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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird eine kontinuierliche, kohérente Strahlungsquelle bei 121,56 nm,
der Lyman-a Linie in Wasserstoff, vorgestellt. Diese Lyman-a Quelle soll zur zukiinfti-
gen Laserkiihlung von Antiwasserstoff dienen. Die Strahlung wird durch Vier-Wellen-
Mischen in Quecksilberdampf produziert. Dabei wird ein Festkorperlasersystem zur Er-
zeugung der Fundamentalstrahlen eingesetzt. Zur Erh6hung der nichtlinearen Suszepti-
bilitit wird die 6'S-7'S Zwei-Photonen-Resonanz ausgenutzt. Zusitzlich wird mit Hilfe
eines durchstimmbaren ultravioletten Lasersystems die 6'S-63P Ein-Photon-Resonanz
genutzt, was es erlaubt, die nichtlineare Suszeptibilitit des Mischprozesses um Grofien-
ordnungen zu erhéhen.

Um den Einfluss der 6!S-6°P Ein-Photon-Resonanz zu untersuchen, wurden zunichst
die Phasenanpassungstemperaturen bei verschiedenen Verstimmungen der ultraviolet-
ten Strahlung zur 6P Resonanz vermessen und festgestellt, dass kleinere Verstimmun-
gen zu niedrigeren Phasenanpassungstemperaturen fiihren. Es konnte sowohl theo-
retisch wie auch experimentell gezeigt werden, dass diese niedrigeren Phasenanpas-
sungstemperaturen bei kleinen Verstimmungen der Erhéhung der Lyman-« Erzeugung
durch die groflere nichtlineare Suszeptibilitdt bei kleinen Verstimmungen entgegenwir-
ken. Bei immer kleineren Verstimmungen 63P Resonanz limitiert die Absorption der
ultravioletten Strahlung die Lyman-a Erzeugung.

Ein positiver Effekt der niedrigeren Phasenanpassungstemperaturen ist, dass es moglich
wird, auf das bisher notige Puffergas in der Quecksilber-Dampfzelle zu verzichten, was
die Lyman-a Erzeugung um einen Faktor 1,7 erhoht. Damit war es moglich, die bishe-
rige Effizienz der Lyman-a Erzeugung zu verbessern. Es wurde eine Lyman-« Leistung
von 0,3nW erreicht.

Zusitzlich zum Einfluss der 6°P Resonanz auf die Lyman-a Erzeugung wurde ein
weiterer Effekt beobachtet. Durch die Niihe der 6!S-63P Ein-Photon-Resonanz wird
auch mehr Besetzung in das obere 7'S Niveau der Zwei-Photonen-Resonanz gepumpt.
Dadurch konnte erstmals eine kontinuierliche Lasertiitigkeit auf der 6'P-7S Linie in
Quecksilber bei 1014 nm beobachtet werden.
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Kapitel 1
Einleitung

Von dem Thema Antimaterie geht eine grofle Faszination aus. Oft ist dabei die grofie
Menge an Energie, die hier bei der Annihilation kleiner Massen freigesetzt werden
kann, das Thema. In der Science-Fiction-Welt ist zum Beispiel der Antimaterieantrieb
ein vielfach genutztes Motiv. Auch in der Wissenschaft ist das Thema Antimaterie von
Bedeutung. Bisher stehen hier aber meist andere Aspekte im Vordergrund. Ein wichti-
ges Thema ist der Test der sogenannten CPT-Symmetrie. Bei dieser Symmetrie wird die
Ladung (Charge), die Paritit (Parity) und die Zeit (Time) umgekehrt. Das iiberfiihrt
ein Teilchen in sein Antiteilchen. Aus der CPT-Symmetrie folgt unter anderem, dass
ein Teilchen und sein jeweiliges Antiteilchen gleiche trige Masse und gyromagneti-
sches Verhiltnis, aber entgegengesetzte Ladung und entgegengesetztes magnetisches
Moment haben sollten. Eine Verletzung dieser CPT-Symmetrie wire von fundamenta-
ler Bedeutung, da jede Lorentz-invariante Quantenfeldtheorie, wie das Standardmodell
oder die Quantenelektrodynamik, diese Symmetrie erfiillen muss [BKR99]. Der aktuell
genaueste Test der CPT-Invarianz kommt aus dem Zerfall des neutralen Kaons. Dort
konnte die relative Massendifferenz von Teilchen und Antiteilchen zu kleiner 1 x 10~!8
bestimmt werden [eaPDGO08].

Die CPT-Invarianz kann auch durch Vergleich der 1S-2S Ubergangsfrequenzen in Was-
serstoff und Antiwasserstoff getestet werden. Antiwasserstoff ist das einfachste Atom
aus Antimaterie und besteht aus einem Antiproton im Kern und einem Positron in
der Hiille. Beim CPT-Test mit Antiwasserstoff profitiert man davon, dass die 1S-2S
Ubergangsfrequenz in Wasserstoff mit einer relativen Genauigkeit von 1,8 x 10~'* be-
stimmt wurde [NHR*00]. Fiir einen CPT-Test muss nun noch die 1S-2S Ubergangsfre-
quenz in Antiwasserstoff vermessen werden. Neben dem CPT-Test bietet Antiwasser-
stoff auch die faszinierende Moglichkeit, Gravitation bei Antimaterie zu untersuchen
[Gab88, WHO04|. Ob sich Materie und Antimaterie durch die Gravitation anziehen oder
etwa abstoflen, ist experimentell wie theoretisch vollig unklar. Gravitationsexperimente
an geladenen Teilchen sind zu anfillig auf elektrische Streufelder, um diese Frage bisher
zu entscheiden [DROM92]. Auf dem Weg zu solchen Prizisionsexperimenten an Anti-

wasserstoff wurden bereits viele Teilschritte gemacht, die im Folgenden kurz dargestellt



werden sollen.

Der eine Bestandteil von Antiwasserstoff, die Positronen, wurden zuerst von Dirac
postuliert [Dir28, Dir31]. Als erstes Antiteilchen {iberhaupt wurde das Positron dann
von Carl Anderson 1932 experimentell entdeckt [And32, And33], indem nach einigen
Kontroversen die ,falsch herum® gebogene Spur in einer Nebelkammer einem Elek-
tron positiver Ladung zugeordnet wurde. Das Antiproton wurde 1955 experimentell
nachgewiesen, nachdem es durch Beschuss eines Kupfertargets mit Protonen erzeugt
wurde [CSWY55]. Es brauchte einige Jahre, um aus diesen Bestandteilen Antiwas-
serstoff zu formen. Zum ersten Mal wurde Antiwasserstoff 1996 am CERN im Low
Energy Antiproton Ring (LEAR) hergestellt und detektiert [BBB196]. Dazu lie man
die gespeicherten Antiprotonen mit einem Xenon-Gasstrahl wechselwirken. Mit einer
gewissen Wahrscheinlichkeit entsteht dabei ein Elektron-Positron Paar. Mit einer sehr
kleinen Wahrscheinlichkeit bildet das Positron und ein Antiproton dann Antiwasser-
stoff. Mit dieser Methode wurden elf Antiwasserstoffatome nachgewiesen. Wenige Jahre
spiter wurden am Fermilab auf dhnliche Weise an einem Wasserstoffstrahl 57 Antiwas-
serstoffatome detektiert [BCG198]. Bei beiden Experimenten waren die Antiwasser-
stoffatome aber mit 90% der Lichtgeschwindigkeit zu schnell, um fiir Priizisionsexperi-
mente wie die 15-2S Spektroskopie genutzt werden zu kénnen.

Die Herstellung von kalten, also langsamen, Antiwasserstoffatomen gelang im Jahr
2002 erstmals der ATHENA-Kollaboration [AAB*02] und kurz darauf der ATRAP-
Kollaboration [GBO"02a]. Dazu wurden bei kryogenen Temperaturen Antiprotonen
und Positronen in Penningfallen gefangen, gekiihlt und in einer verschachtelten Pen-
ningfalle zusammengebracht, wo dann durch Drei-Korper-Rekombination Antiwasser-
stoff entstehen kann. Dabei wurden 50.000 (ATHENA) bzw. 170.000 (ATRAP) Anti-
wasserstoffatome hergestellt. Es wurde festgestellt, dass der Antiwasserstoff hauptséch-
lich in Rydbergzusténden produziert wird [GBO'02b]. Aulerdem wurde die Geschwin-
digkeit der Antiwasserstoffatome untersucht [GSST04, PSG06]. Eine zweite Moglich-
keit Antiwasserstoff herzustellen, ist der zweifache Ladungsaustausch [SSS*04]. Hierbei
durchquert laserangeregtes Rydberg-Césium die gefangene Positronenwolke und formt
dabei Rydberg-Positronium. Ein Teil dieses Positroniums driftet zur gefangenen Anti-
protonwolke. Die Antiprotonen konnen das Positron des Positroniums an sich binden
und Antiwasserstoff formen.

Da der Antiwasserstoff elektrisch neutral ist, wird er nicht mehr in den Penningfallen
gespeichert. Er driftet zu den Fallenwénden und annihiliert dort. Um die Antiwas-
serstoffatome fiir Préizisionsexperimente nutzen zu koénnen, ist der néchste wichtige
Schritt, sie in einer Magnetfalle zu speichern. Solche Magnetfallen wurden zum Bei-
spiel bereits zur Speicherung [HKD*87] und Spektroskopie [CFK*96] von Wasserstoff
genutzt. Zur Zeit versuchen zwei Experimente am Antiproton Decelarator des CERN,
die ATRAP-Kollaboration - zu der unsere Arbeitsgruppe gehort - und die ALPHA-
Kollaboration, Antiwasserstoff in einer loffe-Magnetfalle zu fangen. In Abbildung 1.1

werden das System von Penningfallen und die umgebenden Spulen zur Erzeugung der
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Abbildung 1.1: Auflenansicht (a) und Schnitt (b) der von der ATRAP-
Kollaboration verwendeten Penning-Ioffe Falle [GLST08]. Zundchst werden die
von rechts kommenden Positronen (e*) und die von links kommenden Antiprotonen (p)
in getrennte Penningfallen geladen. Die Positronen kihlen durch Synchrotonstrahlung auf
die kryogene Umgebungstemperatur. Die Antiprotonen werden mit Elektronen sympathisch
gekiihlt. Anschlieffend werden die beiden Teilchenwolken in der verschachtelten Penningfalle
zur Uberlagerung gebracht. Um diesen Bereich herum sind die Spulen der Ioffe-Magnetfalle
angebracht, um den hergestellten, elektrisch neutralen Antiwasserstoff magnetisch zu fangen.

Nicht gezeigt ist der umgebende 1 T Solenoid der Penningfallen.

Magnetfalle, wie sie von der ATRAP-Kollobaration verwendet werden, gezeigt. Die
Falle ist 375 mK tief, so dass nur ein Bruchteil der kryogen erzeugten Antiwasserstoff-
atome gefangen werden kann. Im Jahr 2008 konnte erstmals Antiwasserstoff im Feld
einer magnetischen Falle hergestellt werden. Es war jedoch nicht moglich, eventuell
im Magnetfeld gefangenen Antiwasserstoffatome iiber dem Untergrund der Detektoren
nachzuweisen. Detektiert werden konnten nur die nicht gefangene Antiwasserstoffato-
me [GLST08]. Mit den aufgezihlten Fortschritten besteht Grund zur Hoffnung, dass
schon sehr bald gefangener Antiwasserstoff fiir Prizisionsexperimente zur Verfiigung
steht.

Méchte man nun Spektroskopie am 1S-2S Ubergang von Antiwasserstoff durchfiihren,
so muss man bedenken, dass die Wasserstofflinien im Magnetfeld der Falle durch den
Zeeman-Effekt aufgespalten werden [Ces01, HZ93, Wal93], wie dies in Abbildung 1.2

gezeigt wird.

Es ist daher essentiell, den Antiwasserstoff in das Zentrum der Falle zu kiihlen, da-
mit sich die Ausdehnung der Wolke verringert und die Antiwasserstoffatome in ei-
nem moglichst homogenen Feld sind. Der starke, geschlossene Ubergang zwischen dem
1S4 /2(m; = 1/2) Niveau und dem 2P3/5(m; = 3/2) Niveau bietet sich fiir Laserkiihlung
an. Die Aufspaltung der Linien im Magnetfeld, der 1S-2S Ubergang der Spektroskopie
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Abbildung 1.2: Aufspaltung der Wasserstofflinien im Magnetfeld der Ioffe-Falle.
Aufgetragen ist die Energie der niedrigsten Wasserstoffniveaus iber dem Magnetfeld der Fal-
le. Ebenfalls eingezeichnet, auf der linken Seite, ist der 15-2S Zwei-Photonen-Ubergang der
spektroskopiert werden soll und, auf der rechten Seite, der geschlossene Kiihliibergang, auf

dem mit der Lyman-« Strahlung gekihlt werden soll.

und der Kiihliibergang werden in Abbildung 1.2 gezeigt. Allerdings liegt die 15-2P Li-
nie, die sogenannte Lyman-a Linie, mit 121,56 nm tief im vakuum-ultravioletten Teil
des elektromagnetischen Spektrums, im Folgenden mit VUV abgekiirzt. Strahlung die-
ser Wellenldnge kann bisher nur durch nichtlineare Frequenzmischung erzeugt werden.
Die fiir nichtlineare Prozesse notwendigen hohen Intensitidten lassen sich mit gepulsten
Lasern leichter realisieren als mit kontinuierlichen Lasern. Durch Vier-Wellen-Mischen
in Edelgasen oder Metalldimpfen wurden bereits einige gepulste Lyman-a Quellen de-
monstriert [MIK78, HW83, MSM 90, PRL*93, MF98|. In [SWL*93] wurde mit einer
solchen gepulsten Quelle das Laserkiihlen von Wasserstoffatomen in einer magneti-
schen Falle bis auf 8 mK demonstriert. Ziel unserer Arbeitsgruppe ist die Entwicklung
einer kontinuierlichen Lyman-a Quelle. Eine solche kontinuierliche Quelle hat fiir die
Kiihlung von Antiwasserstoffatomen in einer Magnetfalle deutliche Vorteile. Zum Einen
werden durch die geringe Linienbreite weniger der wertvollen, weil nicht sehr zahlrei-
chen, Antiwasserstoffatome in magnetisch nicht gefangene Unterzustinde gepumpt.
Solche Atome wiirden aus der Falle verloren gehen. Zum Anderen ist die Kiihlrate
bei den typischen gepulsten ns-Lyman-a Quellen effektiv durch die Pulswiederholra-
te beschriankt. Die Lebensdauer des 2P Niveaus betrdgt 1,6 ns, so dass pro Puls nur

ein paar Kiihlzyklen stattfinden kénnen. Die bisher einzige kontinuierliche Lyman-c
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Quelle wurde durch Vier-Wellen-Mischen in Quecksilber realisiert [EWH99], mit einer
maximal erreichten Leistung von 20nW [EWHO1]. Damit liegt man bereits im Bereich
der Durchschnittsleistung, die zur Laserkiihlung von Wasserstoff mit dem gepulsten
System verwendet wurde. Ein weiterer Vorteil einer kontinuierlichen Lyman-a Quelle
ist die Moglichkeit, den schwachen 1S-2S Ubergang an wenigen Antiwasserstoffatomen
mit Hilfe eines sogenannten shelving Schemas iiber den starken 1S-2P Ubergang zu de-
tektieren [Deh75, HZ93]. Dabei wird ausgenutzt, dass sich die Streustrahlung auf dem
1S-2P Ubergang vermindert, wenn Atome durch die Zwei-Photonen-Spektroskopie in
den 2S Zustand gebracht werden. Dafiir wiirde aber deutlich mehr Lyman-« Leistung
benotigt als bisher erreicht wurde [WPEHO1].

AEnergie

545.5nm
7's

6'S

Abbildung 1.3: Vereinfachtes Energieniveauschema von Quecksilber und Sche-
ma des Vier-Wellen-Mischens. Die drei eingehenden Strahlungsfelder erzeugen Lyman-
« Strahlung bei 121,56 nm. Durch den blauen Fundamentalstrahl bei 407,9nm und den
UV-Fundamentalstrahl bei 253,7nm wird aus dem 6'S Grundzustand die Zwei-Photonen-
Resonanz mit dem 7'S Niveau ereicht. Das durchstimmbare UV-Lasersystem kann beliebig
nahe an die 63P Resonanz eingestellt werden. Die Wellenlinge des dritten fundamentalen
Laserstrahls ist durch die Wellenlinge der Lyman-a Strahlung auf 545,5 nm festgelegt. Die

Lyman-a Strahlung liegt am néchsten zum 123 P Niveau.

Quecksilber wurde, wegen des hohen Dampfdrucks bei niedrigen Temperaturen, be-
reits friith fiir das Vier-Wellen-Mischen zur Erzeugung von gepulster VUV-Strahlung
eingesetzt [TM81]. Um die Nichtlinearitéit des Quecksilberdampfs zu erhthen, konnen
Resonanzen der Quecksilberatome ausgenutzt werden. So wurde in der bisher einzi-
gen kontinuierlichen Lyman-a Quelle die 6'S-7'S Zwei-Photonen-Resonanz ausgenutzt
[EWHO1].

Das Ziel dieser Arbeit ist es, eine zweite Generation dieser Lyman-a Quelle aufzubauen,

in der moderne Festkorperlasersysteme die Fundamentalstrahlen erzeugen. Dabei soll



insbesondere untersucht werden, inwieweit die Lyman-a Erzeugung durch die Ausnut-
zung der 6°P Resonanz erhoht werden kann. In Abbildung 1.3 wird ein vereinfachtes
Energieniveauschema von Quecksilber gezeigt. Ebenfalls eingezeichnet sind die drei
eingehenden fundamentalen Strahlungsfelder und die erzeugte Lyman-« Strahlung. Im
Gegensatz zur bisherigen Lyman-a Quelle wird ein durchstimmbares UV-Lasersystem
verwendet, das beliebig nahe an die 6°P Resonanz eingestellt werden kann, um auch
diese Resonanz optimal auszunutzen.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in drei Teile. In Kapitel 2 wird zuerst eine kur-
ze Einfithrung in die nichtlineare Optik und das Vier-Wellen-Summenfrequenzmischen
gegeben. Im weiteren Verlauf dieses Kapitels werden die relevanten Formeln fiir die
Lyman-a Erzeugung mit fokussierten Gaufl-Strahlen in Quecksilberdampf vorgestellt.
Anhand dieser Formeln werden wichtige Zusammenhénge fiir das Verstdndnis der ex-
perimentellen Ergebnisse erklirt, insbesondere im Hinblick auf den Einfluss der 6°P
Resonanz. In Kapitel 3 wird der experimentelle Aufbau der Lyman-a Quelle ausfiihr-
lich beschrieben, dabei wird unter anderem das im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute
fortschrittliche Festkorperlasersystem zur Erzeugung der Fundamentalstrahlen présen-
tiert. In Kapitel 4 werden dann die experimentellen Ergebnisse, die mit diesem Aufbau
erreicht wurden, vorgestellt. Die vielgestaltigen Anderungen durch die Nihe der UV-
Strahlung zur 6°P Resonanz werden aufgezeigt und die Auswirkung auf die Lyman-a
Erzeugung diskutiert.



Kapitel 2

Vier-Wellen-Mischen in Quecksilber

Vier-Wellen-Mischen in Edelgasen wurde zuerst von Ward und New [WN69] durch die
Frequenzverdreifachung der Strahlung eines Rubin Lasers realisiert und bald darauf
auch in Metallddmpfen bei der Frequenzverdreifachung der Strahlung eines Nd:YAG
Lasers [YBK™71]. Seitdem hat sich diese Technik nicht zuletzt zur Herstellung von
kohédrenter Strahlung im VUV-Bereich etabliert, wo keine geeigneten nichtlinearen
Kristalle zur Frequenzverdopplung zur Verfiigung stehen. Die allgemeine Theorie zum
Vier-Wellen-Mischen in Gasen und Metalldimpfen wird in den zitierten Werken bereits
ausfiihrlich behandelt [Boy03, Rei84, BC90|. In dem folgenden Kapitel soll daher nur
kurz und zielstrebig auf die, fiir den vorliegenden Fall von Summenfrequenzmischung
in Quecksilber, wichtigen Formeln fiir die Konversionseffizienz hingefiihrt werden. Den
Schwerpunkt bildet eine ausfiihrliche Diskussion der einzelnen Beitrage zur Formel fiir
die konvertierte Leistung, da die Optimierung der Konversionseffizienz im Mittelpunkt
dieser Arbeit steht. Insbesondere wird das Verhalten nahe einer Ein-Photon-Resonanz
untersucht, da mit einem neuen Lasersystem der Wellenlingenbereich um die 6!S-63P
Ubergangsfrequenz in Quecksilber erreicht werden kann. Die Arbeit wurde durchge-
hend im SI-Einheitensystem geschrieben. Wo notig, wurden die entsprechenden Zu-
sammenhinge aus der Literatur vom cgs-Einheitensystem ins SI-System iiberfiihrt.

Eine kurze Anleitung dazu findet sich im Anhang C.

2.1 Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik

Liuft ein Lichtfeld E durch ein Medium, wird in diesem eine Polarisation P indu-
ziert, die sich in eine lineare Polarisation PL und eine nichtlineare Polarisation PNT

aufspalten lasst:

P="Pl+ PV = ¢ \VE + ¢(xPEE + X\WEEE +---) . (2.1)

Die ¥ werden als Suszeptibilititen iter Ordnung bezeichnet und sind mathematisch
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Tensoren (i + 1)ter Ordnung. Weiterhin geht die Permitivitit des Vakuums ¢, ein.
In isotropen Medien, wie den in dieser Arbeit verwendeten Metalldimpfen, sind aus
Symmetriegriinden alle x? mit gerader Ordnung gleich Null. Das heifit der niedrigste
nichtlineare Beitrag ist dritter Ordnung. Aus der linearen Suzeptibilitit x(!) ergibt sich
der komplexe Brechungsindex und damit die Absorption und Dispersion des Mediums.
Fiir den hier relevanten Fall isotroper Medien kann x", da es keine Doppelbrechung
gibt, als Skalar behandelt werden. Damit ergibt sich der komplexe Brechungsindex n

zZu:

1
n=+v1+x®~14-xO =0 ti—a (2.2)

2 2w

In dieser Formel ist ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit und w die Kreisfrequenz der
Strahlung. Der komplexe Brechungsindex lésst sich also aufteilen in den reellen Bre-
chungsindex n' und den Absorbtionskoeffizienten «. Die Niherung gilt, da x(!) iibli-
cherweise klein gegen eins ist.

