diese
Zahl wird mit M? bezeichnet. M? ist damit auch eine MaBzahl fiir die Strahlqualitiit.
In Tabelle 3.1 ist eine Auflistung aller gemessener Beugungsmaflzahlen, b-Parameter
und Strahlradi der Fundamentalstrahlen zu sehen. Wie aus den Strahlprofilen schon

zu erwarten war, ist der griine Strahl einem Gauflstrahl am &hnlichsten und der UV

~1. (3.3)

Strahl hat schon eine deutlich von 1 verschiedene Beugungsmaflzahl.

AN AL LI I I LI I I P
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Abbildung 3.16: Strahlpropagation der Fundamentalstrahlen in der Nihe des
Fokus. Oben: Entlang der Tischebene gemessen. Unten: Entlang einer um 45° verkippten

Achse gemessen.
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o1

Tabelle 3.1: Beugungsmaflzahlen M2, b-Parameter und Strahltaillen der einzel-

nen Fundamentalstrahlen. Parallel: Gemessen entlang der Tischebene; 45°: Mit einer um

45° gedrehten Rasierklinge gemessen.

parallel 45°
Farbe | wo [pm] | b [mm] | M? | wo [pm] | b [mm] | M?
uv 7,3 0,68 2 5,4 0,52 1,4
blau 8,8 0,78 1,5 9,4 0,78 1,7
grin 12,3 1,16 1,5 13,9 1,46 1,5
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4. Ergebnisse

In diesem Kapitel sollen die erzielten Ergebnisse présentiert werden. Der erste Ab-
schnitt wird sich dabei auf die 6'S-71S Zweiphotonenresonanz konzentrieren. Da fiir
ein effizientes Vierwellenmischen das Ausnutzen einer Zweiphotonenresonanz essentiell
ist, soll hier ausfiihrlich alle beobachteten Phénomene beschrieben werden. Ein gutes
Verstandnis ist Grundvoraussetzung fiir eine Lyman-a Quelle. Im zweiten Abschnitt
wird auf das Vierwellenmischen in Quecksilber eingegangen. Im Speziellen wird iiber
das Ausnutzen einer Ein-, Zwei- bzw. Dreiphotonenresonanz gesprochen und welche

Einfliisse dies auf den Vierwellenmischprozess hat.

4.1. Zweiphotonenresonanz

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Zweiphotonenresonanz diskutiert. Zu-
nédchst wird die Spektroskopie der Zweiphotonenresonanz mit weiter und naher Ver-
stimmung des UV Lasers zum intermedidren Niveau besprochen. Neben den Zweipho-
tonenresonanzen treten doppelte Einphotonresonanzen auf. Bei nahverstimmtem UV
Laser konnen bei kleinen Rabifrequenzen zusitzlich geschwindigkeitsselektive Doppel-
resonanzen auftreten, die ndher untersucht werden. Dariiberhinaus hat das interme-
didre Niveau noch Einfluss auf die Peak-Lagen der Zweiphotonenresonanz und die Hy-
perfeinaufspaltung der ungeraden Quecksilberisotope kann zu einer Unterdriickung der
Zweiphotonenabsorption fiihren. Durch hohe Anregungswahrscheinlichkeiten bedingt
durch die kleine UV Verstimmung und hohen Rabifrequenzen kann sogar ein spontaner
Laseriibergang zwischen dem 7'S und 6! P Niveau, getrieben durch die Zweiphotonen-
absorption, auftreten. Dies wurde zuvor mit kontinuierlichen Pumplasern noch nicht

beobachtet und soll hier ausfiihrlich beschrieben werden.

4.1.1. Zweiphotonenresonanz mit weitverstimmtem UV Laser

Bei der Beobachtung der Zweiphotonenresonanz lassen sich zwei unterschiedliche Fille
trennen: Der in diesem Unterkapitel beschriebene fernresonante Fall (dabei ist die Ver-
stimmung des UV Lasers zur Einphotonresonanz des 6'.S zum 6% P Uberganges deutlich
groBer als die Isotopieaufspaltung dieses Uberganges) und analog der in Abschnitt 4.1.2
beschriebene nahresonante Fall.

In Abbildung 4.1 ist das typische Bild einer fernresonanten Zweiphotonenresonanz

abgebildet. Dabei wird die Frequenz des blauen Lasers bei fester UV Verstimmung

53



o4 4.1. ZWEIPHOTONENRESONANZ

8y, (*%Hg) [GHz]

-5 0 5 10
0. 4 [ T T 1 T T T T 1 T T T T 1 T T T T
w oot ]
S :
o] 0.3 I N ; =
c
o |} . ]
(2] . o
c ‘ °° %
(O] O 2 - . . .’v o PR .
C o. .0 o °
i) . < ~ 3
e} B o : 'y o : c“ -
s voos %
- H v o ° 4 -
.G;_) 0 ’ 1 :“‘0 8 13 [ o ..Q ° o %
Y } - S P .
N L s g Y 3 q\] P AP R 9 8 L
4 N . o. l N | .J I ™ oc‘~
O w Ll w 1 1 | l 1 1 1 | 2l LS
40 45 50 55

Abbildung 4.1: Zweiphotonenresonanz bei weitverstimmtem UV Laser. Aufgetra-
gen ist das Fluoreszenzsignal bei 1014 nm gegeniiber der Verstimmung des blauen Lasers do3
zur Zweiphotonenresonanz bei einer UV Verstimmung von -48 GHz. Position und Héufigkeit
der verschiedenen Isotope sind mit senkrechten Strichen markiert. Die gestrichelte Linie stellt

eine Rechnung mit optischen Blochgleichungen dar.

(012 = —48 GHz) iiber die Zweiphotonenresonanz verstimmt und das Fluoreszenzsignal
bei 1014 nm, aus dem Zerfall des 715 Niveaus, mit einer Photodiode detektiert. Die
Quecksilberzelle hatte dabei Raumtemperatur und die Leistungen in den fundamenta-
len Strahlen waren 30 mW im blauen und 90 mW im UV bei einer Strahlgréfie in der
Zelle von ca. 30 pm. Es ergeben sich mehrere Resonanzen mit unterschiedlicher Hohe
geméf der Isotopenhéufigkeit. Die Position ist gegeben durch die Energieverschiebung
der verschiedenen Isotope. Die aufgetragene Verstimmung ist die Verstimmung bezogen
auf das Isotop 2“?Hg, das mit 23% das hiufigste Isotop im natiirlich vorkommenden
Isotopengemisch darstellt. Zu sehen sind Resonanzen der Isotope 204, 202, 201, 200,
199 und 198. Dabei lassen sich die Isotope 201/200 und 199/198 spektral wegen der
Verbreiterungsmechanismen nicht trennen. Das Isotop 196 hat eine zu geringe Haufig-
keit, als dass es sich in diesem Experiment nachweisen lésst. Somit ergeben sich vier
Peaks. Der Verlauf der griin gestrichelten Linie wurde mit den in Abschnitt 2.1.1 vorge-
stellten optischen Blochgleichungen berechnet. Dabei wurde die Dopplerverbreiterung
bei 20°C angenommen, die Stoffverbreiterung trigt bei dieser Temperatur kaum bei
und kann vernachléssigt werden. Die Rabifrequenzen wurden aus den eingestrahlten
Leistungen wie in Abschnitt 2.1.1 berechnet. Der theoretische Verlauf gibt den Verlauf

der Kurve gut wieder.

Dieses Bild ergibt sich qualitativ fiir jede fernresonante Messung. Die Verstimmung des
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UV Lasers zur Einphotonresonanz 6'S—63P beeinflusst nur, wie effektiv der Zweipho-
tonenprozess getrieben werden kann. Die Hohe der Zweiphotonenresonanz ist invers
proportional zu der UV Verstimmung zum intermedidren Niveau. Dementsprechend
ergibt sich bei einer Halbierung der UV Verstimmung eine doppelt so hohe Zweiphoto-
nenresonanz. Die Form der Zweiphotonenresonanz bleibt dabei gleich. Dies ist jedoch
nur der Fall, so lange die UV Verstimmung deutlich groler als die Isotopenaufspaltung

des intermedidren Niveaus ist.

4.1.2. Zweiphotonenresonanz mit nahverstimmten UV Laser

Das zuvor beschriebene Verhalten, dass die UV Verstimmung keinen Einfluss auf die
Form der Zweiphotonenresonanz hat, ist nicht mehr der Fall wenn die UV Verstim-
mung in der GréBenordnung der Isotopieaufspaltung ist. In diesem Fall ergeben sich
zwei Typen von Resonanzen. Zum Einen wie im vorangehenden Abschnitt die Zwei-
photonenresonanzen und zum Anderen die im Weiteren doppelte Einphotonresonanzen

genannten Resonanzen, die beide im Folgenden néher beschrieben werden.

e Zweiphotonenresonanzen

Die Zweiphotonenresonanz bezeichnet die direkte Anregung vom 6S Niveau zu
dem 7'S Niveau iiber gleichzeitiger Absorption bei der Summenfrequenz der bei-
den eingestrahlten Laser. Das intermediire 63P Niveau wird dabei nicht besetzt
und trigt wie im vorangehenden Abschnitt bereits dargestellt nur untergeordnet
bei. Damit treten Zweiphotonenresonanzen auf, wenn die Summenfrequenz der

Laser gleich der Ubergangsfrequenz des Zweiphotoneniibergangs ist:

Wyv + Whlau = We15—715 (4.1)

oder wenn wir die Verstimmungen der Laser zu den jeweiligen Ubergingen be-

trachten:

(523 - —(512. (42)
Dieser Prozess ist in Abbildung 4.2 (a) dargestellt.

e doppelte Einphotonresonanz

Bei dem Prozess der doppelten Einphotonresonanz erfolgt die Anregung schritt-
weise {iber das intermediére Niveau. Dabei wird die Besetzung im intermedidren
Niveau, welche durch die nahe Verstimmung des UV Lasers zum 6'S-62P Uber-
gang vorhanden ist, iiber einen resonanten Prozess durch den blauen Laser in das
Zweiphotonenniveau 7'S weiter angeregt. Dazu muss die Frequenz des blauen
Lasers gerade die Frequenz des oberen Uberganges vom 6*P zum 7'S Niveau
haben:
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(a) Zweiphotonenresonanz (b) doppelte Einphotonenresonanz

s s

6'S 6'S

Abbildung 4.2: Zweiphotonenabsorptionsprozesse. (a) Zweiphotonenresonanz: Die
Summe der eingestrahlten Frequenzen entspricht der Ubergangsfrequenz des 61.5-7'S Uber-
ganges. (b) Doppelte Einphotonresonanz: Nichtresonante Anregungen in das intermediére
63P Niveau werden durch eine resonante 63P-7'S Kopplung in das Zweiphotonenniveau

angeregt.

Wplau = We3p—718 (43)

oder wieder in Verstimmungen der Laser ausgedriickt:

Sog = 0. (4.4)
Dieser Prozess ist in Abbildung 4.2 (b) dargestellt.

Demnach ergiebt sich fiir jedes Isotop eine weitere mogliche Resonanz. Neben der Zwei-
photonenresonanz bei der die Summenfrequenz gleich der Zweiphotoneniibergangsfre-
quenz ist nun auch die doppelte Einphotonresonanz bei der die blaue Frequenz gerade
gleich der 62 P-7'S Ubergangsfrequenz ist. Fiir die ungeraden Isotope 199 und 201 sogar
zwei bzw. drei weitere Resonanzen da diese Isotope wegen ihrem von Null verschiede-
nem Kernspin einer Hyperfeinaufspaltung unterliegen und damit das 63 P Niveau nicht
mehr entartet ist [HWO03, MKO07].

Dariiber hinaus ist die Stiarke des Zweiphotonenprozesses und des doppelten Einphoto-
nenprozess von der Verstimmung des UV Lasers zum intermedidren Niveau abhingig.
Bei UV Verstimmungen in der Gréfenordnung der Isotopenverschiebung koénnen die-
se Verstimmungen fiir verschiedene Isotope stark unterschiedlich sein und somit die
Hohen der Resonanzen deutlich verschieden sein.

In Abbildung 4.3 ist eine Zweiphotonenresonanz beim Durchstimmen des blauen La-
sers bei kleiner UV Verstimmung dargestellt. Es lasst sich leicht erkennen das sich
ein deutlich anderes Bild ergibt als im fernresonanten Fall (vgl. Abb. 4.1). Neben den
Peaks, die aus der Zweiphotonenresonanz entstehen, ergeben sich weitere Peaks die

sich auf eine doppelte Einphotonresonanz zuriickfithren lassen. Die Theoriekurve in
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Abbildung 4.3: Zweiphotonenresonanz bei nahverstimmten UV Laser. Aufgetra-
gen ist das Zweiphotonensignal bei 1014 nm gegeniiber der Verstimmung des blauen La-
sers do3 zur Zweiphotonenresonanz bei einer UV Verstimmung d15 von 3,61 GHz. Position
und Héufigkeit der verschiedenen Isotope sind mit senkrechten Strichen markiert, dabei sind
durchgezogene Striche Positionen der Zweiphotonenresonanz und gestrichelte doppelte Ein-

photonresonanzen. Die Linie stellt eine Rechnung mit optischen Blochgleichungen dar.

Abbildung 4.3 ist mit Hilfe der vorgestellten Zweiphotonentheorie aus Kapitel 2.1.1
berechnet. Es kann eine gute Ubereinstimmung von Theorie und Experiment beob-
achtet werden. Die nach Gleichungen (4.2) und (4.4) berechneten Peakpositionen sind
in Abbildung 4.3 durch senkrechte Striche markiert. Dabei reprisentiert die Lénge
der Striche die Isotopenh&ufigkeit im natiirlich vorkommenden Quecksilber. Durchge-
zogene Linien stehen dabei fiir Zweiphotonenresonanzen und gestrichelte Linien fiir
doppelte Einphotonresonanzen. Da im Gegensatz zu den Zweiphotonenscans aus dem
vorhergehenden Abschnitt bei den nahresonanten Féllen das Spektrum sehr stark von
den gewéhlten Verstimmungen und auch den Rabifrequenzen abhéngt, werden die-
se Parameter zur Anpassung der Daten variabel gehalten. Zur Frequenzmessung der
Fundamentalstrahlen steht zwar ein Wellenldngenmessgerét zur Verfiigung, jedoch ist
dessen absolute Genauigkeit mit (minimal) 60 MHz angegeben. Zusétzlich wird eine
regelméflige Kalibrierung auf einen Frequenzstandard empfohlen um diese absolute
Genauigkeit zu erreichen. Fiir die hier prasentierten Messungen wurde keine extra Ka-
librierung durchgefiihrt. Die Frequenzmessung erfolgt in unserem Aufbau stets im infra-
roten Frequenzbereich, das heifit jeder Fundamentalstrahl wird vor den Verdopplungen
vermessen. Daraus ergibt sich fiir den UV Strahl eine vierfach (zwei Verdopplungen)
und fiir den blauen Strahl eine zweifach schlechtere absolute Genauigkeit. Um einen

Eindruck von der Frequenzsensitivitiat des Zweiphotonenspektrums im nahresonanten
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Fall zu bekommen, ist in Abbildung 4.4 ein Zweiphotonenscan und Theoriekurven mit
leicht veranderten UV Verstimmungen dargestellt. Zum Einen erkennt man, dass sich
die Peaklagen der Zweiphotonenresonanzen geméifl der Verdnderung der Verstimmung
verschieben. Die Lage der doppelten Einphotonresonanz und Zweiphotonenresonanz ist
fiir den Fall der besten Anpassung an die Daten eingezeichnet. Zum Anderen erkennt
man, das sich die relativen Peakhohen bereits bei kleinen Verdnderungen der Verstim-
mungen stark dndern und auch Peaks erscheinen kénnen, die vorher nicht zu erkennen
waren. Dies lédsst sich bei der zur optimalen Verstimmung um -300 MHz verschobenen
Linien erkennen. Hier verdndert sich die Form des rechten Peaks: Anstelle des Peaks

erscheint eine verbreiterte Schulter.
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Abbildung 4.4: Einfluss kleiner Abweichungen in der UV Verstimmung. Spektrum
der Zweiphotonenresonanz bei einer UV Verstimmung von 3,65 GHz. Die Anpassung an die
Daten ergibt die durchgezogene Theoriekurve. Leichte Abweichungen in der UV Verstimmung
ergeben die roten Kurven (bei rotverstimmt) bzw. die blauen Kurven (bei blauverstimmt).
Positionen der Zweiphotonenresonanzen sind mit durchgezogenen senkrechten Strichen mar-

kiert, doppelte Einphotonresonanzen mit gestrichelten Linien.

4.1.3. Geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz

Ein Typ von Zweiphotonenresonanzen, der nur bei sehr geringen Rabifrequenzen zu be-
obachten ist, ist die geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz [Bey08, BKS*09]. Durch
die Dopplerverschiebung kann ein Ubergang eines bewegten Atoms resonant gegeniiber
einem, zum ruhenden Atom, verstimmten Laser sein. Fiir diese eine Geschwindigkeits-
klasse kann sowohl die Zweiphotonenresonanzbedingung (4.2) als auch die doppelte

Einphotonresonanzbedingung (4.4) gleichzeitig erfiillt sein. Betrachten wir die Situati-
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on eines Dreiniveausystem und zwei Laserfelder mit Verstimmungen 415 und do3. Durch
die Dopplerverschiebung ergibt sich, dass die Geschwindigkeitsklasse mit

V= k‘12512 (45)

zu dem UV Laser resonant ist. Ebenso lisst sich fiir den oberen Ubergang die Beziehung

V= k‘23523 (46)

herleiten. Bei einer gewédhlten Verstimmung des unteren Lasers 15 ergibt sich dann bei

einer Verstimmung von

k
o3 = k—”dlz, (4.7)
23

dass die gleiche Geschwindigkeitsklasse beide Laser resonant wahrnimmt und somit
die doppelte Einphotonresonanz mit der Zweiphotonenresonanz identisch ist. Dies ist
ein Effekt, der durch die thermische Geschwindigkeitsverteilung begiinstigt wird, je-
doch nur eine spezifische Geschwindigkeitsklasse anspricht und somit nicht Doppler-
verbreitert ist. In Abbildung 4.5 ist eine solche dopplerfreie Resonanz im Spektrum
der Zweiphotonenresonanz zu erkennen. Es erscheint ein deutlich schmalerer Peak im
Scanbereich bei ca. -7,4 GHz. Dieser Peak kann dem Isotop ' Hg mit F' = 3/2 zugeord-
net werden. Er befindet sich damit in der Flanke der zum gleichen Isotop gehdrenden
doppelten Einphotonresonanz, was zu erwarten ist, da nur in der Nédhe der Einphoton-
resonanz ein nicht verschwindender Anteil an Atomen durch Dopplerverschiebung den
Laser resonant erfahrt. Dariiber hinaus sind mehrere weitere Peaks im Scanbereich zu
sehen, die von Zweiphotonenresonanzen bzw. doppelten Einphotonresonanzen verschie-
dener Quecksilberisotopen herriihren. Um die Rabifrequenzen der beiden eingestrahl-
ten Laser moglichst klein wéhlen zu konnen, aber trotzdem noch ein Fluoreszenzsignal
detektieren zu konnen, wurden die Strahlen unfokussiert (Strahldurchmesser 2mm)
durch die Quecksilberdampfzelle geschickt. Dabei ergeben sich bei deutlich geringeren
Intensitédten eine groflere Menge an Quecksilberatomen, die angeregt werden koénnen.
Die Leistungen der Fundamentalstrahlen wurde zu 30 mW im UV und 3 mW im blauen
vermessen.

Die geschwindigkeitsselektiven Doppelresonanzen treten nur bei kleinen Rabifrequen-
zen auf. Dies lésst sich gut verstehen, wenn man sich die Anregungswahrscheinlich-
keiten gegeniiber der Atomgeschwindigkeit fiir verschiedene Verstimmungen betrach-
tet. Betrachten wir den Fall von kleinen Rabifrequenzen von wenigen MHz. In Abbil-
dung 4.6 sind die Anregungswahrscheinlichkeiten in das Zweiphotonenniveau gegeniiber
der Atomgeschwindigkeiten bei einer UV Verstimmung von d;5 = 1,65 GHz fiir die
Félle 693 =-1,65 GHz (Zweiphotonenresonanz), do3 =0 GHz (Einphotonresonanz) und
den Fall 093 =1,03 GHz (geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz) gezeigt. Schauen
wir uns den Fall mit do3 = —1,65 GHz (griine Linie in Abbildung 4.6) an. Hier sind
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Abbildung 4.5: Geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz. Zweiphotonenresonanz
bei einer UV Verstimmung von 7,9 GHz. Es ergibt sich ein dopplerfreier Peak bei -7,4 GHz.
EPR: doppelte Einphotonresonanz, ZPR: Zweiphotonenresonanz, GSDR: geschwindigkeits-

selektive Doppelresonanz.

drei Peaks zu erkennen, die mit (a)-(c) markiert sind. Peak (a) und (c) sind sukzessi-
ve Anregungen [GCT77]. Dabei ist der Peak (a), der bei ca. -400m/s liegt, gerade bei
v = d12/k12. Bei dieser Geschwindigkeit ist durch Dopplerverschiebung der UV Laser
resonant zu dem unteren Ubergang. Der Peak (b) bei ca. 700m/s entspricht gerade
dem resonanten Fall des blauen Lasers mit dem oberen Ubergang und liegt demnach
bei v = d93/kas. Der Peak (c¢) gehort zu der Zweiphotonenresonanz und erscheint bei
der Bedingung v = (012 + d23)/(k12 + ko3). Aus dieser Betrachtung ergibt sich, dass
die Lage des Peaks (a) nur von der Verstimmung des UV Lasers abhéngt und sich
die beiden anderen Peaks durch die Verstimmung d,3 verschieben. Um von dieser Dar-
stellung auf die Besetzung im oberen Niveau bei den eingestellten Verstimmungen zu
kommen, muss diese Anregungswahrscheinlichkeit mit der Geschwindigkeitsverteilung
der Atome im Grundniveau (GauBverteilung in Abbildung 4.6) multipliziert und iiber
alle Geschwindigkeiten integriert werden. Da die Gauflverteilung ein starkes Maximum
bei 0m/s aufweist, ergibt sich stets eine hohe Besetzung im oberen Niveau, wenn ei-
ne der Resonanzen Atome im Zentrum der Geschwindigkeitsverteilung anspricht, dass
heifit, wenn einer der Peaks durch Verdndern von d,3 in Abbildung 4.6 bei 0m/s auf-
taucht. So dominiert bei do3 = —1,66 GHz die Zweiphotonenresonanz, da dann der
Peak der Zweiphotonenanregung bei 0 m/s liegt. Entsprechend gilt fiir do3 = 0 GHz die
doppelte Einphotonresonanz. Der Fall o3 = 1,03 GHz ist etwas spezieller, denn dann
Uberlagern sich alle drei Peaks und es ensteht ein sehr hoher Peak bei -400 MHz. Ob-
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Abbildung 4.6: Geschwindigkeitsabhingige Anregungswahrscheinlichkeit bei
niedrigen Rabifrequenzen. Anregungswahrscheinlichkeit ins obere Niveau gegeniiber der
Geschwindigkeit der Quecksilberatome bei niedrigen Rabifrequenzen (o« = 10MHz, § =
5MHz) und einer UV Verstimmung 12 von 1,65 GHz. Es sind die Fille fiir eine blaue
Verstimmung do3 von -1,66 GHz, 0 GHz und 1,03 GHz gezeigt. Die Peaks bei einer blauen
Verstimmung von -1,65 GHz mit (a), (b), (c) markiert, ergeben sich durch doppelte Einpho-

tonresonanz ((a) und (b)) und durch Zweiphotonenresonanz (c).

wohl dieser nicht in der Mitte der Gaulkurve liegt, ergibt sich, da dieser Peak mehrere
GroBenordnung hoher ist als die einzelnen Peaks in den Fillen 9,3 = —1,65 GHz und
093 = 0 GHz, eine Resonanz. Schauen wir uns nun den Fall bei hoheren Rabifrequen-
zen an. In Abbildung 4.7 ist die gleiche Situation mit deutlich hoheren Rabifrequenzen
(einige hundert MHz) dargestellt. Man erkennt, dass die Peaks (a) und (b) durch die
starke Kopplung nun séittigungsverbreitert in diesem Graph sind. Der Peak fiir die
Zweiphotonenresonanz ist weiterhin, da die Zweiphotonenkopplung deutlich geringer
ist, nicht iiber die natiirliche Linienbreite hinaus verbreitert. Der Peak durch die Uber-
lagerung im Falle von do3 = 1,03 GHz fillt nun wesentlich weniger stark aus relativ zu
dem Zweiphotonenpeak (do3 = —1,65 GHz). Er ist nur noch in der gleichen Gréenord-
nung wie der Peak fiir die Zweiphotonenresonanz bei deutlich geringerer Atomdichte
in diesem Geschwindigkeitsbereich und lésst sich so bei hoheren Rabifrequenzen nicht

mehr beobachten.

Es sollte abschlieBend erwdhnt werden, dass diese geschwindigkeitsselektive Dopplere-
sonanz stark verwand ist mit dem Ph&nomen der Dunkelresonanzen [Orr79, SSB89,
SSB*92]. Dunkelresonanzen werden in A-Systemen beobachtet, wenn zwei Niveaus
(meist durch Hyperfeinaufspaltung) an ein oberes Niveau gekoppelt werden und die

Besetzung im oberen Niveau betrachtet wird. Beim Einstrahlen nur einer Kopplung
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Abbildung 4.7: Geschwindigkeitsabhingige Anregungswahrscheinlichkeit bei ho-
hen Rabifrequenzen. Anregungswahrscheinlichkeit ins obere Niveau gegeniiber der Ge-
schwindigkeit der Quecksilberatome bei hohen Rabifrequenzen (o = 800 MHz, 5 = 400 MHz).
Ansonsten wie Abbildung 4.6.

wird Besetzung im oberen Niveau beobachtet. Durch die zweite Kopplung erhélt man
eine Dunkelresonanz und es wird keine Besetzung im oberen Niveau beobachtet. Fiir
die Dunkelresonanz ergibt sich die gleiche Bedingung wie fiir die geschwindigkeitsselek-
tive Doppelresonanz in Gleischung (4.7). Ein grundlegender Unterschied besteht in den
k-Vektoren der Kopplungslaser: Im Falle der Dunkelresonanz mit einer Hyperfeinstruk-
tur ist in guter Ndherung ki = ko3 und somit erfolgt keine Verschiebung der Resonanz
bei unterschiedlichen Verstimmungen sondern die Dunkelresonanz tritt stets mittig in
der Einphotonresonanz auf. Dariiberhinaus ist das obere Niveau im A-System mit dem
mittleren Niveau in einem Leitersystem gleichzusetzen. Bei der Berechnung der Beset-
zung im mittleren Niveau des Leitersystems ergibt sich ebenfalls eine Dunkelresonanz
ebenso wie sich fiir den Fall des A-Systems eine Erh6hung der Besetzung in dem, dann

iiber Zweiphotonenresonanz, gekoppelten unteren Niveau ergibt.
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4.1.4. Verschiebung von Resonanzen durch ein intermediares
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Abbildung 4.8: Geschwindigkeitsverteilung im Zweiniveausystem. (a) unteres Ni-
veau: Die Gechwindigkeitsverteilung des unteren Niveaus wird GauBverteilt angenommen
mit einer Breite von 310m/s (entspricht einer Quecksilbertemperatur von 20°C. (b) mitt-
leres Niveau. Durch Einstrahlen eines Lasers mit einer Verstimmung von d15 = 1.65 GHz
ergibt sich eine nichtsymmetrische Geschwindigkeitsverteilung im mittleren Niveau. Bei der
Geschwindigkeitsklasse von ca. -400 m /s sehen die Atome den verstimmten Laser durch Dopp-
lerverschiebung resonant. Der Peak, der fiir die doppelte Einphotonresonanz verantwortlich

ist, ist leicht gegeniiber der 0 verschoben.

Durch das intermediére Niveau kann es bei einer kleinen Verstimmung des UV La-
sers zu einem weiteren Effekt kommen, der die Zweiphotonenresonanz verschiebt. Die-
ser soll hier erlautert werden. Die Positionen der einzelnen Peaks im Spektrum der
Zweiphotonenresonanz, wie sie in Gleichung (4.2) und (4.4) angegeben sind, sind nur
Néaherungsweise, bei Vernachlissigung der thermischen Geschwindigkeitsverteilung der
Quecksilberatome, richtig. Vor allem in den nahresonanten Féllen der Einphotonreso-
nanz kommt es zu einer Verschiebung der beobachteten Peaks gegeniiber den berechne-
ten Positionen. Durch das einseitig verstimmte Einstrahlen eines Koppellasers zu dem
intermedidren Niveau wird eine Asymmetrie eingefiihrt. Diese bevorzugt beim Anregen
Geschwindigkeitsklassen der thermischen Wolke, deren Verstimmung durch die Dopp-
lerverschiebung teilweise kompensiert wird. Nehmen wir als Beispiel Quecksilberdampf
mit einer Temperatur von 20°C. Dies entspricht einer mittleren Geschwindigkeit der
Quecksilberatome von 155 m/s. In Laserstrahlrichtung entspricht die Geschwindigkeits-
verteilung einer eindimensionalen Boltzmannverteilung. Dies ist in Abbildung 4.8 (a)
gezeigt. Dort ist die Geschwindigkeitsverteilung der Atome im Grundniveau ohne Ein-

strahlung eines Laserfeldes zu sehen. Betrachten wir als néchstes die Geschwindig-
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Abbildung 4.9: Zweiphotonenresonanz mit leicht verstimmtem UV Laser. Erech-
nete Besetzung im Zweiphotonenniveau bei §10 = 1.65 GHz. Der schmale Peak bei do3 =
—1GHz ist die geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz. Die doppelte Einphotonresonanz

(breiter Peak) ist leicht gegeniiber d23 = 0 verschoben.

keitsverteilung, die sich nach einer Einphotonenabsorption im intermediiren Niveau
ergibt. Strahlen wir zum Beispiel einen Laser mit einer Verstimmung von 1,65 GHz ein,
erhélt man eine geschwindigkeitsabhéngige Besetzung im intermediéren Niveau, wie sie
in Abbildung 4.8 (b) gezeigt ist. Man erhélt ein schmales Maximum bei ca -400m/s,
welches genau der Geschwindigkeitsklasse entspricht die mit dem Laser resonant ist.
Dariiber hinaus erkennt man, dass das breite Maximum gegeniiber 0 m/s leicht ver-
schoben ist. Geschwindigkeitsklassen, die den Laser néher verstimmt erfahren werden
mit einer hoheren Wahrscheinlichkeit angeregt, wodurch sich die Asymmetrie ausbil-
det. Schauen wir uns nun die Anregung in das obere Niveau beim Frequenzscannen
des zweiten Lasers bei weiterhin konstaner unterer Laserverstimmung von 1,65 GHz
an. Wenn man nur doppelte Einphotonresonante Anregungen betrachtet, erhélt man
ein Bild wie in 4.9 gezeigt. Dabei entspricht der schmale Peak bei ca. -1 GHz dem Peak
der geschwindigkeitsselektiven Doppelresonanz aus dem vorhergehenden Kapitel und
liegt, wie es nach Gleichung (4.5) zu erwarten ist, bei do3 = kog/k12 X d12. Die breitere
Verteilung in der Nahe von 0 GHz entspricht der doppelten Einphotonresonanz. Es ist
zu erkennen, dass dieser Peak leicht von dem zu erwarteten Wert aus Gleichung (4.4)
bei d93 = 0 abweicht.

Mit dieser Herangehensweise lédsst sich nun allgemein die Verschiebung der einzelnen
Peaks gegeniiber der eingestellten Verstimmung des unteren Lasers angeben. In Ab-
bildung 4.10 ist die Peaklage der Einphotonresonanzen (da3) gegeniiber der gewéhlten
Verstimmung zum intermedidrem Niveau 015 gezeigt. Dabei bezeichnet GSDR die ge-

schwindigkeitsselektive Doppelanregung. Im Bild erscheint sie als Gerade mit der Stei-
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Abbildung 4.10: Peakverschiebung durch ein intermediires Niveau. Peakposi-
tionen der (geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz) GSDR und der (Einphotonresonanz)
EPR gegeniiber der Verstimmung zu einem intermedidrem Niveau. Die durchgezogene rote
Linie stellen Maxima dar, die gestrichelte blaue Linie das darzwischenliegende Minimum. Bei

ca. 1,25 GHz lassen sich die beiden Peaks nicht mehr trennen.

gung ko3 /kq2. Die Einphotonresonanz EPR sollte nach Gleichung (4.4) bei d93 = 0 GHz
auftreten, aber bei kleiner gewéhlten Verstimmungen d15 verschiebt sich diese Reso-
nanz. Die blaue gestrichelte Linie in Abbildung 4.10 gibt die Position, des zwischen
den beiden Resonanzen liegenden, Minimums an. Bei 015 kénnen die beiden Reso-
nanzen nicht mehr getrennt werden. Eine maximale Verschiebung von ca. 300 MHz
tritt bei einer Verstimmung d;5 = 1,25 GHz zum intermedidrem Niveau auf. Es ldsst
sich abschliefend festhalten, dass durch ein intermediires Niveau und der thermischen
Geschwindigkeitsverteilung der Atome eine Verschiebung bei den doppelten Einpho-
tonresonanzen auftritt. Diese Verschiebung héngt von der Wahl der Verstimmung zum
intermedidrem Niveau ab und kann bei kleinen Verstimmungen durchaus die Groflen-

ordnung von der Verstimmung erreichen.

In diesem Kapitel wurden zur Veranschaulichung und zur Vereinfachung nur die Prozes-
se der doppelten Einphotonanregung betrachtet. Es sollte erwédhnt werden, dass solch
eine Verschiebung auch bei der Zweiphotonenresonanz auftritt. In Kapitel 4.1.1 wurde
erwahnt, dass auch die Stérke der Zweiphotonenanregung durch die Verstimmung zum
intermedidrem Niveau beeinflusst wird. Mit der gleichen Argumentation wie in dem
Falle der Einphotonanregungen ergib sich so eine Assymmetrie, die Geschwindigkeits-
klassen bevorzugt, bei denen durch Dopplerverschiebung eine kleinere Verstimmung
auftritt.
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4.1.5. Einfluss der Hyperfeinstruktur auf die

Zweiphotonenresonanz

Fiir die ungeraden Isotope “Hg und 2" Hg ist die Vereinfachung eines Dreiniveausys-
tems gerade bei kleinen UV Verstimmungen nicht mehr gerechtfertigt. Da ungerade
Isotope einen Kernspin tragen und damit das 63P Niveau eine Hyperfeinaufspaltung
aufweist, ergeben sich fiir das ’Hg Isotop ein Vier- und fiir das *'Hg Isotop sogar
ein Fiinfniveausystem durch die zwei- bzw. dreifache Aufspaltung des intermedidren
Niveaus. Dies ist vorallem ein entscheidener Unterschied im Falle der nahverstimmten
Zweiphotonenresonanz. Bereits 1974 wurde die Unterdriickung der Zweiphotonenreso-
nanz durch ein aufgespaltetes Zwischenniveau beobachtet [BL74, GYW™00]. Durch die
unterschiedlichen Anregungspfade kann es zu destruktiver Interferenz bei der Anregung
kommen und damit zu einer Unterdriickung der Zweiphotonenresonanz. Dies lasst sich
auch im Quecksilbersystem beobachten, auch wenn nicht so ausgepriagt. In Abbildung
4.11 ist die Zweiphotonenresonanz bei einer UV Verstimmung von 3,61 GHz gezeigt.
Die Zweiphotonenrechnung unter Beriicksichtigung aller Isotope ist als durchgezogene
Linie zu sehen. Es fillt auf, dass nur eine unzureichende Anpassung an das Spektrum
moglich ist. Gerade bei do3 = —1 GHZ und 4,5 GHz sind starke Abweichungen bei der
besten Anpassung zu erkennen. Erst bei Vernachldssigung der ungeraden Isotope ergibt
sich die gestrichelte Theoriekurve, die eine deutlich bessere Ubereinstimmung liefert. Im
eingebetteten Graph aus Abbildung 4.11 sind die Beitrége von geraden und ungeraden
Isotopen in gestrichelt griin (gerade Isotope) und durchgezogen blau (ungerade Isotope)
dargestellt. Gerade bei —1 GHz und 4,5 GHz, miissten die Zweiphotonenresonanzen der
ungeraden Isotope liegen. Doppelte Einphotonresonanzen der ungeraden Isotope sind
im Scanbereich nicht zu erkennen, nur die Zweiphotonenresonanzen bei -0,5 GHz (201)
und 5 GHz (199) befinden sich im Scanbereich. Bei der Datenanpassung wurden beide
Zweiphotonenresonanzen vernachlissigt und es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung

mit den Daten.

4.1.6. Kontinuierlicher Laserprozess durch Zweiphotonenanregung

Geht man iiber zu einer Anregung mit hohen Rabifrequenzen, also hohen fundamenta-
len Laserleistungen tritt noch ein anderer Effekt in der Zweiphotonenresonanz auf. In
Abbildung 4.12 ist nochmals ein Energietermschema von Quecksilber gezeigt, diesmal
mit den Zerfallsraten des 715 und 6! P Niveaus. Das 7'S Niveau hat eine Lebensdauer
von 32,1 ns [BL89] und zerfillt mit einem Verzweigungsverhéltnis von 87% in das 6'P
Niveau. Das 6' P Niveau hat wiederum eine Lebensdauer von 1,5ns [ML0O0]. Beim Ver-
gleich der Lebensdauern des 7'S Niveaus mit der Lebensdauer des 6'P Niveaus fillt
auf, dass diese deutlich gréfer ist. Dadurch wird bei hohen Leistungen iiber die Zwei-
photonenanregung eine Besetzungsinversion zwischen dem 7'S und dem 6! P induziert.

Es sollte beachtet werden, dass die angegebenden Lebensdauern Vakuumlebensdauern
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Abbildung 4.11: Einfluss der Hyperfeinstruktur auf die Zweiphotonenresonanz.
Zweiphotonenscan bei einer UV Verstimmung von 3.61 GHz. Die blaue, durchgezogene Linie
stellt die Rechnung mit allen Isotopen dar. Die griine, gestrichelte Linie ist ohne ungerade Iso-
tope berechnet. Die Positionen der doppelten Einphotonresonanzen (durchgehende Linie) und
Zweiphotonenresonanzen (gestrichelte Linien) sind angegeben. Eingebetteter Graph: Blaue
durchgezogene Linien sind die Zweiphotonenresonanzen der ungeraden Isotope, die gestri-

chelte Linie die Zweiphotonenresonanz der geraden Isotope.

sind und nur fiir einzelne isolierte Atome gelten. Der Einfluss von radiation trapping,
also die Reabsorption der emittierten Strahlung in einem dichten Gas kann die effektive
Lebensdauer des 6' P Niveaus erhohen [MLO0]. Eine kurze Abschéitzung dazu soll am
Ende dieses Abschnittes folgen. Durch die Besetzungsinversion kann ein Laserprozess
iniziiert werden. Hierfiir muss die Verstarkung im gepumpten Bereich des Mediums
grof} genug sein, so dass die Schwellenbedingung zum Laserprozess iiberschritten wird
[KSKW10].

In Abbildung 4.13 ist gerade die Schwelle des Laserprozesses zu sehen. Es ist die IR
Leistung gegeniiber der UV Leistung aufgetragen. Fiir dieses Bild wurde bei konstan-
ter blauen Leistung von 45mW und einer Quecksilberdampftemperatur von 120°C
(Dampfdichte 1.8x10*2m™?) die UV Leistung im Bereich von 0 bis 300 mW bei einer
Verstimmung von d15 = 25 GHz variiert. Es ist deutlich ein nichtlineares Verhalten in
der IR Leistung zu erkennen. In dem Bereich zwischen 5mW und 20 mW UV Leistung
steigt die IR Leistung stérker an als bei kleineren bzw. grofleren UV Leistungen. Dies ist
gerade der Ubergang zwischen Fluoreszenz und Laserprozess. In dem UV Leistungs-
bereich bis 5mW wird die IR Leistung in Form von inkohérentem Fluoreszenzlicht
in den gesamten Raumwinkel emittiert. Bei hohen UV Leistungen erhélt man zwei
IR Strahlen entlang der Achse der Pumpstrahlen in und entgegen der Richtung der
Pumpstrahlen. Durch die verschiedenen Isotopenhéufigkeiten ergeben sich fiir die ein-
zelnen Isotope unterschiedliche Laserschwellen. Das Isotop 2?Hg ist mit 29,9% das im

natiirlichen Quecksilber am haufigsten vorkommende Isotop [ZSB89]. Durch die héhere



68 4.1. ZWEIPHOTONENRESONANZ

7S
Ing = (32ns)~!

6'P
408nm

6°P

Tgip = (1,5ns) !

253,7nm

6'S
Abbildung 4.12: Dreiniveausystem in Quecksilber. Das von dem 253,7 nm und 408 nm
gepumpte 7' S Zweiphotonenniveau zerfillt mit einer einer Rate von 1/32 ns in das 6! P Niveau

welches eine deutliche groflere Zerfallsrate von 1/1,5ns aufweist. Besetzungsinversion kann

einen Laserprozess auf dem 7'S-6'P Ubergang iniziieren.

Dichte der im oberen Laserniveau befindlichen Atome bei gleicher Pumpleistung ergibt
sich somit die niedrigste Laserschwelle [ABJ00]. Dies ldsst sich beobachten, wenn die
IR Leistung bei verschiedenen Pumpleistungen einmal auf Zweiphotonenresonanz des
22Hg und eines anderen Isotops (hier 2**Hg) verglichen wird. In Abbildung 4.13 ist
die Leistung im Infraroten in den beiden Féllen gegeniiber gestellt. Es ist deutlich zu
erkennen, dass sich die Laserschwelle der beiden Isotope unterscheiden und das 2*?Hg
Isotop bereits bei geringeren Pumpleistungen die Laserschwelle iiberschreitet.

Dies lésst sich auch gut zeigen, wenn die IR Leistung wihrend einem Zweiphotonenscan
aufgezeichent wird. In Abbildung 4.13 (a)-(c) ist je ein Zweiphotonenscan des blauen
Lasers iiber das Zweiphotonenniveau bei unterschiedlichen Leistungen in den funda-
mentalen Lasern gezeigt. Bei niedrigen Pumpleistungen ist deutlich das, in Kapitel
4.1.1 besprochene, fernresonante Fluoreszenzspektrum zu erkennen (siehe Abbildung
4.13 (a)). Hier beobachtet man genau das berechnete Spektrum der Zweiphotonenreso-
nanz. Anders sieht es aus, wenn die Leistung der Pumpstrahlen erhoht wird. Bei den
Scans in den Graphen (b) und (c) wurde bei hoheren Leistungen die gleiche Zweipho-
tonenresonanz aufgenommen. Es ergibt sich ein deutlich anderes Verhalten. In (b) ist
nur noch ein deutlich schmalerer Peak bei dem Isotop 2°’Hg zu erkennen und auch die
Leistung im Infraroten bei 1014 nm ist iberproportional gestiegen im Vergleich zu (a),
so dass Peaks von anderen Isotopen nicht mehr im Spektrum auftauchen. In (c) sind
wieder vier Peaks zu sehen, die aber gegeniiber (a) schméler sind und ein leicht anderes
Verhiltnis in den relativen Hohen aufweisen. Wir haben hier gerade den Ubergang von
Fluoreszenz (a) iiber die Schwelle des Laserprozesses fiir ein Isotop (b) bis hin zum
Lasen aller Isotope (c) vollzogen.