Bei ausreichend hohen Intensitéiten der eingehenden Lichtfelder macht sich die nicht-
lineare Polarisation bemerkbar. Beitrige mit Ordnung ¢ > 5 sind bei den von uns
erreichbaren Intensititen vernachlissigbar [Rei84], so dass fiir die Komponenten der

nichtlinearen Polarisation gilt:

PN = ¢ ZXE;’])ClEjEkEZ , mit 4,5, k1 € {x,y,z} . (2.3)
jkl

Sind nun die eingehenden Lichtfelder linear polarisiert, so kann, wiederum wegen der
Isotropie, die Antwort des Mediums nur in diese Richtung zeigen. Es reicht daher eine
Komponente zum Beispiel Xﬁ’m zu betrachten. Im Folgenden werden die Indizes der
Einfachheit halber weggelassen.
Durch die nichtlineare Polarisation konnen im Medium Strahlungsfelder bei neuen,
nicht eingestrahlten Frequenzen erzeugt werden. Direkt aus den Maxwell-Gleichungen

ergibt sich in einem isotropen Medium die nichtlineare Wellengleichung:

Die nichtlineare Polarisation ist hier der treibende Term der Wellengleichung und wirkt
als Quelle neuer Strahlungskomponenten. Nimmt man fiir die einlaufenden Felder zum
Beispiel drei ebene, in xz-Richtung polarisierte Wellen, die sich in z-Richtung ausbrei-
ten, mit Frequenzen w23 und Wellenvektoren %23 an, dann erhélt man aus Glei-
chung 2.3 unter anderem eine treibende, nichtlineare Polarisation bei der Frequenz
wy4 = w1 + wy + ws. Diese nichtlineare Polarisation erzeugt dann auch ein Strahlungsfeld
bei der Summe der Eingangsfrequenzen. Dieses Summenfrequenzmischen ist eine Form
des so genannten Vier-Wellen-Mischens, bei dem vier Strahlungsfelder iiber das Medi-

um miteinander wechselwirken. Berechnet man aus der nichtlinearen Wellengleichung
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das erzeugte Feld E4 bei der Summenfrequenz w, ergibt sich die Fundamentalgleichung

der nichtlinearen Optik:

2 E4 _ iw4

PNlgikaz . 2.5
0z 2ngepc ¢ (2:5)

Dazu muss die gerechtfertigte Niaherung gemacht werden, dass sich die Amplituden
auf der Skala einer Wellenliinge wenig verdndern. Die Gleichung ist skalar, da wegen
der Bedingung, dass alle eingehenden Felder in z-Richtung polarisiert sind, nur die
z-Komponente betrachtet werden muss. Der Index 4 bezieht sich immer auf die Sum-
menfrequenz w,. Die nichtlineare Polarisation bei der Summenfrequenz P}NL erhélt
man aus Gleichung 2.3. Setzt man sie in die Fundamentalgleichung der nichtlinearen
Optik ein, kann man diese, unter der Annahme, dass die fundamentalen Felder kei-
ne Abschwichung erfahren, entlang der Propagationsrichtung z integrieren und erhélt

daraus die gesamte, bei der Summe der Eingangsfrequenzen erzeugte Intensitét:

9 ew?L? 2 sin?(25L)
Iy = — ! ‘X(?))‘ E%ESE‘? (%)22
2

32 mye

(2.6)

Dabei bezeichnet L die Linge der Wechselwirkungszone und die so genannte Phasen-
fehlanpassung Ak berechnet sich aus den Wellenvektoren der beteiligten Felder mit
Ak = ky — k1 — ko — k3. Die Intensitéit des erzeugten Feldes hat nach Gleichung 2.6
ihr Maximum, wenn Ak = 0 gilt. Dies wird als optimale Phasenanpassung bezeichnet
und bedeutet, dass das erzeugte Feld an jedem Ort mit der erzeugenden Polarisation in
Phase schwingt. Somit interferieren die an unterschiedlichen Orten erzeugten Teilwellen
der harmonischen Strahlung konstruktiv und die erzeugte Strahlung baut sich iiber die
ganze Linge des Mediums auf. Fiir eine hohe Intensitdt der erzeugten harmonischen
Strahlung beno6tigt man also hohe Intensitéiten der eingehenden, fundamentalen Strah-

lungsfelder, eine hohe nichtlineare Suszeptibilitdt und eine gute Phasenanpassung.

2.2 Vier-Wellen-Mischen mit fokussierten Strahlen

Wie aus der vorausgegangenen Gleichung 2.6 fiir ebene Wellen ersichtlich wird, ist
es vorteilhaft, wenn die fundamentalen Felder eine moglichst hohe Intensitét haben.
Daher wird man die Strahlen der fundamentalen Felder fokussieren. Fiir fokussierte
GauB-Strahlen ist aber die zuvor ausgefiihrte Herleitung nicht mehr giiltig, da von ebe-
nen Wellen ausgegangen wurde. Insbesondere ist fiir die Phasenanpassung nicht mehr
fiir Ak = 0 ideal. Dies kann man sich anschaulich dadurch erkliren, dass ein fokussier-
ter Gaufl-Strahl beim Durchlaufen eines Fokus die so genannte Gouy-Phase aufsammelt
[Sie86]. In der nichlinearen Polarisation wird die Gouy-Phase fiir jeden fundamentalen
GauB-Strahl einzeln aufgesammelt also insgesamt dreimal. Der erzeugte GauB-Strahl
sammelt die Gouy-Phase jedoch nur einmal auf und gerdt mit der treibenden nichtli-

nearen Polarisation aufler Phase.
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Zur Berechnung nimmt man zunichst an, dass die fundamentalen Strahlen kollinear
sind und identische konfokale Parameter, Fokusorte und lineare Polarisationen haben.
Der konfokale Parameter b ist iiber b = kw? mit dem Strahlradius wy der Strahlen im
Fokus verkniipft und wird oft einfach als b-Parameter bezeichnet. Weiterhin sollen die
fundamentalen Strahlen ohne Absorption in einem homogenen rechteckigen Dichteprofil

des nichtlinearen Mediums propagieren. Fiir die Teilchenzahldichte N(z) gilt also:

N , fir —L/2<z<L/2
N(z) = / / . (2.7)
0 , sonst
Berechnet man die konvertierte Leistung bei der Summenfrequenz P, aus den einge-

henden Leistungen der fundamentalen Strahlen P 5 3, so ergibt sich [Bjo75, BC90]:

P4:—

9 WiWoWsWy o ‘
4 m2edch

@ PBPyF(bAK,B/L) . (2.8)
In dieser Formel wurde benutzt, dass die nichtlineare Suszeptibilitit dritter Ordnung
Y& =N ng) proportional zur Atomdichte des nichtlinearen Mediums ist. Demzufolge
hat & die Bedeutung einer Suszeptibilitit pro Atomdichte. Die Funktion F(bAk,b/L)
wird als Phasenanpassungsintegral bezeichnet. Sie ist dimensionslos und enthilt alle
Informationen {iber die Phasenanpassung. Mit dem Phasenanpassungsintegral ldsst sich
berechnen, welcher Wert von Ak fiir den Fall fokussierter Gauf3-Strahlen ideal ist. Das

Phasenanpassungsintegral berechnet sich wie folgt:

2
L/2 o i10k2

F(bAk, b/L) = ‘ / (2.9)

L2 b + 2iz)?

Im Grenzfall starker Fokussierung (b < L), wie bei uns gegeben, verschwindet die
Abhéngigkeit von der Lange der Dampfzone und das Integral kann analytisch gelost

werden. Es gilt dann:

w2 (bAK)%ePF | fiir Ak <0
0 , fir Ak >0

F(bAk) = (2.10)
Damit hingt die Phasenanpassung nur noch von der Fokussierung, repréisentiert durch
den konfokalen Parameter b, und der Phasenfehlanpassung Ak ab. Der Verlauf des Pha-
senanpassungsfunktion F(bAk) ist in Abbildung 2.1(a) gezeigt und wird maximal fiir
bAk = —2. Die Phasenanpassung kann im Experiment zum Beispiel durch Zugabe ei-
nes zweiten Gases eingestellt werden. Oft werden dafiir Edelgase verwendet. Dazu wird
der Druck des zugegebenen Gases so gewihlt, dass mit der zusétzlichen Dispersion die-
ses Gases insgesamt bAk = —2 gilt. Eine andere Moglichkeit ist die Phasenanpassung
durch einen kleinen Winkel zwischen den fundamentalen Strahlen zu erreichen.

In unserem Experiment ist die Dispersion des UV-Strahls durch das nahe 63P Niveau so

grof}, dass enorme Edelgasdriicke benotigt wiirden, um Phasenanpassung zu erreichen.
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Abbildung 2.1: Phasenanpassungsfunktion fiir Vier-Wellen-
Summenfrequenzmischen. (a) Aufgetragen ist die allgemeine Phasenanpassungsfunktion
F(bAE) tiber dem Produkt aus b-Parameter und Phasenfehlanpassung Ak. Die Phasenan-
passung wird mazimal bei bAk = —2. (b) zeigt die Phasenanpassungsfunktion G(bAK) fir
den Fall, dass die Dichte des nichtlinearen Mediums zur Phasenanpassung verwendet wird.
Dann liegt das Mazimum bei bAk = —4.

Grofle Gasdriicke ziehen eine groflie Druckverbreiterung nach sich, was zu Absorption
des UV-Strahls und einer Verminderung der wichtigen Zwei-Photonen-Resonanz fiihrt.
Dieser Zusammenhang wird in Kapitel 2.3 noch genauer erklért. Stattdessen kann die
Phasenanpassung auch direkt {iber die Teilchenzahldichte des nichtlinearen Mediums,
in unserem Fall also des Quecksilberdampfs, eingestellt werden. Auch die Phasenfehl-
anpassung Ak ist, bei vernachlissigbarer Dispersion eines zweiten Gases, proportional
zur Teilchenzahldichte Ak oc V. Wenn die Phasenanpassung iiber die Teilchenzahldich-
te eingestellt wird, muss bedacht werden, dass die Teilchenzahldichte in Gleichung 2.8
einmal {iber Ak im Phasenanpassungsintegral beitrigt und auch noch als N? im Vorfak-
tor. Es ist deshalb zweckmiBig, die Dichte aus dem Vorfaktor {iber die dimensionslose

Grofe bAK mit in das Phasenanpassungsintegral zu ziehen. Dann ergibt sich:

9 W1WolWszwy 1

py = S
4 73S b2

2
(%) X&) PLR,PG(bAK) . (2.11)

Da % unabhéngig von der Teilchenzahldichte ist, gilt es jetzt die neue Funktion

G(bAK) mit der Teilchenzahldichte N zu maximieren. Die Phasenanpassungsfunkti-
on G(bAF) ergibt sich aus der Funktion F'(bAk) wie folgt:

G(bAk) = (bAK)’F(bAk) . (2.12)

Das Maximum dieser Funktion liegt bei bAk = —4, also einer gréfleren Dichte als bei
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der Phasenanpassung mit einem zweiten Gas. Dies wird in Abbildung 2.1(b) gezeigt.
Die unterschiedliche Position der Maxima erklirt sich aus dem Vorfaktor N? in Glei-
chung 2.8. Der Wert bAk = —4 stellt den besten Kompromiss aus moglichst grofer
Dichte und dennoch passabler Phasenanpassung dar.

Die beiden Gleichungen 2.8 und 2.11 sind die zentralen Zusammenhinge fiir die Opti-
mierung der Lyman-« Erzeugung. Man erkennt daraus, dass moéglichst hohe Leistungen
der fundamentalen Laserstrahlen benotigt werden. Wie diese mit dem verwendeten La-
sersystem erzeugt werden, wird im experimentellen Aufbau in Kapitel 3 beschrieben.
Zusitzlich muss die nichtlineare Suszeptibilitit x® moglichst gro sein. Wie das er-
reicht werden kann, wird im néchsten Abschnitt 2.3 dieses Kapitels erklirt. Auflerdem
muss die Phasenanpassung eingestellt werden, was im Abschnitt 2.4 weiter besprochen
wird. Die Teilchenzahldichte N und der konfokale Parameter b sind iiber die Pha-
senanpassungsbedingung miteinander verkniipft. In Gleichung 2.8 erkennt man, dass
eine hohe Dichte vorteilhaft ist. Aus der Phasenanpassungsbedingung bAk = —2 folgt
dann, wenn Ak oc N ist, ein kleiner b-Parameter. In Gleichung 2.11 erkennt man, dass
kleine b-Parameter, also harte Fokussierung, vorteilhaft ist. Aus der Phasenanpassungs-
bedingung bAk = —4 folgt dann umgekehrt eine hohe Dichte.

Mit den Gleichungen 2.8 und 2.11 lassen sich - wie gezeigt - bereits die wichtigs-
ten Zusammenhénge erkldren. Allerdings wird fiir die Herleitung die Absorption der
Strahlungsfelder im Medium vernachléssigt. Das UV-Lasersystem bei 253,7nm kann
beliebig nahe an die 6'S-86P Resonanz in Quecksilber eingestellt werden. Das erhoht
auf der einen Seite die nichtlineare Suszeptibilitdt, wie in Kapitel 2.3 gezeigt wird,
fithrt aber auf der anderen Seite auch zu steigender Absorption. Um diesen fiir uns
wichtigen Bereich auch theoretisch beschreiben zu kénnen, muss die Absorption in die
Rechnung mit einbezogen werden. Weiterhin wurde die Annahme gemacht, dass al-
le fundamentalen Strahlen den gleichen b-Parameter haben. Im Experiment haben die
fundamentalen Strahlen jedoch unterschiedliche b-Parameter (siehe Kapitel 3.4). Daher
wurde eine Rechnung, basierend auf den Arbeiten von Lago et. al.[LHW87, Lag87] ent-
wickelt, die diese beiden Gegebenheiten mit einbezieht [Mar09]. Zusétzlich erlaubt diese
Rechnung unterschiedliche Dichteprofile, zum Beispiel ein Gauf-férmiges Dichteprofil,
des nichtlinearen Mediums und unterschiedliche Fokusorte der Fundamentalstrahlen,
zu betrachten. Um einen Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit der Theorie zu
ermoglichen, werden im Folgenden die Ergebnisse dieser Rechnung kurz zusammenge-
fasst, wobei sie auf den Fall von rechteckigen Dichteprofilen reduziert werden. Das ist,
wie in den experimentellen Ergebnissen Kapitel 4.2 gezeigt wird, vollig ausreichend.
Dadurch vereinfachen sich die Formeln deutlich.

Fiir die Rechung werden die b-Parameter der fundamentalen Strahlen mit b, 53 be-
zeichnet. Die Wellenvektoren der vier beteiligten Strahlen werden mit k954 und die
Absorptionskonstanten mit 234 bezeichnet. Die Wellenvektoren sind hier die reellen
Wellenvektoren. Der absorbierende Anteil ist in den Absorptionskonstanten «; enthal-

ten. Die Strahlen sollen weiterhin entlang der z-Achse mit gleichen, linearen Polari-
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sationen propagieren. Zur Abkiirzung werden die Strahlparameter der fundamentalen

Strahlen in folgenden Gréflen zusammengefasst:

flz) = ZﬁH(qu) : (2.13)

(1+ig) . (2.14)

In dem Parameter €; = 2/b;(z— 2 ;) sind die b-Parameter b; und Fokusorte z ; der ein-
zelnen Strahlen zusammengefasst. Fiihrt man mit Hilfe des so genannten Integralglei-
chungsformalismus [Mar09] die Berechnung aus, erhélt man formal Zusammenhang aus

Gleichung 2.8. Die Phasenanpassungsfunktion bekommt aber eine komplexere Form:

F =16k, (f[ %) / ‘exp [—%L] /_Z a(zl, ) exp [—1"%q(z, 2')]

2
Xexp [—z <Akz + i% (z + g))] dz

dr’
Der besseren Lesbarkeit halber wurden folgende zusétzliche Zusammenfassungen ge-

(2.15)

macht:

Ao =ay — o) —ag — a3 , (2.16)

o) =g0) - 2E= ) (217)
n_ [f(?)

q(z2") = e (2.18)

Dabei ist 2z’ der Ort der Beobachtungsebene. Dieses Integral ldsst sich nur noch nu-
merisch l6sen. Die entsprechenden Mathematica Programme finden sich im Anhang D.
Selbstverstindlich werden die Ergebnisse der einfacheren Phasenanpassungsfunktion
aus Gleichung 2.8 reproduziert, wenn mit gleichen b-Parametern und Fokusorten, lan-
ger Zelle und unter Vernachlissigung der Absorption gerechnet wird. Im Experiment
wird die Phasenanpassung iiber die Temperatur und damit iiber die Teilchenzahldichte
eingestellt. Es ist daher giinstig, analog zum Vorgehen bei den einfachen Phasenan-
passungsfunktionen Gleichungen 2.8 und 2.11, die Teilchenzahldichte wieder mit in die
Phasenanpassungsfunktion zu ziehen. Um die Phasenanpassungsfunktion dimensions-
los zu halten, wird der Faktor (b; Ak)? mit ins Integral hineingezogen. Die Auswahl des

b-Parameters des ersten Strahls ist dabei willkiirlich. Damit ergibt sich:
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p, = Jwemsan (NNIL) ey p g (2.19)
G = (hAk)Y’F . (2.20)

Diese erweiterten Phasenanpassungsfunktionen liegen bereits deutlich ndher an den Ge-
gebenheiten des Experiments. Man muss sich aber dariiber im Klaren sein, dass zwei
Strahleigenschaften weiterhin nicht integriert sind. Zum Einen kénnen Strahlen astig-
matisch sein, das heif}t unterschiedliche Strahlradien und Fokusorte in horizontaler und
vertikaler Richtung haben. Zum Anderen sind die Strahlen in der Realitit keine rei-
nen Gauf3-Strahlen, sondern haben Anteile hoherer Moden. Eine wichtige Erkenntnis,
die aus den erweiterten Phasenanpassungsfunktionen gezogen werden kann, ist, dass
es giinstig ist, jeden der fundamentalen Strahlen einzeln so hart wie moglich zu fokus-
sieren. Damit ergibt sich eine hohere konvertierte Leistung, als wenn versucht wird,
moglichst gleiche b-Parameter einzustellen und dadurch zum Beispiel die beiden klei-
neren b-Parameter dem grofleren anzupassen. In unserem Experiment erfihrt nur der
UV-Laser bei 253,7nm eine relevante Absorption. Fiir eine Verstimmung von 50 GHz
bei 100 mbar Helium-Puffergas ist die Absorption «; ~ 0,04 mm~'. Bei b-Parametern
im Bereich von 1 mm kann, wie die Rechnung zeigt, die Absorption einfach vor das
Integral gezogen werden. Das heifit, der Grofteil der Absorption findet auf dem Weg
zum Fokus statt und der Anteil an Absorption im Fokus, wo die Lyman-a Strahlung
erzeugt wird, kann vernachlissigt werden. Der ideale Wert fiir Ak lisst sich nicht mehr
so einfach aus der Phasenanpassungsfunktion G erkennen, mit gegebenen b-Parametern
der fundamentalen Strahlen aber leicht berechnen. Fiir unseren Fall mit b-Parametern
von by = 0,6 mm, b, = 0,78 mm und b3 = 1,31 mm ergibt sich Ak = —4500m*.

2.3 Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitit

Die nichtlineare Suszeptibilitit x©®) geht nach Gleichung 2.8 quadratisch in die erzeug-
te Lyman-a Leistung ein. Es ist also von grofler Bedeutung, die nichtlineare Suszep-
tibilitdt so weit wie moéglich zu erhéhen. Dies kann geschehen, indem Resonanzen im
nichtlinearen Medium ausgenutzt werden. In der allgemeinen Form enthélt die nicht-
lineare Suszeptibilitit eine Vielzahl von Termen, die alle méglichen Prozesse, wie zum
Beispiel Differenzfrequenzmischung, und alle méglichen Resonanzen der eingehenden
Strahlungsfelder mit den atomaren Niveaus enthalten [Boy08]. Iin vorgestellten Experi-
ment wird eine so genannte Zwei-Photonen-Resonanz ausgenutzt, um die nichtlineare
Suszeptibilitdt zu erhohen. Dabei entspricht die Summe der Frequenz zweier Laser
der 6'S-7'S Ubergangsfrequenz in Quecksilber. Dadurch vereinfacht sich die nichtli-
neare Suszeptibilitit, da Terme, die diese Zwei-Photonen-Resonanz nicht enthalten,

vernachléssigt werden konnen. Es wird weiter davon ausgegangen, dass die eingehen-
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den Strahlen die gleiche, lineare Polarisation haben, so dass x(® als Skalar behandelt
werden kann. Nach Smith und Alford [SA87] ergibt sich:

N
N 66077,3
Die einzelnen Beitréage berechnen sich wie folgt:

Y12 = Z < PrnmPmyg + PrnmPmg ) : (222)

Wgm — W1 Wgm — W2

3)

X S(wr, wa)X12X34 : (2.21)

pnl/pllg pnl/pug
= + , 2.23
X3 ZI/: <wgl, —Ws  Weyt w3> ( )
und
1
S(wl + (UQ) = (224)

Wng — (w1 + wo)
Die partiellen Suszeptibilitdten x;o und ys34 dhneln Suszeptibilititen erster Ordnung.
Sie enthalten die Ubergangsmatrixelemente pi; der beteiligten Niveaus und die dazu-
gehorigen Ubergangsfrequenzen wij. Die Bedeutung der Indizes wird in Abbildung 2.2
verdeutlicht. Die Summationen gehen iiber alle Niveaus m und v, die vom Grund-
zustand g und dem oberen Niveau der Zwei-Photonen-Resonanz n aus mit einem Di-
poliibergang erreicht werden konnen, inklusive des Kontinuums. Die Funktion S(w; 4 ws)
beschreibt die Zwei-Photonen-Resonanz. Die Zwei-Photonen-Resonanz wird durch La-
serstrahlen der Frequenzen w; und ws erreicht. Die Frequenz des dritten Laserstrahls
ws legt die Frequenz der erzeugten VUV-Strahlung w, fest. Das Produkt der beiden
Ubergangsmatixelemente im Zihler der partiellen Suszeptibilititen gibt an, wie stark
das betrachtete Niveau an den Grundzustand beziehungweise das obere Niveau der
Zwei-Photonen-Resonanz koppelt. Der Nenner gibt an, wie nahe die Strahlungsfelder
an der betrachteten Resonanz sind. Die partiellen Suszeptibilitdten lassen sich also
erhéhen, indem die Frequenzen der Strahlungsfelder nahe an starken Ubergéingen im
Medium gewéhlt werden.