Um einen Laserprozess in einem Medium ohne Resonator, der die Laseremissionsrich-
tung definiert, zu erzeugen, wird eine ausgezeichnete Emissionsrichtung benétigt. Es

gibt in der Literatur viele Beispiele fiir solche Laserprozesse ohne Resonator. So fin-
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Abbildung 4.13: Zweiphotonengepumpter Laser in Quecksilber. IR Leistung emit-
tiert in Vorwiirtsrichtung gegeniiber der Pumpleistung im UV fiir die Isotope 2°?Hg und 2%*Hg.
Die inliegenden Graphen zeigen Zeiphotonen scans des blauen Lasers bei (a) Fluoreszenz, (b)

der Laserschwelle und (c) im Laserbetrieb. Die blaue Leistung ist konstant 45 mW.

det man solche unter anderem in der Kosmologie bei interstellaren Masern [RM81], in
superradianten XUV Quellen [KAB*10] oder auch bei freien Elektronen Lasern (FEL)
[DEM*77]. Auch wurde bereits auf dem 7°5-63S Ubergang in Quecksilber ein La-
seriibergang beobachtet, ebenfalls durch zweifache Anregung [OMR194] mit gepulsten
Pumplasern. Solch ein resonant zweiphotonenangeregter Laseriibergang wurde erstmals
1989 in Wasserstoff auf dem 35— 2P Ubergang beobachtet [Gol89] und kann als Plas-
madiagnosemittel eingesetzt werden, wie es von [ABJ00, ABO1] vorgeschlagen wird. In
der Literatur wird dieser Prozess mit TALISE fiir two-photon absorption laser induced
stimulated emission bezeichnet. Bisher konnte er aber nur bei gepulsten Pumplasern
beobachtet werden, was mit der hohen erforderlichen Anregungsrate in das Zweiphoto-
nenniveau verbunden ist. Durch die klein gewéhlte UV Laserverstimmung konnte hier
erreicht werden die Zweiphotonenanregung auch mit kontinuierlichen Lasern in den

Bereich zu steigern, dass der TALISE Prozess einsetzt.

Neben den freien Elektronen Lasern, bei denen die Emissionsrichtung durch den Lor-
entzboost gegeben ist, wird bei den anderen Systemen, in denen Lasertétigkeit ohne
Resonator auftritt, die Emissionrichtung durch die Geometrie des Pumpvolumens be-
stimmt. In unserem Fall, wo beide Pumpstrahlen iiberlagert, stark fokussiert in den
Quecksilberdampf gefiithrt werden, ergibt sich ein Pumpvolumen, wie es in Abbildung
4.14 dargestellt ist. Bei perfekter Uberlagerung des UV und des blauen Strahls und mit
dem im Experiment bestimmten Werten fiir die Grofle der Strahltaille beider Strahlen
und der Divergenz sieht die Uberlagerung der Strahlen wie die #ufleren gepunkte-

ten (UV) und gestrichelten (blau) Linien aus. Nehmen wir an, dass die Besetzung im
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Abbildung 4.14: Pumpvolumen. Strahlpropagation des UV (rosa Punkte) und blauen

Strahls (blaue Striche) in der N#he des Fokus und daraus resultierendes Pumpvolumen. Der

innere durchgezogene rote Bereich stellt dabei den Bereich dar, in dem die Zweiphotonenan-

regung zum Wert im Zentrum der Uberlagerung auf 1/e abgefallen ist und der gestrichelte

etwas groBere Bereich den Bereich, in dem die Anregung noch groBer ist als 1/e? zur Anregung

im Zentrum. Man beachte die beiden unterschiedlichen Skalen.

oberen Niveau proportional zur Intensitét jedes Pumpstrahls ist, ergibt sich das im
Zentrum von Abbildung 4.14 dargestellte Pumpvolumen. Dabei ist der kleinere rote
mit durchgezogenen Linien markierte Bereich, der Bereich in dem die Besetzung noch
nicht unterhalb von 1/e des Maximalwertes abgefallen ist und der etwas grofiere Be-
reich markiert die 1/e? Gréfie des Pumpvolumens. Es lisst sich gut erkennen, dass das
Pumpvolumen anndhernd stabformig mit einem Léngen zu Durchmesser Verhéltnis
von ca. 0,9 mm/10 pm=90 und damit die Grundvorraussetzung einer ausgezeichneten

Pumpgeometrie vorliegt.

Wie in Abschnitt 4.1.2 vorgestellt gibt es zwei unterschiedliche Moglichkeiten Popula-
tion in das 7'S Zweiphotonenniveau zu pumpen. Zum Einen, eine resonante Zweipho-
tonenanregung, wobei die Summenfrequenz der Pumpstrahlen gleich der Ubergangs-
frequenz ist. Dies wurde fiir Abbildung 4.13 eingestellt. Zum Anderen kann aber auch
iiber die doppelte Einphotonenanregung mit einem resonanten Ubergang aus dem in-
termedidren Niveau in das Zweiphotonenninveau angeregt werden. Die beiden Prozesse
weisen ein unterschiedliches Verhalten gegen Anderungen des Puffergasdruckes auf. In
Abbildung 4.15 sind diese beiden Methoden gegeniibergestellt und die IR Leistung ge-
geniiber dem Puffergasdruck bestimmt. Bei einer UV Verstimmung von -25 GHz und
einer Quecksilbertemperatur von 120°C und Leistungen von 200 mW UV und 245 mW
blau ergibt sich bei niedrigen He Puffergasdriicken eine héhere Pumprate fiir die zwei-

photonenresonante Anregung. Daraus resultiert eine héhere IR Leistung bei kleinen
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Abbildung 4.15: IR Leistung in Abhingigkeit des He Puffergasdrucks. Blaue
Kreise: Summenfrequenz von UV und blauen Laser auf Zweiphotonenresonanz. Rote Boxen:
Doppelte Einphotonresonanz mit dem blauen Laser resonant mit dem 63P-7'S Ubergang.

Punkte mit Pfeil wurden bei kleinstem moglichen Puffergasdruck gemessen (< 1072 mbar).

Driicken.

Der Puffergasdruck wirkt sich auf die zwei verschiedenen Anregungsmoglichkeiten un-
terschiedlich aus. Durch die zusétzliche Druckverbreiterung durch die Fremdatome im
Pumpvolumen folgt eine hohere Anregung in das intermediére Niveau durch den nah-
verstimmten UV Laser. Diese begiinstigt die doppelte Einphotonresonanz, da in diesem
Fall die hohere Besetzung im intermedifdren Niveau direkt eine héhere Besetzung im
oberen Laserniveau erzielt wird. Daraus resultiert ein Anstieg bei der doppelten Ein-
photonenanregung bei Steigerung des Druckes bis zu wenigen hundert mbar. Dariiber-
hinaus ist die Einphotonenabsorption bei der UV Wellenldnge so grof3, dass nicht mehr
iiber die volle Léange des Pumpvolumens effizient gepumpt werden kann, wodurch sich
effektiv die Lénge des Pumpvolumens #éndert und keine ausgezeichnete Achse fiir La-
seremission mehr vorhanden ist. Die IR Leistung bricht demnach bei hohen Helium-

driicken zusammen.

Fiir die Zweiphotonenanregung ergibt sich gerade durch die Absorption bei der UV
Wellenldnge eine Verminderung der Zweiphotonenresonanz. Die Besetzung im interme-
didren Niveau kann durch den verstimmten blauen Laser nicht weiter angeregt werden
und die absorbierte Leistung im UV steht nicht mehr zur Zweiphotonenanregung zur
Verfiigung. Demnach nimmt die IR Leistung im zweiphotonenresonanten Schema bei
Erhohung des Puffergasdruckes ab. Durch die Optimierung des Puffergasdruckes auf
100 bis 250 mbar konnte mit der doppelten Einphotonanregung eine maximale IR Leis-
tung von 115pW bei Pumpleistungen von 200 mW (UV) und 245mW (blau) erzielt

werden.
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Wie bereits erwihnt, sollte die effektive Lebensdauer des 6!P Niveaus durch Reab-
sorption (radiation trapping) erhéht sein. Menningen und Lawler [MLO0] geben fiir
die 185 nm Linie (6'S-6'P) eine analytische Formel fiir das Verhéltnis der effektiven

Lebensdauer zur Vakuumslebensdauer 7og/7vae = (A;7,) an:

2 2
AtTu _ \/(AtTV>rcm + (AtTV>dm ] (48)

2,7(At7y )dm (At )rem 1900 |
1 + 4Prc |: (At;u)rcfn + 277(f4t7—l/)dm _I_ H—T

Sie folgen dabei einem Monte-Carlo Ansatz von Lawler et al [LC98|. Hier ist H, = h/\
eine dimensionslose GroBe, welche die Ubergangswellenlinge A und den Radius der Hg
Zelle h beinhaltet. Die Wahrscheinlichkeit P,., wenigstens einen dephasierenden Hg-Hg

Stol wiahrend der Vakuumlebensdauer zu erhalten, ist gegeben durch:

65,71g,\ "
P.= (1 : 4.9
< * NO)\ggu> ( )

Wobei g, = 3, g¢ = 1 die obere und untere Entartung bezeichnet und N, die Queck-

silberdichte. Gleichung (4.8) ist eine Zusammensetzung aus der Verlingerung der Le-
bensdauer fiir eine rein dopplerverbreiterte Linie (A;7,)am und einer rein lorentzver-

breiterten Linie (A;7,)rem. Die einzelnen Beitrége sind gegeben durch [vT'76, Hol51]:

1,575
(AtTl/)dm - (410)
1,575 + Zpn/In(1 + Z,,/ /)

(AtTu)rcm = —P0’23 (411)

mit

0,4

Zym = 7]0168+0,832—2= |, 412
+ 130 + 204 (4.12)
4

7 _ NoA"H, Gu (4.13)

AT CTacn/ 2k T | Mc? 2_gl

dabei ist T' die Temperatur des Quecksilberdampfes und M die Atommasse. Dieser
Ansatz lieferte gute Ubereinstimmungen fiir QuecksilberzellengroBen zwischen 3cm
und 0,1 cm mit maximalen Abweichungen von 13%. Fiir den bei uns vorliegenden Fall
nehmen wir fiir den Radius den Radius des Pumpvolumens an. Man erhélt dann bei
einer Temperatur von 120°C eine effektive Lebensdauer von 16,7 ns. Trotz dieser effek-
tiv verldngerten Lebensdauer durch Reabsorption ist eine Inversion moglich. Das Hin-
zufiigen von Puffergas erhoht die Stofirate innerhalb des Pumpvolumens. Dies resultiert
in eine Stofverbreiterung des 6'P Niveaus. Nimmt man eine i#hnliche Stofiverbreite-
rung an, wie sie sich fiir das 71.S Niveau einstellt (siehe dazu Kapitel 4.2.3), erhiilt man
eine Abhiingigkeit der effektiven Lebensdauer des 6!P Niveaus vom Puffergasdruck,

wie sie in Abbildung 4.16 zu sehen ist. Durch St683e mit dem Puffergas wird das untere
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Laserniveau schneller entvolkert und die effektive Lebensdauer verringert sich bis sie
fiir grofe Puffergasdriicke sogar kleiner werden kann als die Vakuumlebensdauer. Fiir
die Berechnung wurde eine Umskalierung der Dichte Ny und des Pumpvolumenradius
h' = hNy/N{, wie in [LCLO0O] vorgenommen.
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Abbildung 4.16: Effektive Lebensdauer des 6! P Niveaus gegeniiber Puffergas-
druck. Effektive Lebensdauer des unteren Laserniveaus bei Verinderung des Heliumdruckes
in der Quecksilberzelle bei einer Quecksilbertemperatur von 120°C. Die Vakuumlebensdauer

ist mit 1,5 ns angegeben.

Um die Kohérenz des emittierten Lichtes, und damit eindeutig kohérente Emission
nachzuweisen, wurde ein Michelson-Interferometer geméfi Abbildung 4.17 (a) in den,
aus der Vakuumapparatur herausreflektierten, Strahl eingebaut. Fiir die Kohérenzldnge
ergibt sich bedingt durch die Zerfallsraten [ST91]:

L =c(Tng+Tgp) " =42cm. (4.14)
Im linken Teil der Abbildung 4.17 (b) ist das Strahlprofil des emittierten Strahls ohne

Interferometer gezeigt. Zu erkennen ist eine nahezu gaulféormige Intensitéatsverteilung
mit einem dunkelen Ring mit Radius 0,7 mm, der sich durch die Transmission durch die
Apparatur ergibt. Im rechten Teil der Abbildung 4.17(b) ist das Strahlprofil an einem
Ausgang des Interferometers gezeigt. Man erhélt ein deutliches voll durchmoduliertes
Interferenzbild, was auf Kohérenz hinweist. Dabei wurde eine Armlénge des Interfe-
rometers von 20cm gewéhlt. Damit konnte eindeutig die Kohérenz der emittierten
Strahlung gezeigt werden.

Abschlieflend kann zusammengefasst werden, dass der 6'S-7'S Zweiphotonenprozess
in Quecksilber gut verstanden ist. Mit der in Kapitel 2.1 vorgestellten Zweiphotonen-
theorie, basierend auf optische Blochgleichungen fiir ein Dreiniveausystem, konnten

viele Ergebnisse, die in diesem Kapitel vorgestellt wurden ekliart werden. Angefangen
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Abbildung 4.17: Kohirenztest der IR Strahlung. (a) Schema eines Michelsoninterfe-
rometers. S: Spiegel, BS: Strahlteiler, D: Detektor. (b) Strahlprofil der emittierten IR Strah-
lung hinter der Hg Zelle ohne (links) und mit (rechts) Interferometer.

von der Zweiphotonenresonanz bei fern- und nahverstimmten UV Laser, die geschwin-
digkeitsselektive Doppelresonanz, bis hin zu Verschiebungen der Resonanzen durch das
intermedidre Niveau konnten mit Hilfe der optischen Blochgleichungen gut wiederge-
geben werden. Fiir die Unterdriickung der Zweiphotonenresonanz bei hyperfeinaufge-
spalteten Zwischenniveau miissten die optischen Blochgleichungen auf ein Vier- bzw.
Fiinfniveausystem erweitert werden, wiirden aber diesen Effekt ebenfalls wiedergeben.
Einzig der TALISE Effekt gibt dieser Formalismus nicht wieder. Er kann aber durch

Ratengleichungen wie es in [ABO1] getan wurde, beschrieben werden.

4.2. Vierwellenmischen in Quecksilber

In dem nun folgendem Kapitel werden die Ergebnisse zum Vierwellenmischen préasen-
tiert. Es wird zunéchst die Phasenanpassung des Vierwellenmischprozesses demons-
triert und der Einfluss der Zweiphotonenresonanz gezeigt. Durch die Moglichkeit die
UV Wellenléinge beliebig um die 6!S-62P Resonanz zu verstimmen, konnte erstmals
der Einfluss einer zusétzlichen Einphotonresonanz auf den Vierwellenmischprozess un-
tersucht werden. Durch eine nahe Einphotonresonanz resultiert vorallem eine deutlich
verringerte Phasenanpassungstemperatur was die Moglichkeit ercffnet, das bis dahin
notwendige Puffergas zu verringern oder sogar ganz auf Puffergas zu verzichten. Die
Theorie in Kapitel 2.2 geht von perfekten GauBlstrahlen aus, was im Experiment, voral-
lem beim UV Strahl, nicht der Fall ist. Es wird gesondert darauf eingegangen, welchen
Effekt das Strahlprofil eines Fundamentallasers auf den Vierwellenmischprozess hat.
Im letzten Teil dieses Abschnittes wird auf die Moglichkeit, neben der Einphotonen-
resonanz einer Fundamentalwellenlédnge ebenfalls auch eine Einphotonenresonanz der
Summenfrequenz einzustellen, eingegangen. Damit kann ein deutlicher Leistungsge-
winn der Ausgangsleistung bei der Vierwellenmischfrequenz erzielt werden, auch wenn
nicht mehr bei der Lyman-a Wellenlénge. Dies ist ein gutes Beispiel fiir die Starke des

hier vorgestellten Lasersystems.
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4.2.1. Phasenanpassung

Wie im Kapitel 2.2.2 dargestellt wurde, unterliegt ein Vierwellenmischprozess einem
Phasenanpassungskriterium. Bei fokussierten Fundamentalstrahlen erhélt man die Be-
dingung bAk = —4. Es wurde bereits festgetellt, dass dies nur moglich ist, wenn Ak
negativ ist. Da Ak proportional zur Dichte des Mediums ist, ldsst sich dann die Pha-
senanpassung mittels der Quecksilberdichte einstellen. Experimentell wird dies mit der
Temperatur der Quecksilberdampfzelle realisiert. In Abbildung 4.18 ist die Leistung
bei Lyman-a gegeniiber der Temperatur der Quecksilberdampfzelle aufgetragen. Man
erhélt ein deutliches Maximum bei 182°C bei einer UV Verstimmung von 400 GHz. Bei
[SKM*09] und [Mar09] lag die berechnete optimale Temperatur um 40°C neben dem
experimentellen Maximum. Durch eine genauere Vermessung der konfokalen Parame-
ter mit Hilfe der knife-edge Methode (siehe Kapitel 3.2.1) konnte diese Diskrepanz bei
unserem Experiment auf wenige Grad reduziert werden. Ebenso wurde die Temperatur
der Quecksilberdampfzelle sehr langsam (0,008°C/s) von hohen Temperaturen zu nied-
rigen Temperaturen durchgefahren um eine Thermalisierung des Quecksilberdampfes
zu ermoglichen. In Abbildung 4.18 ist der theoretische Verlauf der Phasenanpassungs-
kurve eingezeichnet, der mit Hilfe der einzelnen fundamentalen Verstimmungen und
den b-Parametern bestimmt wurde. Durch den Integralgleichungsformalismus, wie er
in [Mar09, Sch09] genauer beschrieben wird, l4sst sich der Phasenanpassungsverlauf bei
verschiedenen b-Parametern bestimmen. Um die Theoriekurve iiber die Datenpunkte
zu legen, war lediglich eine Verschiebung um 6°C zu kleineren Werten nétig. Mit den
gemessenen b-Parametern ergibt sich so eine nur um wenige Grad falsche Phasenanpas-
sungstemperatur. Dies ldsst sich mit dem schlechten Warmekontakt von Quecksilber
auf Edelstahl begriinden und wurde bei anderen Experimenten ebenfalls festgestellt

[SA86]. Die Quecksilberdampftemperatur weicht also um 6°C von der Temperatur an
der Aulenwand der Quecksilberzelle ab.

4.2.2. Vierwellenmischen mit einer Zweiphotonenresonanz

Fiir eine kontinuierliche Laserquelle durch Vierwellenmischen ist eine Zweiphotonen-
resonanz elementar wichtig. Aus Gleichung (2.37) ist ersichtlich, dass jede ausgenut-
ze Resonanz die nichtlineare Suszeptibilitit stark erhoht. Die Zweiphotonenresonanz
hat dabei im Vergleich zu Einphotonenresonanzen zwei deutliche Vorteile. Zum Einen
wiirde eine Einphotonenresonanz mit einer erhohten Absorption einhergehen, was bei
einer Zweiphotonenresonanz deutlich unterdriickt ist.

Zum Anderen hat die blaue Wellenldnge nur einen sehr geringen Einfluss auf die Pha-
senanpassung, da diese von dem UV Laser durch die kleine Verstimmung zu einer Ein-
photonresonanz dominiert wird. Beide Effekte erleichtern das Ausnutzen einer Zweipho-
tonenresonanz. In Abbildung 4.19 (a) ist die Leistung bei Lyman-a beim Durchfahren
der blauen Frequenz iiber die Zweiphotonenresonanz gezeigt. Es resultiert eine deutli-

che Leistungssteigerung, wenn die Summenfrequenz aus dem UV Laser und dem blauen
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Abbildung 4.18: Phasenanpassung des Vierwellenmischprozess. Lyman-a Zihlrate
aufgetragen gegeniiber der Temperatur der Quecksilberdampfzelle. Die theoretische Kurve

(blau) wurde um 6°C zu kleineren Werten verschoben um eine Anpassung an die Daten zu

erreichen.

Laser die Zweiphotonenresonanzbedingung eines Isotops von Quecksilber erfiillt. Ver-
gleicht man die Zweiphotonenresonanz im Lyman-a-Signal mit dem Fluoreszenzsignal
(Abbildung 4.19 (b)) des Zweiphotonenniveaus (also mit der Zweiphotonenanregung),
fallt auf, dass die dufleren Peaks im Lyman-« Signal leicht nach auflen verschoben sind.
Dies resultiert aus der Kohérenz des Vierwellenmischprozess und der Inkohérenz der
Zweiphotonenfluoreszenz. Wie im Abschnitt 2.1 erkléirt wurde, erhélt man die Fluores-
zenz der Zweiphotonenresonanz als Summe der Fluoreszenzen der einzelnen Isotope. Es
lésst sich also das Fluoreszenzsignal fiir jedes Isotop einzeln berechnen und anschliefend
aufsummieren. Bei einem kohédrenten Prozess, wie im Falle des Vierwellenmischens,
muss die Betrachtung verfeinert werden. Durch die eingestrahlten Lichtfelder werden
Dipolschwingungen im Medium erzeugt. Aus dieser nichtlinearen Polarisation resultiert
das Feld bei der Summenfrequenz. Wichtig um nun den Fall eines Isotopengemisches zu
betrachten ist es, die Phase dieser Dipolschwingungen zu beachten. Dabei ist die Ver-
stimmung zu der Zweiphotonenresonanz ausschlaggebend. Gerade beim Vergleich des
Vierwellenmsichens mit rotverstimmten bzw. blauverstimmten Laserfrequenzen zu die-
ser Resonanz erhélt man einen Phasenversatz von m. Wird demnach eine Laserfrequenz
gewiahlt, die zwischen der Resonanzbedingung zweier Isotope liegt, so schwingen die
Polarisationen der Isotope aufler Phase und destruktive Interferenz schwécht die resul-
tierende Leistung ab. Bei rot- bzw. blauverstimmten Laserfrequenzen zu allen Isotopen
schwingt die Polarisation in Phase und die einzelnen Beitréige zur gesamten Polarisati-
on interferieren konstruktiv. Durch die Begiinstigung der dufleren Flanken der beiden

auleren Peaks verschieben sich die Maxima.
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Abbildung 4.19: Zweiphotonenresonanz im Lyman-«a Signal. (a) Zihlrate bei der
Lyman-a Wellenldnge beim Scannen der blauen Frequenz iiber die Zweiphotonenresonanz. (b)
Gleichzeitig aufgenommenes IR Signal aus dem Zerfall des 7'S Niveaus. Die UV Verstimmung
betrigt 978 GHz. Die Kurven sind angepasste Theoriekurven. Vertikale Balken markieren die
Position der Zweiphotonenresonanz der einzelnen Isotope, dabei deutet die Lénge die relative

Haufigkeit an.