Nun miissen diejenigen Niveaus in Quecksilber identifiziert werden, die vom 6'S Grund-
zustand aus mit einem Dipoliibergang erreicht werden konnen. Fiir den Gesamtdrehim-
puls des Grundzustands gilt J = 0, fiir dessen x-Komponente M; = 0, fiir den Bahn-
drehimpuls L = 0 und fiir den Spin S = 0. Nach den Auswahlregeln fiir Dipoliibergénge
konnen nur Singulett P-Niveaus n'P; erreicht werden und wegen der intermediiren
Kopplung in Quecksilber auch Tripplet P-Niveaus n*P; [Dem07]. Nimmt man wieder
an, dass die Laserstrahlen in z-Richtung polarisiert sind und in z-Richtung propagie-
ren, muss nur die z-Komponente des Dipolmatrixelements betrachtet werden. Wegen
der linearen Polarisation dndert sich die z-Komponernte des Gesamtdrehimpulses nicht
(AM,; = 0). Unter diesen Voraussetzungen lassen sich die Dipolmatrixelemente eines
Ubergangs von einem Niveau a mit Gesamtdrehimpuls J in ein Niveau b mit Gesamt-

drehimpuls J + 1 aus den Oszillatorenstirken der Uberginge f,; berechnen [Rei84]:
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Energie

A

Abbildung 2.2: Vier-Wellen-Mischen mit einer Zwei-Photonen-Resonanz. Vom
Grundzustand g aus wird mit den eingehenden Frequenzen wi und we die Zwei-Photonen-
Resonanz mit dem oberen Niveau n eingestellt. Die Frequenz ws des dritten eingehenden
Strahlungsfeldes legt die Frequenz der erzeugten Strahlung wy fest. Zur nichtlinearen Suszep-
tibilitdt tragen alle Niveaus m und v, die aus dem Grundzustand dber einen Dipolibergang

erreicht werden kénnen, bei.

_ 3[(‘] + 1)2 _ MZ]gufabRy
Pha = 6“0\/(J T 1)(2 + 1)(2JJ Y ) (2.25)

In dieser Gleichung bezeichnet e die Elementarladung, ay den Bohr-Radius und R, ist
die Rydbergkonstante. Der Faktor g, ist die Entartung des unteren Niveaus. Da der
Dipoloperator ein hermitescher Operator ist, gilt p,, = pp, [CTDLI9]. Die bendstigten
Oszillatorstirken 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 (2Dy,)6p "'P
dominiert. Deshalb wird dieses Niveau mit in die Summation aufgenommen und auf
ein Integral iiber das Kontinuum verzichtet. Da die Oszillatorstirken zum Teil Unsi-
cherheiten von 50% haben, wird die Genauigkeit der Berechnung von x® mit 20-30%
angegeben [AS87].

Die Zwei-Photonen-Resonanz wird im Experiment mit dem 7'S Zustand eingestellt. Ge-
nau auf Zwei-Photonen-Resonanz (w; +ws = wqig) divergiert die Funktion S(w; + ws),
was unphysikalisch ist. Deshalb muss fiir eine korrekte Behandlung die Linienbreite der
Zwei-Photonen-Resonanz 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 for-
mal eingefiihrt werden, indem in Gleichung 2.24 wnig durch wng — 1725 ersetzt wird

2
[BC90], mit der vollen, homogenen Linienbreite y715. Die inhomogene Linienbreite wird
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durch die Doppler-Verbreiterung bestimmt. Sie entsteht dadurch, dass ein Atom mit
Geschwindigkeit v in Strahlrichtung den Laser durch den Doppler-Effekt um die Fre-
quenz Aw = —kwv verschoben sieht. Um dies mit einzurechnen muss Gleichung 2.24 mit
der Wahrscheinlichkeitsverteilung der Geschwindigkeiten in Strahlrichtung gewichtet

und {iber die Geschwindigkeit integriert werden. Es ergibt sich:

1 0 e(_ﬁ)Q
S (wy + ws) = / , dv 2.26
(14 w2) VT J oo wiig + kv —iyng/2 — (w1 + wo) ‘ (2.26)

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

2kpT
Ve = \/ i : (2.27)
m

Dabei ist kg die Boltzmann-Konstante und m die Masse der Quecksilberatome. Die

Funktion S(w; 4+w,) geht quadratisch in die Lyman-« Leistung ein. Die Form der Zwei-
Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal wird also durch |S(w; 4 ws)|” 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]:

S (wn +ws) = izm , (2.28)

mit

1 % =’
2(0) = ﬁ/mx—cdx | (2.29)

: 1
¢ = (w1 +ws +iv75/2 — wny) o ; (2.30)

. A
w=wngot = 24D . (2.31)

¢ 2v/In2

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

kann aus der Fehlerfunktion, die zum Beispiel in Mathematica implementiert ist, be-

rechnet werden:

Z(¢) = ivme ¢ [1 +erf(iQ)] . (2.32)

Das im Experiment verwendete Quecksilber ist ein natiirliches Isotopengemisch. Durch
die Isotopieverschiebung spaltet sich die Zwei-Photonen-Resonanz in die einzelnen Iso-
tope auf. Die Funktion S(w; +ws) muss fiir jedes Isotop einzeln berechnet und dann mit
der Haufigkeit der Isotope gewichtet werden. Die Isotopieverschiebung und die Haufig-
keit der Isotope wird im Anhang A gegeben. Durch die Isotopieverschiebung kann nur

die Zwei-Photonen-Resonanz eines Isotops voll ausgenutzt werden.
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Bis hierhin entspricht die Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitit genau der von
Smith und Alford vorgestellten Berechnung [SA87]. Im Folgenden werden die Anderun-
gen diskutiert, die sich ergeben, wenn die Frequenz des UV-Lasers nahe an die 63P Reso-
nanz eingestellt wird. Die wichtigste Anderung ist, dass sich die partielle Suszeptibilitiit
X12 und damit die gesamte nichtlineare Suszeptibiltitdt stark erhoht. Diese Erhohung
wird in Abbildung 2.3 gezeigt, wo die berechnete nichtlineare Suszeptibilitéit iiber der
Verstimmung des UV-Lasers aufgetragen ist. Die UV-Verstimmung Ayy = vgsp — vyy
ist in dieser Arbeit definiert als Differenz der Frequenz des 6°P Niveaus des 2"2Hg
Isotops und der Frequenz des UV-Strahlung. Das heifit, ein rot verstimmter UV-Laser
ergibt eine positive UV-Verstimmung. Berechnet wurde die nichtlineare Suszeptibiltitéit
mit einer Teilchenzahldichte, die einer Temperatur des Quecksilberdampfs von 180 °C
entspricht. Man erkennt, dass sich durch kleinere UV-Verstimmungen die nichtlineare
Suszeptibilitit um Groflenordnungen erhéhen lésst. Der frither verwendete frequenzver-
doppelte Argon-Ionen Laser hat eine Verstimmung von 16 THz zum 63P Niveau, ist also
in der Abbildung gar nicht mehr eingezeichnet. Mit dieser Verstimmung ergibt sich bei
einer Temperatur von 180 °C ein Betragsquadrat der nichtlinearen Suszeptibilitit von
‘X(3)‘2:2,6x10*43, also nur & des Betragsquadrats der nichtlinearen Suszeptibilitéit
bei der gleichen Temperatur und 150 GHz UV-Verstimmung.

Bei kleineren Verstimmungen des UV-Laser zur 6'S-6°P Resonanz wird die partielle
Suszeptibilitdt yi2 aus Gleichung 2.22 durch den ersten Term und darin speziell den
Beitrag des 63P Niveaus dominiert. Die hoheren Niveaus und der zweite Term, der
den Beitrag der blauen Strahlung bei 407,9 nm zur partiellen Suszeptibilitdt darstellt,
werden immer unwichtiger und koénnen fiir kleine UV-Verstimmungen zunehmend ver-
nachlassigt werden. Die gestrichelte Linie in Abbildung 2.3 wurde ohne hohere Niveaus
und den zweiten Term berechnet und zeigt dies. Bei groflen Verstimmungen tragen
die hoheren Niveaus und die blaue Strahlung bei 407,9nm noch merklich zur nicht-
linearen Suszeptibilitdt bei, fiir kleine Verstimmungen kann ihr Einfluss immer mehr
vernachldssigt werden. Das sieht man daran, dass die Kurven fiir kleine Verstimmungen
zusammenlaufen.

Bei kleinen Verstimmungen des UV-Lasers zur 6°P Resonanz wird es auflerdem not-
wendig, wie auch zuvor schon in der Zwei-Photonen-Resonanz, die [sotopieverschiebung
und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 6°P Niveaus zu beriicksichtigen. Die Werte der
Aufspaltung des 6°P Niveaus konnen der Tabelle A.2 im Anhang entnommen werden.
Bei der Berechnung ist es wichtig, zunéchst die nichtlineare Suszeptibilitit fiir jedes
Isotop einzeln zu berechnen. Dabei muss in der Summe iiber die erreichbaren Niveaus
in der partiellen Suszeptibilitét yi bei den ungeraden Isotopen zusétzlich iiber die ver-
schiedenen Hyperfein-Niveaus summiert werden. Die partielle Suszeptibilitit ys4 bleibt
unverdndert und ist fiir jedes Isotop gleich. Dann muss die Zwei-Photonen-Resonanz
fiir das jeweilige Isotop berechnet und das Produkt der drei Beitrdge gebildet werden.
Anschlielend werden die nichtlinearen Suzeptibiltdten mit den H&ufigkeiten der Isoto-

pe gewichtet und addiert. Der innere Graph in Abbildung 2.3 zeigt den Einfluss der
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Isotopieverschiebung und Hyperfeinstrukturaufspaltung, der sich bei kleinen Verstim-
mungen bemerkbar macht. Die gepunktete Linie ist ohne diese Aufspaltung berechnet.
Fiir grofle Verstimmungen reicht das aus. Die gepunktete Linie ohne Aufspaltung geht
fiir kleine Verstimmungen in die durchgezogene Linie, die mit Aufspaltung berechnet
wurde, iiber. Man erkennt, dass der Einfluss der Isotopie und Hyperfeinstrukturauf-
spaltung nicht sonderlich grof§ ist. Dass liegt daran, dass fiir die Berechnung davon aus-
gegangen wurde, dass die Zwei-Photonen-Resonanz mit dem hiufigsten 2°?Hg Isotop
eingestellt ist. Dieses Isotop wird auch fiir die Berechnung ohne Isotopie und Hyperfein-
strukturaufspaltung verwendet. Die Beitrdge der anderen Isotope und deren Hyperfein-
komponenten zur partielle Suszeptibilitdt x;, werden durch die grofere Verstimmung

zur Zwei-Photonen-Resonanz unterdriickt.

L B B L B B B B
100
v;' -
<> 10F
= C
g
. |
= 1k
o C
= i
= i
0.1F
0.01 =

UV Verstimmung [GHZ]

Abbildung 2.3: Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitit durch kleinere UV-
Verstimmungen. Aufgetragen ist das Betragsquadrat der berechneten nichtlinearen Suszep-
tibilitt iber der Verstimmung des UV-Lasers zur 63 P Resonanz Ayy = vgs p — vy . Die rote
(durchgezogene) Linie ist mit hoheren Niveaus und unter Beriicksichtigung der Isotopie und
Hyperfeinstrukturaufspaltung des 63P Niveaus bei einer Temperatur des Quecksilberdampfs
von 180 °C berechnet. Die griine (gestrichelte) Linie wurde nur mit den 63P Niveaus der
Isotope berechnet unter Vernachlissigung des Beitrags durch den blauen Laser zur partiellen
Suszeptibilitdt x12. Der innere Graph zeigt den Finfluss der Isotopie und Hyperfeinstruktur-
aufspaltung, der sich bei kleinen Verstimmungen bemerkbar macht. Die blaue (gepunktete)

Linie ist ohne Isotopie und Hyperfeinstrukturaufspaltung berechnet.

Die partielle Suszeptibilitit xs4 ist, da kein Niveau wirklich nahe an der Lyman-a Strah-
lung liegt, um ein Vielfaches kleiner als x12. Um X34 zu berechnen, miissen alle Niveaus
aus Tabelle A.1 beriicksichtigt werden. Generell sind die Singulett-Niveaus wichtiger
als die Tripplet-Niveaus. Sie haben grofiere Oszillatorstirken weil auch das 71S Niveau

ein Sigulett-Niveau ist. Den grofiten Beitrag liefern das 9'P und das autoionisierende
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Abbildung 2.4: Form der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-«a Signal. Die ro-
te (durchgezogene) Linie zeigt die berechnete Form der Zwei-Photonen-Resonanz nach Glei-
chung 2.26 iiber der Verstimmung zur Resonanz des 202 Hg Isotops Ay = Vpigy + VUV —Vp1g.
Fiir die Dopplerverbreiterung wurde eine Temperatur von 136°C angenommen, fir die Druck-
verbreiterung vrs = 1,25 GHz. Im wunteren Teil des Graphen wird die Position der Zwei-
Photonen-Resonanz und die relative Hdufigkeit der einzelnen Isotope gezeigt. Die gepunktete
Linie zeigt den Einfluss der Isotopie und Hyperfeinstrukturverschiebung nach Gleichung 2.33.
Angenommen wurde eine UV-Verstimmung zum 63P Niveau des *°2Hyg Isotops von 50 GHz
und eine homogene Breite von ygsp = 1,25 GHz. Die gepunktete Linie wurde dazu so skaliert,
dass die Mazima des *°2Hyg Isotops dieselbe Hohe haben.

Die Form der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal wurde bisher durch die
Funktion |S(w; + wy)|? beschrieben. Fiir kleine UV-Verstimmungen macht sich auch
hier die Isotopie und Hyperfeinstrukturaufspaltung bemerkbar. Fiir einige Isotope oder
Hyperfeinkomponenten ist die UV-Strahlung néher resonant als fiir andere. Deren An-
teil an der Zwei-Photonen-Resonanz wird dann stérker gewichtet. Dies ldsst sich rech-
nerisch durch das Produkt |x12S(w; 4+ w2)|? beschreiben:

1 0 (v )? PrmPm
S + — d (vw) - !
X12 (Wl WZ) \/7_Ww Z /Oo ve Wes pym + kv — Z’)’63P/2 —w

(2.33)

1
X -
Wrig + kv —27715/2 — (Wl +(.A.)2)

Es wird hier zusédtzlich auch die Doppler-Verbreiterung und die homogene Breite 43 p

des 63P Niveaus beriicksichtigt. Summiert wird {iber die Komponenten der Hyper-
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feinstruktur. Das heifyt, fiir die geraden Isotope muss gar nicht summiert werden.
Dieses Produkt muss nun wieder fiir alle Isotope ausgerechnet und, mit der H&ufig-
keit der Isotope gewichtet, summiert werden. In Abbildung 2.4 wird die Form der
Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal als Funktion der Verstimmung zu Zwei-
Photonen-Resonanz des 2*?Hg Isotops gezeigt. Einmal berechnet mit Gleichung 2.26,
was fiir grofle UV-Verstimmungen zutreffend ist und einmal nach Gleichung 2.33, was
die Abweichungen fiir kleine UV-Verstimmungen zeigt. Angenommen wurde eine UV-
Verstimmung zum 63P Niveau des 2°2Hg Isotops von 50 GHz. Die Verstimmung zur
Zwei-Photonen-Resonanz wird definiert als Ay, = vy + vyv — vnig, es ergibt sich
also eine positive Verstimmung, wenn die Summe der Laserfrequenzen gréfler als die
Frequenz des 6°P-7'S Ubergangs des 2°?Hg Isotops ist. Man erkennt in der Abbildung,
dass vor allem die Maxima der Isotope 2'Hg/?*Hg und **Hg/!"®Hg niedriger werden.
Das erklért sich daraus, dass zum Beispiel das *®*Hg Isotop den UV-Laser um 10 GHz
mehr verstimmt sieht als das 2°*Hg Isotop. Dem gegeniiber ist das Maximum des 2**Hg

Isotops leicht erhoht, da fiir es der UV-Laser 5 GHz nidher verstimmt ist.

2.4 Berechnung der Phasenanpassung

Um Phasenanpassung zu erreichen muss nach Abschnitt 2.2 der Wert der Phasenfehl-
anpassung Ak an die b-Parameter der fundamentalen Strahlen angepasst werden. Fiir
gleiche b-Parameter wurde, wenn die Phasenanpassung mit der Temperatur und damit
mit der Teilchenzahldichte eingestellt wird, ein Wert von Ak = —4/b hergeleitet. In
diesem Abschnitt wird gezeigt, wie sich Ak aus der Resonanzstruktur des nichtlinearen
Mediums und dessen Teilchenzahldichte berechnet. Schreibt man Ak zunéchst aus, so

ergibt sich:

Die Phasenfehlanpassung Ak ist also abhéngig von den beteiligten Vakuumwellenlédngen
Ai und den reellen Brechungsindizes n! des nichtlinearen Mediums bei diesen Wel-
lenldngen. Nach Gleichung 2.2 ergibt sich der Brechungsindex aus der Suszeptibilitét

erster Ordnung:

W) =1+ gRe )] (2.35)

Die Suszeptibilitdt erster Ordnung berechnet sich in einem isotropen Medium mit entar-
tetem Grundzustand (J = 0) aus den Oszillatorstérken f;; der entsprechenden Niveaus
wie folgt [Boy03]:

¢’ Som

Me€o <~ Wi, — (W — 1Ygm/2)?

(2.36)
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Dabei bezeichnet m, die Ruhemasse des Elektrons und +,,, die volle, homogene Li-
nienbreite des Ubergangs mit der Ubergangsfrequenz Wgm- Summiert wird iiber alle
Zustdnde m, die aus dem Grundzustand g iiber einen Dipoliibergang erreicht werden
konnen, in unserem Fall also alle n®P, und n'P; Zustinde aus der Tabelle A.1 im
Anhang. Dort finden sich auch die benotigten Oszillatorstirken. Das Kontinuum wird
wieder beriicksichtigt, indem das dominierende, erste autoionisierende (2D3/2)6p’1P—
Niveau mit in die Summe aufgenommen wird. Die anderen Beitridge sind klein und
ohnehin nicht gut bekannt [SA86, AS87]. Dadurch entfillt das sonst notige Integral
iiber das Kontinuum.

Im Abschnitt 2.2 wurde benutzt, dass Ak proportional zur Teilchenzahldichte N ist.
Dieser Zusammenhang 1483t sich anhand der Gleichungen 2.34-2.36 leicht nachvollzie-
hen. Wenn man ausnutzt, dass wegen der Energieerhaltung /\—14 — /\il — /\% — AL:«; = 0 gilt,
heben sich die Einsen aus den Brechungsindizes gerade gegeneinander weg. Die iibrig
bleibenden Terme sind alle proportional zur Teilchenzahldichte N. Es lédsst sich des-
halb die Phasenfehlanpassung pro Atomdichte Ak, = Ak/N definieren, die die gesamte
Information iiber die Resonanzstruktur des Mediums enthélt:

1

Ak, = 2_C(W4X(1)(W4) - le(l)(wl) - WZX(I)(Wz) - W3X(1)(W3)) : (2.37)

Mochte man zusiitzlich auch die Dopplerverbreiterung der Ubergiinge mit einbeziehen,
geschieht dies analog zur nichtlinearen Suszeptibilitit, indem {iber alle Geschwindig-
keitsklassen intergriert und mit der Wahrscheinlichkeit der jeweiligen Geschwindigkeit

gewichtet wird:

W) = N /°° R S Jom
X (w) Nme€0 v e ; wgm _ [w (1 N U?z) B i’)/gm/2]2 dv,

(2.38)
Die wahrscheinlichste Geschwindigkeit v,, ergibt sich wieder aus Gleichung 2.27. Fiir
kleine UV-Verstimmungen zur 6P Resonanz muss auch in der linearen Suszeptibi-
litit die Isotopie und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 63P Niveaus beriicksichtigt
werden. Dies wird erreicht, indem zuerst die lineare Suszeptibilitit fiir jedes Isotop
einzeln berechnet wird. Dabei muss die entsprechende Isotopieverschiebung dieses Iso-
tops verwendet werden. Zusétzlich muss bei den ungeraden Isotopen noch iiber die
Hyperfeinstrukturkomponenten summiert werden, deren Beitréige jeweils mit dem Ent-
artungsfaktor G’ gewichtet werden. Der Entartungsfaktor G gibt das Verhiltnis aus der
Entartung der betrachteten Hyperfeinstrukturkomponente zur Summe der Entartung
aller Hyperfeinstrukturkomponenten an, also das Verzweigungsverhéltnis der einzelnen
Linie zur gesamten 6°P Resonanz. Die entsprechenden Werte finden sich in Tabelle A.2
im Anhang.
In Abbildung 2.5 wird die berechnete Phasenfehlanpassung pro Atomdichte Ak, fiir
verschiedene UV-Verstimmungen gezeigt. Da in der Dispersion im Gegensatz zur nicht-

linearen Suszeptibilitit nur Ubergénge aus dem Grundzustand eine Rolle spielen, ist
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die Dispersion der blauen und der griinen Strahlung w, und ws klein. Auch die Dis-
persion der erzeugten Lyman-a Strahlung ist wegen der kleinen Oszillatorstéirken der
hohen Niveaus und des mit 3,6 THz nicht geringen Abstands zum nichsten Niveau
klein. Daher wird Ak vollig durch die Dispersion des UV-Strahls dominiert, die durch
das nahe 6P Niveau erhoht ist. Selbst bei der grofften von uns experimentell einge-
stellten UV-Verstimmung von 1,6 THz ist der Beitrag des UV-Strahls zur gesamten
Phasenfehlanpassung Ak 82 %.