In Abschnitt 4.1 wurde erlautert, welche weiteren Effekte bei der Zweiphotonenresonanz
entstehen konnen. Durch hohe fundamentale Leistungsdichten und einer nahen Einpho-
tonenresonanz des UV Lasers zum 6'5-6°P Ubergang kann ein Laserprozess zwischen
dem 7'S und 6'P Niveau einsetzen. In [SAH88| werden verschiedene Prozesse disku-
tiert, die einen Einfluss auf den Vierwellenmischprozess haben kénnen, darunter auch
ASE (amplified spontaneous emission). Dieser ist beim Einstrahlen der Fundamental-
laser ein Konkurrenzprozess zu dem Vierwellenmischen, da eine erhéhte Absorption
bei den fundamentalen Wellenldngen entstehen kann. In Abbildung 4.20 wurde die IR
Leistung bei 1014 nm und die Lyman-« Leistung bei verschiedenen fundamentalen Leis-
tungen gemessen. Dazu wurden die blaue und UV Wellenlédnge so gewéhlt, dass sie das
Maximum der Zweiphotonenresonanz (*°?Hg) treffen. Die Laserleistungen im griinen
sind 189 mW und im blauen 98 mW. Die Pumpleistung fiir den TALISE-Prozess wurde
durch die UV Leistung variiert. Die UV Laserfrequenz ist dabei 150 GHz rotverstimmt
zu dem Einphotoneniibergang und die Phasenanpassungstemperatur betriagt 153°C.
Dies entspricht einer Quecksilberdichte von 7,1 x 10?2m~3. Man beobachtet weiter-
hin lineares Verhalten zwischen der VUV Leistung und der UV Leistung in Uberein-
stimmung mit Gleichung 2.35, obwohl in diesem Bereich der TALISE Prozess seinen

Schwellenwert iiberschreitet und ein deutliches nichtlineares Verhalten in der IR Leis-
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Abbildung 4.20: Lyman-a in Anwesenheit von ASE. IR Leistung (blaue Kreise) und
Lyman-« Rate (rote Rechtecke) in Abhéngigkeit von der UV Pumpleistung. Gemessen bei ei-

ner Zellentemperatur von 153°C, einer UV Verstimmung von 150 GHz, einer griinen Leistung

von 189 mW, einer blauen Leistung von 98 mW und einem Puffergasdruck von 0 mbar.

tung zu erkennen ist. Man kann also festhalten, dass in diesem Leistungsbereich der

Vierwellenmischprozess noch nicht durch einen ASE Konkurrenzprozess beeintréachtigt

wird.
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4.2.3. Einfluss der 6°P Resonanz

Die kleine Verstimmung der UV Wellenléinge zu der 6'S—6°P Resonanz hat auf den
Vierwellenmischprozess verschiedenen Einfliisse die in diesem Abschnitt ndher erliutert
werden sollen. Betrachten wir nochmals den Einfluss des UV Lasers auf die Phasenfehl-
anpassung Ak wie er in Kapitel 2.2.4 besprochen wurde. Da der gesamte Wellenvek-
torunterschied proportional zur Dichte ist, lasst sich auch ein Wellenvektorunterschied

pro Atomdichte definieren:

_ Ak
_ Ak

Bei kleinen Verstimmung des UV Lasers wird die Phasenanpassung durch die starke

Ak, (4.15)

Dispersion im UV von dieser dominiert. Vernachléssigt man nun zunéchst den Einfluss
der anderen Wellenléngen auf den Wellenvektorunterschied, erhélt man aus der linearen
Suszeptibilitidt [Boy08] fiir Ak,:

(4.16)

Dabei wurde zur Vereinfachung auf Verbreiterungseffekte verzichtet. Man erkennt di-
rekt, dass Phasenanpassung nur bei einem rotverstimmten UV Laser moglich ist, da nur
in diesem Fall Ak, < 0 ist. Dariiberhinaus wird Ak, fiir kleine Verstimmungen groéfer.
Um weiterhin die Phasenanpassungsbedingung bN Ak, = —4 zu erfiillen, erfolgt dem-
nach bei kleineren Verstimmungen die Phasenanpassung bei kleineren Dichten. Dies
lasst sich in Abbildung 4.21 (a) erkennen. Es sind Temperaturscans bei verschiedenen
UV Verstimmungen gezeigt. Es ist deutlich zu sehen, dass kleinere Verstimmungen
auch niedrigeren Temperaturen entsprechen. In Abbildung 4.21 (b) sind die gemesse-
nen Phasenanpassungstemperaturen gegeniiber der UV Verstimmung abgebildet. Der
theoretisch berechnete Verlauf folgt bNAk, = —4 und liefert eine gute Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Daten. Die Fehlerbalken geben den Bereich an, in dem
das Signal deutlich gegeniiber Rauschen abgefallen ist. Einzelne Punkte wurden da-
bei an mehreren verschiedenen Tagen gemessen. Dabei wurden leicht unterschiedliche
Phasenanpassungtemperaturen gemessen, mit Abweichungen von < 5°C. Wo dies der
Fall war, wurde der Mittelwert der gemessenen Temperaturen als Phasenanpassungs-
temperatur verwendet.

Neben dem Einfluss auf die Phasenanpassung erhéilt man noch einen Einfluss auf die
nichtlineare Suszeptibilitdt. Der Teil der nichtlinearen Suszpetibilitdt, der von der UV

Verstimmung abhéngt, ist gegeben durch xi2 (vgl. Kapitel 2.2):

Y12 = Z ( pnmpmg + pnmpmg ) . (417>

m Wgm — W1 Wgm — W2
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Abbildung 4.21: Einfluss der 63P Resonanz auf die Phasenanpassung. Links: Nor-
mierte Lyman-a Zihlrate gegeniiber der Zellentemperatur bei verschiedenen UV Verstim-
mungen zur 63P Resonanz. Rechts: Optimale Phasenanpassungstemperatur gegeniiber der

UV Verstimmung.

Bei kleinen UV Verstimmungen kann der Einfluss der blauen Frequenz vernachléssigt
werden und (4.17) reduziert sich auf:

pnmpm

Auch hier wird eine starke Abhéngigkeit in der Ndhe der Resonanz erwartet. Die Leis-
tung durch Vierwellenmischen ist gemiB Gleichung (2.35) proportional zu (x12/Ak,)?
und damit in erster Naherung mit Gleichung (4.16):

2 2 2\ 2
P () = (22 8) s a1

Da der Frequenzabstand Aw klein im Vergleich zu der Ubergangsfrequenz ist, ergibt
sich rechnerisch zunéchst kein signifikanter Einfluss auf die VUV Leistung durch die UV
Verstimmung. Die geringeren Phasenanpassungstemperaturen verursachen eine gerin-
gere Dopplerverbreiterung der Zweiphotonenresonanz. Dadurch wird trotzdem ein posi-
tiver Effekt erwartet. Eine kleinere Verbreiterung der Zweiphotonenresonanz ermoglicht
eine hohere Resonanz. Die Hohe der Resonanz ist gerade proportional zu 1/ VT und
wiirde eine Leistungssteigerung von lediglich 7%, bei einer Temperaturdnderung von
218°C auf 153°C, erkléren.

In Abbildung 4.22 ist die Lyman-« Zahlrate gegeniiber der UV Verstimmungen aufge-
tragen. Die Zahlrate wurde dabei auf die fundamentalen Leistungen normiert. Es wurde
einmal die Zéhlrate bei einer Fokusposition in der Mitte der Zelle (rot durchgezogen)
und einmal weit vorne in der Zelle (blau gepunktet) gemessen. Bei beiden Datensétzen
kann eine Abhédngigkeit der Lyman-a Zéhlrate von der UV Verstimmung festgestellt

werden. Die Maxima liegen bei einer UV Verstimmung von 150 GHz. Die Steigerung
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Abbildung 4.22: Einfluss der 62P Resonanz auf die Lyman-o Leistung. Normierte
Lyman-« Zé#hlrate bei verschiedenen UV Verstimmungen einmal beim Frequenzmischen im
Zentrum der Zelle (rote durchgezogene Linie) und einmal moglichst weit vorne in der Zelle

(blaue gepunktete Linie). Die Temperaturen an den Datenpunkten geben die Phasenanpas-

sungstemperatur fiir die jeweilige Verstimmung an.

von fernresonanten Verstimmungen (1600 GHz) zu den Maxima ergibt 33% bzw. 64%
beim Vierwellenmischen im Zentrum bzw. vorne in der Zelle. Diese Steigerungen lassen
sich durch die Reduzierung der Phasenanpassungstemperatur nicht erkléren.

Durch die nahe Einphotonresonanz des UV Lasers zur 6!5-63P Resonanz kommt es
zur Absorption bei der UV Wellenldnge. Demnach ist es giinstig den Ort des Vierwel-
lenmischens weit vorne in die Zelle zu legen um einen kurzen Absorptionsweg zu haben.
Gerade bei kleinen UV Verstimmungen erlangt man auf diese Weise eine Leistungsstei-
gerung um einen Faktor 2 (vgl. rote und griine Linie bei 50 und 150 GHz). Bei einer
Verstimmung von 1600 GHz konnte zwar keine Absorption bei der UV Wellenlénge
gemessen werden, trotzdem erhélt man hier ein ca. 40% hoheres Signal. Da die beiden
Datensétze an verschiedenen Tagen gemessen wurden, muss dieser Unterschied auf Tag
zu Tag Schwankungen zuriickgefithrt werden.

Ein weiterer Interpretationsansatz der zunehmenden Effizienz mit kleinerer UV Ver-
stimmung ist die kleinere Absorption der erzeugten Strahlung durch Hg, Quecksil-
berdimere [SAH88|. Hgy besitzt mehrere Absorptionspeaks um 119nm [LLL*84], was
Absorption bei der Lyman-a Wellenlénge erkliaren konnte. Der Partialdruck der Queck-
silberdimere kann angegeben werden mit [SAHS88, Hil82]:

2
_ PhHg2 -9, (1300K/T) (4.20)
PHo: = "pa’3 ‘ ' |

Dabei sind die Partialdriicke pgg, der Quecksilberdimere und pg, der Quecksilber-

atome in Pascal und die Temperatur in Kelvin anzugeben. Die Dichte der Quecksil-
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Abbildung 4.23: Einfluss von Puffergas auf die Zweiphotonenresonanz im
Lyman-a. Gemessene Lyman-a Zéhlrate bei einem Scan iiber die Zweiphotonenresonanz
bei verschiedenen Puffergasdriicken (rot = 0 mbar, griin = 20 mbar, lila= 100 mbar). Ayy =
50 GHz, T' = 130°C.

berdimere ist in dem verwendeten Temperaturbereich 4 bis 5 Gréflenordnungen kleiner
als die Quecksilberdichte. Durch die Temperaturabhéingigkeit der Quecksilberdimer-
bildung erhélt man fiir kleine Verstimmungen (150 GHz) eine Dichte von 4 - 107 /m?,
wohingegen bei grofien Verstimmunen eine deutlich gréfere Dichte von 2 - 101 /m3 zu
erwarten ist. Dies wiirde einen Unterschied in der Dimerdichte von einem Faktor 50
entsprechen. Wenn allerdings die geringen Dichten wirklich eine merkliche Absorption
bei der Lyman-a Wellenlénge verursachen wiirden, miisste man einen deutlich grofleren
Leistungsanstieg als gemessen (alleine durch die Verringerung der Dichte der Quecksil-

berdimere) erwarten.

Weder die Verringerung der Dopplerbreite als auch Lyman-a Absorption durch Hg, lie-
fern zufriedenstellende Erklarungen fiir die Effizienzsteigerung beim Vierwellenmischen
mit einer nahen Einphotonresonanz. Es lédsst sich festhalten, dass zwar ein Anstieg der
Leistung bei Verringerung der UV Verstimmung zu erwarten ist, aber die Hohe des

Einflusses nicht vollsténdig verstanden ist.

Durch die geringeren Phasenanpassungstemperaturen léasst sich die Quecksilberzelle
deutlich leichter betreiben. Bei hohen Temperaturen ist Puffergas nétig um die Op-
tiken vor Quecksilberbeschlag zu schiitzen, wohingegen bei Temperaturen unterhalb
von 150°C auch ohne Puffergas ein stabiler Betrieb der Quecksilberdampfzelle iiber
mehrere Tage moglich ist.

Mit dem gleichen Argument wie bei der Dopplerverbreiterung lésst sich durch eine
Verringerung der Druckverbreiterung ein Gewinn in der Leistung erzielen. In Abbil-

dung 4.23 sind verschiedene Scans iiber die Zweiphotonenresonanz bei verschiedenen
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Abbildung 4.24: Einfluss der 6>P Resonanz auf die Lyman-o Leistung. Normierte
Lyman-« Zahlrate bei verschiedenen UV Verstimmungen wie in Abbildung 4.22. Der Kasten
zeigt den Auschnitt wie er in Abbildung 4.22 gewihlt wurde. Zusétzlich sind zwei Datensétze
ohne Verwendung von Puffergas eingezeichnet (griine Punkte). Die Temperaturen an den

Datenpunkten geben die Phasenanpassungstemperatur fiir die jeweilige Verstimmung an.

Puffergasdriicken gezeigt. Die Effizienzsteigerung durch Druckreduktion des Pufferga-
ses ist deutlich erkennbar. Die Messungen wurden alle am selben Tag durchgefiihrt, bei
einer UV Verstimmung von 50 GHz und einer Temperatur von 130°C. Puffergas wurde
nach und nach zugegeben. Auf diese Weise erhélt man eine Leistungssteigerung um
den Faktor 4,5 von 100 mbar auf 0 mbar Puffergasdruck.

Durch eine geringere Druckverbreiterung wird auch die Absorption bei der UV Wel-
lenldnge geringer und das Vierwellenmischen kann bei kleineren UV Verstimmungen
durchgefiihrt werden. In Abbildung 4.24 sind zusétzlich zu den Daten aus Abbildung
4.22 zwei Datensétze bei kleinen UV Verstimmungen und ohne Puffergas eingezeichnet.
Es konnte bis zu UV Verstimmungen von 10 GHz Lyman-a Strahlung produziert wer-
den. Verglichen mit den Werten unter Zugabe von Puffergas und in der Mitte der Zelle
ist die Effizienz sogar hoher. Beide Datensétze wurden an verschiedenen Tagen aufge-
nommen, wodurch sich der Wert bei 25 GHz wiederum nicht reproduzieren lief3. Die
hichste Effizienz mit 2 x 10° cts/W3s wurde bei einer UV Verstimmung von 50 GHz
ohne Puffergasbeigabe gemessen. Die Datensitze ohne Puffergas wurden jeweils mit

Lyman-a Erzeugung im vorderen Bereich der Zelle gemessen.

Die maximal erreichte Lyman-a Leistung mit diesem System kann mit 0,3nW an-
gegeben werden [SKM109]. Dabei wurden fundamentale Leistungen von 140 mW UV,
350 mW blau und 200 mW griin bei einer Effizienz von 1,1 x 10° cts/W?3s verwendet. Die
Leistung ergibt sich aus der Lyman-« Zihlrate und der Messeffizienz, die mit 6 x 1075

abgeschitzt werden kann [Mar09]. Die Messeffizienz setzt sich zusammen aus der ge-
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Abbildung 4.25: Abhiingigkeit der Lyman-a Leistung vom UV Strahlprofil.

Lyman-a Zéhlrate zeitlich aufgenommen, bei 140 s wurde das Pinhole zur Strahlbereinigung

aus dem Strahlengang entfernt. Damit #dndert sich die Beugungsmafzahl M? des UV Strahls

von 1,4 auf 2,4 mit gleichzeitiger Leistungssteigerung um 30%. Die beiden Geraden stellen

den Mittelwert der Effizienz fiir die beiden Félle mit und ohne Strahlbereinigung dar und

zeigen eine Verdnderung von 4%.

messenen Transmission durch die MgF, Linse (68%), der gemessenen Transmission der
drei Lyman-« Filter (insgesamt 1,04 x 1073), der berechnete Wert der Transmission an
dem Metallspiegel (=~ 70%) und die vom Hersteller angegebene Detektionseffizienz des
Photomultipliers (12%).

Bei voller Ausnutzung der verfiigbaren Laserleistungen von 750 mW UV, 650 mW blau
und 4,1 W griin bei optimal erzielter Effizienz von 2 x 10 cts/W?s kénnte eine Lyman-
a Leistung von 110nW erreicht werden. Zum Kiihlen von Antiwasserstoff kann ab-
geschitzt werden, dass wenige nW bei Lyman-a ausreichen um Kiihlzeiten von weni-
gen Minuten zu erhalten [WPEHO1]. Damit ist die hier préasentierte Quelle durchaus
in der Lage zur Kiihlung von Antiwasserstoff eingesetzt zu werden. Trotzdem ist es
wiinschenswert moglichst viel Leistung bei der Lyman-a Wellenldnge zur Verfiigung
zu haben um die hohen Verluste durch Optiken bei der Strahlfiihrung zur Antiwasser-

stofffalle zu kompensieren.

4.2.4. Einfluss des Strahlprofils der Fundamentalstrahlen

Bei unserem Vierwellenmischprozess werden Laserstrahlen mit teilweise stark von ei-
nem Gauflstrahl abweichenden Profilen verwendet (siehe Abbildungen 3.5, 3.7, 3.10).
Die Theorie aus Kapitel 2.2 geht jedoch von perfekten Gaufistrahlen aus.

Den Einfluss der unterschiedlichen b-Parameter und damit verbunden der Phasenan-

passung wurde bereits in Abschnitt 4.2.1 besprochen. Es bleibt jedoch die Frage offen,
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ob sich hohere Moden an dem Vierwellenmischprozess beteiligen. Die Beugungsmaf-
zahl (oder auch der M? Wert), wie sie durch die knife-edge Methode vermessen wurde
(vergleich Kapitel 3.2.1), gibt einen Hinweis wie gaufiahnlich ein Laserstrahl ist. Der
UV Strahl mit einem M? Wert von 2,4 ist der Strahl, der den hochsten nicht-Gaufanteil
aufweist. Jedoch lisst sich auf die Strahlqualitdt mit Hilfe einer Apertur Einflufl neh-
men. Fokussiert man einen Laserstrahl, lassen sich mit Hilfe einer Apertur im Fokus
hohere Moden herausfiltern. Damit lasst sich die Beugungsmaflzahl deutlich verringern.
Dies wurde realisiert um den Einfluss des Strahlprofils des UV Lasers zu testen. Durch
diese Methode konnte die Beugungsmafizahl auf 1,4 verringert werden. In Abbildung
4.25 wird jedoch deutlich, dass sich dies auf den Vierwellenmischprozess kaum auswirkt.
Die Leistung bei der Lyman-a Wellenldnge ist gegen die Zeit aufgetragen. Wihrend
der Messung wurde die Apertur bei ¢t = 140s aus dem Strahlengang entfernt und damit
von M? = 1,4 auf M? = 2.4 umgeschaltet. Die mittlere Leistung #ndert sich nur um 4%
obwohl die Apertur lediglich eine Transmission von 70% aufweist. Also werden durch
die Apertur hohere Moden unterdriickt, die ca. 30% der Leistung ausmachen. Es ldsst
sich festhalten, dass die hoheren Moden bei dem Vierwellenmischprozess kaum Einfluss
auf die Leistung haben [KBD*10].

Bei einem M? > 2 lisst sich eine untere Abschitzung fiir die Leistung in der TEMjyj
Mode machen. In Abbildung 4.26 ist das errechnete M? fiir die Uberlagerung aus einem
TEMgg Strahl ( Transversalelektromagnetische Welle ohne Knotenstellen im Strahlquer-
schnitt) mit verschiedenen TEM,,o Strahlen (m Knotenstellen), bei verschiedenem An-
teil der Leistung der hoheren Strahlmode an der Gesamtleistung gezeigt. Zunéchst
kann man festhalten, dass sich der M? Wert fiir einen reinen TEM,,, Strahl durch
M? = 2m+1 berechnen liisst [SS98]. Ein groBerer Anteil einer hoheren Mode an einem
Strahl liefert immer ein hoheres M?. Auch ist die Beugungsmafzahl fiir eine Uberla-
gerung aus TEMgy und einem TEM,,,q stets grofer je hoher die Mode m gewéhlt wird.
Ein aus TEM Moden zusammengesetzter Strahl hat somit das kleinste M? fiir eine
Uberlagerung aus TEMy, und TEM;,. Somit kann abgeschiitzt werden, welche Leis-
tung mindestens in der TEMg, enthalten sein muss, damit sich im ungiinstigsten Fall
das gemessene M? ergibt. Diese Abschitzung ist jedoch nur fiir Beugungsmafzahlen
grofler 2 korrekt, lisst sich aber so auf den UV Strahl mit dem gemessenen M? = 2.4
anwenden. In Abbildung 4.26 kann nun direkt eine untere Grenze fiir die Leistung in
der Grundmode bei M? = 2,4 abgelesen werden. Fiir den UV Strahl erhilt man so,
dass die TEMgyy, Mode mindestens 40% der Leistung ausmachen muss.