Die Phasenfehlanpassung pro Atomdichte steigt mit kleineren UV-Verstimmungen. Wie
in dem inneren Graphen in Abbildung 2.5 zu erkennen ist, kann sie im Bereich Bereich
zwischen den Isotopen und deren Hyperfeinstrukturkomponenten sowohl positive wie
auch negative Werte annehmen. Bei negativen UV-Verstimmungen ist die Phasenfehl-
anpassung positiv. Man kann nun auch verstehen, warum zur Lyman-« Produktion
die UV-Frequenz stets kleiner als die 6'S-6°P Ubergangsfrequenz eingestellt werden
muss. Abgesehen von dem Bereich zwischen den Isotopen und deren Hyperfeinstruktur-
komponenten, lisst sich nur so die benétigte, insgesamt negative Phasenfehlanpassung
erreichen. Es reicht also positve UV-Verstimmungen Ay, = vgsp — vyy zu untersu-
chen. Zwischen den Isotopen und deren Hyperfeinstrukturkomponenten ist auch die
Absorption der UV-Strahlung sehr grof.
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Abbildung 2.5: Abhingigkeit der Phasenfehlanpassung von der UV-
Verstimmung. Aufgetragen ist die Phasenfehlanpassung pro Atomdichte dber der Ver-
stimmung des UV-Lasers zur 63P Resonanz des *°?Hyg Isotops Ayy = vgsp — vyy. Der in-

nere Graph zeigt die Isotopie und Hyperfeinstrukturaufspaltung bei kleinen Verstimmungen.
Gerechnet wurde mit ygzp = 1,25 GHz und T' = 150 °C.

Um die Teilchenzahldichte bei Phasenanpassung zu berechnen, muss nun einfach die
benotigte Phasenfehlanpassung Ak durch den Wert von Ak, bei der jeweiligen Ver-

stimmung geteilt werden. Der Zusammenhang zwischen Teilchenzahldichte und der
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Temperatur fiir Quecksilber wird in Tabelle A.3 gegeben. Damit kann die Phasenan-
passungstemperatur bestimmt werden. Aus der Abbildung 2.5 wird klar, dass wegen
der betragsmifig steigenden Phasenfehlanpassung pro Atomdichte Ak, bei kleineren
UV-Verstimmungen auch kleinere Dichten und damit niedrigere Temperaturen zur Pha-

senanpassung bendotigt werden.
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Abbildung 2.6: Berechnete Phasenanpassungskurve fiir eine UV-Verstimmung
von 400 GHz. Aufgetragen ist die relative Lyman-« Leistung tber der Temperatur des

Quecksilberdampfs. Das Mazimum der Phasenanpassung liegt bei 176°C. Gerechnet wurde
nach Gleichung 2.20 mit b-Parametern von by =0,6 mm, by =0,78 mm und b3 =1,31 mm.

In Abbildung 2.6 wird die berechnete Phasenanpassungskurve bei einer UV-Verstimmung
von 400 GHz zur 6°P Resonanz gezeigt. Dabei wird die berechnete Lyman-« Leistung
iiber der Temperatur des Quecksilberdampfs aufgetragen. Es ist interessant, diese Kur-
ve mit der Phasenanpassungskurve aus Abbildung 2.1b zu vergleichen. Dort wurde die
Phasenanpassungskurve iiber bAk und damit auch iiber die Teilchenzahldichte N aufge-
tragen. Es ergibt sich eine stark asymmetrische Funktion. Wenn man den nichtlinearen
Zusammenhang zwischen der Teilchenzahldichte und der Temperatur einarbeitet, ist
die Phasenanpassungskurve aufgetragen iiber der Temperatur fast symmetrisch und
einer Gauflkurve dhnlich.



Kapitel 3
Aufbau der Lyman-a Quelle

Ein wichtiger Schwerpunkt dieser Arbeit ist der experimentelle Aufbau der Lyman-«
Quelle. Der Aufbau umfasst dabei die fundamentalen Lasersysteme, die Strahliiberla-
gerung, die Quecksilberdampfzelle sowie Detektion und Datenaufnahme. Dieser um-
fangreiche Aufbau wurde nicht von einer Person alleine bewéltigt. So wurde in [Mar09]
das Lasersystem fiir die griine Strahlung bei 545,5nm und die Detektion der Lyman-
a Photonen bereits ausfiihrlich besprochen. Im folgenden Kapitel wird deshalb der
Schwerpunkt auf den eigenen Anteil am experimentellen Aufbau gelegt. Dieser umfasst
insbesondere das UV-Lasersystem bei 253,7 nm, die Strahliiberlagerung und die Daten-
aufnahme. Um dennoch den Uberblick iiber das gesamte Experiment zu erméglichen,
werden auch die anderen Bereiche kurz beschrieben. Abbildung 3.1 zeigt ein Schema
des gesamten Festkorper-Lasersystems zur Lyman-a Erzeugung. Aus Kap. 2.2 ist klar,
dass hohe Leistungen der fundamentalen Lasersysteme essentiell fiir eine leistungsstarke
Lyman-« Quelle sind. Die Leistungen in Abbildung 3.1 sind die mit unseren Lasersys-
temen erreichten Spitzenwerte. Die einzelnen Lasersysteme werden in den folgenden

Abschnitten von unten beginnend im Einzelnen besprochen.

Abbildung 3.1: Schematische Ubersicht des Lasersystems.

Yiterbium 8.3 W 41W
SHG LBO
Faserlaser 1091 nm 545.5 nm
Verdi 10.5 W |Titan:Saphir 1.6 W SHG LBO 450 mW
Laser 815.8 nm 407.9 nm
Yb:YAG 48 W SHG LBO 3W SHG BBO | 750 mW zur Hg-Zelle
disc Laser 1014.8 nm 507.4 nm 253.7 nm

Zur Erzeugung leis-

tungsstarker Fundamentalstrahlen bei den bendtigten Wellenlingen wird ein Festkérper-
Lasersystem verwendet. Dieses besteht im Finzelnen aus einem frequenzverdoppelten (Second
Harmonic Generation im nichtlinearen Kristall LBO) Faserlaser, einem frequenzverdoppel-
ten (SHG in LBO) Titan:Saphir Laser und einem frequenzvervierfachten (SHG in LBO und
BBO) Scheibenlaser.

25
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3.1 Das UV-Lasersystem bei 253,7 nm

Das UV-Lasersystem ist gewissermaflen das Herzstiick des neuen Lasersystems zur
Lyman-a Produktion. Die Méglichkeit einen weiten Frequenzbereich um die 6'S-63P
Resonanz einzustellen, erlaubt die nichtlineare Suszeptibilitdt dritter Ordnung, um
GroBenordnungen zu erhohen (siehe Gleichung 2.22). Auflerdem werden auch ganz
allgemein die experimentellen Moglichkeiten fiir zukiinftige Experimente betréchtlich
erweitert. So wird zum Beispiel mit dieser UV-Laserquelle die Phasenanpassung bei
der geplanten Lyman-« Erzeugung in Hohlfasern [NSBFT(01] wesentlich flexibler als
mit einer festfrequenten UV-Quelle, weil die Dispersion der UV-Strahlung und da-
mit die Phasenanpassung iiber die Verstimmung zur 63P Resonanz eingestellt werden
kann. Experimente zur Ausnutzung elektromagnetisch induzierter Transparenz (EIT)
[BIHO1] fiir die Lyman-« Erzeugung oder dreifach resonantes Vier-Wellen-Mischen zur
Erzeugung von leistungsstarker VUV-Strahlung sind denkbar. Mit diesem Lasersys-
tem wurden bereits Messungen zur Zwei-Photonen-Resonanz mit unterschiedlichen
Verstimmungen des UV-Lasersystems zur 6'S-63P Resonanz durchgefiihrt und dabei
geschwindigkeitsabhéngige Doppelresonanzen (velocity selective double resonance) ge-
funden [Bey08, BKS*09]. In der fiirheren Lyman-« Quelle [EWH99, EWHO1] wurde ein
frequenzverdoppelter Art Laser mit einer festen Wellenlinge von 257 nm verwendet.

Dies entspricht einer Verstimmung von 16 THz gegeniiber der 6'S-6>P Resonanz.

Das hier vorgestellte Lasersystem ist ein frequenzvervierfachter Scheibenlaser des Typs
VersaDisc 1030-50 der Firma ELS (heute SLT) mit Yb:YAG (Ytterbium:Yttrium-
Aluminium-Granat) als aktivem Lasermaterial. Eine kurze Zusammenfassung des Auf-
baus und der Funktionsweise des Yb:YAG Scheibenlasers wurde bereits anderweitig
gegeben [Sch06]. Das Konzept des Scheibenlasers wurde von Giesen et. al. vorgeschla-
gen [GHVT94]. Es beruht darauf, eine diinne Scheibe (bei uns Dicke = 150 ym ) als
Laserkristall zu verwenden. Diese ist auf der Riickseite hochreflektierend beschichtet
und dient als Resonatorspiegel. Die Scheibe wird mit der Riickseite auf eine Kup-
ferwdrmesenke gelotet. Dadurch kann die entstehende Wirme iiber eine im Verhiltnis
zum Volumen sehr grofie Fliche effektiv abgeleitet werden und die Ausbildung einer
thermischen Linse wird wirkungsvoll unterdriickt. Um dennoch in dem kurzen Kristall
die Pumpstrahlung effektiv absorbieren zu kénnen, wird das Pumplicht in einer spezi-
ellen Pumpkammergeometrie mehrfach (z.B. in unserer Pumpkammer 24-fach) durch
den Kristall geleitet. Das erlaubt hohe Leistungen bei gleichzeitig gutem Strahlprofil.
Yb:YAG ist das am haufigsten verwendete Scheibenmaterial. Das Maximum der Laser-
leistung liegt fiir dieses Material bei 1030 nm. Der VersaDisc 1050-50 liefert bis zu 50 W
Leistung bei 1030 nm. Bereits friih wurde die Durchstimmbarkeit der Wellenlédnge von
Yb:YAG Scheibenlasern untersucht [BGK™95]. Der damals festgestellte Durchstimmbe-
reich von 1016 nm bis 1062 nm wurde mittlerweile vergroBert (siehe hierzu auch spéter
Abbildung 3.10). Das ist vor allem auf die hohere Giite der heutigen Scheiben zuriick-

zufithren. Die von uns benotigte Wellenlénge liegt im Bereich von 1014,8 nm. Bei dieser
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Wellenlédnge ist die Leistung des Lasers deutlich reduziert, und wir erhalten noch ca.
5W Leistung in der TEMy Grundmode bei nur einer longitudinalen Mode (single fre-
quency). Um ein Lasen bei dieser Wellenlidnge iiberhaupt zu ermoglichen, wird wegen
des geringen Emissionswirkungsquerschnitts von Yb:YAG bei 1014,8 nm [SPK*01] der
Aufbau des VersaDisc 1030-50 modifiziert. Es wird ein moglichst einfacher Resonator

mit wenigen Elementen und daher geringen Verlusten verwendet.
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Abbildung 3.2: Aufbau des 254 nm-Lasers und der 6!S-6°P Spektroskopie an
Quecksilber. Der V-Resonator des Scheibenlasers wird aus der Yb:YAG Scheibe (Yb) ei-
nem Umlenker und dem Auskoppler, der auf einem Piezo (PZT) aufgebracht ist, gebildet. Das
Etalon (Et) und das Lyot-Filter (Ly) dienen zur Wellenldngenselektion. Die Wellenldinge wird
mit dem Wavemeter (WM) ausgelesen und iber einen elektronischen Regelkreis (servo) stabi-
lisiert. Der Faradayisolator (FI) schitzt den Laser vor Rickreflexen. Im ersten Verdopplungs-
resonator wird ein LBO Kristall genutzt. Im zweiten ein BBO Kristall. Beide Resonatoren
werden mit dem Hansch-Couillaud (HC) Verfahren stabilisiert. Zur Spektroskopie wird eine
Quecksilberdampfzelle (Hg) eine Signal- und eine Normierungsphotodiode (PD) verwendet.

Spiegel und Linsen wurden nicht einzeln beschriftet und ergeben sich aus dem Kontext.

In Abbildung 3.2 ist der Aufbau des gesamten UV-Lasersystems gezeigt [SMW07].
Der Laser ist als V-Resonator aufgebaut. Die Scheibe dient als Endspiegel. Der Aus-
koppelspiegel ist zur Einstellung der Wellenlédnge auf einem Piezokristall aufgebracht.

Der Resonator enthilt ein Lyot-Filter zur groben Wellenldngenselektion, mit einer vol-
len Halbwertsbreite (Full Width at Half Maximum) von 3 THz und ein 5 mm dickes
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Etalon (freier Spektralbereich 21 GHz, FWHM=10 GHz) zur feineren Wellenléngen-
selektion. Das Etalon wéhlt eine der Resonatormoden aus, die bei einer Lénge von
80 cm einen freien Spektralbereich von 190 MHz haben. Der Piezo ermdoglicht die Sta-
bilisierung auf eine bestimmte Wellenldnge. Dazu wird die Wellenlénge mit einem
Fizeau-Interferometer (High Finesse Wavemeter WS7) gemessen und mit einem PC
ausgelesen. Dieser errechnet dann aus der Abweichung vom Sollwert ein Fehlersignal
fiir den Regelkreis des Piezos. Zum Schutz vor Riickreflexen wird ein Faraday-Isolator
zwischen Laser und erster Verdopplungseinheit platziert. Die Modenanpassung an den
ersten Verdopplungsresonator wird mit einem Teleskop aus sphérischen Linsen und ei-
nem Teleskop aus Zylinderlinsen bewerkstelligt. Der erste Resonator ist ein sogenannter
Bow-Tie-Resonator, der mit einer Hinsch-Couillaud-Stabilisierung auf die Frequenz des
Lasers stabilisiert wird [HC80]. Es wird eine Einkoppeleffizienz von 80 % in den ersten
Resonator erreicht. Als nichtlineares Medium wird im ersten Resonator ein antireflex-
beschichteter, Typ I temperaturphasenangepasster Lithiumtriborat (LBO) Kristall der
Firma Crystech verwendet. Der Kristall wird in einem Kupferofen auf die erforderli-
che Phasenanpassungstemperatur von 224°C geheizt. Ein wassergekiihlter Kiihlschild
um den Ofen verhindert, dass im Resonator Storungen durch Konvektion entstehen.
Aus dem ersten Resonator erhalten wir bei 4,8 W eingehender infraroter (IR) Leistung
vor dem Resonator 3 W griine Leistung bei 507,4nm hinter dem Resonator. Das ent-
spricht einer Konversionseffizienz von 62 %. Da Temperaturphasenanpassung benutzt
wird, lauft der verdoppelte, harmonische Strahl nicht durch den Walk-off-Effekt vom
erzeugenden fundamentalen Strahl weg. Man erhilt ein im Vergleich zu den anderen
Verdopplungen sehr gutes Strahlprofil, was die Einkopplung in den zweiten Resonator
erleichtert. Mit einer Linse hinter dem ersten Resonator wird die Mode des griinen
Strahls an den zweiten Resonator angepasst. Die Einkoppeleffizienz betrégt auch hier
80 %. Im zweiten Resonator wird als nichtlineares Medium ein Brewster-geschnittener,
Typ I, winkelphasenangepasster S-Bariumborat (BBO) Kristall der Firma Castech ver-
wendet. Zur Stabilisierung wird wieder das Hénsch-Couillaud Verfahren benutzt. Aus
2 W eingehendem, griinem Licht vor dem Resonator werden 750 mW UV-Leistung bei
253,7nm gewonnen. Das entspricht einer Konversionseffizienz von 38 %. Der Walk-off-
Winkel des BBO Kristalls betrigt bei den verwendeten Wellenléngen 84,7 mrad, was im
Vergleich zu den anderen Verdopplungen recht viel ist. Das Strahlprofil des UV-Strahls
wird dadurch deutlich verformt, wie in Abbildung 3.3 gezeigt wird.

Eine Ubersicht iiber die erzielten Ausgangsleistungen bei verschiedenen Eingangsleis-
tungen fiir beide Resonatoren wird in Abbildung 3.4 gezeigt. Die gezeigten Eingangsleis-
tungen sind immer die Werte vor dem Resonator. Um die Ausgangsleistung zu messen,
wurde die restliche, noch mitlaufende fundamentale Strahlung abgetrennt. Nach dem
ersten Resonator wurde dafiir ein Filter, nach dem zweiten Resonator zwei dichroitische
Spiegel verwendet. In Abbildung 3.4(a) sind die Datenpunkte des ersten Resonators
gezeigt. Die eingezeichnete durchgezogene Linie entspricht einer theoretischen Kurve

[PK91], die an die Datenpunkte angepasst wurde. Die eingehenden Parameter sind die
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Abbildung 3.3: Strahlprofil des UV-Strahls. Gezeigt ist das Strahlprofil des UV-
Strahls im aufgeweiteten Zustand. Man erkennt deutlich, dass durch den walk-off Effekt des
BBO Kristalls das Strahlprofil verschlechtert wird. In wvertikaler Richtung werden Streifen
ausgebildet.

Einkoppeleffizienz, die Konversionseffizienz des nichtlinearen Kristalls im Einfachdurch-
gang, die linearen Verluste des Resonators, die Transmission des Einkoppelspiegels und
die Transmission der erzeugten Harmonischen durch den Auskoppelspiegel. Einige die-
ser GroBlen wurden unidbhéngig gemessen. Die Einkoppeleffizienz ist aus der direkten
Messung bekannt und wurde auf 80 % gesetzt. Die Konversionseffizienz im Einfach-
durchgang wurde ebenfalls direkt gemessen und ergab 0,02%/W. Die Transmission
des Einkoppelspiegels bei der Fundamentalen wurde entsprechend den Herstelleranga-
ben mit 4% angenommen. Die Transmission der Harmonischen durch den Auskoppler
wurde ebenso, entsprechend den Herstellerangaben, mit 95 % angenommen. Der noch
freie Parameter, die linearen Verluste im Resonator, wurde durch die Anpassung an
die Daten zu 0,42 % bestimmt. Bei der Berechnung der gestrichelten Linie wurde die
Transmission des Einkopplers an die Eingangsleistung angepasst um zu zeigen, wie viel
im unteren Leistungsbereich durch bessere Impedanzanpassung noch gewonnen werden

konnte. Ansonsten wurde mit denselben Werten wie oben gerechnet.

In Abbildung 3.4(b) werden die Leistungsdaten der zweiten Verdopplung, in den UV-
Bereich, gezeigt. Man erkennt deutlich das Abknicken der UV-Leistungen bei Werten
grofer als 750 mW. Die kleinen inneren Graphen zeigen den Verlauf der UV-Leistung
iber jeweils 50 Minuten. Einmal mit 400 mW UV-Leistung und einmal mit maximaler
UV-Leistung. Wiahrend die 400 mW UV-Leistung iiber den gemessenen Bereich stabil
sind, fillt die maximale UV-Leistung zunéchst ab, um sich dann auf einen Wert um
750mW zu stabilisieren. Dieser Abfall entsteht durch irreparable Schiden am BBO
Kristall. Um kurzzeitig wieder héhere Leistungen zu erzielen, muss einfach der Kris-
tall verschoben werden. Damit kann ein unbeschéadigter Durchgangsbereich ausgewéhlt
werden. Um solche Beschidigungen zu vermeiden, werden in den Experimenten ty-
pischerweise nur 200-400 mW UV-Leistung verwendet. Diese Degradation von BBO
Kristallen bei Verdopplung in den tiefen UV-Bereich ist vielfach bekannt [KOW98].
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Abbildung 3.4: Erreichte Konversionen in den Verdopplungsresonatoren des
UV-Lasersystems. (a) Die Datenpunkte zeigen die konvertierte grine Leistung (507,4 nm)
dber der eingehenden Infrarot-Leistung ber 1014,8 nm vor dem Resonator. Die Linien sind
theoretische Berechnungen. Die durchgezogene Linie wurde mit dem verwendeten Einkoppler
gerechnet, die gestrichelte Linie mit idealer Impedanzanpassung. (b) Die Datenpunkte zeigen
die konvertierte UV-Leistung bei 253,7 nm gegen die eingehende griine Leistung vor dem Re-
sonator. Die durchgezogene Linie ist wieder eine theoretische Rechnung. Die Abweichung bei
hohen UV-Leistungen wird im Text besprochen. Die kleinen Graphen zeigen den zeitlichen

Verlauf der UV-Leistung bei zwei verschiedenen Leistungsniveaus.

Die Qualitdt der BBO Kristalle spielen fiir die Degradation eine entscheidende Rol-
le [OLWT96|. Insbesondere die Reinheit ist von grofiler Bedeutung. So wurden auch
schon 12 W bei 266 nm erzeugt und stabile Leistungen von mehreren Watt iiber Stun-
den gezeigt [SIM108]. Der dabei verwendete Kristall der Firma Sony ist aber derzeit
nicht kommerziell erhiltlich. Fiir leistungsstarke UV-Laserquellen gibt es einen groflen
Markt bei der Detektion von Fehlern in der Halbleiterherstellung. Deshalb lassen sich
die entsprechenden Kristallhersteller nur ungern ,in die Karten schauen® und geben
nur in Ausnahmefillen Prototypen heraus. Auch bei den zurzeit am Markt erhiltlichen
BBO Kiristallen gibt es zum Teil erhebliche Unterschiede.