Wie in Abschnitt 3.2.1 festgehalten wurde, ist die Phasenanpassungsbedingung bAk =
—4 durch die Gouy-Phase zu erklaren. Ein TEM, Strahl, also ein Strahl in der Grund-
mode erhélt einen Phasenversatz von 7 beim Durchlaufen eines Fokusses. Fiir einen
allgemeinen Strahl hoherer Ordnung TEM,,,, lisst sich der resultierende Phasenversatz

wie folgt beschreiben:

¢=(2(m+n)+1)n. (4.21)
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Abbildung 4.26: Theoretisches M? fiir Uberlagerungen aus verschiedenen Mo-
den. Berechnete BeugungsmaBzahlen fiir Uberlagerungen aus einem TEMgyy und einem
TEM,,o Strahl bei verschiedenem Anteil der Leistung in der hcheren TEM Mode an der

Gesamtleistung.

Es liefe sich also erkldaren, dass hohere Moden durch fehlende Phasenanpassung nicht
am Vierwellenmischprozess teilnehmen, da ihre Phasenanpassung von der Grundmode
unterschiedlich ist. Somit liefle sich durch geeignete Strahlformung z.B. durch adaptive
Optiken die Effizienz des Vierwellenmischens noch steigern. Fiir Strahlen mit einem
M? < 2 lisst sich als Abschitzung ein Anteil von mindestens 50% in der Grundmode
angeben. Nehmen wir diesen Fall fiir alle drei Strahlen zur groben Abschétzung an,
kiimen wir auf eine maximal méogliche Leistungssteigerung von 23 = 8.

In Abbildung 4.27 ist die Lyman-a Leistung gegeniiber der Zellentemperatur gezeigt.
Dabei wurde einmal die Phasenanpassungskurve mit bereinigtem Strahl (rot) und ein-
mal ohne weitere Bereinigung (griin) aufgenommen. Es zeigt sich nur eine sehr geringe
Anderung in der Phasenanpassungtemperatur. Beide Scans wurden am selben Tag mit
gleichen Justagebedingungen aufgenommen.

Es ldsst sich zusammenfassend feststellen, dass hohere Modenanteile in den fundamen-

talen Strahlen den Vierwellenmischprozess wenig beeinflussen.

4.2.5. Dreifach einphotonresonantes Vierwellenmischen

In diesem Abschnitt wird eine weitere Moglichkeit beschrieben Vierwellenmischen sehr
effizient zu betreiben. Dabei wird die Summenfrequenz in die Ndhe einer Resonanz in
Quecksilber gelegt. Damit wird nicht mehr Strahlung bei Lyman-«, sondern in diesem
speziellen Fall Strahlung bei einer Wellenldnge von 120,3 nm erzeugt. Dies kann sehr
effizient geschehen und demonstriert die Stédrke des hier vorgestellten Systems.

Durch die Méglichkeit, die Frequenz des UV Lasers beliebig nahverstimmt zu der 61.5—
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Abbildung 4.27: Einfluss des Strahlprofils auf die Phasenanpassung. Lyman-«

Leistung gegeniiber der Zellentemperatur mit (rote +) und ohne (griine x) bereinigten UV
Strahl.

62 P Resonanz von Quecksilber zu wihlen, ldsst sich der Einfluss dieser Resonanz auf
den Vierwellenmischprozess untersuchen. Dies wurde in [Sch09] bereits besprochen.
Durch das Ausnutzen dieser Resonanz ergibt sich bei der Lyman-a Wellenlénge ein bis
zu fiinffach effizienteres Vierwellenmischen bei deutlich reduzierter Quecksilbertempe-
ratur im Vergleich zu einem weitverstimmten UV Laser im gleichen Vierwellenmisch-
prozess [Pah02, PFHT05].

Zwar ist die nichtlineare Suszeptibilitdt durch die kleine Verstimmung enorm ver-
grofert, jedoch muss die Dichte des Quecksilberdampfes verringert werden. Diese bei-
den Effekte wirken sich also gegenldufig auf den Vierwellenmischprozess aus und somit
fallt der Nutzen einer Einphotonenresonanz eher gering aus. Durch die geringere Tem-
peratur des Quecksilberdampfes verkleinert sich die Dopplerverbreiterung der Zwei-
photonenresonanz und es kann auf die Verwendung von Puffergas verzichtet werden,
wodurch sich auch die Druckverbreiterung verringert. Es werden hier nun zunéchst
die Griinde fiir diesen geringen Anstieg der Leistung bei Lyman-« erkliart und dann
die Erweiterung des Vierwellenmischschemas auf ein dreifach Einphotonenresonantes
Schema und die daraus entstehenden Vorteile besprochen.

Betrachten wir zunéchst die nichtlineare Suszeptibilitét X,(l?’) und den Wellenvektorun-
terschied Ak,, jeweils auf die Atomdichte normiert, und konzentrieren uns nur auf den

Einfluss der beiden Einphotonenresonanzen. Man erhélt:

1 PrnmPmg  PnuvDug

V=
6€0h3 mnv Wng — (wl + w2) Wym — W1 Wy — w4’

Xa

(4.22)

2

Ak, = —© Z(w4 Jov 5 — W Jov 2). (4.23)

2cmee€q w2, — wj w2, — wi

Dabei ist iiber alle ereichbaren Niveaus zu summieren. In Abbildung 4.28 sind in Teil (a)
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Abbildung 4.28: Rechnung zum dreifach einphotonresonanten Vierwellenmisch-
en. (a) nichtlineare Suszeptibilitét, (b) Wellenvektorunterschied und (c) Effizienz des Vier-
wellenmischens gegeniiber der Verstimmung der Summenfrequenz Ay zu dem 12!P Niveau

bei einer UV Verstimmung von Ayy = 200 GHz.

und (b) diese beiden GroBen, im Falle einer UV Verstimmung von 200 GHz gegeniiber
der Summenfrequenz in der Niihe der 12! P Resonanz dargestellt (rote Kurven). Deut-
lich ist der Anstieg in der nichtlinearen Suszeptibilitit zu sehen, wie er auch schon im
Falle einer Einphotonenresonanz im UV in Kapitel 2.2.5 zustande kam. Ein entschei-
dender Unterschied féllt bei dem Wellenvektorunterschied auf. Er verédndert sich erst
in der Nédhe der Resonanz. Der Einfluss auf die Phasenanpassung ist somit geringer
als bei der Einphotonresonanz. Die griine gestrichelte Linie in Abb. 4.28(b) zeigt die
zur optimalen Phasenanpassung benotigte Quecksilberdichte. Von hohen Frequenzen
kommend, dndert sie sich bis 50 GHz wenig und bei noch kleineren Verstimmungen
zeigt sich durch den Vorzeichenwechsel im Wellenvektorunterschied bei ca 20 GHz eine
Divergenz, die den Bereich in dem Phasenanpassung moglich ist, begrenzt. In Teil (c)
von Abbildung 4.28 ist die berechnete Effizienz bei der Summenfrequenz dargestellt.
Dabei stellt die rote durchgezogene Linie die Effizienz bei stets optimal eingestellter
Phasenanpassung dar, also in dem Falle in dem die Quecksilberdichte geméfl Abbildung
4.28(b) variiert wird. Da es technisch nicht realisierbar ist, die Dichte unbegrenzt zu

steigern, ist es ebenfalls interessant, die Effizienz bei konstanter Quecksilberdichte zu
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Abbildung 4.29: Einfluss der Fokusposition und der VUV Verstimmung auf die
Vierwellenmischeffizienz. (a) Kleinere Verstimmungen der VUV Frequenz resultieren in
einer grofleren Effizienz bis Absorption bei der VUV Frequenz dominant wird. Bei kleinen
Verstimmungen ist der Einfluss der Fokusposition gréfier. (b) VWM Effizienz gegeniiber der
Fokusposition bei einer VUV Verstimmung von 40 GHz mit exponetiellem Fit (blau). (c)
Absorptionsquerschnitte der VUV Frequenz in Abhéngigkeit der Verstimmung. Die blaue

Linie ist die Anpassung eines Voigtprofils an die Datenpunkte.

betrachten. Diese ist als griine gestrichelte Linie in Abbildung 4.28(c) zu sehen. Der
Vorzeichenwechsel im Wellenvektorunterschied resultiert direkt aus der Gleichung fiir
Ak, an dem Punkt, an dem die Dispersion bei der Summenfrequenz gleich der Dis-
persion bei der UV Frequenz ist. Es ldsst sich festhalten, dass der Einbruch bei der

Effizienz durch den Einfluss der Summenfrequenz auf die Phasenanpassung bedingt ist.

Ein weiterer experimenteller Aspekt verhindert die bedingungslose Ausnutzung der
Einphotonresonanz im VUV. Aufgrund der nahen Resonanz findet bei der Summen-
frequenz ebenfalls Absorption statt, welche die Effizienz begrenzt. Um den Einfluss der
Absorption moglichst gering zu halten, werden die Foki der Fundamentalstrahlen weit
nach hinten im Quecksilberbereich gelegt um den noch zu durchlaufenden Bereich mit

Quecksilber fiir den erzeugten Strahl zu verkiirzen.

Um diese beiden Einfliisse zu trennen, wurde die Effizienz des Vierwellenmischens bei
unterschiedlichen Verstimmungen und Fokuspositionen in der Quecksilberzelle gemes-
sen. Die Daten sind der Abbildung 4.29 (a) zu entnehmen. Es ist zu erkennen, dass es
unabhéngig von der gewéhlten Verstimmung der VUV Frequenz stets effizienter ist,
die Fokusposition weit hinten in die Zelle zu legen. Die erzeugte Leistung kann dann
nur noch in einem kurzen Quecksilberbereich absorbiert werden. Bei Variation der Ver-
stimmung erhélt man fiir jeder Fokusposition ein Maximum. Dessen Auspriagung und
Lage ist durch die Fokusposition bestimmt. Weiter hinten in der Zelle verschiebt es

sich zu kleineren Verstimmungen.

Die Daten wurden aufgenommen, indem bei einer Einstellung aus gewéhlten Verstim-
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Abbildung 4.30: Ausnutzen der 12'P Resonanz bei verschiedenen UV Verstim-
mungen. Gemessene VWM Effizienzen in Abhingigkeit der VUV Verstimmung zum 12!'P

Niveau bei verschiedenen UV Verstimmungen und entsprechenden Phasenanpassungstempe-

raturen. Die blauen Linien stellen angepasste Theoriekurven dar.

mungen die Fokuslinse vor der Quecksilberzelle verschoben und bei jeder Position der
transversale Uberlapp der Fundamentalstrahlen optimiert wurde. Solch eine Messreihe
ist in Abbildung 4.29 (b) gezeigt. Es folgt einem exponentiellem Verhalten, aus dem die
Absorptionsldnge extrahiert werden kann. In Abbildung 4.29 (b) ist neben den Daten
auch ein exponentieller Fit in blau eingezeichnet. Normiert man die so ermittelten Ab-
sorptionsléangen auf die Quecksilberdichte erhélt man den Absorptionsquerschnitt bei
verschiedenen Verstimmungen zu dem 12'P Niveau (siche Abbildung 4.29 (c)). Durch
Anpassung eines Voigtprofils mit einer Dopplerbreite von 4 GHz (entspricht der Dopp-
lerverbreiterung bei 120°C) und einer Lorentzbreite von 1,5 GHz lassen sich die dazwi-
schenliegenden Werte interpolieren. Die Flanke des Profils ist in Abbildung 4.29 (¢) als
blaue Kurve zu sehen.
Betrachten wir nun den Einfluss der UV Verstimmung auf die Effizienz des Vierwellen-
mischens. In Abbildung 4.30 ist die Effizienzmessung in Abhéngigkeit der VUV Ver-
stimmung fiir drei verschiedene UV Verstimmungen dargestellt. Die Effizienz wurde
bei einer festen UV Verstimmung und der fiir eine weite VUV Verstimmung (> 1 THz)
bekannte Phasenanpassungstemperatur bei verschiedenen VUV Verstimmungen in der
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Tabelle 4.1: Ubersicht iiber die GréBen I (absorbierende Hg-Linge) und G (Verlustterm)

fiir verschiedene UV Verstimmungen Ayy .

Ayy|GHz] | | [mm] | G
400 6 0,193
200 6 0,174
120 45 10,195
50 20 | 0,214

Ni#he der 12'P Resonanz gemessen. Es ist deutlich zu erkennen, dass fiir kleinere UV
Verstimmung auch kleinere VUV Verstimmungen gewéhlt werden konnen ohne das ein
Einbruch in der Effizienz beobachtet wird. Dariiber hinaus lassen sich deutlich hohere
Effizienzen bei kleinen UV Verstimmungen erzielen. So ist es moglich, die Effizienz auf
Werte iiber 500 pW /W3 zu erhohen, was im Vergleich zu fritheren kontinuierlichen La-
serquellen in diesem Wellenléingenbereich einer Steigerung von drei Groflenordnungen
entspricht [PFHT05].

Um die Theoriekurven zu erhalten miissen neben der Rechnung, wie sie in Abbildung
4.28 gezeigt wurde, auch die noch vorhandene Absorption auflerhalb des Quecksilberbe-
reichs und weitere Verlustterme integriert werden. Da nicht bekannt ist, wie ausgedehnt
die Quecksilberdampfzone in der Zelle tatsichlich ist, wird fiir den Fit eine variable
Strecke mit der Léange [ hinzugefiigt, in dem die gleiche Quecksilberdichte wie in der
Quecksilberzelle angenommen wird. Dadurch reduziert sich die Effizienz fiir erzeug-
te Wellenldngen nahe der Resonanz. Zusétzlich wird zum Anpassen der Theorie an
die Daten ein konstanter Faktor G eingefiihrt, der durch Effekte der nicht optima-
len Uberlagerung der Fundamentalstrahlen und der geringeren Leistungsanteile in der
TEMyy Mode der Fundamentalstrahlen zustandekommt. Dieses Verfahren wurde auf
jede Messreihe angewendet. In Tabelle 4.1 sind die Werte fiir [ und G fiir die verschie-
denen Messreihen angegeben. Es kann eine gute Ubereinstimmung fiir beide Werte bei
UV Verstimmungen grofler 120 GHz gefunden werden. Man kann somit davon ausge-
hen, dass eine Quecksilbermenge aus dem Zellenbereich herausdiffundiert, die in der
Absorption ungefihr einer Ldnge von 6 mm bei gleicher Dichte entspricht und zum
anderen, dass durch schlechte Uberlagerung und durch die nicht perfekten Gaufstrah-
len eine Leistungsreduktion auf ca. 20% entsteht (bei einer VUV Verstimmung grofier

120 GHz). Dieser Wert stimmt mit allen Messungen gut iiberein.
Aus Tabelle 4.1 ist zu erkennen, dass der Wert [ bei einer UV Verstimmung von 50 GHz

stark von den anderen abweicht. Um den Unterschied zu verdeutlichen wurde in Ab-
bildung 4.31 die Messung bei einer UV Verstimmung von 50 GHz mit dem Fit mit
Absorptionsldange | = 20mm gezeigt (blaue gestrichelte Linie). Dazu ist die Theorie-
kurve fiir eine Absorptionsldnge von [ = 6 mm in griin zu sehen. Man erkennt, dass bei
einer UV Verstimmung von 50 GHz eigentlich eine deutlich hohere Effizienz zu erwartet

wére und auch der Einbruch erst bei kleineren VUV Verstimmungen sein miisste. Ein
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Abbildung 4.31: Vierwellenmischeffizienz bei einer UV Verstimmung von
50 GHz. In blau mit gestrichelter Linie ist die Effizienz bei einer absorbierenden Lénge
von | = 20 mm gezeigt, die durch Anfitten an die Datenpunkte entstand. In durchgezogen
griin ist die Effizienz bei einer absorbierenden Linge von | = 6 mm gezeigt, wie sie sich aus
den Fits an die Messreihen bei 400 und 200 GHz ergab.

Erklarungsansatz ist die Annahme, dass die Absorption fiir kleine VUV Verstimmun-
gen unterschitzt wird. In Abbildung 4.29 (a) ist zu erkennen, dass nur Absorptionen
fiir VUV Verstimmungen grofler 40 GHz sinnvoll mit dieser Methode gemessen werden
konnen, da bei kleineren Verstimmungen die Absorption zu stark ist, um den exponen-
tiellen Verlauf zu erkennen. Fiir kleinere Verstimmungen miissen die Werte extrapoliert
werden. Durch die Annahme eines Voigtprofils zum Extrapolieren der Absorptionsko-
effizienten wird jedoch die Isotopieaufspaltung vernachlissigt. In Abbildung 4.32 sind
mehrere Messreihen um die 12'P Resonanz aufgetragen bei einer UV Verstimmung
von 50 GHz. Um Absorption noch weiter zu unterdriicken, wurde bei geringerer Tem-
peratur (110°C) als die optimale Phasenanpassungstemperatur (130°C) gemessen. In
einem weiten Bereich von ca. -11 GHz bis 6,5 GHz kann keine VUV Leistung gemessen
werden. Hier scheint entweder die Absorption zu stark zu sein oder die Phasenanpas-
sung ist nicht richtig gewéhlt. Interessant ist der Bereich bei ca. 13 GHz. Die VUV
Leistung ist in diesem Bereich deutlich geringer, wohingegen links und rechts davon
hohere VUV Leistung beobachtet werden kann. Mit der gleichen Argumentation, dass
dies nur durch Absorption oder durch falsche Phasenanpassung begriindet ist, muss die
12'P Resonanz eines Isotops des Quecksilbers sich bei 13 GHz befinden. Dadurch lisst
sich nun die unterschétzte Absorption bei den Messungen mit einer UV Verstimmung
von 50 GHz erkldren. Gerade kleine Verstimmungen nahe der 13 GHz werden durch
diese Resonanz stark absorbiert. In Abbildung 4.32 ist auch zu sehen, dass Vierwel-

lenmischen auch auf der anderen Seite der 12'P Resonanz betrieben werden kann und
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Abbildung 4.32: Vierwellenmischen in der Nihe der 12! P Resonanz. Verschiedene
Messungen der Effizienz um das 12'P Niveau bei einer UV Verstimmung von 50 GHz. In dem
blau hinterlegten Bereich zwischen -11 bis 6,5 GHz wird keine VUV Leistung beobachtet. Aber
auch im griin hinterlegten Bereich zwischen 12 und 14 GHz ist das Vierwellenmischen deutlich
unterdriickt. Um den Einfluss von Absorption etwas zu verkleinern wurde bei einer niedrigeren
Temperatur (110°C) als die optimale Phasenanpassungstemperatur (130°C) gemessen. Die
Daten wurden auf Leistungen der Fundamentallaser und auf die Peakeffizienz bei 10 GHz

normiert.

so auch in einem weiten Bereich effizientes Vierwellenmischen durch Ausnutzen einer
dreifach Einphotonresonanz moglich ist.

Ein weiterer effizienzbegrenzender Faktor, begriindet durch die nahe Einphotonreso-
nanz, zeigt sich beim experimentellen Nachmessen der Gleichung (2.35). Nach Glei-
chung 2.35 ist die Leistung bei der Summenfrequenz proportional zu jeder fundamen-
talen Leistung. Messen wir jedoch die Leistung in Abhéangigkeit der fundamentalen
Leistung erhilt man ein etwas anderes Bild. In Abbildung 4.33 ist die Leistung bei der
VUV Wellenldnge gegeniiber dem Produkt der Fundamentalleistungen dargestellt. Bei
kleinen VUV Leistungen bis zu 3pW zeigt sich ein lineares Verhalten mit einer Stei-
gung von 343 nW/W3. Bei hoheren Fundamentalleistungen knickt die Kurve ab und
die Effizienz wird geringer. Der Vierwellenmischprozess sattigt, da durch die hohe Ab-
sorption weniger Quecksilber im Grundniveau zur Verfiigung steht. Mit den maximal
eingestrahlten Leistungen von 182mW (UV), 245mW (blau) und 525 mW (griin) und
Verstimmungen von Ay = 120 GHz und Ay = 40 GHz ergab sich so eine maximale
Leistung bei 120nm von 6 pW, was einer 30-fachen Leistungssteigerung zu vorherigen
cw Laserquellen im VUV darstellt [PFHT05].
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Abbildung 4.33: Sittigungseffekt des Vierwellenmischprozesses. VUV Leistung
gegeniiber dem Produkt der fundamentalen Leistungen. Ein Fit an die Datenpunkte bis
0,01 W3 ergibt einen differentiellen Wirkungsgrad von 343 pW/W?3. Datenpunkte mit roten
+ wurden bei niedrigen UV Leistungen (146 mW) gemessen, Punkte mit blauen X wurden

bei hohen UV Leistungen (182 mW) gemessen. Die blaue Leistung war konstant bei 245 mW.
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5. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Doktorarbeit wurde eine kontinuierliche Laserquelle bei der Lyman-«
(15-2P) Ubergangswellenléinge (121,56 nm) in (Anti-)Wasserstoff auf Basis von Festkor-
perlasern aufgebaut. Ein besonderes Augenmerk wurde dabei auf das Ausnutzen einer
Zweiphotonenresonanz (61S-715) in Quecksilber gelegt. Dies erhoht die Lyman-a Vier-
wellenmischeffizienz stark. Im Zuge der Untersuchung der Zweiphotonenresonanz wur-
den weitere Effekte neben dem Vierwellenmischen beobachtet. So konnte eine geschwin-
digkeitsselektive Doppelresonanz, die stark mit Dunkelresonanzen verwandt ist, und
das Anschwingen eines Laserprozess, der durch Zweiphotonenanregung gepumpt wird,
untersucht werden. Dabei ist die geschwindigkeitsselektive Doppelresonanz zum ersten
Mal nachgewiesen worden. Der Laserprozess, in der Literatur auch TALISE genannt,
konnte zum ersten Mal mit kontinuierlichen Laser realisiert werden. Die Zweiphotonen-
theorie, wie sie hier hergeleitet wurde, gibt alle Zweiphotonenprozesse, bis auf TALISE,
gut wieder und kann als Werkzeug fiir weitere Effekte wie z.B. elektromagnetisch in-
duzierte Transparenz in der Zweiphotonenresonanz genutzt werden. Zusammenfassend
kann gesagt werden, dass nun ein sehr gutes Verstdndnis der Zweiphotonenresonanz
vorhanden ist, was fiir den effizienten Betrieb einer kontinuierlichen VUV Quelle bei
Lyman-«a wichtig ist.

Dariiberhinaus konnte fiir das Vierwellenmischen durch das Ausnutzen einer Einpho-
tonresonanz (6'S-63P) bei einer Wellenlinge von 253,7nm eine Leistungsteigerung
um den Faktor 5 erzielt werden. Durch die Einphotonresonanz kann der Vierwellen-
mischprozess bei kleinen Temperaturen phasenangepasst werden. Die Leistungsteige-
rung setzt sich aus zwei Effekten zusammen. Durch die kleinere Temperatur verringert
sich die Dopplerverbreiterung und es kann zusétzlich auf das Hinzufiigen von Puffergas
verzichtet werden, woraus eine Verringerung der Stoflverbreiterung folgt. Die kleineren
Phasenanpassungstemperaturen werden die Konstruktion von Quecksilberdampfzellen
in Zukunft vereinfachen. Auch konnte so zum ersten Mal ein kompletter Scan iiber
die Phasenanpassungskurve des Vierwellenmischprozesses bei Lyman-a durchgefiihrt
werden. Es konnte gezeigt werden, dass ein zusétzlicher ASE (amplified spontaneous
emission) Prozess den Vierwellenmischprozess nicht limitiert und keine Séttigung in
der Lyman-a Leistung beobachtet werden konnte. Eine Erhchung der fundamentalen
Leistungen sollte demnach in vollem Umfang in einer héheren Leistung bei Lyman-« re-
sultieren. Man konnte feststellen, dass hohere Modenanteile nicht am Vierwellenmisch-
en beteiligt sind und auch keinen Einfluss auf die Phasenanpassung haben. Demnach

wire eine zusétzliche Leistungssteigerung moglich, wenn die Strahlprofile der Funda-
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mentalstrahlen verbessert werden.

Ebenso konnte mit Hilfe der Einphotonresonanz des UV Lasers das Ausnutzen einer
Einphotonresonanz im VUV bei der Vierwellenmischfrequenz untersucht werden. Durch
die Moglichkeit, die Dispersion bei den beiden Wellenléngen gegeneinander auszuspie-
len, lassen sich so durch dreifach einphotonresonantes Vierwellenmischen die héchsten
jemals erzielten kontinuierlichen VUV Leistungen im Bereich von 120 nm erreichen.
Dabei konnte eine Steigerung der Effizienz um den Faktor 10 beobachtet werden. Die
Theorie des Vierwellenmischens wurde auf das dreifach einphotonresonante Schema
erweitert und lieferte sehr gute Ubereinstimmung mit dem Experiment. Dariiber hin-
aus wurde eine alternative Berechnung fiir die nichtlineare Suszeptibilitit auf Basis
von Petch [PKKMO96| entwickelt um den Prozess der elektromagnetisch induzierten

Transparenz im Vierwellenmischen in Zukunft theoretisch beschreiben zu koénnen.



6. Ausblick

Im Laufe dieser Doktorarbeit ergaben sich eine Vielzahl neuer Moglichkeiten, der Leis-
tungssteigerung durch Vierwellenmischen. Davon sind einige bereits {iber die pure Idee
hinausgegangen und erste Erfolge konnten erzielt werden. Der erste Aspekt, der hier
diskutiert werden soll, ist die Erhchung der fundamentalen Leistungen. Da jede funda-
mentale Leistung linear in die Leistung bei der Summenfrequenz eingeht, ist es recht
naheliegend diese moglichst zu erhohen.

Die UV Leistung ist limitiert durch die Degradation des BBO-Kristalls bei hohen fun-
damentalen Leistungen. Hier konnte auf ein anderes nichtlineares Medium ausgewi-
chen werden. Es bietet sich z.B. ein CLBO Kristall (CsLiBgOyo) an. Mit diesem wur-
de bereits eine UV-Leistung von 5W bei 266 nm realisiert, bei einer Konversionseffi-
zienz von 62% [SAOO04]. Trotz des etwas geringeren nichtlinearen Koeffizenten (CLBO:
deg = 0,79pm/V; BBO: deg = 1,75pm/V) erhidlt man durch den deutlich geringe-
ren walk-off Winkel (CLBO: p = 32,2mrad; BBO: p = 85,3 mrad) eine vergleichbare
Konversionseffizienz im Einfachdurchgang. Dariiber Hinaus wiirde man durch den klei-
nen walk-off Winkel ein besseres Strahlprofil erwarten, was eine hohere Effizienz beim
Vierwellenmischen bedeutet.

Der fundamentale infrarote Scheibenlaser bei 1014 nm auf Basis von Yb:YAG ist anfallig
auf resonatorinterne Verluste und auf Degradierung der Scheibe. Durch die geringe
Verstirkung bei 1014 nm kénnen bereits geringe Anderungen den Betrieb einschréinken
oder zum Erliegen bringen. Hier liefe sich durch die Wahl eines alternativen Schei-
benmaterials Vorteile erzielen. Vielversprechend ist dabei Yb:Lu,Og3. Es besitzt einen
geringfiigig (ca. 30%) groBeren Emissionsquerschnitt bei 1014 nm und die Konkurrenz
zu dem Hauptverstirkungspeak ist um einen Faktor 2 geringer als bei Yb:YAG. Es
wurden mit diesem Material bereits Lasertétigkeiten erzielt, die sehr vielversprechend
sind [PKPH07, PKPHO0S].

Die blaue Leistung konnte verhéaltnismafig einfach durch die Verwendung einer hoheren
Pumpleistung fiir den Ti:Sa Laser erhoht werden. Unsere kommerzielle Pumpquelle mit
einer Leistung von 10,5 W ist ebenfalls mit einer Ausgangsleistung von 18 W erhéltlich.
Damit wére eine infrarote Leistung von 3,5 moglich, was bei gleicher Konversionseffi-
zienz einer blauen Leistung von 1,2 W entsprechen wiirde.

Das grofite Potenzial liegt in der Steigerung der griinen Leistung. Wie bereits in Kapitel
3.1.3 angesprochen, wird das jetzige kommerzielle Faserlasersystem deutlich unterhalb
der Sollleistung von 9 W betrieben, um die Verstérkereinheiten vor Zerstorung durch

Riickreflexe zu schiitzen. Im Rahmen einer Diplomarbeit wurde ein selbstgebautes Fa-
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serverstérkersystem konstruiert, welches stabile Leistungen von 3 W erreicht [Ste09].
Durch eine zweite Verstiarkerstufe konnten nun Leistungen bis zu 30 W erzielt werden.
Bei solch hohen Leistungen konnen Konversionseffizienzen von grofler 75% bei bereits
recht schwachen Uberhohungen um einen Faktor 10 erreicht werden [MWD10]. Hier
wiére also eine griine Leistung von bis zu 23 W denkbar. Bei einer stdrkeren Pumpquel-
le konnten durchaus Leistungen von 100 W im Griinen erzielt werden.

Insgesamt konnte durch die genannten Verbesserungen eine Steigerung der Leistung
bei der Summmenfrequenz von bis 2 bis 3 Gréflenordnungen erreicht werden.

Eine Alternative zu der Steigerung der fundamentalen Leistungen ist die Uberhéhung
der Strahlen in Resonatoren. Vierwellenmischen in einem Uberhéhungsresonator konn-
te bereits beobachtet werden [NW90]. Auch konnte bereits ein Dreifarbenresonator fiir
die Fundamentalen aufgebaut werden [Web09]. Es stellte sich heraus, dass die Kon-
struktion einer passenden Quecksilberzelle, die in den gemeinsamen Fokus der iiber-
lappenden Uberhchungsresonatoren platziert wird, eine technische Herausforderung ist
[Nei09, Ric10]. Jedoch konnten bereits erste Experimente zur Zweiphotonenresonanz
im Uberhshungsresonator beobachtet werden. Nimmt man die erzielten Uberhbhungen
und Einkoppeleffizienzen aus [Web09] so wire eine Produktionssteigerung um einen
Faktor 42000 moglich. Die erschwerte Auskopplung der Lyman-a Strahlung aus dem
Resonator iiber den Reflex an einem der Zellenfenster wiirde immerhin noch eine nutz-
bare Steigerung von ca. 2000 bedeuten. Bisherige Versuche, Vierwellenmischen im Re-
sonator zu betreiben scheiterten bisher an dem grofien Justageaufwand. Schliellich
miissen drei Resonatoren auf drei Strahlen justiert werden, wobei durch die Uberlap-
pung die einzelnen Resonatoren nicht unabhéngig voneinander justiert werden koénnen.
Dariiber hinaus unterliegen die fundamentalen Strahlen Lageschwankungen. Diese sind
vorallem darin begriindet, dass Lasersysteme und Dreifarbenresonator auf unterschied-
lichen optischen Tischen platziert sind. Dadurch muss die Einkopplung der Strahlen
in den Dreifarbenresonator tédglich neu justiert werden. Durch die Installation einer
Strahllagestabilisierung wird eine deutlich einfachere Handhabung erwartet.

Um die Verluste durch das Auskoppeln der Summenfrequenz aus dem Resonator zu
vermeiden, konnten die Fundamentalen auch in einem kleinen Winkel iiberlagert wer-
den und so die Austrittsrichtung der Summenfrequenz aus den Fundamnetalstrahlen
herausgelegt werden. Dann konnte der Vierwellenmischprozess winkelphasenangepasst
werden. Das bedeutet, die fundamentalen Strahlen werden nicht kollinear, sondern mit
einem definierten Winkel zueinander iiberlagert. Der Wellenvektorunterschied, wie er
in Kapitel 2.2.4 berechnet wurde, muss nun vektoriell berechnet werden. Durch den
Winkel lésst sich somit gezielt die Phasenanpassungsbedingung bAk = —4 fiir fokus-
sierte GauBstrahlen einstellen. Dies hat drei entscheidende Vorteile. Erstens kann die
Quecksilberdichte und die Phasenanpassung getrennt eingestellt werden und somit ei-
ne Phasenanpassung bei hohen Dichten erzielt werden. Zweitens kann der Winkel so
eingestellt werden, dass die Austrittsrichtung fiir die Summenfrequenz nicht mit einer

der Fundamentalen zusammenfillt und damit die Auskoppelverluste wegfallen. Und
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drittens konnten drei vollkommen getrennte Resonatoren fiir die fundamentalen Strah-
len mit weniger optischen Elementen aufgebaut werden. All diese Vorteile wiirden sich
direkt in einer Leistungsteigerung bemerkbar machen. Einzig die schwieriger zu kon-
struierende Quecksilberzelle wiirde eine Herausforderung darstellen.

Eine weitere Alternative den Vierwellenmischprozess effizienter zu gestalten, ist die
Verlingerung des Uberlappungsbereichs der Fundamentalen. Dies lisst sich mittels ei-
ner Hohlfaser ermdglichen, die durch Totalreflexion bei flachem Einfall an einer Ober-
flache sowohl die drei Fundamentalen als auch die Summenfrequenz fiihren kann. Somit
lasst sich die Verkniipfung zwischen der Intensitédt im Fokus und der Konfokallinge
l16sen. Bei der Frequenzmischung an freien Strahlen ergibt sich durch die Wahl eines
kleineren Fokuses, und damit hoherer Intensitét, ein kiirzerer Konfokalparameter, al-
so ein kiirzerer Uberlappungsbereich. Bei einer Hohlfaser kénnen durch die Wahl des
Kerndurchmessers und der Lange beide Parameter getrennt variiert werden. Durch die
EinschlieSung der Mode in der Hohlfaser liegen beim Vierwellenmischprozess ebene
Wellen vor und die Phasenanpassungbedingung dndert sich zu Ak = 0. Einfluss auf
die Dispersion hat neben dem Quecksilber nun auch die Hohlfaser. Man kann also mit
Hilfe der Hohlfaser und der Quecksilberdichte die Phasenanpassung einstellen.
Gerade fiir den Fall der Hohlfaser ist es auch interessant, anstelle des phasenangepassten
Vierwellenmischprozess auf eine konventionelle Phasenanpassung génzlich zu verzich-
ten. Daraus resultiert, dass nach der Dephasierungsldnge die enstehende Leistung im
Vierwellenmischprozess destruktiv mit der bereits entstandenen Leistung interferiert.
Lésst sich aber der Vierwellenmischprozess periodisch mit der Periodizitat der Depha-
sierungsldnge an- bzw. abschalten, spricht man von Quasi-Phasenanpassung. Dann fin-
det nur an den Stellen der Vierwellenmischprozess statt, an denen die Summenfrequenz
konstruktiv miteinander interferieren kann. Das definierte An-/Abschalten kénnte im
Falle von Vierwellenmischen in Quecksilber durch die Zweiphotonenresonanz gesteu-
ert werden. Durch ein Anlegen von Magnetfeldern in moderaten Grofien von 1T kann
die Zweiphotonenresonanz in der Groflenordnung von wenigen GHz verschoben wer-
den [MKO07]. Die Breite der Zweiphotonenresonanz liegt ebenfalls bei wenigen GHz.
Man kann also durch eine Verschiebung der Zweiphotonenresonanz kontrolliert den
Vierwellenmischprozess stoppen. Durch eine rdumliche Periodizitdt des Magnetfeldes
konnte man also definiert den Vierwellenmischprozess durch das Ausnutzen der Zwei-
photonenresonanz an- und ausschalten und damit den Vierwellenmischprozess quasi-
phasenanpassen. Daraus resultiert wieder die Freiheit, die Dichte des Quecksilbers un-
abhéngig von der Phasenanpassung einzustellen. Da die Dichte des Quecksilbers qua-
dratisch in die Vierwellenmischleistung eingeht, kénnte durch Vierwellenmischen bei
zehnfach hoherer Dichte eine 100-fach hohere Leistung erzielt werden. Die tatséchliche
Steigerung wire jedoch deutlich niedriger, da durch die Periodizitit der Uberlappungs-
bereiche nur halb so grof3 ist und die Steigerung stark von der Struktur der Periodizitét
abhéngt.

Auch der Prozess der elektromagnetisch induzierten Transparenz wie er in Kapitel
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2.2.5 besprochen wurde, konnte in einer Hohlfaser effektiv genutzt werden. In [Hen05]
wurde argumentiert, dass die Verweildauer der Quecksilberatome im Fokus der Fun-
damentalstrahlen zu kurz wére um EIT im Atom aufzubauen. Durch den Einschluss
in einer Hohlfaser kann perfekter Uberlapp der Strahlen erreicht und die Verweildau-
er der Quecksilberatome deutlich verlingert werden. Damit kénnte die Effizienz des
Vierwellenmischprozess durch die elektromagnetisch indizierte Transparenz gesteigert

werden.
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Abbildung 6.1: Lage der Energieniveaus von Hg und Ca™. Die 32D5/27n1P Anre-
gungswellenléingen von Ca™ Ionen (griin) und die Quecksilberresonanzen (rot) sind gegeniiber
der Wellenléinge der Summenfrequenz A4 (120 bis 132nm) und der zum Vierwellenmischen
bendtigten Wellenlénge des dritten Lasers A3 dargestellt. Die Hauptquantenzahlen sind zur
Orientierung teilweise angegeben. Das (2D; /2)6p’ 1 P Niveau in Quecksilber ist mit einem blau-
en Kreuz markiert. Die Ionisationsgrenze von Ca™ liegt bei 121,867 nm. Der untere Graph
stellt einen Ausschnitt (121,8 bis 123,8 nm) aus dem oberen Bild dar.

Neben der Kiihlung von Antiwasserstoff ist eine VUV Laserquelle auch fiir die Anregung
von Rydbergionen erforderlich. Wir wollen nun kurz einen Ausblick auf die Rydbergan-
regung von Calciumionen, wie sie in der Einleitung bereits angesprochen wurde, werfen.
Durch die geringen Ubergangsmatrixelemente, verursacht durch ein kleines Uberlap-
pintegral zwischen dem Ds,, Zustédnden und den nP Rydbergzustéinden, sind hohe
Lasersintensitidten wiinschenswert. Gerade dabei wire das Ausnutzen einer dreifachen

Einphotonresonanz enorm hilfreich. Letzteres ist an das Termschema von Quecksilber
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gebunden. In Abbildung 6.1 ist in rot die Lage der Hg Energieniveaus in dem relevanten
Bereich zur Ca™ Anregung gezeigt. Die Hauptquantenzahl der Triplett und Singulett
P-Zustéande ist angegeben, dabei liegen die Singulettzustéinde energetisch hoher als
die Triplettzustédnde, also bei niedrigeren Wellenldngen. Zusétzlich ist die bendtigte
Wellenlédnge fiir die dritte Fundamentale bei zweiphotonresonantem Vierwellenmisch-
en angegeben. Man erkennt, dass ein sehr grofler Wellenléngenbereich von der dritten
Fundamentalen abgedeckt werden muss um den relevanten Bereich von 10 nm im VUV
zu erschlieBen. In Abbildung 6.1 sind ebenso die 32Ds5/o—n'P Anregungswellenlingen
von Ca™ ITonen in griin eingezeichnet. Die Energieniveaus wurden dafiir mit Hilfe der
Quantendefekttheorie berechnet [Dje91]. Interessant sind nun Rydberganregungen, die
mit Quecksilberniveaus zusammenfallen, da hier durch die dreifach Einphotonresonanz
erhthte VUV Leistungen zur Verfiigung stehen. Fangt man mit niedrigen Rydberg-
zustanden an, wiirde dieses Kriterium gut fiir das 13P Niveau zutreffen. Hierfiir wére
eine Wellenldnge von 670 nm nétig. Zwar gibt es in diesem Wellenléingenbereich Laser-
dioden, jedoch nur mit sehr geringer Leistung und noch keine Trapezverstéarker. Durch
die Verdopplung eines Nd:GdVO, konnten bei 670 nm bereits Laserleistung von 2,4 W
erreicht werden [AGR"04]. Zu hoheren Rydberniveaus gehend, ist der 23 P Zustand in
Ca™ der nichste interessante bei einer Wellenléinge von 580 nm. Hier sind leider bis-
her nur wenige Laserquellen aufgebaut worden. Einfach ist jedoch der Bereich in der
Néhe der 11P Resonanz in Quecksilber. Hier sind wir in einem Wellenldngenbereich,
der durch Frequenzverdopplung eines in einer Yb-dotierten Faser verstdrkten Lasers
zu erschlieflen ist. Solch ein Faserlaserverstéirkersystem ist verfiighar und kénnte mit
einem alternativen Laseroszillator schnell umgeriistet werden.

Es sollte erwédhnt werden, dass Vierwellenmischen in dem kompletten Bereich zur Ryd-
berganregung von Ca™ genutzt werden kann. Auch wenn keine dreifach Einphotonreso-
nanz genutzt wird, erzielt man in einem weiten Wellenldngenbereich hohere Effizienzen
als bei der Lyman-a Wellenlénge. In Abbildung 6.2 ist die Effizienz, wie sie sich mit
der Rechnung zur dreifach Einphotonresonanz ergibt, in dem kompletten relevanten
Bereich gezeigt. Dabei wurde mit einer UV Verstimmung von 120 GHz und einer Tem-
peratur von 148°C gerechnet. Die Absorption wurde vernachléssigt. Es zeigt sich, dass
die Effizienz des Vierwellenmischens bei vielen Wellenldngen zur Rydberganregung der
Ca™ Tonen deutlich effizienter ist als bei der Lyman-a Wellenldnge (121,56 nm). Dem-
nach hat man mit dem aufgebauten Lasersystem einen sehr guten Zugang zu den

verschiedenen Rydbergniveaus von Ca™ Ionen.
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Abbildung 6.2: Berechnete Effizienz des Vierwellenmischens in Quecksilber im
relevanten Bereich fiir Rydberganregung. In rot ist die Effizienz des Vierwellenmisch-
prozess gegeniiber der Wellenldnge dargestellt. In griin die Lage der Rydberganregungen von
Ca™ Ionen. Berechnet bei einer Quecksilbertemperatur von 148°C und einer UV Verstimmung

von 120 GHz.



A. Zusammenstellung der benodtigten
Quecksilberdaten

Um die im Kapitel 2 vorgestellten Berechnungen durchfiithren zu kénnen, werden viele

Daten von Quecksilber benétigt, die im Folgenden zusammengestellt sind.

Ubergangsfrequenzen und Oszillatorstirken

Zur Berechnung der Phasenfehlanpassung Ak aus Kapitel 2.2.4 werden die Ubergangs-
frequenzen der vom Grundzustand aus erreichbaren Zustdnde und die entsprechenden
Ostzillatorstédrken benotigt. Sie werden in der Tabelle A.1 zusammengestellt. Die Werte
fir die Lage der Energieniveaus wurden [Moo71] entnommen. Es handelt sich hier-
bei um die Schwerpunkte der Energieniveaus, die durch Isotopieverschiebung und die
Hyperfeinstruktur aufgespalten sind. Die Oszillatorenstirken bis n = 13 wurden von
Smith und Alford [AS87, SA86] gemessen. Dort wurde auch festgestellt, dass das Konti-
nuum durch das (*Ds2)6p" ' P Niveau dominiert wird und es daher ausreicht dieses mit
einzurechnen, um das Kontinuum zu beriicksichtigen. Zur Berechnung der nichtlinearen
Suszeptibilitit @) aus Kapitel 2.2.3 und 2.2.5 werden zusitzlich die Oszillatorstérken
der vom 7'S Zustand aus erreichbaren Zustinde benétigt. Diese werden ebenfalls in
Tabelle A.1 angegeben. Auflerdem ist das relative Vorzeichen des Produkts der Ma-

trixelemente, wie sie in Gleichung 2.38 vorkommen, angegeben.
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Tabelle A.1: Energieniveaus, Oszillatorstirken und relative Vorzeichen der Di-
polmatrixelementprodukte von Quecksilber. Die Lage der Energieniveaus ist in Kreis-

frequenzen vom 6'S Grundzustand aus gegeben.