Um das Potenzial des UV-Lasersystems zu demonstrieren, wurde, wie unten rechts
in Abbildung 3.2 gezeigt, eine Quecksilber-Spektroskopie aufgebaut. Dafiir wird eine
1 mm lange Quecksilberzelle mit natiirlichen Isotopengemisch bei 20°C verwendet. Die

gemessene Transmission wurde mit Hilfe einer Photodiode vor der Quecksilberzelle
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Abbildung 3.5: Absorptionsspektrum des 6!S-63-Ubergangs in atomarem Queck-
silber.  (a) Dargestellt ist die normierte Transmission durch die Quecksilberdampfzelle
iber die Verstimmung des UV-Lasers zum betrachteten Ubergang im 2°2Hg Isotop Ay =
vy — Vgsp. Die Doppelstriche markieren die einzelnen Teilmessungen, aus denen das Spek-
trum zusammengesetzt wurde. Zum besseren Verstindnis sind in (b) die Positionen und re-
lativen Linienstdrken der einzelnen Quecksilberisotope gezeigt. Die Buchstaben kennzeichnen

die Hyperfeinstruktur-Komponenten der ungeraden Isotope (a: F = 1/2; b: F = 3/2; c:
F=5/2.)

normiert. Fiir die Spektroskopie muss die Wellenlidnge des Scheibenlasers kontinuier-
lich durchgestimmt werden. Das wird erreicht, indem am Rechner eine Rampe auf die
Sollwellenldnge der Piezoregelung gegeben wird. Gleichzeitig wird auch auf die Tempe-
ratur des Etalons eine genau abgestimmte Rampe gegeben. Dabei wird das Maximum
der Etalonmode immer mit der Resonatormode mitgefiihrt. Auf diese Weise konnte ein
modensprungfreies Durchstimmen von 2 GHz demonstriert werden. Das Ergebnis des
Durchstimmens des 253,7nm UV-Lasersystems iiber die 6!S-6°P Resonanz in Queck-
silber ist in Abbildung 3.5 gezeigt. Aufgetragen ist die normierte Transmission iiber
der mit dem Wavemeter gemessenen Verstimmung zur 63P Resonanz des 2°2Hg Isotops.
Die UV-Verstimmung ist hier definiert als Ayy = vpy — vgsp , also genau andersherum
als im Rest der Arbeit. Damit lasst sich der Graph leichter mit den entsprechenden
Publikationen vergleichen [WHT75]. Zum besseren Versténdnis sind im oberen Teil die
Positionen und relativen Linienstéirken der einzelnen Isotope und ihrer Hyperfeinkom-
ponenten gezeigt (siehe hierzu auch Tabelle A.2 im Anhang). Die Linien kénnen wegen
der Doppler-Verbreiterung zum Teil nicht getrennt aufgelost werden. Die gesamte Mes-
sung setzt sich aus drei Messungen zusammen, deren jeweiliger Bereich durch die Dop-

pelstriche markiert ist. An zwei Stellen zeigt das Wavemeter unphysikalische Spriinge,
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die auf eine fehlerhafte Software zuriickgefiihrt werden kénnen. Die Software wurde
mittlerweile erneuert.

Im folgenden Abschnitt werden noch die Ergebnisse prisentiert, die wihrend des notig
gewordenen Neuaufbaus des Scheibenlasers gewonnen wurden. Der Scheibenlaser wurde
im August 2005 gekauft. Nach etwa 2,5 Jahren wurde der Anschaltvorgang zunehmend
schwieriger. In einer zweistiindigen Prozedur musste der Laser zunichst bei hoher-
en Wellenléngen angeschaltet werden und dann, Stiick fiir Stiick - immer wieder mit
Pausen fiir eine ausreichende Thermalisierung im Resonatorgehéuse - auf die benotigte
Wellenlénge gebracht werden. Die zur Verfiigung stehende Leistung bei 1014,8 nm sank
stetig. Fiir die Messungen in [SKM*09] standen nur noch 2 W IR-Laserleistung und da-
mit 200 mW UV-Strahlung zur Verfiigung. Ende 2008 war ein Grundmode-Laserbetrieb
bei 1014,8 nm {iberhaupt nicht mehr moglich. Der Grund hierfiir lag in einer Degra-
dation der Yb:YAG Scheibe. Deshalb wird noch einmal kurz der Aufbau der Scheibe
geschildert.

Die Scheibe muss zunéchst moglichst plan poliert werden, da Unebenheiten der Schei-
be zu Phasenverzerrungen der im Resonator umlaufenden Strahlung und damit direkt
zu Verlusten fithren. Auf der Vorderseite wird eine Antireflex-Beschichtung fiir Pump-
und Laserwellenlénge aufgebracht. Auf der Riickseite wird eine hochreflektierende Be-
schichtung fiir beide Wellenldngen aufgebracht. Dann wird die Scheibe mit einem Gold-
Zinn Lot moglichst plan auf einer Kupferwérmesenke befestigt. Diese wird von hinten
mit Wasser gekiihlt. Die Scheibe ist im Laserbetrieb enormen Belastungen ausgesetzt.
Zum Einen wird die Pumpstrahlung absorbiert. Bei einer Laserleistung von 5 W bei
1014,8 nm waren das bei uns vor dem Neuaufbau 110 W Pumpleistung. Zum Ande-
ren laufen im Resoantor bei 5 W Ausgangsleistung mit einem 99 % Auskoppelspiegel
500 W Laserleistung um. Uber den genauen Grund fiir die Probleme der Scheibe kann
nur gemutmafBt werden. Denkbar sind ein Einbrennen von Verschmutzungen auf der
Vorderseite oder Beschiddigungen der Beschichtungen. Von Herstellerseite wurde die
Vermutung geduflert, dass sich die Scheibe unter der andauernden thermischen Belas-
tung gegen das Lot verschiebt oder zum Teil sogar ablost. Diese Vermutung passt zu
der Tatsache, dass mit der beschidigten Scheibe weiterhin Laserbetrieb mit mehre-
ren transversalen Moden moglich war. In diesem multi-mode Betrieb konnen sich die
Moden immer so anpassen, dass sie zu der derzeitigen thermischen Linse und Phasen-
frontverzerrung passen. Fiir den Grundmode-Betrieb sind solche Effekte aber zusitz-
liche Verluste. Bei 1015nm reichen wegen der kleinen Emissionswirkungsquerschnit-
te bereits kleine zusétzliche Verluste, um den Laserbetrieb zum Erliegen zu bringen.
Deshalb macht sich die Degradation der Scheibe hier deutlicher bemerkbar als beim
Standardlaser auf 1030 nm. Es erschien sinnvoll, insbesondere fiir den spéateren Betrieb
unter Strahlzeitbedingungen am CERN, das nétige Wissen fiir Reparaturen in der Ar-
beitsgruppe zu entwickeln. Deshalb wurde die Scheibe unter Hilfe von SLT gewechselt
und dann der Laser in Eigenregie neu aufgebaut.

Zunichst wird dazu ein kurzer Testresonator aufgebaut. Der kurze Resonator enthélt
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nur die Scheibe als gekriimmten Spiegel und den planen Auskoppler. Es werden noch
keine frequenzselektiven Elemente eingebaut, so dass der Laser breitbandig auf 1030 nm
lauft. Fir den Strahlradius w;, der Gaufischen Grundmode der im Resonator umlau-
fenden Laserstrahlung gilt auf der gekriimmten Scheibe [KL66]:

o= (2 2) 51

Dabei ist R der Kriimmungsradius der Scheibe. Die Wellenlénge der Laserstrahlung ist
A und L ist die Linge des Resonators. Fiir einen stabilen Resonator muss L < R gelten.
Die Scheibe hat im ungepumpten Zustand einen Kriimmungsradius von R = 128 cm.
Der durch die Pumpkammer erzeugte Pumpfleck der Pumpstrahlung auf der Scheibe
hat in unserem Fall einen Durchmesser von 2mm. Nach Gleichung 3.1 ist in einem
kurzen Resonator die Grundmode des Lasers auf der Scheibe kleiner. In einem kurzen
Resonator (L =~ 10cm) kann die kleine Grundmode daher nicht die gesamte durch
den Pumpfleck auf der Scheibe erzeugte Inversion abrufen. Es konnen hohere Moden

anschwingen, die die restliche Inversion abrufen. Der Laser lduft multi-mode.
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Abbildung 3.6: Leistungskennlinie des Scheibenlasers. Aufgetragen ist die Leistung
des Scheibenlasers gegen die Pumpleistung der Pumpdiode. Die roten Kreuze wurden in einem
kurzen Resonator, das heifit multi-mode Betrieb, mit 4% Auskoppler gemessen. Die blauen
Punkte (X ) wurden in einem kurzen Resonator mit 1% Auskoppler gemessen. Die grinen
Dreiecke sind im langen Resonator im TEMyy Betrieb bei 1014,8 nm aufgenommen. Die Li-
nien sind jeweils Regressionsgeraden, die an die Daten angepasst wurden. Die entsprechenden

Parameter werden in der Abbildung gegeben.

In Abbbildung 3.6 sind zwei Leistungskennlinien der neuen Scheibe in einem solchen

kurzen Testresonator gezeigt. Der Laser lauft also im breitbandigen, multi-mode Be-
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trieb bei 1030 nm. Die roten Kreuze zeigen die Leistung des Scheibenlasers iiber der
Pumpleistung der Pumpdiode (Jenoptik JOLD-140-CAXF-6A) mit einem 4% Aus-
koppelspiegel, was der typische Auskoppler fiir den 1030 nm Betrieb ist. Die blauen
x-férmigen Datenpunkte zeigen die gleiche Messung mit einem 1% Auskoppelspiegel,
was der typische Auskoppler fiir den 1014,8 nm Betrieb ist. Es ergeben sich zwei Ge-
raden, deren x-Achsenabschnitt die Laserschwelle ist. Dies wird auch aus der Theorie
erwartet. Die Theorie des Scheibenlasers wurde bereits ausfiihrlich behandelt [Con02].
Nimmt man nach dieser Theorie ein vereinfachtes Modell des Scheibenlasers mit einer
homogenen Verteilung aller relevanter Groflen innerhalb des aktiven Mediums an, so

ergibt sich fiir die Leistung des Lasers:

T,

p = ___ "o
Lint + Toc

nStnabs'r/rnode(Pp - Pp,s) . (32)

Dabei ist P, die Leistung des Scheibenlasers, T,. die Transmission des Auskoppelspie-
gels, Ly die internen Verluste im Resonator. P, bezeichnet die Pumpleistung und P, ,
die bendtigte Pumpleistung an der Laserschwelle. Der Wirkungsgrad ns, = /v, gibt
an, wie viel Energie bei der Umwandlung eines absorbierten Pumpphotons der Frequenz
v, in ein emittiertes Laserphoton der Frequenz v, verloren geht. Die Absorptionseffizi-
enz 1,ps gibt an, wie viel der Pumpleistung im Medium absorbiert wird und der Mo-
deniiberlapp 7moqe gibt an, wie gut der Laserstrahl und der Pumpstrahl auf der Scheibe
iiberlappen. Es ergibt sich also aus der Theorie eine Gerade mit der Pumpleistung an
der Laserschwelle als x-Achsenabschnitt. Dies wurde auch in Abbildung 3.6 gemessen.
Die Steigung der Geraden bezeichnet man als den differentiellen Wirkungsgrad 7.

Die Pumpleistung an der Laserschwelle ldsst sich wie folgt berechnen [Con02]:

h'l/p Oabs,l

h Lin Toc
NdotdKr + - . ) (3.3)

Fos =4 <7'77abs Oem,l + Oabs,l TTabs 2(Tem,i + Oabs 1)
In dieser Gleichung bezeichnet A, die Fléche des gepumpten Bereichs und 7 die Lebens-
dauer des angeregten Niveaus. Die Wirkungsquerschnitte der Emission und Absorption
bei der Laserwellenléinge werden mit oey, ; und o,ps; bezeichnet. Schliefllich ist Ngo noch
die Dichte der dotierten Ytterbium-Atome und dyk, die Dicke der Scheibe. Das unte-
re Niveau ist in Yb:YAG bei Temperaturen gréfler Null besetzt. Der erste Term in
Gleichung 3.3 ist die Transparenzschwelle des Kristalls. Er gibt an, wie viel angeregte
Atome bendtigt werden, um die Besetzung des unteren Laserniveaus zu kompensieren.
Der zweite Term beschreibt die Resonatorschwelle, also die Besetzung, die notwendig
ist, um die Verluste im Resonator zu kompensieren.

Wie von der Theorie erwartet, ist in Abbbildung 3.6 der differentielle Wirkungsgrad
fiir den 4% Auskoppler besser als fiir den 1% Auskoppler. Die Pumpschwelle liegt
hoher, wie ebenfalls erwartet. Der erreichte differentielle Wirkungsgrad mit dem 4 %
Auskoppler ist 65,6 %, was einen guten Wert darstellt [Rup99]. Die anderen Werte fiir
die Schwelle und den differentiellen Wirkungsgrad werden direkt im Graphen gegeben.
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Abbildung 3.7: Einfluss der Resonatorlinge auf den Strahlradius. Aufgetragen
ist der berechnete Strahlradius der Gaufschen Grundmode des im Resonator umlaufenden
1014,8 nm Laserstrahls auf der Yb:YAG Scheibe w; gegen die Linge des Resonators. Der
Strahlradius auf der Scheibe wird mit der Linge des Resonators auf den Pumpfleck an-
gepasst um Grundmoden-Betrieb zu erreichen. Gerechnet wurde mit einem Krimmungs-
radius von R=128 cm (rot/durchgezogen), was dem ungepumpten Krimmungsradius ent-
spricht, und R=260 cm (blau/gestrichelt) als ein Beispiel fiir einen durch Pumpen vergréfer-

ten Kriimmungsradius.

Die griinen Dreiecke in Abbbildung 3.6 sind bei einem langen Resonator mit TEMg
Grundmoden-Betrieb aufgenommen. Auflerdem ist bereits ein Lyot-Filter eingefiigt
und die Wellenldnge damit auf 1014,8 nm eingestellt. Um Grundmoden-Betrieb zu
erreichen muss der Strahldurchmesser der Gaufischen Grundmode im Resonator an
den Pumpfleck der Pumpstrahlung angepasst werden. Ist der Strahldurchmesser der
Gauflschen Grundmode zu klein, fithren die Bereiche ungenutzter Inversion dazu, dass
hohere Moden mit groflerer transversaler Intensitdtsverteilung anschwingen. Ist der
Strahldurchmesser der Gaufischen Grundmode zu grof}, erfihrt diese in den unge-
pumpten Bereichen Absorption. Das Pumpprofil ist wegen der Mehrfachdurchgéinge
der Pumpstrahlung durch die Scheibe kein Gauf-Profil, sondern ist iiber einen groflen
Bereich im Zentrum anndhernd flach [Con02] und fillt dann am Rand stark ab. Da-
mit auch die dufleren Bereiche der Grundmode nicht absorbiert werden, erweist es sich
als giinstig, den Strahldurchmesser der Gaulschen Grundmode etwas kleiner als den
Pumpfleck zu machen. Da die Pumpleistung nur unvollstéindig in Laserleistung um-
gewandelt wird, kommt es zur Erwidrmung der Scheibe und dadurch zur Ausprigung
einer thermischen Linse. Diese vergrofiert bei den von uns verwendeten Parametern den
effektiven Kriimmungsradius der Scheibe um das bis zu Zweifache. Deshalb muss ein

Resonatoraufbau gewidhlt werden, bei dem sich der Strahlradius der Resonatorgrund-
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Abbildung 3.8: Einfluss des Kriimmungsradiuses der Scheibe auf den Strahlra-
dius Aufgetragen ist der berechnete Strahlradius der Grundmode des im Resonator umlau-
fenden 1014,8 nm Laserstrahls auf der Yb:YAG Scheibe gegen die Krimmung der Scheibe.
Der Krimmungsradius der Scheibe dndert sich mit der Pump- und Laserleistung. Wie man
sieht, folgt daraus im relevanten Bereich von 130 cm bis 260 cm nur eine vernachldissigbare

Anderung des Strahlradius, was wichtig fir stabilen TEMoyy Betrieb ist.

mode iiber einen weiten Bereich von Kriimmungsradien nur wenig verdndert.

Wie sich der Strahlradius der Lasergrundmode auf der Scheibe verdndert, wenn die
Lénge des Resonators vergrofiert wird, ist in Abbildung 3.7 gezeigt. Gerechnet wurde
nach Gleichung 3.1 mit einem Kriimmungsradius von R=128 cm (rot/durchgezogen),
was dem ungepumpten Kriimmungsradius unserer Scheibe entspricht. Die zweite Li-
nie wurde mit R=260cm (blau/gestrichelt) gerechnet, als ein Beispiel fiir einen durch
Pumpen vergroflerten Kriimmungsradius. Im aufgebauten Resonator wurde bei einer
Liange von L=78 cm stabiler Grundmode-Betrieb iiber den gesamten gemessenen Be-
reich der Pumpleistung erreicht (griine Dreiecke in Abbbildung 3.6). Damit befindet
man sich in dem flachen und damit unkritischen Bereich der berechneten Kurven mit
w; ~ 0,75 mm. Der Pumpfleckradius betrégt w, = 1 mm. Um den Laser bei dieser Lénge
noch in das Gehéduse zu bekommen, wurde wieder ein planer Umlenkspiegel eingebaut,
wie in Abbildung 3.2 dargestellt.

In Abbildung 3.8 wird gezeigt, wie sich der Strahlradius der Lasermode auf der Scheibe
verdndert, wenn sich bei einer festen Lénge von L=78 cm der Kriimmungsradius durch
die thermische Linse dndert. Man erkennt wieder, dass der relevante Bereich R >
128 cm sehr flach ist, so dass die Pumpleistung nur einen geringen Einfluss auf das
Strahlprofil hat. Deshalb lduft der Laser {iber einen weiten Bereich von Pumpleistungen
in der TEM(, Grundmode.

Nachdem nun Grundmoden-Betrieb bei 1014,8 nm erreicht wurde, muss noch single-
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frequency Betrieb erreicht werden. Dazu wird das Etalon in den Resonator eingebaut.
Dadurch erhéhen sich die Verluste im Resonator, und die Ausgangleistung sinkt deut-
lich. Die erreichten Leistungen im single-frequency, Grundmoden-Betrieb bei 1014,8 nm
werden in Abbildung 3.9 gezeigt. Die roten Kreuze sind im Betrieb mit einem 1 % Aus-
koppler gemessen, die blauen Punkte (X) mit einem 2 % Auskoppler. Wieder zeigt sich,
sogar noch wesentlich deutlicher als in Abbildung 3.6, dass die Schwelle fiir den 1%
Auskoppler geringer ist als fiir den hoheren 2% Auskoppler. Der differentielle Wir-
kungsgrad ist fiir den 2% Auskoppler deutlich gréfier. Es ist also giinstig fiir niedrige
Leistungen den 1% Auskoppler zu wihlen. Bei Laserleistungen von etwa 5 W, wie wir
sie wegen der Beschriankung durch den BBO Kristall maximal bendttigen, ist zu be-
denken, dass der 1% Auskoppler zwar die etwas hoheren Leistungen bringt aber die
umlaufende Laserleistung im Resonator auch doppelt so grof} ist. Im Verlauf der Da-
tenpunkte mit 1 % Auskoppler erkennt man bereits Abweichungen von der angepassten
Geraden, was ein Anzeichen fiir thermische Effekte im Resonator ist. Zur Zeit ist der
1% Auskoppler eingebaut, da oft niedrigere Leistungen verwendet werden, um den
BBO Kuistall zu schiitzen. Wenn spéter dauerhaft héhere Leitungen um 5W benétigt
werden, ist zu iiberlegen den 2 % Auskoppler zu verwenden.

Abschlieflend ist in Abbildung 3.10 noch eine Durchstimmkurve des Scheibenlasers im

kurzen Testresonator mit Lyot-Filter gezeigt. Der Laser lduft wegen des kurzen Resona-
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Abbildung 3.9: Leistungskennlinie des Scheibenlasers im Grundmoden-, single-
frequency Betrieb bei 1014,8nm. Dargestellt ist die Leistung des Scheibenlasers im
Grundmode, single frequency Betrieb bei 1014,8 nm dber der Pumpleistung der Pumpdiode.
Die roten Kreuze sind mit einem 1% Auskoppler gemessen, die blauen Punkte (X) mit einem
2% Auskoppler. Die gestrichelten Linien sind lineare Fits an die Daten. Die daraus gewon-

nenen Pumpschwellen und differenziellen Wirkungsgrade werden in der Abbildung gegeben.
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tors im Multimoden-Betrieb. Um den Laser durchzustimmen wird mit dem Lyot-Filter
die Wellenlénge veréndert. Aufgenommen wurde diese Kurve noch mit der alten Schei-
be und soll den Durchstimmbereich eines Yb:YAG Scheibenlasers demonstrieren. Man
erkennt den deutlichen Abfall bei der von uns benétigten Wellenldnge von 1014,8 nm
gegeniiber dem Maximum bei 1030nm und auch das typische zweite Maximum bei
1051 nm.
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Abbildung 3.10: Durchstimmkurve des Scheibenlasers. Aufgetragen ist die Leistung
des Scheibenlasers iber der Wellenlinge, die grob mit dem Lyot-Filter durchgefahren wird.
Man erkennt das Hauptmazimum bei 1030 nm und das Nebenmazimum bei 1051 nm. Bei den

bendtigten 1014,8 nm lduft der Laser um ein Vielfaches ineffizienter.

Da die 6'S-63P Linie bei 253,7 nm die niedrigst liegende Linie in Quecksilber ist, bietet
sich das vorgestellte Lasersystem fiir eine Vielzahl weiterer Anwendungen an. In der
Arbeit von Walther et. al. [WF02] wurde Quecksilber fiir einen Laser ohne Inversion (la-
sing without Inversion) im UV-Bereich vorgeschlagen. Desweiteren wird der Vorschlag
eines Tests der Bell’schen Ungleichungen ohne Schlupflocher mit Hilfe von Quecksilber
gemacht. Auerdem hat Quecksilber mit den 6P, und 6°P, Niveaus langlebige, meta-
stabile Uhreniibergénge, die es fiir Fallenexperimente interessant machen [Wal07]. Fiir
alle diese Experimente wird Laserstrahlung bei 253,7 nm bendétigt. Auflerdem wurde
mit Hilfe eines Lasersystems dieser Wellenlénge ein oberes Limit fiir das permanente
elektrische Dipolmoment des ' Hg Isotops ermittelt [RGJFO01].

Fiir ein Lasersystem bei der 253,7nm Linie von Quecksilber gibt es nur wenige Alter-
nativen. Eine solche Alternative ist ein extern frequenzverdoppelter Farbstofflaser mit
Coumarin 30 als Farbstoff, der von einem Kr* Laser gepumpt wird. Ein solcher La-
ser wurde in [Hen05] zur Untersuchung von elektromagnetisch induzierter Transparenz

(EIT) in Quecksilber genutzt, lieferte aber nur einige mW frequenzverdoppelter Aus-
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gangsleistung. Es wurde auch schon ein Faserverstirker mit 4,5 W bei 1014,8 nm vorge-
stellt [SSWF06]. Allerdings miissen die Ytterbium-Fasern dazu mit Fliissig-Stickstoff
gekiihlt werden, da die Absorption bei 1014,8 nm in einer langen Faser natiirlich eine
wesentlich grolere Rolle spielt als in einer nur 150 pm dicken Scheibe. Dies schriankt
die Auswahl der Fasern ein und macht das System wartungsaufwendig. In der Arbeit
von Harber et. al.[HRO0] wird mit einem Halbleiter Trapez-Verstirker ein Diodenlaser
bei 1014,8nm auf ca. 500 mW verstirkt und in zwei aufeinanderfolgenden Verdopp-
lungsresonatoren zu 6 mW bei 253,7nm vervierfacht. Das ist fiir viele Anwendungen
eine zu geringe Leistung. Eine andere Moglichkeit fiir Laserstrahlung bei 1014,8 nm ist
das Scheibenlaserkonzept beizubehalten und den Wirtskristall der Ytterbium Atome
zu wechseln. An der Universitit Hamburg wird Lutetiumoxid (LU,Oy3) als alternatives
Wirtsmaterial fiir Ytterbium untersucht [PKPHO07]. Es konnten damit 80 % differen-
tieller Wirkungsgrad erreicht werden, was den bisher héchsten Wert fiir Ytterbium
dotierte Scheibenlaser darstellt. Auflerdem wurde ein Durchstimmbereich von etwa
990 nm-1100nm , mit zwei Maxima bei 1034 nm und 1080 nm demonstriert. In Zusam-
menarbeit mit der Universitit Hamburg wurden bereits erste Tests durchgefiihrt, die
das Potenzial dieses neuen Scheibenmaterials auch fiir unsere Anwendung zeigen. Eine
neue Scheibe aus diesem Material liefle sich einfach in den bestehenden Aufbau integrie-
ren. Lediglich ein neuer Pumplaser wiirde, wegen der verschiedenen Pumpwellenléngen,

benotigt.

3.2 Das blaue Lasersystem

Die nichtlineare Suszeptibilitdt dritter Ordnung und damit auch die Lyman-a Erzeu-
gung wird durch eine Zwei-Photonen-Resonanz stark erhoht (siehe Gleichung 2.26).
Eine solche Zwei-Photonen-Resonanz hat gegeniiber einer Ein-Photon-Resonanz, wie
zum Beispiel der in dieser Arbeit untersuchten 63P-Resonanz, den Vorteil, dass die
Absorption eine wesentlich geringere Rolle spielt. Man kann deshalb bei den von uns
verwendeten Leistungen die Frequenzen der UV- und blauen Strahlung exakt auf die
Zwei-Photonen-Resonanz einstellen, ohne dass die Strahlen merklich abgeschwicht wer-
den. Wiirde man dagegen die UV-Strahlung exakt auf die 6°P-Resonanz einstellen,
wiirde der UV-Strahl komplett absorbiert. Mogliche Verluste durch die Zwei-Photonen-
Resonanz und fiir welche Intensitéiten diese signifikant beitragen, wurden anderweitig
bereits ausfiihrlich diskutiert [SAH88, SA87|. Solche Verluste sind z.B. verstéirkte spon-
tane Emission, stimulierte Raman-Prozesse, parametrische Prozesse und der Transfer
von Population in angeregte Zustdnde. Einige dieser Prozesse treten auch bei uns auf,
wie in Kapitel 4.5 gezeigt wird. Die entstehenden Verluste spielen aber fiir uns, wegen
der geringeren Leistungen von kontinuierlichen gegeniiber gepulsten Systemen, keine
Rolle [SA87]. Als oberes Niveau fiir die Zwei-Photonen-Resonanz wird das 7'S-Level
gewihlt (siche auch Abbildung 1.3). Durch die Energie des 7'S-Niveaus und die Wel-
lenldnge der UV-Strahlung ergibt sich eine benttigte Wellenldnge fiir den zweiten La-
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ser von 407,9nm. Fiir diese Wellenldnge wird ein frequenzverdoppelter Titan:Saphir
Laser (Ti:Sa) mit einer Wellenldnge von 815,8 nm verwendet. Der Aufbau ist in Abbil-
dung 3.11 gezeigt.
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Abbildung 3.11: Aufbau des 408 nm Laserssystems. Der durch den frequenzver-
doppelten Nd:YV Oy Laser (Verdi) gepumpte Titan:Saphir Laser enthalt zur Frequenzselekti-
on und Stabilisierung ein Lyot-Filter (Ly), zwei Etalons (Et) unterschiedlicher Dicke, eine
Brewster-Platte (Br), einen Piezo-Aktuator (PZT) und wird iber eine Fabry-Perot Resona-
tor (FP) stabilisiert. Die optische Diode (OR) erlaubt den Umlauf nur in eine Richtung. Das
Licht wird in einem Verdopplungsresonator frequenzverdoppelt. Dieser enthdlt einen LBO
Kristall und mit einem Hdnsch-Couillaud Lock (HC) iiber einen Piezo-Spiegel stabilisiert.
Spiegel und Linsen zur Modenanpassung sind nicht beschriftet. (BS: Strahlteiler; \/2: Wel-
lenplatte)

Der Titan:Saphir Laser (Coherent Modell 899-21) wird von einem intern frequenzver-
doppelten Neodym:Vanadat (Nd:YVO,) Laser (Coherent Verdi V10) mit 10,5 W Aus-
gangsleistung gepumpt. Zur Wellenldngenselektion im Laser dienen ein Lyot-Filter, ein
diinnes und ein dickes Etalon. Die optische Diode sorgt fiir unidirektionalen Umlauf.
Die Brewster-Platte und der Piezo-Kristall werden zum Stabilisieren beziehungweise
Durchstimmen der Wellenlénge verwendet. Die Wellenldnge wird auf ein Fabry-Perot
Interferometer stabilisiert. Die maximal damit erreichte single-frequency Leistung des
Titan:Saphir Lasers betriagt 1,6 W. Typischerweise stehen fiir die tédgliche Nutzung ohne
Justageaufwand etwa 1,3 W zur Verfiigung. Der modensprungfreie Durchstimmbereich
des Lasers umfasst 30 GHz. Zur Verdopplung wird wieder ein Bow-Tie Resonator mit
Hénsch-Couillaud Stabilisierung verwendet. Der nichtlineare Kristall ist ein Brewster-
geschnittener, Typ I winkelphasenangepasster LBO-Kristall (Crystals of Sibiria). Zum
Schutz gegen Feuchtigkeit wird er auf 45°C geheizt. Die maximal erreichte verdoppelte
Leistung bei 407,9 nm ist 450 mW. Das enstpricht einer Konvesionseffizienz von 28 %.
Die Einkoppeleffizienz in den Resonator betrigt 75 %. Typischerweise stehen fiir die
tégliche Nutzung ohne Justage ca. 300 mW zur Verfiigung. Der Verdopplungsresona-
tor kann dem Durchstimmmen des Titan:Saphir Lasers fiir 3,4 GHz folgen. Wird der
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Laser weiter durchgestimmt, springt der Verdopplungdesonator kurz aus der Stabili-
sierung, wird von der Elektronik automatisch erneut stabilisiert und folgt dann dem
Durchstimmen auf einer anderen longitudinalen Mode. Das einfache Durchstimmen
der Wellenldnge iiber die Zwei-Photonen-Resonanz ist eine wichtige Voraussetzung
fiir die Messungen in Kapitel 4.3 zum Einfluss der Zwei-Photonen-Resonanz auf die
Lyman-« Erzeugung. Die Linienbreite des blauen Lichts kann aus der vom Hersteller
angegebenen Linienbreite des Fundamental-Lasers (<500kHz) zu ungefihr zu 1 MHz
abgeschitzt werden. Das Strahlprofil des Lichts bei 407,9 nm wird in Abbildung 3.12 ge-
zeigt. Die Strahlverformung durch den Walk-off-Effekt des doppelbrechenden Kristalls
ist klar zu erkennen. Die Verformung féllt aber im Vergleich zum UV-Strahl wesentlich
geringer aus, da auch der Walk-off-Winkel mit 15,7 mrad deutlcih kleiner ist (vergleiche
Abbildung 3.3).

Abbildung 3.12: Strahlprofil des blauen Laserstrahls. Gezeigt ist das Strahlprofil
des 407,9nm Strahls im aufgeweiteten Zustand. Auch hier ist der Strahl durch den Walk-
off-Effekt des nichtlinearen Kristalls verformt. Allerdings ist der Walk-off-Winkel deutlich
geringer als fiir den UV-Strahl und damit das Strahlprofil besser.

Als Alternative zum vorgestellten Titan:Saphir Lasersystem wurde in unserer Arbeits-
gruppe eine kohérente Strahliiberlagerung zweier Halbleiter-Trapezverstiarker entwi-
ckelt [Kol07]. Beide Trapezverstirker verwenden dieselbe Seed-Diode. Damit konnten
ebenfalls bis zu 1,3 W bei 815,8 nm erreicht werden. Allerdings mit einem im Vergleich
zum Ti:Sa Laser wesentlich schlechteren Strahlprofil. Das erschwert die Einkopplung
in den Verdopplungsresonator. Von den von einem einzelnen Trapezverstirker gelie-
ferten 800 mW konnten bis etwa 50% eingekoppelt werden. Damit wurden 80 mW
blaues Licht bei 407,9 nm erzeugt. Mit diesem System wurden in [Bey08] Messungen zur
Zwei-Photonen-Resonanz durchgefiihrt und unter anderem geschwindigkeitsabhéngige
Doppelresonanzen (velosity selective double resonance) gefunden [BKS*09]. Da ledig-
lich einstufige Farday Isolatoren verwendet wurden, um auf vergleichbare Leistungen
zum Titan:Saphir Laser zu kommen, war die typische Laborlebensdauer der Trapez-
verstirker zu gering fiir ernsthafte Versuche zur Verdopplung der kohdrent addierten

Strahlung. Auflerdem war die Stabilisierung des Verdopplungsresonators bei hohen
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Leistungen nur durch Verwendung eines in die Seed-Diode zuriickgefiihrten Strahls
(feed-back) aus dem Verdopplungsresonator moglich [BWS*97]. Das erschwert das
Durchstimmen des Diodenlasers sehr, da dieser zunéchst durch das feed-back auf der
urspriinglichen Frequenz bleibt. Aus diesen Griinden wurde fiir die Messungen dieser
Arbeit ausschlieflich das vorgestellte frequenzverdoppelte Ti:Sa Lasersystem verwen-
det.

3.3 Das griine Lasersystem

Der verbleibende Energieunterschied zwischen dem 7'S-Niveau der Zwei-Photonen-
Resonanz und der angestrebten Lyman-a Strahlung entspricht einer Wellenldnge von
545,5nm (siehe auch Abbildung 1.3). Dafiir wurde als Ersatz fiir den frither verwen-
deten Farbstofflaser [EWH99, EWHO1] ein modernes Festkorperlaserssystem aufge-
baut. Dieses System besteht aus einem Faseroszillator bei 1091 nm, auf den zwei Fa-
serverstiarkerstufen folgen. Zur Verdopplung auf die bendtigten 545,5nm wird wieder
ein Frequenzverdopplungsresonator verwendet. Das System wird im Detail in [Mar09]
beschrieben und soll hier nur kurz referiert werden. Der Aufbau ist in Abbildung 3.13
gezeigt.

Startpunkt ist der Faseroszillator (Koheras Adjustik). Dieser liefert bis zu 127mW
Leistung bei Wellenléngen zwischen 1090,81 nm und 1091,2 nm. Danach wird der Strahl
fiir eine kurze Strecke aus der Faser ausgekoppelt um mit einem Phasenmodulator Sei-
tenbénder fiir die Pound-Drever-Hall Stabilisierung [DHK 83| des Verdopplungsresona-
tors aufzuprigen. Das Aufmodulieren der Seitenbénder muss vor dem Hauptverstéirker
erfolgen, da der verstérkte Strahl bereits Intensitéiten jenseits der Zerstorschwelle des
Phasenmodulators besitzt. Der Strahl wird wieder in eine Faser eingekoppelt und die
Verluste in einem Vorverstérker (Koheras Boostik) ausgeglichen. Schlielich wird der
Strahl im Hauptverstirker von zwischen 90 mW und 120 mW Eingangsleistung auf bis
zu 9,3 W Ausgangsleistung verstirkt. Da nicht polarisationserhaltende Fasern verwen-
det werden, kann die Polarisation mit Verzégerungsplatten auf die fiir den Verdopp-
lungsresonator passende Polarisation gedreht werden. Die Frequenzverdopplung ist ein
kommerzieller Aufbau (Spectra Physics Wavetrain). Das so genannte Delta Konzept
([ZMLG99]) verwendet ein Prisma zur Umlenkung der Strahlen. Der Resonator enthilt
somit nur noch einen Einkoppel- und einen Auskoppelspiegel und wird daher sehr kom-
pakt. Zur Stabilisierung wird das Fehlersignal der Pound-Drever-Hall Stabilisierung
auf das auf einem Piezo befestigte Prisma gegeben. Als nichtlinearer Kristall kommt
ein Brewster-geschnittener, Typ [ winkelphasenangepasster LBO-Kristall zum Einsatz.
Dieser wird, wieder um Kondensation von Wasserdampf zu vermeiden, auf 35° Celsius
geheizt. Zum Schutz vor Riickreflexen wird ein Faraday-Isolator verwendet. Aus der
nach dem Faraday-Isolator noch zur Verfiigung stehenden 8,3 W Infrarot-Strahlung
werden bis zu 4,1 W griines Licht bei 545,5 nm gewonnen. Dies entspricht einer Kon-

versionseffizienz von 49 %. Da im Faseroszillator und Verstéirker single-mode Fasern
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Abbildung 3.13: Aufbau des 545,5 nm Laserssystems. Der Strahl des Faseroszilla-
tors wird mit Faserkopplern (FC) ein- und ausgekoppelt Mit einem Phasenmodulator (PM)

werden Seitenbander fir das Fehlersignal aufmoduliert. Mit den \/4 und \/2 Wellenplat-

ten kann die Polarisation angepasst werden, da diese in den Fasern nicht erhalten wird.

Die Strahlung wird dann im Verstirker verstdrkt. Dieser wird mit einem Faraday-Isolator
(FI) vor Riickreflexen geschiitzt. Im Frequenzverdopplungsresonator wird das Licht in einem
LBO Kristall verdoppelt. Zur Stabilisierung wird das Pound-Drever-Hall Verfahren verwen-
det. Die Photodioden (PD) nehmen das Fehler- und Referenzsignal auf. (PBC: polarisierende
Strahlteilerwiirfel; BS: Strahlverschieber; PZT: Piezokeramik; nicht bezeichnet sind Linsen
und Spiegel)

eingesetzt werden, hat das Faserlasersystem ein sehr gutes Strahlprofil. Das erleichtert
die Einkopplung in den Resonator. Da der im Resonator umlaufende Strahl elliptisch
ist, wird die Linse zur Modenanpassung leicht schrig gestellt. Das Strahlprofil des
verdoppelten, griinen Strahls ist in Abbildung 3.14 gezeigt. Durch den geringen Walk-
off-Winkel von 5,61 mrad des LBO-Kristalls bei dieser Wellenlédnge ergibt sich ein, im
Vergleich zu den anderen beiden Laserstrahlen, sehr gutes Strahlprofil. In [MSKWO7]
wird das Durchstimmen des Lasersystems iiber den gesamten zugénglichen Bereich von
545,4nm-545,6 nm mit einer Jod-Spektroskopie demonstriert. Das Durchstimmen iiber
diesen Bereich wird iiber die Temperatur der Oszillatorfaser realisiert. Dazu wird die
Faser von 20° C auf 50° C erwdrmt. Ein schnelles Durchstimmen um bis zu 8,4 GHz

bei der fundamentalen Frequenz kann zusétzlich iiber einen Piezo, der die Faser des



44 3.3. DAS GRUNE LASERSYSTEM

Oszillators dehnt, bewerkstelligt werden. Damit wurde in [MSKWO07] eine Doppler-freie
Iod-Spektroskopie eines kleineren Ausschnitts des obigen grofien Durchstimmbereichs

aufgenommen.

Abbildung 3.14: Strahlprofil des griinen Strahls. Gezeigt ist das Strahlprofil des
545,565 nm Strahls im aufgeweiteten Zustand. Der griine Strahl hat nur einen minimalen Walk-
Off und daher das beste Strahlprofil unserer fundamentalen Strahlen.

Leider miissen zum Faserlasersystem zwei einschrinkende Ergidnzungen gemacht wer-
den. Zum Einen heizt sich der LBO Kristall im Resonator durch lineare Absorption der
umlaufenden Infrarotstrahlung auf, was den Winkel der Phasenanpassung dndert. Dies
kann nachtréglich korrigiert werden. Dadurch ist die ideale Phasenanpassung aber ohne
Neujustage nur bei der dabei eingestellten Leistung des Faserverstiarkers moglich. Bei
stiarker abweichenden Leistungen verzieht sich das Strahlprofil, und die Konversionseffi-
zienz sinkt. Zum Anderen mussten wir feststellen, dass beim Faserverstéirker bei hohen
Leistungen die Eintrittsfacette durch verstirkte Emission in Gegenrichtung zerstort
werden kann. Die Verzogerungen durch zum Teil mehrmonatige Reparaturzeiten durch
den Hersteller stellten ein grofles Hindernis dar. Deshalb wurde der Faserverstirker
fiir die Messungen dieser Arbeit duflerst konservativ mit einer Ausgangsleistung von
800 mW betrieben. Daraus ergeben sich bis zu 300 mW verdoppelte griine Leistung. Mit
dieser Einschrinkung um mehr als das 10-fache an zur Verfiigung stehender Leistung
bei 545,5 nm sind hohe absolute Lyman-« Leistungen wesentlich schwerer zu realisieren.
Deshalb steht in dieser Arbeit die Erhohung der relativen Konversionseffizienz im Vor-
dergrund, bei der die Lyman-a Leistung auf die eingehenden fundamentalen Leistungen
normiert wird. Diese Ergebnisse konnen mit héheren Leistungen bei 545,5 nm und auch
generell fiir spitere Experimente zum Beispiel in einem Drei-Farben-Uberhshungs Re-
sonator genutzt werden. Um verlésslich hohere Leistungen bei 545,5 nm zu erméglichen

befindet sich in unserer Arbeitsgruppe ein eigener Faserverstirker im Aufbau [Ste09].
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3.4 Strahliiberlagerung

Nach Gleichung 2.11 aus Kapitel 2.2 ist klar, dass fiir ein effizientes Vier-Wellen-
Mischen die fundamentalen Strahlen moglichst klein fokussiert werden miissen. Au-
Berdem miissen die drei fundamentalen Strahlen kollinear sein, moglichst keinen Astig-
matismus aufweisen und ihren Fokus am gleichen Ort entlang der Strahlachse haben.
Um diese Anforderungen zu erfiillen, wurde eine Strahliiberlagerung aufgebaut, die in
Abbildung 3.15 gezeigt wird.
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Abbildung 3.15: Strahliiberlagerung der Fundamentalstrahlen. Mit Hilfe von
Zylinderlinsen (CL) wird der Astigmatismus der fundamentalen Strahlen kompensiert. An-
schlieffend werden sie mit Teleskopen (L) aufgeweitet, um nach der Uberlagerung durch di-
chroitische Spiegel (DM) mdglichst groff auf der Fokussierlinse (FL) zu sein. Mit jeweils zwei
Spiegeln werden die Strahlen vorher senkrecht zur Abbildung auf die richtige Hohe gehoben
(PR). Durch das Quarzfenster (FS) gelangen die Strahlen in die Apparatur. Zur Justage der
Strahliberlagerung dienen ein Pinhole (PH) eine Photodiode (PD). Das zweite Quarzfenster

simuliert den Astigmatismus des Eintrittsfensters.

Zunichst wird der Astigmatismus fiir jeden der drei fundamentalen Strahlen mit einem
Zylinderlinsen-Teleskop kompensiert. Kompensiert heifit hierbei, dass der Astigmatis-
mus des Fokus in der Quecksilberzelle minimiert wird. Das 3 mm dicke Eintrittsfenster
der Quecksilberdampfzelle aus UV-fused-silica steht im 45° Winkel zum Strahl. Daher
verursacht es in den auf den Fokus zulaufenden Fundamentalstrahlen einen zusétz-
lichen Astigmatismus zu dem durch den walk-off der nichtlinearen Kristalle verur-
sachten. Auch dieser muss kompensiert werden. Um einen harten Fokus zu erreichen
wird eine moglichst kleine Brennweite der Fokussierlinse vor der Dampfzelle gewéhlt.
Durch den Abstand der Quecksilberdampfregion zum Eintrittsfenster der Zelle ist die
Brennweite der Fokussierlinse auf minimal 15cm limitiert. Um trotzdem harte Foki

zu erreichen werden die Fundamentalstrahlen jeweils mit einem Teleskop aufgeweitet.
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Wegen der Dispersion der Fokussierlinse aus unbeschichtetem UV-fused-silica muss der
griine Strahl leicht vorfokussiert und der UV-Strahl leicht defokussiert werden. Nur
dann kénnen die Foki iiberlagert werden. Um die Strahlen auf die fiir die Quecksilber-
dampfzelle notige Hohe zu bringen, werden sie mit Strahlaufziigen, bestehend aus je
zwei Spiegeln auf eine stabile Plattform vor der Zelle gehoben. Die Strahlaufziige dre-
hen auch gleich die Polarisation auf p-polarisiert, um die Verluste am Eintrittsfenster
zu vermindern. Oben auf der Plattform werden die Strahlen an dichroitischen Spiegeln
iiberlagert. Der erste dichroitische Spiegel transmittiert griine Strahlung und reflektiert
blaue. Der zweite dichroitische Spiegel transmittiert griine und blaue Strahlung und
reflektiert UV-Strahlung. Die Justagespiegel zur transversalen Strahliiberlagerung be-
finden sich ebenfalls auf der Plattform, um schwingungsanfillige, lange Spiegelhalter zu
vermeiden. Es werden piezoelektrisch gesteuerte Spiegelhalter verwendet, um die noti-
ge Feinjustage zu erleichtern. Schliellich werden die fundamentalen Strahlen mit der
Fokussierlinse in die Quecksilberdampfzone fokussiert. Der Reflex vom Eintrittsfens-
ter wird als Justagehilfe genutzt. Dazu wird auch hier ein baugleiches UV-fused-silica
Fenster in den Strahl gestellt. Durch das Fenster haben die Strahlen im Reflex den
gleichen Astigmatismus wie die Strahlen in der Zelle. Die drei Fundamentalstrahlen
bekommen im Eintrittsfenster durch die verschiedenen Brechungsindizes fiir die drei
Farben einen relativen Strahlversatz von ca. 50 pm. Der gleiche Effekt tritt auch in dem
Fenster im seitlichen Reflex auf. Damit entspricht die Fokusiiberlagerung der seitlichen
Reflexe der Fokusiiberlagerung in der Zelle. In den Fokus der seitlichen Reflexe wird
eine Aperturblende mit 20 gm Durchmesser gestellt. Die Strahliiberlagerung kann dann
durch eine Photodiode hinter der Aperturblende bereits sehr gut vorjustiert werden.
Um auch quantitative Aussagen iiber die Strahliiberlagerung und die erreichten b-
Parameter zu erméglichen, kann die Aperturblende durch eine Rasierklinge auf einem
motorisierten Verschiebetisch ersetzt werden. Damit kann in teilautomatisierter Weise
das Strahlprofil der Fundamentalstrahlen nach der so genannten Knife-edge Methode
[WGFA92] vermessen werden. Dazu wurden alle drei Strahlen entlang des Fokus, einmal
in horizontaler x-Richtung und einmal in 45° gedrehter x/y-Richtung, vermessen. Der
gemessene Astigmatismus wurde dann mit den Zylinderlinsen kompensiert. Die gemes-
senen Strahlverldufe nach der Astigmatismuskompensation werden in Abbildung 3.16
gezeigt.