Zustand | Kreisfrequenz w [THz] | foig_n2s+1p | frig_p2s+1p | Vorzeichen
6'S | 0
63P | 7423,8705 0,024 0,0022 —
6'P | 10184,6744 1,15 0,15 —
7'P | 12041,8535
7P | 13121,873 <107° 0,11 +
7'P | 13429,522 0,020 1,24 +
83P | 14403,7311 0,0014 1,2 x 107* +
8P | 14478,3608 0,010 0,029 —
(2Ds2)6p' P | 14845.6 0,15 0,018 +
93P | 14958,5942 0,0055 5,0x 107° —
9'P | 15062,45 0,070 0,029 +
10°P | 15241,8842 0,0018 | 2.6 x 1077 +
10'P | 15286,5132 0,0155 0,0097 +
11%P | 15410,5068 0,001 | 1,6 x 106 +
11'P | 15435,1013 0,0050 0,0050 +
123P | 15517,33 0,0008 7.5 x 1076 +
12'P | 15533,354 0,0023 0,0025 +
133P | 15590,21 0,0005 1,7 x107° +
13'P | 15601,144 0,0011 0,0015 +
(2D3/2)6p/1P 16719.3 0,53 0,061 +




ANHANG A. ZUSAMMENSTELLUNG DER BENOTIGTEN QUECKSILBERDATEN 105

Hyperfeinstruktur- und Isotopieverschiebungen der

6!S-6°P Resonanz

Zur Berechnug der Zweiphotonenresonanz im Vierwellenmischen nach Gleichung 2.42
und fiir die Zweiphotonenrechnung aus Kapitel 2.1 wird die Haufigkeit der Quecksilber-
Isotope und die Isotopieaufspaltung des 6'S-71S Zweiphotoneniibergangs benétigt.
Diese Daten werden in Tabelle A.2 gegeben. Die Haufigkeit der Quecksilberisotope
wurde [ZSB89] entnommen. Quecksilber natiirlichen Isotopengemischs enthélt sieben
stabile Isotope. Das Hg Isotop ist mit 0,15 % so selten, dass es in den Rechnungen
vernachlissigt wurde. Die Aufspaltung des 6'S-7'S Zwei-Photonen-Ubergangs wurde
[GV75, GLV77] entnommen.

Bei immer kleineren UV-Verstimmungen zur 6'5-63P Resonanz wird die Isotopie- und
Hyperfeinstrukturaufspaltung dieses Ubergangs wichtiger. Dazu werden in Tabelle A.2
die bendtigten Werte gegeben. Die Werte der Isotopieverschiebungen und die der Hy-
perfeinaufspaltung des 6'S-62P Ubergangs stammen aus [Sch63]. Um die Hyperfein-
komponenten richtig mit einzurechnen, muss der Berechnung der partiellen Suszep-
tibilitdt xi2 nach Gleichung 2.38 das Produkt der Matrixelemente mit dem Gewich-
tungsfaktor G' gewichtet werden. Dieser Faktor gibt, an wie stark die Entartung der
Hyperfeinkomponente zur Entartung des gesamten 6P Niveaus ist. Die Entartung der
Hyperfeinkomponenten wird in der Tabelle angegeben. In der Berechnung der linearen
Suszeptibilitit x(V miissen die Oszillatorstirken der Hyperfeinkomponenten ebenfalls
mit diesem Gewichtungsfaktor multipliziert werden, wenn die Isotopie- und Hyperfein-

strukturaufspaltung mit eingerechnet werden soll.
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Tabelle A.2: Hyperfeinstruktur- und Isotopieverschiebungen des 7'S Niveaus
und des 63P Niveaus sowie Hiufigkeit der Quecksilberisotope. Bei den ungeraden
Isotopen werden die werden die Hyperfeinkomponenten (HFK) des 63P Niveaus, die sich im
Gesamtdrehimpuls F unterscheiden, angegeben. Der Entartungsfaktor G = 2F + 1 gibt die

Entartung der Hyperfeinkomponente an.

Isotop | Haufigkeit [%] | Agrs_ms [GHZ] HFK Agrg_g3p |GHz]

19%Hg 9,968 8,314 10,1

100 F=1/2 -5,307

Hg 16,873 7,791 F 3/ 16,829

20Hg 23,096 4,362 5,3
F=1/2 16,974

201Hg 13,181 3,045 F=3/2 9,426
F=5/2 4,557

202Hg 29,863 0 0

W0iHg 6,865 -4,297 -5,21
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Temperaturabhangigkeit der
Quecksilberdampfdichte

Um aus der berechneten Teilchenzahldichte bei Phasenanpassung, die Phasenanpas-
sungstemperatur zu bekommen, wird der Zusammenhang von Teilchenzahldichte und
Temperatur in Quecksilber benotigt. Eine Tabelle des Dampfdrucks von Quecksilber in
Abhéngigkeit von der Temperatur findet sich in [WAWO97] und ist hier in Tabelle A.3
wiedergegeben. Um bei beliebigen Temperaturen die Teilchenzahldichte berechnen zu
kénnen, wurde in den Mathematica Programmen, die im néchsten Abschnitt gezeigt
werden, der Verlauf der Werte interpoliert. Mit der idealen Gasgleichung kann aus dem

nun bekannten Druck die Teilchenzahldichte berechnet werden:

100p[mbar]
kT

Der Faktor 100 dient zur Umrechnung von mbar in Pascal.

N = (A1)

Tabelle A.3: Dampfdruck von Quecksilber in Abhingigkeit von der Temperatur.

T [°C] p [mbar] T [°C] p [mbar]
—40 | 2,39 x107% | 140 2,43

—38,87 | 2,77 x 1076 || 160 5,50
—30 [8,94x107¢ || 180 1,16 x 10
—20 [2,93x107° || 200 2,28 x 10!
—10 [ 8,98 x 107 || 220 4,16 x 10!
0 2,53 x 107% || 240 7,54 x 10"
10 6,63 x 107* || 260 1,28 x 102
20 1,63 x 1073 || 280 2,09 x 102
40 8,16 x 1072 || 300 3,29 x 102
60 3,37 x 1072 || 320 5,02 x 102
80 1,18 x 107" || 340 7,44 x 102
100 | 3,62x 107" || 350 8,96 x 102
120 | 9,84 x 1071 || 356,58 | 1,01325 x 10°




B. Optische Blochgleichungen fiir ein

Vierniveausystem

Im Folgenden sollen die optischen Blochgleichungen fiir ein Vierniveausystem der voll-

standigkeitshalber angegeben werden. Die Berechnung folgt ganz analog zu der Dreini-

veaurechnung durch Erweiterung zu einem Vierniveausystem. Die verwendete Notation

wird in Abbildung 2.9 verdeutlicht. Auch hier wurden schnell oszillierende Terme durch

die RWA vernachlissigt und nur nahverstimmte Ubergéinge betrachtet. Dann folgt fiir

die OBE:

o
'LZ(pba - Pab)

zg(pcb — Poe) + i%(pab — Pba)

Y 3
24 (pdc pcd) + Z4 (pbc pCb)
Y

. Nel B
_Zéabpab + Z—(Pbb - paa) - ZZpac

4
. Nes Y .
_Z(éab + 5bc)pac + Zzpbc - ZZpad - Zﬁpab
. Nes Y
_Z(éab + 61)0 + 6cd)pad + Zzpbd - ZZpac

. 3 e Y
_5c C - \Fcec — - FPac — t7F
10 Pb +24(P Pbb)+24p v Phd

. B Ne! Y
i(Ope + Ocd) Poa + vy Ped + 1 Pad = 17 Poc

_ . NG
—10cdPed + ’%(Pdd — Pec) + i Ped

(B.10)

In den gegebenen Gleichungen sind noch keine Dampfungsterme enthalten, dies soll

mit den Querbalken verdeutlicht werden. Diese ergeben sich nicht aus dem Dichtema-

trixformalismus. Sie miissen phdnomenologisch in die Gleichungen eingefiihrt werden.

dabei werden den Diagonalelementen der Dichtematrix, die Besetzungen der Niveaus

darstellen, geméfl der Relaxation der Besetzungen hinzugefiigt:
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Paa = Paa + Lapes (B.11)
P = Poo — Loapin + Cevpee (B.12)
Pec = Pec — Levpec + Lacpaa (B.13)
pad = pid — Ldacpaa (B.14)

Dariiberhinaus konnen so weitere homogene Dampfungsprozesse, wie z.B. Druckver-
breiterung, hinzugfiigt werden. Bei den Kohérenztermen, den Nebendiagonalelemen-
ten, wird angenommen, dass sie geméfl der Summe aller beteiligten Niveaus depha-
sieren [Boy08]. Hier konnen dann auch nicht besetzungéndernde jedoch dephasierende

StoBverbreiterungen getrennt hinzugefiigt werden.



C. Mathematica Programme

Mathematica-Programm 1:

Berechnung der nichtlinearen Suzeptibilitdt und der Leistung bei der Summenfre-
quenz aus Kapitel 2.2.3. DeltaUV die Verstimmung des UV Lasers zur 62P Reso-
nanz in GHz. Delta VUV ist die Verstimmung zu der Lyman-«a Frequenz oder fiir die
Berechnungen in Kapitel 4.2.5 zur 12'P Resonanz in GHz. I/[DeltaVUV,DeltaUV]
ist die Leistung bei der Summenfrequenz berechnet nach Gleichung 2.35 bei opti-
maler Phasenanpassungstemperatur. Dafiir ist die Dichte von Quecksilber abhingig
von der VUV Verstimmung. In Kapitel 4.2.5 wurde festgestellt, dass es bedingt durch
Absorption effizienter ist die Phasenanpassung nicht mit der VUV Verstimmung zu
dndern. Fiir diesen Fall ist 1/ Tconst[DeltaVUV,DeltaUV], hier wird die Leistung bei
der Phasenanpassungstemperatur wie sie geméafl der UV Verstimmung bei der Lyman-
a Wellenldnge vorhanden ist, berechnet. Die Abhéngigkeit der Phasenanpassungs-
temperatur von der UV Verstimmung wird aus einer Liste mit Messwerten interpo-
liert. Da das Programm fiir die Berechnung zur Leistung die Phasenanpassung Fs-
qr[DeltaVUV, DeltaUV], Phasenfehlanpassung dk/Delta VUV, DeltaUV] und die nichtli-
neare Suszeptibilitét chi/DeltaVUV,DeltaUV] benétigt, konnen all diese GroBlen auch
mit diesem Programm berechnet werden. Das Programm ist so wie es hier steht kompi-
lierbar, kann also direkt in ein Mathematicanotebook kopiert und ausgefiihrt werden.

Remove[" Global‘s"]

(*Allgemeine Konstantenx)

c = 2.99792458%107°8; (* Lichtgeschwindigkeit *)

m = 202%1.66%107(-27); (* Masse Quecksilber *)

me = 9.109%107-31; (*Masse Elektronx*)

k = 1.38%10"(-23); (* Bolzmannkonstante *)

Ry = 2 P7%3.289841960%10715; (* Rydbergkonstante in Kreisfrequenz *)
e = 1.602%107-19; (xElektron Ladung*)

a0 = 5.292%10°-11; (*Bohrradius*)

hquer = 1.054%107-34; (¥*Planck Konstantex)

h = 6.6261%107(-34) ; (* Planck-Konstante *)

epsO = 8.854187817 ‘*"-12; (¥*Vakuum Permitivitatx*)

Faktorl = 1;(*schaltet die hdheren Niveaus an (1) und aus (0)x*)
Faktor2 = 1; (*schaltet die Isotopieverschiebung (1) an und aus (0)*)

(*Phasenanpassungstemperatur *)

templiste = {{50, 128}, {75, 137.2}, {100, 144}, {125, 149.4}, {150,
163.8}, {200, 161}, {250, 166.8}, {300, 171.5}, {400, 179}, {500,
185}, {600, 190}, {700, 194}, {800, 197.7}, {900, 200.9}, {1000,
203.9}, {1100, 206.6}, {1200, 208.9}, {1300, 211}, {1400,
213}, {1500, 214.8}, {1600, 216.4}, {16170, 254}};

functemp = Interpolation[templiste];

(*experimentelle Grofenx)
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Clear[DeltaVUVv]
Clear[DeltaUV]
(*DeltalV=400; (*GHz*) *)
(¥DeltaVUV=6000.27;*)
Temp [DeltaUV_] := functemp [DeltaUV];
(*homogene Linienbreite Zwei-Photonen Resonanz in Kreisfrequenzx*)
Gammahom7S = 2%Pi%1.25%1079;
(xUbergangsfrequenz 7°1S Niveau Kreisfrequenz [s"-1] *)
omega7S = 1.2041853512225122*%"16;
(* Kreisfrequenz erster Laser ; DeltaUV gibt die Verstimmung in \
[GHz] zum 6°3P Niveaux)
omegal [DeltaUV_] := 7.423870537626774*~15 - 2 Pi*DeltaUV*1079;
(* Kreisfrequenz zweiter Laser *)
omega2 [DeltalV_] := omega7S - omegal[DeltaUV];
(* Kreisfrequenz Erzeugte DeltaVUV gibt Verstimmung an zu ...*)
(¥12"1Px) omega4 [DeltaVUV_] :=
1.5533353702913564 ‘%716 - 2 Pi*DeltaVUV*1079;
(x oder *)
(*lymanalphax)
omegad [DeltaVUV_] := 1.5495652906456506‘*~16 - 2 PixDeltaVUV*1079;
(* Kreisfrequenz dritter Laser *)
omega3[DeltaVUV_] := omega4[DeltaVUV] - omega7S;

0.8%10°-3; (* mittlerer konfokaler Parameter in [m]x*)
L = 15%107-3; (* Lénge Zelle in [m] *)
dk = -4/b ;(*ideale Phasenfehlanpassung*)

I1 = 1; (*Leistung erster Laser in W *)
I2 = 1; (*Leistung zweiter Laser in W *)
I3 = 1; (*Leistung dritter Laser in W *)

(* Quecksilber Konstantenx)

(*Verschiebung der 671S-6"3P Resonanz von ~198Hg zum ~202Hg*)
Delta6S6P198 = Faktor2*2 P7x10.1%x1079;
Delta6S6P199F1 = Faktor2*2 Pix(-5.307)*1079; (*""*)
Delta6S6P199F3 = Faktor2#2 Pix16.829%1079; (x""*)
Delta6S6P200 = Faktor2*2 Pix5.3%x1079; (x""x)
Delta6S6P201F1 = Faktor2*2 Pix16.974%1079; (x""x)
Delta6S6P201F3 = Faktor2#2 Pix9.426%1079; (*""x)
DeltaBS6P201F5 = Faktor2*2 Pi*(-4.557)*1079; (*""*)
Delta6S6P202 = 0; (*""*)

Delta6S6P204 = Faktor2*2 Pix(-5.21)*1079; (*""x)

(*Gewichtungsfaktoren: fiir die 6°1S-6"3P Resonanz der ungeraden \

Isotopex*)

GésnP = {1, 1/3, 2/3, 1, 1/6, 2/6, 3/6, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1,
1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1};

(*Gewichtungsfaktoren mal die Haiifigkeit fiir die 6°15-6"3P Resonanz \
der Isotope, um in der Phasenanpassung die Aufspaltung der 6°15-6"3P \
Resonanz beriicksichtigen zu kénnen *)
H6SnP = {0.09968, 0.16873%1/3, 0.16873%2/3, 0.23096, 0.13181%1/6,
0.13181%2/6, 0.13181%3/6, 0.29863, 0.06865, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1,
1, 1,1, 1, 1, 1, 1, 1, 1};

(*0szillatorstérken*)

0sc6SnP = {0.024, 0.024, 0.024, 0.024, 0.024, 0.024, 0.024, 0.024,
0.024, 1.15, 0.00001, 0.02, 0.0014, 0.01, 0.15, 0.0055, 0.07,
0.0018, 0.0155, 0.0011, 0.005, 0.0008, 0.0023,
0.0005, 0.0011, 0.53};

osc7SnP = { 3%0.0022, 3%0.0022, 3%0.0022, 3%0.0022, 3%0.0022,
3%0.0022, 3%0.0022, 3*0.0022, 3*0.0022, 3%0.15, 0.11, 1.24,
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1.2%107-4, 0.029, 0.018, 5%10°-5, 0.029, 2.6%10"-7, 0.0097,
1.6%107-6, 0.005, 7.5%10"-6, 0.0025, 1.7%10"-5, 0.0015, 0.061};

(*xrel. Vorzeichen des Produkts der Matrixelementex*)
sign7SnP = {-1, -1, -1, -1, -1, -1, -1, -1, -1, -1, 1, 1, 1, -1,
1, -1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1};

(*Energieniveaus in Kreisfrequenzen omega [Hz], die ersten 9 Niveaus \

sind die aufgespaltenen 673P Niveaus*)

levels = {7.423870537626774*"15 + Delta6S6P198,
7.423870537626774‘*~15 + Delta6S6P199F1,

.423870537626774*"15 + Delta6S6P199F3,

.423870537626774°*%~15 + Delta6S6P200,

.423870537626774*~15 + Delta6S6P201F1,

.423870537626774*"15 + Delta6S6P201F3,

.423870537626774*"15 + Delta6S6P201F5,

.423870537626774°*%~15 + Delta6S6P202,

.423870537626774°*"16 + Delta6S6P204, 1.0184674407312916‘*"16,

.3121872828019692 %16,

.4403731060206108*"16,

.4845623097431264 %16,

.5062450229344186*"16,

.5286513220387768*" 16,

.5435101306971796*"~16,

.5533353702913564*"~16,

.5601144439169442*"16,

.3429522103901976*"16,
.4478360770207414 %" 16,
.495859415835483*"16,

.5241884240533836*"16,
.5410506845187756*"16,
.5517333246333602 %16,
.5590211725472782 %16,
.6719291311433382*"16};

[ el el el el el o e N IS BN B BN BN |
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(* Suszeptibilitéten *)

(* Dipolmatrixelemente berechnet nach Reintjes84 *)

dipol6SnP = exa0*Sqrt[osc6SnP/levels*Ry];

dipol7SnP = e*aO*Sgrtl[osc7SnP/(4bs[omega7S - levels])*Ryl*sign7SnP;

(*partiellen Suszeptibilitdten einzeln fiir jedes Isotop berechnenx)
chil2Hg198 [DeltalV_] :=
Sum[(dipol6SnP [[i]]*dipol7SnP [[1]1]/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])
+ Faktorl* dipol6SnP[[i]]*
dipol78nP [[i]1]1/(levels[[i]] - omega2[DeltalV])),
{i, 1, 1}] +
Faktorlx*(
Sum[(dipol6SnP [[1]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*
dipol78nP [[i11/(levels[[i]] - omega2[DeltaUV])),
{i, 10, 26}1);
chil2Hg199 [DeltalV_] :=
Sum[(G6SnP[[i]]*dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+ Faktor1*G6SnP[[i]]*dipol6SnP [[i]]*
dipol78nP [[i]1]1/(levels[[i]] - omega2[DeltalV])),
{i, 2, 3}] +
Faktor1*(Sum[(dipol6SnP [[i]]*
dipol78nP [[i11/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*
dipol78nP [[i11/(levels[[i]] - omega2[DeltaUV])),
{i, 10, 26}1);
chil12Hg200 [DeltalV_] :=
Sum[(dipol6SnP [[i]]1*dipol7SnP [[i]1]1/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])
+ Faktorl* dipol6SnP[[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltaUlV])),
{i, 4, 4} +



ANHANG C. MATHEMATICA PROGRAMME

113

Faktor1*(Sum[(dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltaUlV])),
{i, 10, 26}1);
chi12Hg201 [DeltalV_] :=
Sum[(G6SnP[[i]]*dipo16SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+ Faktorl* G6SnP[[i]]*dipol6SnP[[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltaUV])),
{i, 5, 73] +
Faktor1*(Sum[(dipol6SnP [[1]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltaUlV])),
{i, 10, 26}1);
chil2Hg202 [DeltalV_] :=

Sum[(dipol6SnP [[i]]*dipol7SnP [[i]]/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])

+ Faktorl* dipol6SnP[[i]]*
dipol78nP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltalV])),
{i, 8, 8}] +
Faktorlx*(
Sum[(dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*

dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltalV])),

{i, 10, 26}1);
chil2Hg204 [DeltalV_] :=

Sum[(dipol6SnP [[i]]*dipol7SnP [[i]]/(levels[[i]] - omegal[DeltaUV])

+ Faktorl* dipol6SnP[[i]]*
dipol78nP[[i]]1/(levels[[i]] - omega2([DeltalV])),
{i, 9, 931 +
Faktorix*(
Sum[(dipol6SnP [[i]1]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omegal [DeltaUV])
+
dipol6SnP [[i]]*

dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega2[DeltaUlV])),

{i, 10, 26}1);
chi34[DeltaVUv_] :=

Sum[(dipol6SnP [[1]]1*dipol7SnP [[i]]1/(levels[[i]] - omega4[DeltaVUV])