Der b-Parameter eines Strahls beschreibt den Bereich um den Fokus, bis der Strahl
sich um einen Faktor v/2 aufgeweitet hat. Fiir den b-Parameter eines Gau8-Strahls gilt
[Sve98|:

w3

b=
A

(3.4)

Daher sollte bei gleichem b-Parameter der UV-Strahl einen kleineren Fokus aufweisen
als der blaue Strahl und der wiederum einen kleineren Fokus als der griine Strahl.

Dies ist in x/y-Richtung zu erkennen. In x-Richtung werden die Strahlen aber durch
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Abbildung 3.16: Fokusiiberlagerung der fundamentalen Strahlen. Aufgetragen ist
der Strahlradius in horizontaler Richtung (positive Werte) und in 45 % gedrehter Richtung
(negative Werte) gegen die Position. Die Werte wurden mit der Knife-Edge Methode gemes-
sen. Die grinen Kreuze sind die Messwerte des griinen Laserstrahls, die blauen Datenpunkte
(X) sind die Messwerte des blauen Strahls und die lila Dreiecke sind die des UV-Strahls. Die
eingezeichneten Linien wurden nach Gleichung 3.6 an die Daten angepasst, um die Strahlpa-
rameter zu bestimmen. Gezeigt ist nur der interessante Ausschnitt um den Fokus. Es wurden

auch weiter entfernte Punkte aufgenommen und fir die Fits verwendet.

den walk-off Effekt der nichtlinearen Verdopplungskristalle verformt, speziell der UV-

Strahl. Gleichung 3.4 gilt fiir solche nicht-Gaufschen Strahlen nicht mehr und der

Fokus des UV-Strahls wird grofier bei gleichem b-Parameter. Solche nicht-Gaufischen

Strahlen lassen sich mit Hilfe des M?-Parameters beschreiben, der angibt, wie weit der
reale Strahl vom idealen Gauf}-Strahl abweicht:
o WorOR

M* = 00 . (3.5)

Dabei ist wyp beziehungsweise O der tatsédchlich gemessene Fokusradius beziehungs-

weise der gemessene Divergenzwinkel und wy bzw. © die Werte fiir einen idealen Gauf}-
Strahl. Damit kann nun der Strahlradius eines realen Strahls wéhrend seiner Propaga-

tion wie folgt beschrieben werden [Sve98]:

AM2\ 2
wR:wﬂR\/1+ <Z 5 ) . (36)

Betrachtet man nun die Strecke nach der sich der reale Strahle um einen Faktor /2

aufgeweitet hat, laf3t sich ein effektiver b-Parameter bestimmen:
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TWip
AM?
In [Sve98| wird das Konzept des eingebetteten GauB-Strahls vorgestellt. Dabei be-

schreibt man den realen Strahl durch einen eingebetteten Gauf-Strahl mit M-fach

bepy = (3.7)

kleinerem Fokus und M-fach kleinerer Divergenz. Dieses Konzept ist insbesondere fiir
die in Kapitel 4.1 vorgestellte Messung und Berechnung der Phasenanpassungstempe-
ratur relevant. Mit Gleichung 3.6 kann ein Fit an den mit der Knife-Edge Methode
gemessenen Verlauf des Strahlprofils gelegt werden. Die daraus resultierenden Kurven
sind in Abbildung 3.16 mit eingezeichnet. Die sich daraus ergebenden Werte der Fun-
damentalstrahlen sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst. Die mit aufgefiihrten Werte
fiir den M?-Parameter in x/y-Richtung besitzen wegen des Restastigmatismus aber
nur eine begrenzte Aussagekraft. Hier sind die beiden Achsen miteinander gekoppelt.
Insgesamt konnte mit der angewendeten Methode ein gutes Bild der verwendeten Fun-

damentalstrahlen gewonnen werden.

Tabelle 3.1: Strahlparameter der fundamentalen Strahlen im Fokus der Queck-
silberdampfzelle. wgpr, bezeichnet den gemessenen Strahlradius des Fokus in z-Richtung,
b, den effektiven b-Parameter in z-Richtung und M2 den M?-Parameter in z-Richtung. Die
entsprechenden Werte fir die in 45° gedrehte z/y-Richtung werden der Vollstindigkeit halber

ebenfalls angegeben. Die Werte wurden durch einen Fit an die Daten aus Abbildung 3.16

gewonnen.
Laser | worx [pm] | by [mm] | M | woryyy [pm] | byyy [mm] | M2,
grin 12.3 1.16 1.5 13.9 1.46 1.5
blau 8.8 0.78 1.5 9.4 0.78 1.7
[OAY 7.3 0.68 2 5.4 0.52 1.4

3.5 Lyman-a Produktion, Detektion und Datenauf-

nahme

In der Quecksilberdampfzelle wird das nichtlineare Medium fiir das Vier-Wellen-Mischen
zur Lyman-« Erzeugung zur Verfiigung gestellt. Der gesamte Aufbau der Zelle ist in
Abbildung 3.17 gezeigt.

Die eigentliche Zelle besteht aus zwei Teilen. Im unteren breiteren Teil befindet sich
das Quecksilberreservoir mit etwa 200 g Quecksilber mit natiirlichem Isotopengemisch.
Dieser Bereich wird mit zwei Heizpatronen geheizt. Im oberen Bereich befindet sich
die 1,6 cm lange Quecksilberdampfzone mit zwei Offnungen fiir den Strahlzugang. Der

obere Bereich kann, ebenfalls iiber zwei Heizpatronen, separat beheizt werden. Uber



KAPITEL 3. AUFBAU DER LYMAN-a QUELLE 49

TMP %
| PD fir
He Scroll- 5 2-Photonen-Resonanz
pumpe
a Filter far
o beheizte sichtbares & UNLicht
é MgF, - Linse PD fir
f=15cm _ X Locm UV-Transmission
—> =
fundamental L— —
Laserstahlen -/ Lyman-.
- \4\;\\’\\“‘9 LN, LN, Spiegel Filter

Falle Falle
PH——
PD Hg-Dampfzelle

Lymana

Abbildung 3.17: Erzeugung und Detektion der Lyman-«a Strahlung. Von links
kommen die fundamentalen Strahlen und werden in die Zelle fokussiert. Die Foki der Re-
flexe am Eintrittsfenster werden mit Hilfe eines Pinholes (PH) und einer Photodiode (PD)
aufeinander justiert. Die in der Dampfzone produzierte Lyman-a Strahlung wird durch die
Dispersion der MgFs Linse stdrker fokussiert als die mitlaufenden fundamentalen Strahlen.
Ein kleiner Spiegel im Fokus der fundamentalen Strahlen lenkt diese aus der Apparatur und
wirft nur einen kleinen Schatten in die Lyman-« Strahlung. Letztere wird mit einem Pho-
tomultiplier (PMT) detektiert. Die herausreflektierte UV-Strahlung und die mitlaufende IR-
Strahlung der Zwei-Photonen-Resonanz werden durch einen dichroitischen Spiegel (DM) und
einen Filter getrennt und separat gemessen. Das Pumpensystem, die Puffergase (He, Ar) und
die Kihlfallen (LNy) werden im Text besprochen.

die Zelle verteilt wird mit 10 Typ K Thermoelementen die Temperatur gemessen. Um
die Temperatur {iber der Zelle méglichst konstant zu halten, werden der obere und der
untere Bereich getrennt, mit je einem Zweipunktregler, stabilisiert. Dazu wird je eins
der zehn Thermoelemente fiir den oberen und eins fiir den unteren Bereich verwen-
det. Mit den Zweipunktreglern konnen auch gleichméfiige Temperaturrampen auf die
Zelle gegeben werden. Damit werden die Messungen zur Abhéngigkeit der Phasenan-
passungstemperatur von der UV-Verstimmung in Kapitel 4.1 ermoglicht. Es kann eine
recht homogene (4/-3°C) Temperatur iiber der Zelle eingestellt werden. Allerdings
gibt es keine direkte Information iiber die Temperatur des Quecksilberdampfes, son-
dern nur die indirekte Information iiber die Temperatur der Zelle. Um zu vermeiden,
dass der aus den Offnungen fiir die Strahlfiihrung austretende Quecksilberdampf sich
auf den Optiken niederschligt (in Strahlrichtung die Separationslinse, gegen Strahl-
richtung das Eintrittsfenster), miissen Schutzmafinahmen getroffen werden. Zunichst
trifft der Dampf auf eine Reihe von je drei gekiihlten Blenden. Das dort kondensierende
Quecksilber wird zuriick ins Reservoir geleitet. Zuséitzlich werden das Eintrittsfenster

und die Separationslinse auf 60°C geheizt. Aulerdem wird die gesamte Zelle mit bis zu
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100 mbar Helium-Puffergas gefiillt, um die Diffusion des Quecksilberdampfes zu ver-
mindern. In [EWH99, EWHO01| wurde beobachtet, dass auf der Separationslinse bei
hohen Laserleistungen eine VUV-undurchléssige Schicht gebildet wird. Das wird auf
eine UV-induzierte Spaltung organischer Restgasmolekiile zuriickgefiihrt. Damit diese
nicht auf der Linse kondensieren, werden - zusétzlich zum Heizen der Linse - noch zwei
mit Fliissig-Stickstoff gekiihlte Bereiche um die Linse angebracht.

Um die produzierte Lyman-a Strahlung detektieren zu konnen, muss sie zunéchst
von den fundamentalen Strahlen abgetrennt werden. Dazu werden als erstes mit einer
Blende die dufleren Bereiche der nach Gleichung 3.6 stérker aufgehenden Fundamen-
talstrahlen ausgeblendet. Die Hauptabtrennung findet mit Hilfe der schon erwidhnten
Separationslinse statt. Diese ist mit einer Indiumdichtung in dem Vakuumrohr zur
Strahlfiihrung angebracht und bildet so auch die Begrenzung der Quecksilberzone. Da
Lyman-« Strahlung schon nahe an der Absorptionskante von MgF, liegt, hat die Linse
wegen der starken Dispersion nahe einer Absorptionskante einen deutlich hheren Bre-
chungsindex fiir Lyman-a Strahlung als fiir die Fundamentalstrahlen. Daher hat die
MgF's Linse auch deutlich unterschiedliche Brennweite fiir die fundamentalen Strahlen
und den erzeugten Lyman-c Strahl (fyis=21,5cm, fiy.,=13 cm). Dadurch liegt der Fo-
kus des Lyman-« Strahls vor dem der fundamentalen Strahlen. In deren Fokus wird
nun ein kleiner (Durchmesser 3mm), in 45° abgeschliffener und polierter Metallstift
platziert. Dieser Stift reflektiert die fundamentalen Strahlen durch ein Fenster zur Sei-
te aus der Apparatur heraus. Der Lyman-a Strahl ist an dieser Stelle bereits wieder
aufgeweitet, so dass der grofite Teil transmittiert wird (T~ 70%). Um das fundamen-
tale Streulicht weiter zu unterdriicken, werden drei Interferenzfilter (2x Acton 122-
N-1D, 1x Acton 122-XN-1D) verwendet und die Lyman-a Strahlung schliefflich mit
einem im sichtbaren unempfindlichen Photomultiplier (Hamamatsu R6835) detektiert.
Trotzdem gibt es, insbesondere bei kleinen UV-Verstimmungen, noch einen deutlichen
Hintergrund zu der Lyman-« Zdhlrate. Der Hintergrund wird durch den UV-Laser ver-
ursacht (siehe dazu auch Kapitel 4.5). Um diesen Hintergrund zu beseitigen wird der
griine Strahl jeweils fiir eine Sekunde eingestrahlt und dann geblockt. Der gemessene
Hintergrund ohne griinen Strahl wird dann vom Gesamtsignal abgezogen, und man
erhélt die reine Lyman-« Zihlrate.

Auch der Separations- und Detektionsbereich wird bis zu 100 mbar Puffergas gefiillt,
um auch von dieser Seite die Bildung einer VUV-undurchlissigen Schicht auf der Sepa-
rationslinse zu verhindern. Als Puffergas wird hier Argon verwendet, da Helium durch
das Fenster des Photomultipliers diffundieren und diesen beschédigen kann [BKV00].
Aus den mit dem Metallstift herausreflektierten Strahlen lassen sich wichtige Informa-
tionen gewinnen. Zum Einen wird mit einem dichroitischen Spiegel die UV-Strahlung
abgetrennt und mit einem Leistungsmesskopf detektiert. Daraus und aus der eben-
falls aufgenommenen UV-Leistung vor der Quecksilberdampfzelle kann die Absorp-
tion aufgrund der 6!S-6°P Resonanz ermittelt werden. Zum Anderen wird mit dem

Metallstift auch ein winziger Anteil des in der Dampfzone erzeugten und in 47 ab-
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gestrahlten infraroten Streulichts herausreflektiert. Das Streulicht entsteht durch den
7'S-6'P Zerfall des durch die Zwei-Photonen-Resonanz angeregten 7'S Niveaus (siehe
auch Abb. 1.3). Um dieses IR-Streulicht bei 1014 nm detektieren zu kénnen, wird es mit
einem [R-Filter und einem Interferenzfilter fiir 1014 nm von den verbleibenden griinen
und blauen Fundamentalstrahlen abgetrennt. Zusétzlich kann die UV-Strahlung mit
einem Unterbrecher-Rad periodisch unterbrochen werden. Das dann ebenfalls periodi-
sche IR-Streulicht kann mit Hilfe der Lock-In Technik vom Untergrund abgetrennt
werden. Die Verwendung der Lock-In Technik ist notwendig, da das IR-Signal bei
groflen UV-Verstimmungen sehr klein ist. Das IR-Streulicht kann als wichtige Justa-
gehilfe fiir die Uberlagerung des blauen und des UV-Fokus genutzt werden. Auferdem
hat man dadurch eine zusétzliche vom Lyman-« Signal unabhéngige Information iiber
die Zwei-Photonen-Resonanz. Es konnen wédhrend des Durchstimmens iiber die Zwei-
Photonen-Resonanz gleichzeitig das IR-Streulicht und die Lyman-« Strahlung aufge-
nommen werden. Die Ergebnisse dieser Messungen werden in Kapitel 4.3 diskutiert.
Da Lyman-a Strahlung von Luft absorbiert wird, muss die gesamte Apparatur vor dem
Befiillen mit Puffergas evakuiert werden. Dazu wird eine Scroll-Pumpe als Vorpumpe
und eine Turbo-Pumpe als Hauptpumpe verwendet. Um zu verhindern, dass durch
den Quecksilberpartialdruck (ppg(20°C)=1,63 x10 * mbar) bestéindig Quecksilber aus
der Zelle in das Labor gepumpt wird, ist in die Pumpstrecke eine Fliissig-Stickstoff
Falle integriert, in welcher der Quecksilberdampf kondensiert. Wegen des Quecksilbers
war es nicht moglich die Zelle auszuheizen. Typischerweise werden Vakuumdriicke von
10~ "mbar erreicht. Gemessen wird mit einem Magnetron Messgerit auf der zu den
Pumpen zeigenden Seite der Kiihlfalle. Auf der Quecksilberseite der Kiihlfalle befindet
sich nur ein ungenaues Membran-Vakuumessgerit fiir die Bestimmung des Puffergas-
drucks. Das Magnetron konnte durch den heiflen Quecksilberdampf beschidigt werden.
Daher ist der genaue Restgasdruck in der QQuecksilberdampfzelle nicht bekannt. Fiir
die Zukunft wére es interessant, das Magnetron auf die Quecksilberseite der Kiihlfal-
le zu stellen und mit einem zusétzlichen Ventil vor dem Aufheizen der Zelle von der

Dampfregion abzutrennen.

Um fiir die spétere Auswertung alle relevanten Daten zur Verfiigung zu haben, werden
diese mit einem Rechner aufgenommen und gespeichert. Eine Darstellung der aufge-
nommenen Daten, wie sie von uns direkt wihrend der Messungen im Labor verwendet
wird, ist in Abbildung 3.18 gezeigt. Aufgenommen werden die drei Wellenldngen der
fundamentalen Laser, im Bild bezeichnet mit Wellenlinge UV, Wellenlinge blau und
Wellenlinge grin. Angegeben ist eine Abweichung in nm. Gemessen wurde mit dem
High Finesse Wavemeter WS7. Aus der UV-Wellenldnge kann die Verstimmung des UV-
Lasers zur 63P Resonanz berechnet werden. Aus der blauen und der UV-Wellenléinge
kann die Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz berechnet werden und aus der
griinen Wellenldnge die Wellenldnge der erzeugten VUV-Strahlung. Des Weiteren wer-
den die Leistungen der fundamentalen Strahlen vor der Zelle an Photodioden iiber-

wacht und aufgenommen, im Bild bezeichnet mit Leistung UV, Leistung blau und
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Leistung grin. Angegeben ist die Photodiodenspannung in V. Damit kénnen spiter
Datenpunkte, bei denen einer der fundamentalen Laser keine Leistung hatte, etwa weil
ein Resonator aus der Stabilisierung geworfen wurde, aussortiert werden. Generell kann
damit das Lyman-« Signal auf die fundamentalen Leistungen normiert werden. Das ist
deshalb wichtig, da man so Aufschluss erhilt, wie man prinzipiell die Effizienz der
Lyman-a Erzeugung erhohen kann. Natiirlich wird auch die Zahlrate des Photomulti-
pliers mitgeschrieben, im Bild angegeben als Photomultipilier counts. Gemessen wird
die Zahlrate pro Sekunde. Durch Abziehen der jeweils aufeinander folgenden Zahlen
erhilt man die Lyman-« Zihlrate ohne Hintergrund (Ly-a counts; Zéhlrate in 1/s).
Auch die acht nicht zur Regelung verwendeten Typ K Thermoelemente werden mitge-
schrieben ( Temperatur; Temperatur in °C). Aus den gemittelten Temperaturdaten wird
die Zellentemperatur fiir die Messungen zur Phasenanpassungstemperatur berechnet.
Schlielich wird noch das Lock-In Signal der Photodiode fiir das IR-Streulicht in Volt
mitgeschrieben, im Bild als IR Signal bezeichnet und die transmittierte UV-Leistung,
im Bild als UV Transmission bezeichnet, ebenfalls in Volt. Auf der x-Achse ist die Zeit
in Sekunden angeben. Die Abbildung zeigt alle diese Daten wihrend des Durchfah-
rens der Zellentemperatur iiber die Phasenanpassungstemperatur. Die Abbildung ist
damit die Uberleitung zum niichsten Kapitel, in dem die experimentellen Ergebnisse
prasentiert werden. Die blaue und die UV-Wellenlédnge werden wéihrend der Messung
stabilisiert, wie in den jeweiligen Abschnitten erklidrt. Der Faserlaser des griinen La-
sersystems lauft ohne Wellenldngenstabilisierung, da die Abhéngigkeit der Lyman-«
Leistung von der griinen Wellenlidnge in dem mit dem Faserlaser zugénglichen Bereich
sehr gering ist. Man erkennt in der Abbildung deutlich das Maximum der Lyman-«a
Zahlrate bei Phasenanpassung. Die UV-Transmission nimmt mit sinkender Tempera-
tur natiirlich zu. Das Zwei-Photonen-Signal nimmt ab, da weniger Atome am Prozess

teilnehmen.
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3.5. LYMAN-a PRODUKTION, DETEKTION UND DATENAUFNAHME




Kapitel 4
Experimentelle Ergebnisse

Im folgenden Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse zur Lyman-a Erzeugung
prisentiert, wobei speziell auf den Einfluss des fundamentalen Lasers nahe der 6P
Resonanz in Quecksilber eingegangen wird. Zunéchst wurden als Grundlage fiir die
folgenden Messungen und auch generell fiir spitere Experimente die unterschiedli-
chen Phasenanpassungstemperaturen fiir verschiedene UV-Verstimmungen gemessen
und mit der Theorie verglichen. Diese Ergebnisse finden sich in Abschnitt 4.1. Im
zweiten Abschnitt wird der Einfluss der Fokusposition der Fundamentalstrahlen in der
Quecksilberdampfzelle untersucht, und im dritten Abschnitt werden Durchstimmkur-
ven iiber die 6'S-7'S Zwei-Photonen-Resonanz vorgestellt, beides insbesondere wieder
im Hinblick auf verschiedene UV-Verstimmungen. Auflerdem wird in Abschnitt 4.3
der Einfluss des Helium-Puffergases gemessen. In Abschnitt 4.4 geht es um die Effi-
zienzsteigerung der Lyman-a Erzeugung durch Anniherung an die 63P Resonanz, die
erreichte Leistung und die noch vorhandenen Beschriankungen. Im Abschnitt 4.5 geht
es abschliefend um andere Strahlungsfelder, die neben der Lyman-« Strahlung durch
Einstrahlen eines oder mehrerer der fundamentalen Laser erzeugt werden. Dies umfasst
den VUV-Hintergrund, inkohérente sichtbare Strahlung und, als besonderes Bonbon,
die erstmalige Erzeugung von kontinuierlicher, koh#renter Strahlung auf der 6'P — 7'S

Linie durch stimulierte Emission induziert von Zwei-Photonen-Absorption.