+ dipol6SnP [[i]]*dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] +
(omega4 [DeltaVUV] - omega7S))), {i, 8, 8}] +
Sum[ (dipol6SnP [[i]]*
dipol7SnP[[i]]/(levels[[i]] - omega4 [DeltaVUV])
+ dipol6SnP[[i]]*dipol7SnP [[i]]/(levels[[i]] +
(omega4 [DeltaVUV] - omega7S))), {i, 10, 26}];

(* Zweiphotonenresonanzx*)
Temp2gamma = 160;
(*wahrscheinlichste Geschwindigkeit, hier korrekte \
Phasenanpassungstemperatur eingebenx*)
vw = Sqrt[2xk*(273.15 + Temp2gamma)/m] ;
(*Dopplerbreite*)
Deltaomega = 2*Sqrt[Log[2]]*omega7S*vw/c;
omega = Deltaomega/(2*Sqrt[Log[2]11);

(*Plasmadispersionsfunktion*)
Z[x_1 := IxSqrt[Pi] Ezp[-x~2] (1 + Erflx*I]);
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(*Zweiphotonenresonanzx*)
S[x_] := 1/omegaxZ[x];

(*Isotopenverschiebung der Zwei-Photonen-Resonanz)
x200[y_] (y - 2 Pi%4.362%10°9 + I*Gammahom7S/2)/omega;
x202[y_] := (y + I*Gammahom7S/2)/omega;

x201[y_] := (y - 2 P4%3.045%1079 + I*Gammahom7S/2)/omega;
x204[y_] := (y + 2 Pi*4.297%10"9 + I*Gammahom7S/2)/omega;
x199[y_] := (y - 2 P4x7.791%1079 + I*Gammahom7S/2)/omega;
x198[y_] := (y - 2 P4%8.314%1079 + I*Gammahom7S/2)/omega;

(*in etwa das Maximum der Zwei-Photonen-Resonanzx)
y = -omega7S*vw/1000000000;

(* Gesamt Suszeptibilit&t 3. Ordnung#)
chi[DeltaVUV_, DeltaUV_] :=
1/eps0/(6xhquer~3) (chi34[

DeltaVUV]) (0.09968 S[x198[y]]*chil2Hg198 [DeltalV] +
0.16873 S[x199[y]] chi12Hg199 [DeltalV] +
0.23096 S[x200[y]] chil2Hg200 [DeltalV]
0.13181 S[x201[y]] chi12Hg201 [DeltalV]
0.29863 S[x202[y]] chil2Hg202 [DeltalV]
0.06865 S[x204[y]] chil2Hg204 [DeltalV]);

+ 4+ o+

(* Phasenanpassungx)
Brechlevel =
Sum[H6SnP [[i]]*0sc6SnP[[i]11/(levels[[i]]*levels[[i]] - wxw),
{i, 1, 26}]1;
faktor = e"2/(2*epsO*me) ;
Brech = faktor*Brechlevel; (* Brech = n - 1%)
Kprime [w_] = Brech*w/c;
Deltakp[w_] = (Kprimel[w] + Sign[omega7S - w]*
Kprime [Abs[omega7S - wll);

(*Dichte so einstellen, dass Phasenanpassung erreicht wirdx)
Dichte [DeltaVUV_, DeltaUV_] :=

dk/ (Deltakp [omega4 [DeltaVUV]] - Deltakp[omegal [DeltaUV]]);
dka [DeltaVUV_,

DeltaUV_] := (Deltakp[omega4[DeltaVUV]] -
Deltakp [omegal [DeltaUV]]);

(* Druck in mbar in Abhingigkeit von der Temperatur in °C *)
pliste = {{-40, 2.39%10"(-6)}, {-38.87, 2.77%10"(-6)},

{-30, 8.94x10°(-6)1}, {-20, 2.93%¥10"(-5)}, {-10, 8.98%10°(-5)},

{0, 2.53%10"(-4)}, {10, 6.63%10"(-4)}, {20, 1.63%10"-3},

{40, 8.16%10°-3}, {60, 3.37*10°-2}, {80, 1.18%10°-1}, {100,
3.62%10"-1}, {120, 9.84%10°-1}, {140, 2.43}, {160, 5.5}, {180,
1.16%10}, {200, 2.28+10}, {220, 41.6}, {240, 75.4}, {260,
1.28%1072}, {280, 2.09%10°2}, {300, 3.29%x10°2}, {320, 5.02%1072},

{340, 7.44%10°2}, {350, 8.96%1072}};

(* Interpolation der obigen Liste *)

pvonT = Interpolation[plistel] ;

(* Hg-Dichte in m”-3 in Abhéngigkeit von der Temperatur in °C *)
NHg[T_] := pvonT[T]1*100/(k*(T + 273.15)) ;
Dichtec[DeltaUV_] := NHg[Temp[DeltaUV]]

(* PhasenanpassungsIntegralx)
Fsqr = If[dk < 0, Pi~2#(bxdk)~2#Ezp[b*dk], 0;
FsqrTconst [DeltaVUV_, DeltaUV_] :=

If[Dichtec [DeltaUV]*dka[DeltaVUV, DeltaUV] < O,
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Pi~2x(b*Dichtec [DeltaUV]*dka[DeltaVUV, DeltaUV]) ~2x*
Ezp[b*Dichtec [DeltaUV]*dka[DeltaVUV, DeltaUV]], 0];

(* Lyman-alpha Leistungx)
(*mit verdnderlicher Dichtex)
I4[DeltaVUV_, DeltaUV_] :=
9/4/(c"6%Pi~2%eps0~2) *Dichte [DeltaVUV, DeltaUV] 2*omegal*omega2*
omega3*omegad*Abs[chi] "2*I1*I2+I3%Fsqr;
(*mit konstanter Dichtex)
I4Tconst [DeltaVUV_, DeltaUV_] :=
9/4/(c"6%Pi~2%eps0~2) *Dichtec [DeltaUV] "2*omegal [DeltalV]*
omega?2 [DeltaUV]*omega3 [DeltaVUV]*omega4 [DeltaVUV]*
Abs[chi[DeltaVUV, DeltaUV]] 2*I1xI2%I3%
FsqrTconst [DeltaVUV, DeltaUV];
(*zum Plotten gegeniiber der Wellenldnge*)
DeltaVUV[lambda_] := -(121.567 - lambda)*10~-9%
c/(121.567*1lambda*10~-18) /(1079)

Mathematica-Programm 2:

Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitdt iiber das Nebendiagonalelement der Dich-
tematrix eines Vierniveausystems aus Kapitel 2.2.5. Die partiellen Suszeptibilitdten
werden fiir verschiedene Vierniveausysteme berechnet. Dazu werden fiir ein Viernive-
ausystem die Rabifrequenzen und Verstimmungen berechnet und dann die OBE gel6st.
Rerholj enthélt die Information zur nichtlinearen Suszeptibilitdt. Alle partiellen Sus-
zeptibilitdten werden dann phasenkorrekt addiert. Fiir die Absorption bei der UV Wel-
lenldnge muss Imrhol2 extrahiert werden.

Clear[Deltal2, Delta23, Delta34]

(xKonstantenx*)

c = 299792458; (*Lichtgeschwindigkeitx*)

h = 6.626%x10"(-34); (*Planckkonstantex*)

e = 1.602%x107(-19) ; (*Elementarladung*)

me = 9.109%10°(-31) ; (*Elektronenmassex*)

epsilon0 = 8.854%107(-12); (*Vakuumpermittivitdtx*)
kb = 1.3806503*10"-23; (*Boltzmannkonstantex*)

(¥leere Matrix zum speichern der verschiedenen partiellen \

Suszeptibilitédtenx)

density14r = {{{o0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, O, O, O, O, O, O, 0}, {O,
o0, o, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, O, O, O, 0, 0O}}, {{0, 0, 0, O, O, O,
o, o, o0, o, o, o, o, o, o, 0}, {0, 0, 0, 0, O, O, 0, O, O, O, O,
o0, o, o, o0, 0o}, {{0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, O, O, O, O, O, O, O, O,
o}, {o, o, o, o, 0, 0, 0, 0, 0, 0, O, O, O, O, O, 0}}, {{O, O, O,
o, o, o, o0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0}, {0, 0, O, O, O, O, O, O,
0, 0, 0, 0, 0, 0, 0, 0}}};

(*Umrechnung von /cm in Hz*)

Herz[cm_] := c*xcm*100;

(*Quecksilberwerte f-values und Lage der Niveaus in /cm*)
(*#Briiche bei f-values sind Entartungsfaktoren*)

(x¥UV Niveaus*)

n = {39412.3, 54068.781};

falpha = {-1/3 *0.024, -1/3%1.15};

(x¥blaue Niveaus*)

m = {62350.456, 63928.243}; (xDeltas fiir Blaux)

fbeta = {{-0.12, 0.0051}, {-0.0022, -0.15}};

(xVUV Niveausx)

v = {76467.067, 76863.264, 78813, 79412.745, 79964.1, 80916.686,
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81153.614, 81811.876, 81942.444, 82379, 82464.05, 82765.9,
82823.94, 83039.3, 83084.0, 88760};

fgamma = {{-0.013, -1/3%1.2%10"-4}, {-3.2%10°-4, -0.029}, {-3/
3%0.0015, -1/3%0.018}, {-3/3%0.0016, -5%10"-5}, {-3/
3%0.0033, -1/3%0.029}, {-3/3%6.6%10"-4, -1/3%2.6%10"-7}, {-3/
3%0.0013, -1/3%0.0097}, {-3/3%3%10°-4, -1/3%1.6%10"-6}, {-3/
3%7.5%10"-4, -1/3%0.005}, {-3/3%2%10"-4, -1/3%7.5%10"-6}, {-3/
3%3.8%107-4, -1/3%0.0025}, {-3/3%1.7%10"-4, -1/
3%1.7%10"-5}, {-3/3%3.1%10"-4, -1/3%0.0015}, {0, -1/
3%2%10°-5}, {0, -1/3%0.0008}, {-3/7*2.9%10"-4, -1/7%0.061}};

nLya = {-1/3%0.0014, -1/3%0.01, -1/3%0.15, -1/3%0.0055, -1/3%0.07, -1/
3%0.0018, -1/3%0.0155, -1/3%0.0011, —-1/3%0.005, —-1/3%0.0008, -1/
3%0.0023, -1/3%0.0005, -1/3%0.0011, —-1/3%0.0003, -1/3%0.0005, -1/
3%0.53};

(#Diagonalelemente der Dichtematrix*)

rho22 = -2 alpha/Gamma21 Imrhol2;

rho33 = -2 beta /Gamma32 Imrho23;

rho44 = -2 gamma/Gamma43 Imrho34;

rholl = 1 - rho22 - rho33 - rho44;

(*¥Zerfallsraten%)

Gamma2l = 1/(120%107-9) ;

Gamma32 = 1/(30%107-9) ;

Gamma43 = 1/(120%107-9) ;

Clear[Deltal2, Delta23, Delta34]

(*Hier konnen konstante Verstimmungen gesetzt werden *)
Deltal2 = -16170%1079;

Delta23 = +16170%1079;

(*Leistungen der Fundamentalen, alpha=UV, beta=blau, gamma=griin*)
Palpha = 0.1;

Pbeta = 0.1;

Pgamma = 0.1;

(*GroBe des Fokus zur Berechnung der Rabifrequenz*)
r = 20%x107-6;
(*chi3 Offset und Faktor zur Korrektur der Vernachldssigung einiger \
Niveausx)
chi3off = 3%107-44;
chi3fak = 5.5;
For[i =1, i < 3, i++,(*UV Niveaus*)
Forlj = 2, j < 3, j++,(xblaue Niveausx*)
For[k = 1, k < 15, k++, (*griine Niveaus*)
(xUV Ubergang Dipolmoment, E-Feld und Rabifrequenz*)
mualpha =
Sqrt[Abs[falphal[[i]11*(3 h e72)/(2 2 Pi me 2*Pi Herz[n[[il111)];
Ealpha = Sgrt[(2*Palpha)/(epsilon0 ¢ Pi r~2)];
alpha = mualpha*(4 P *Ealpha)/h;
(*blauer Ubergang Dipolmoment, E-Feld und Rabifrequenzx)
mubeta =
Sqrt[Abs[fbetal[j, 1111*(3 gl h e~2)/(
2 g2 2 Pi me 2%P3 Herz[m[[j1] - n[[il11)];
Ebeta = Sqrt[(2*Pbeta)/(epsilon0 ¢ Pi r~2)];
beta = mubeta*(4 Pi *Ebeta)/h;
(*griiner Ubergang Dipolmoment, E-Feld und Rabifrequenzx)
mugamma =
Sqrt[Abs[fgamma[[k, j111*(3 g1 h e72)/(
2 g2 2 Pi me 2%Pi Herz[v[[k]] - m[[3]111];
Egamma = Sqrt[(2+Pgamma)/(epsilon0 c Pt r~2)];
gamma = mugammax (4 P¢ *Egamma)/h;
(*VUV Ubergang Dipolmoment*)
mubc =
Sqrt[Abs[nLyal[[k]]1]*(3 h e"2)/(2 * 2 Pi me 2*%Pi Herz[v[[k]]1)];

(*¥UV, blaue, griine Verstimmungx)
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deltal2 = 2 Pi (Deltal2 - Herz[(n[[ill - 39412.122)]1);
delta23
2 Pi (Delta23 + Herz[(63928.057 - 39412.122)] -

Herz[(m[[j1] - n[[ilD1D);
delta34 =
2 Pi (Delta34 + Herz[(82259.1 - 63928.057)] -

Herz[(v[[k]] - m[[j11D1);
Clear[(*rhol1l,rho22,rho33,rho44,*) Imrho13, Rerho13, Imrho23,
Rerho23, Imrhol2, Rerhol2, Imrhol4, Rerhol4, Imrho24, Rerho24,
Imrho34, Rerho34];
sol = Solve[{ (xLésen der optischen Blochgleichungenx)

(*Gleichungen fiir normalen Nebendiagonalelemente*)
(*rho12%)
== -T deltal2 (Rerhol2 + I Imrhol2) +
I alpha (rho22 - rholl) - I beta (Rerhol3 + I Imrhoi13) -
Gamma21/2 (Rerhol12 + I Imrhol2),
(*rho13*)
== -] (deltal2 + delta23) (Rerho13 + I Imrhol3) +
I alpha (Rerho23 + I Imrho23) -
I gamma (Rerhol4 + I Imrhol4) - I beta (Rerhol2 + I Imrhol2) -
Gamma32/2 (Rerhol3 + I Imrhol3),
(*rho14*)
== -T (deltal2 + delta23 + delta34) (Rerhol4 + I Imrhol4) +
I alpha (Rerho24 + I Imrho24) -
I gamma (Rerhol3 + I Imrhol3) -
Gamma43/2 (Rerhol4 + I Imrhoil4),
(*rho23%)
== -1 delta23 (Rerho23 + I Imrho23) + I beta (rho33 - rho22) +
I alpha (Rerhol3 + I Imrhol3) -
I gamma (Rerho24 + I Imrho24) - (Gamma2l + Gamma32)/
2 (Rerho23 + I Imrho23),
(*rho24*)
== -] (delta23 + delta34) (Rerho24 + I Imrho24) +
I beta (Rerho34 + I Imrho34) + I alpha (Rerhol4 + I Imrhol4) -
I gamma (Rerho23 + I Imrho23) - (Gamma2l + Gamma43)/
2 (Rerho24 + I Imrho24),
(*rho34*)
== -I delta34 (Rerho34 + I Imrho34) +
I gamma (rho44 - rho33) +
I beta (Rerho24 + I Imrho24) - (Gamma32 + Gamma43)/
2 (Rerho34 + I Imrho34),

(*#Gleichungen fiir komplex konjugierte Nebendiagonalelemente*)
(*rho12x)
0 == I deltal2 (Rerhol2 - I Imrhol2) - I alpha (rho22 - rholl) +
I beta (Rerho13 - I Imrhol3) -
Gamma21/2 (Rerhol12 - I Imrhol2),
(*rho13*)
0 == I (deltal2 + delta23) (Rerhol3 - I Imrho1l3) -
I alpha (Rerho23 - I Imrho23) +
I gamma (Rerhol4 - I Imrhol4) + I beta (Rerhol2 - I Imrhol2) -
Gamma32/2 (Rerhol3 - I Imrhoil3),
(*rho14*)
0 == I (deltal2 + delta23 + delta34) (Rerhol4 - I Imrhol4) -
I alpha (Rerho24 - I Imrho24) +
I gamma (Rerhol3 - I Imrhol3) -
Gamma43/2 (Rerhol4 - I Imrhoil4),
(*rho23%)
0 == I delta23 (Rerho23 - I Imrho23) - I beta (rho33 - rho22) -
I alpha (Rerhol13 - I Imrhol3) +
I gamma (Rerho24 - I Imrho24) - (Gamma2l + Gamma32)/
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2 (Rerho23 - I Imrho23),
(*rho24x)
0 == I (delta23 + delta34) (Rerho24 - I Imrho24) -
I beta (Rerho34 - I Imrho34) - I alpha (Rerhol4 - I Imrhol4) +
I gamma (Rerho23 - I Imrho23) - (Gamma2l + Gamma43)/
2 (Rerho24 - I Imrho24),
(*rho34x)
0 == I delta34 (Rerho34 - I Imrho34) - I gamma (rho44 - rho33) -
I beta (Rerho24 - I Imrho24) - (Gamma32 + Gamma43)/

2 (Rerho34 - I Imrho34)},
{(*rho11,rho22,rho33,rho44,*) Imrho13, Rerho13, Imrho23, Rerho23,
Imrhol2, Rerhol2, Imrhol4, Rerhol4, Imrho24, Rerho24, Imrho34,

Rerho34}];
densityl4r[[i, j, k]] =
2*%Re[Rerho14 /. sol]l*(2 P%) 3*mualpha*mubeta*mugammax
mubc/ (epsilonO*h~3*alpha*beta*gamma)
111
(#Phasenkorrekte Addition der partiellen Suszeptibilit&ten)
chi3 = (Suml
densityl4r[[i, j, k11, {k, 1, 15}, {i, 1, 2}, {j, 2, 2}I1[[11] +
chi3off)/chi3fak;

Clear[Delta34]

(*Berechnung der Phasenanpassungx)

(*aus Wutz, Adam, Walcher; theorie und praxis der Vakuumtechnik)
listel = {{-40, 2.39%10"(-6)}, {-38.83, 2.77%10~(-6)},

{-30, 8.94%10°(-6)}, {-20, 2.93%10°(-5)}, {-10, 8.98%10"(-5)},

{0, 2.53*%10°(-4)}, {10, 6.63x10°(-4)}, {20, 1.63*10"-3},

{40, 8.16%10°-3}, {60, 3.37x10"-2}, {80, 1.18%10"-1}, {100,
3.62x10"-1}, {120, 9.84x10°-1}, {140, 2.43}, {160, 5.5}, {180,
1.16%10}, {200, 2.28%10}, {220, 41}, {240, 75.4}, {260,
1.28%1072}, {280, 2.09%10-2}, {300, 3.29%10°2}, {320, 5.02%10°2},

{340, 7.44%10°2}, {350, 8.96%10°2}};

(*Interpolation der oberen Listex)

DruckvonT = Interpolation[listel] ;

(* DruckvonT in mbar, T in Kelvin *)

T = 254 + 273;

Dichte = DruckvonT[T - 273]1*100/(kb*T);

omegal = 2 Pi (Deltal2 + Herz[39412.122]);

omega2 = 2 Pi (Delta23 + Herz[(63928.057 - 39412.122)]);

omega3 = 2 Pt (Delta34 + Herz[(82259.1 - 63928.057)1);

omega4 = 2 Pi (Deltal2 + Delta23 + Delta34 + Herz[82259.1]);

nlya = {0.024, 1.15, 0.00001, 0.02, 0.0014, 0.01, 0.15, 0.0055, 0.07,

0.0018, 0.0155, 0.0011, 0.005, 0.0008, 0.0023, 0.0005, 0.0011,
0.0003, 0.0005, 0.53};

omegalya = {39412.3, 54068.781, 69661.89, 71295.15, 76467.067,

76863.264, 78813, 79412.745, 79964.1, 80916.686, 81153.614,
81811.876, 81942.444, 82379, 82464.05, 82765.9, 82823.94, 83039.3,
83084.0, 88760};

nl = Re[ e72/(2 epsilon0 me)
Sum[nlyal[[z]]1/((2 Pi Herz[omegalyal[[z]]])~2 - omegal~2 -
2+ IT¥omegal*Gamma21), {z, 1, 20}1];
n2 = Re[ e72/(2 epsilon0 me)
Sum[nlyal[[z]]1/((2 Pi Herz[omegalyal[[z]]])~2 - omega2"2 -
2% T¥omega2*Gamma21) , {z, 1, 20}11;
n3 = Re[ e72/(2 epsilonO me)
Sum[nlyal[[z]]1/((2 Pi Herz[omegalyal[[z]]])"2 - omega3~2 -
2% T¥omega3*Gamma21), {z, 1, 20}11;
n4 = Re[ e72/(2 epsilon0 me)
Sum[nlyal[[z]]1/((2 Pi Herz[omegalyal[[z]]])~2 - omega4~2 -
2% T¥omegad*Gamma43) , {z, 1, 20}1];
Deltak = Dichte*(n4*omega4 - nl*omegal - n2*omega2 - n3*omega3)/c;
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b = 0.0008;
Delta34 = (c - lambda*Herz[82259.1])/lambda;
Gsquare = If[b*Deltak < 0, Pi"2 (b*Deltak)”4 Ezp[b*Deltak], O0];
Delta34 (
c - lambdax

Herz[82259.1]) /lambda; (*zum Plotten gegeniiber der Wellenl&ngex*)

(¥Leistung der VUV Strahlung*)
P4 = Dichte~2/Deltak”2 (9*omegal*omega2*omega3*omegad)/(
4 P1"2 epsilon0~2 c”6 b~2)*Gsquare*(chi3) "2*% Palpha*Pbeta*Pgamma ;
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