4.1 Abhingigkeit der Phasenanpassungstemperatur

von der UV Verstimmung

Aus der Theorie in Kapitel 2.4 ist bereits klar, dass die Phasenanpassungstemperatur
aufgrund der steigenden Dispersion fiir kleinere UV-Verstimmungen zur 6P Resonanz
sinken wird. So war es in friitheren Arbeiten [EWHO01] mit der groflen Verstimmung
von 16 THz durch den frequenzverdoppelten Argon-lonen Laser nicht mdoglich, Tem-
peraturen jenseits der Phasenanpassungstemperatur zu erreichen. Die Phasenanpas-
sungstemperatur lag sehr dicht an der maximalen Temperatur der Zelle. Uber dieser

Temperatur beginnen die Optiken mit Quecksilber zu beschlagen. Mit unserem neuen

%)



4.1. ABHANGIGKEIT DER PHASENANPASSUNGSTEMPERATUR VON DER UV
o6 VERSTIMMUNG

Lasersystem konnte erstmals bei einer UV-Verstimmung von 400 GHz eine komplette
Phasenanpassungskurve aufgenommen werden [SKM*09, Mar09]. Allerdings ergab sich

mit 39°C eine hohe Differenz zu dem theoretisch berechneten Wert.
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Abbildung 4.1: Phasenanpassungskurve fiir eine UV-Verstimmung von 400 GHz.

Die Datenpunkte sind die gemessene Lyman-« Zihlrate iber der gemittelten Temperatur der

Quecksilberdampfzelle. Deutlich ist das Mazimum der Phasenanpassung bei 181 °C zu erken-

nen. Die Theoriekurve wurde nach Kapitel 2.4 berechnet und enthdlt die relative Hohe als

einzigen freien Parameter. Um die Kurven zur Deckung zu bringen, musste die Theoriekurve

um lediglich 6 °C zu hoheren Temperaturen verschoben werden. Die Abkiirzung cts steht fir

counts.

In Abbildung 4.1 wird eine neue Messung der Phasenanpassungstemperatur gezeigt,
wieder bei einer UV-Verstimmung von 400 GHz aufgenommen. Ebenfalls eingezeich-
net ist eine nach Gleichung 2.20, theoretisch berechnete Kurve, wobei die Hohe der
Kurve an die Datenpunkte angepasst wurde. Um die beiden Kurven zur Deckung zu
bringen war nur noch eine Verschiebung von 6 °C der Theoriekurve zu hoheren Tempe-
raturen hin nétig. Die deutlich bessere Ubereinstimmung von Theorie und Experiment
ergibt sich aus zwei Beitrdgen. Zum Einen wurde in [SKMT09, Mar09] mit idealen
GauB-Strahlen gerechnet, deren b-Parameter aus dem Strahlradius des griinen Strahls
im Fokus abgeschitzt wurden. Die genauere Messung in Abbildung 3.16 ergibt wegen
der nicht-GauBschen Strahlen (M? > 1) kleinere b-Parameter. Dies verschiebt die be-
rechnete Phasenanpassungstemperatur nach oben. Die Gleichung 2.20 wurde fiir nicht
elliptische, perfekte Gaufi-Strahlen hergeleitet. Fiir die berechnete Theoriekurve in Ab-
bildung 4.1 wurden die gemessenen b-Parameter der nicht-Gaufischen Strahlen einge-
setzt. Diese stimmen mit den b-Parametern der eingebetteten Gaufl-Strahlen iiberein,
und es wurde angenommen, dass diese den Hauptteil der Lyman-« Produktion tragen.

Auflerdem verlaufen die Phasenfronten des eingebetteten Gauf-Strahls und die des
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tatsdchlichen, nicht-Gaufischen Strahls beim Durchgang durch den Fokus stets gleich
[Sve98|, und eben dieser Verlauf der Phasenfronten war die Ursache der Abweichung
von Ak = 0 bei ebenen Wellen zu bAk = —4 bei fokussierten Gauf3-Strahlen. Da fiir die
Rechnung runde Strahlen bendétigt werden, wurden die verwendeten b-Parameter aus
den Werten der x- und der 45° gedrehten x/y b-Parameter gemittelt (vgl. Tab. 3.1). Die

Rechnung hat daher eher den Charakter einer Abschéitzung auf ein paar Grad Celsius.
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Abbildung 4.2: Hysterese der Lyman-a Phasenanpassungstemperatur. Aufge-
tragen ist die gemessene Lyman-a Zdhlrate bei einer UV-Verstimmung von 400 GHz diber
der Temperatur der Zelle. Die roten Punkte (linke Kurve) sind bei einem langsamen Durch-
stimmen der Temperatur von oben nach unten aufgenommen, die blauen (rechte Kurve) bei
einem schnellen Durchstimmen von unten nach oben. Sie wurden der besseren Vergleichbar-
keit halber mit einem Faktor sieben multipliziert. Die eingezeichneten Linien sind einfache

Gaufs-Fits, um die Phasenanpassungstemperatur zu bestimmen.

Der zweite Beitrag zur Verminderung der Temperaturdifferenz zwischen Experiment
und Theorie kommt dadurch zustande, dass die Temperatur in Abbildung 4.1 deutlich
langsamer durchgestimmt wird als in der alten Messung. Das Quecksilber kann wegen
der schlechten Benetzung des Edelstahls dem Durchstimmen der Temperatur der Zelle
nicht so schnell folgen [SA86]. Um dies zu illustrieren wurde in Abbildung 4.2 ein schnel-
les Durchstimmen der Temperatur der Zelle von unten nach oben (0,08 °C/s) mit einem
langsamen Durchstimmen von oben nach unten (0,008 °C/s) verglichen. Aus den Ma-
xima von 189,8 °C fiir das schnelle und 181,5 °C fiir das langsame Durchstimmen ergibt
sich eine Hysterese von 8,3 °C. Geschwindigkeit und Richtung des schnellen Durchstim-
mens entsprechen dem Durchstimmen der alten Messung [SKM™*09, Mar09]. Wiirde mit
der selben Geschwindigkeit von oben nach unten durchgestimmt werden, wire die Hys-
terese natiirlich noch gréfler. Das zum Vergleich gezeigte langsame Durchstimmen der

Temperatur von oben nach unten wurde fiir alle weiteren Phasenanpassungsmessungen
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verwendet. Die fiir die Messungen verwendeten Leistungen der Fundamentalstrahlen
werden, soweit nicht explizit im Text genannt, in Tabelle B.1 im Anhang B zusammen-
gefasst.

Um den Verlauf der Phasenanpassungstemperatur bei verschiedenen UV-Verstimmungen
zur 6°P Resonanz zu ermitteln, wurden solche Phasenanpassungskurven bei verschiede-
nen UV-Verstimmungen aufgenommen. Abbildung 4.3 zeigt eine Serie solcher Messun-
gen bei UV-Verstimmungen von 400-, 200- und 100 GHz. Wegen des benétigten langsa-
men Durchstimmens der Temperatur dauerten die Messungen viele Stunden lang. Um
das Abfallen der Laserleistungen wihrend dieser Zeit auszugleichen, wurden die Daten-
punkte auf die Leistungen zu Beginn der Messung skaliert. Dazu wurde die Kurve bei
200 GHz mit 1,08 und die Kurve bei 100 GHz mit 2,1 multipliziert. Nach Gleichung 2.36
erhoht sich die Dispersion pro Atomdichte bei kleinerer Verstimmung des UV-Lasers
zur 6P Resonanz. Daher wird nur noch eine geringere Dichte der Quecksilberatome
benétigt, um auf den durch die b-Parameter der Fundamentalstrahlen festgelegten idea-
len Wert fiir Ak zu kommen. Die Phasenanpassungstemperatur sinkt daher fiir kleinere
UV-Verstimmungen, wie in der Abbildung zu erkennen ist.
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Abbildung 4.3: Phasenanpassungskurven fiir verschiedene UV-Verstimmungen.
Aufgetragen ist die gemessene Lyman-a Zdihlrate tber der Temperatur der Zelle. Die roten
Datenpunkte (erste Kurve von rechts) wurde bei 400 GHz aufgenommen die grinen Daten-
punkte (Mitte) bei 200 GHz und die blauen Datenpunkte (linke Kurve) bei 100 GHz. Die Pha-

senanpassungstemperatur sinkt fir kleinere UV-Verstimmungen.

In Abbildung 4.4 werden alle gemessenen Phasenanpassungstemperaturen iiber der UV-
Verstimmung zur 63P Resonanz aufgetragen. Es sei noch einmal darauf hingewiesen,
dass die UV-Verstimmung als Ay = vgsp — vyy definiert ist. Die fiir die Phasenan-

passung notwendige Rotverstimmung entspricht also einer positiven UV-Verstimmung.
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Die eingezeichnete Theoriekurve wurde mit Gleichung 2.20 und den, wie oben beschrie-
ben, abgeschétzten b-Parametern berechnet. Die numerische Rechnung wurde dazu bei
den vermessenen UV-Verstimungen durchgefiihrt und dazwischen interpoliert. Es zeigt
sich eine gute Ubereinstimmung iiber den gesamten gemessenen Bereich. Bei spiiteren
Messungen wurde fiir manche UV-Verstimmungen zusétzlich zu den oben gezeigten
Durchstimmkurven noch in einem engen Bereich um das Maximum herum in kleinen
Schritten die Temperatur verdndert. Dabei wurden zum Teil kleine Abweichungen von
1-3°C zu den oben gezeigten groflen Temperaturdurchstimmkurven gesehen. Wo sol-
che zusétzlichen Daten vorhanden waren, wurde fiir Abbildung 4.4 ein Mittelwert der
gemessenen Phasenanpassungsmaxima genommen. Die eingezeichneten Fehler wurden
aus den Abweichungen der einzelnen Thermoelemente und der Temperaturdifferenz,
bei der die Lyman-a Leistung um mehr als halbe Schwankungsbreite des Maximums
abgefallen ist, abgeschétzt.
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Abbildung 4.4: Abhingigkeit der Phasenanpassungstemperatur von der UV-
Verstimmung. Aufgetragen ist die gemessene Lyman-a Phasenanpassungstemperatur iber
der Verstimmung des UV-Lasers zur 63P Resonanz Ayy = vgsp — vyy. Die Linie ist eine

theoretische Berechung der Phasenanpassungstemperatur.

Statt fiir jede UV-Verstimmung numerisch die Rechnung nach Gleichung 2.20 durch-
zufithren, kann man auch ein alternatives Vorgehen wéhlen. Man nimmt die Phasen-
anpassungstemperatur einer Verstimmung als Referenz und sucht dann mit der einfa-
cheren Gleichung 2.12, die nur einen b-Parameter enthélt, den effektiven b-Parameter,
der diese Phasenanpassungstemperatur ergibt. Mit diesem effektiven b-Parameter kann
man nun mit der einfacheren Gleichung 2.12 auch fiir die anderen UV-Verstimmungen
die Phasenanpassungstemperatur berechnen. Die so gewonnenen Werte geben die mit

der komplizierteren Rechnung berechneten Werte mit etwa 1 K Abweichung wieder.
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Man kann das Ganze also auch so sehen, dass eine bestimmte Fokusanordnung der
Fundamentalstrahlen ein bestimmtes festes Ak zur Phasenanpassung erfordert. Dieses
Ak bleibt auch bei anderen UV-Verstimmungen aber gleichen Foki fest. Die Pasenan-
passungstemperatur ergibt sich dann daraus, dass bei dieser Temperatur Ak, N gleich
der geforderten Phasenfehlanpassung Ak ist.

Wegen der guten Ubereinstimmung von Theorie und Experiment kann man davon
ausgehen, dass sich die Rechnung auch fiir andere Foki anwenden lidsst. Das wiirde
fiir spétere Experimente viel Arbeit ersparen, da die zeitaufwendigen Messungen der
Phasenanpassungstemperatur entfallen. Im Ausblick wird zum Beispiel die Idee eines
Uberhohungsresonators vorgestellt, in dem die fundamentalen Strahlen iiberhoht wer-
den, um die Lyman-« Leistung zu erhohen. Die niedrigen Temperaturen fiir kleine
UV-Verstimmungen sind fiir diese Anwendung generell von Vorteil. Die Zelle fiir den
Uberhshungsresonator muss wesentlich kompakter sein als die bisher verwendete. We-
gen des niedrigeren Dampfdrucks bei kleineren UV-Verstimmungen ist es dann leichter

moglich, die Fenster dieser Zelle vor Kontamination mit Quecksilber zu schiitzen.

4.2 Verdnderung der Fokusposition

Bei immer kleineren UV-Verstimmung zu 63P Resonanz macht sich zunehmend die Ab-
sorption der UV-Strahlung durch diese Resonanz bemerkbar. Bei den bisher prisen-
tierten Messungen war immer der Fokus der fundamentalen Strahlen in etwa in der
Mitte der 15mm langen Zelle. Fiir kleinere UV-Verstimmungen wird der UV-Strahl
aber dann bis zum Fokusort schon auf der halben Lénge der Zelle absorbiert. Es ist da-
her zweckmifig den Fokusort der Fundamentalstrahlen fiir kleine UV-Verstimmungen
moglichst weit vorne in die Zelle zu legen. Dazu ist die Fokussierlinse vor der Zelle auf
einem Linearverschiebetisch platziert.

In Abbildung 4.5 wird die gemessene Lyman-« Zihlrate bei unterschiedlichen Linsen-
positionen gezeigt. Die UV-Verstimmung betrug bei dieser Messung 50 GHz und die
Temperatur der Zelle 137°C. Man erkennt die Rénder der Dampfzone bei 0-2 mm be-
ziehungweise 16-18 mm. Wie zu erwarten ist es giinstig, den Fokus weit nach vorne
in die Zelle zu legen. Da mit nur schwach fokussierten beziehungsweise defokussier-
ten Fundamentalstrahlen auf die Fokussierlinse gegangen wird, kann nidherungsweise
davon ausgegangen werden, dass die Verschiebung der Linse gleich der resultierenden
Verschiebung der Foki ist. Ebenfalls kann davon ausgegangen werden, dass sich die
relative Fokusiiberlagerung der Fundamentalstrahlen zueinander entlang der Strahl-
achse nicht dndert. Da die Fundamentalstrahlen nicht perfekt kollinear sind, bewirkt
eine Verschiebung der Linse eine transversale Verschiebung der Foki gegeneinander.
Deshalb muss die transversale Uberlagerung nach einer Verschiebung der Linse mit
den Justagespiegeln korrigiert werden. Das macht die Messung zeitaufwendig und feh-
leranfillig. Um die Leistungsschwankungen der Fundamentalstrahlen herauszurechnen,

wurde die Lyman-« Zihlrate auf die Eingangsleistungen der Fundamentalstrahlen vor
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Abbildung 4.5: Durchfahren der Fokusposition bei Ayy = 50 GHz.  Aufgetragen
ist die auf die Fingangsleistungen normierte Lyman-a Zdhlrate tiber der Position der Fokus-
sierlinse. Mit der Fokussierlinse wird der Fokusort in der Zelle durchgefahren. Wegen der
Absorption der UV-Strahlung bringt ein Fokusort im vorderen Teil der Zelle mehr Lyman-a
Leistung. Die gestrichelte Linie ist ein exponentieller Fit an die Daten zwischen 4 mm und

16 mm.

der Zelle und vor der Fokussierlinse normiert. Da die Fokussierlinse sehr dicht an der
Zelle steht, passt der Leistungsmesskopf nicht mehr dazwischen. Wenn im Folgenden
von normierten Zihlraten die Rede ist, bezieht sich das, wenn nicht ausdriicklich anders
erwihnt, immer auf die Eingangsleistungen vor der Zelle und vor der Linse. Die einge-
zeichneten Fehlerbalken, sind eine Fehlerabschéitzung aus der Schwankungsbreite des
Lyman-« Signals und enthalten nicht die Fehler durch die Justage. Die gestrichelte Li-
nie in Abbildung 4.5 ist der Fit einer Exponentialfunktion an die Datenpunkte zwischen
4mm und 16 mm. Daraus ergibt sich eine Absorptionskonstante der UV-Strahlung von
a = 0,04mm~'. Wenn die Dampfzone als homogenes Rechteck der Linge L = 15mm
angenommen wird, ergibt sich damit eine Absorption iiber die Linge der Zelle von
55 %. Das stimmt gut mit der direkt gemessenen UV-Transmission bei dieser UV-
Verstimmung iiberein, die im weiteren Verlauf des Kapitels vorgestellt wird und 52 %
ergab.

In Abbildung 4.6 zeigen die roten Kreuze die selbe Messung bei einer UV-Verstimmung
von 1600 GHz, wo es keine Absorption mehr geben sollte. Der Verlauf fillt deutlich lang-
samer iiber die Zelle ab als bei 50 GHz. Man erkennt wieder das deutlichen Abfallen der
Lyman-« Leistung an den Réndern der Zelle. Der Verlauf in der Zelle ist nicht ganz ge-
rade, wie fiir eine homogene rechteckige Zelle erwartet. Dies kann auf einen tatséchlich
etwas abweichenden Verlauf der Dampfzone hinweisen, liegt aber auch noch durchaus in

dem durch Justage erkléarbaren Bereich. Die eingezeichneten Fehlerbalken sind wieder



62 4.2. VERANDERUNG DER FOKUSPOSITION

S T T T T T T T
500_— _} {_ { -
mﬁ 400 |- :} -
s | .
48 300_— {- -
o - T ’
o
)
. 200 |- -
S X
=
a
100 |- -
X X
L X
L X X X
V) o N B X A >< T
0 5 10 15 20

Linsenposition [mm]

Abbildung 4.6: Durchfahren der Fokusposition bei Ayy = 1600 GHz. Die roten
Kreuze sind die auf die FEingangsleistungen normierte Lyman-a Zdhlrate tber der Position
der Fokussierlinse bei Ayy = 1600 GHz. Es zeigt sich, dass in recht guter Ndherung ein
rechteckiges, homogenes Dichteprofil angenommen werden kann. Die blauen Datenpunkte (X)
sind flir Ayy = 400 GHz bei T=230 °C gemessen und wurden mit 5 multipliziert. Bei dieser

zu hohen Temperatur kann nur an den Randbereichen Lyman-a erzeugt werden.

nur die Schwankungsbreite des Lyman-« Signals. Der tatsichliche Fehler durch Justage
kann grofer sein. Die blauen Datenpunkte (X) sind eine Messung bei Ay = 400 GHz,
aber mit einer Temperatur der Zelle von 230 °C. Das liegt erheblich iiber der Phasen-
anpassungstemperatur von 178 °C. Die Phasenanpassungsbedingung ist dann nur an
den Réndern der Zelle erfiillt. Dort tritt der Quecksilberdampf durch die Offnungen
fiir die Strahlfiihrung aus, und die Dichte verringert sich. Um die Datenpunkte besser
erkennen zu konnen wurden die Lyman-a Werte fiir diese Messung mit 5 multipliziert.
Man kann aus dieser Messung auf recht gut begrenzte Ridnder der Dampfzone schlie-
en, da fiir jeweils einen Messpunkt so etwas wie Phasenanpassung moglich wird. Fiir
diese Messung wurde auf die Korrektur der transversalen Fokusposition verzichtet, da

der Effekt der Fehljustage von der Phasenanpassung iiberdeckt wird.

In [Mar(09] werden auch andere Formen der Dampfzone diskutiert, wie zum Beispiel ei-
ne Lorentz-formige Dampfzone, oder ein Rechteck mit langen exponentiell abfallenden
Flanken. Solche Formen der Dampfzone konnen aufgrund der priasentierten Messungen
ausgeschlossen werden. Fiir die Rechnungen wurde stets mit einer homogenen recht-

eckigen Dichteverteilung der Linge 15 mm gerechnet.
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4.3 Einfluss der Zwei-Photonen-Resonanz

Da die 6'S-7'S Zwei-Photonen-Resonanz die einzige Resonanz in dem verwendeten
Vier-Wellen-Mischschema ist, die ohne lineare Absorption exakt eingestellt werden
kann, spielt sie eine extrem wichtige Rolle. Dies wird in Abbildung 4.7 gezeigt [SKM™09].
Hier wurde gleichzeitig das Lyman-a Signal und eine IR-Fluoreszenz aus der Zwei-
Photonen-Resonanz gemessen, wihrend die Frequenz des blauen Laserstrahls iiber die
Zwei-Photonen-Resonanz durchgestimmt wurde. Die IR-Fluoreszenz stammt aus dem
7'S — 6'P Zerfall des durch die Zwei-Photonen-Resonanz angeregten 7*S Niveaus und
hat eine Wellenlinge von 1014 nm (siehe auch Abb. 1.3). Die IR-Fluoreszenz zeigt
demnach die Besetzung des 7'S Niveaus. Die Verstimmung des UV-Lasers zur 6P Re-
sonanz betrug bei dieser Messung 974 GHz, die Temperatur der Zelle 225°C. Am sehr
dhnlichen Verlauf der beiden Kurven erkennt man die massive Erh6hung des Lyman-«
Erzeugung durch die Zwei-Photonen-Resonanz. Die Balken im oberen Teil der Abbil-
dung zeigen die Linienpositionen und relativen Linienstirken der einzelnen Quecksil-
berisotope. Da es im Gegensatz zur 6P Resonanz keine Hyperfeinstrukturaufspaltung
gibt, entsprechen die Linienstérken bei grolen UV-Verstimmungen gerade den relativen

Héaufigkeiten der Quecksilberisotope.
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Abbildung 4.7: Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal und in der IR-
Fluoreszenz.  Aufgetragen ist die Lyman-« Rate (oberer Teil) und die IR-Fluoreszenz
der Zwei-Photonen-Resonanz (unterer Teil) beim Durchstimmen dber die Zwei-Photonen-
Resonanz. Auf der z-Achse ist die Verstimmung zur 62P-T'S Resonanz des ?°2Hg Isotops
aufgetragen. Die Verstimmung der UV-Strahlung zur 63 P Resonanz betrug 974 GHz. Die Li-
nien markieren die Lage und relative Hdaufigkeit der einzelnen Isotope. Im Wesentlichen folgt
das Lyman-a Signal der Zwei-Photonen-Resonanz. Auf die Unterschiede wird im Text ndher

eingegangen.



64 4.3. EINFLUSS DER ZWEI-PHOTONEN-RESONANZ

Auflerdem ist in die Abbildung jeweils eine theoretische Berechnung des Lyman-« Si-
gnals und der IR-Fluoreszenz der Zwei-Photonen-Resonanz mit eingezeichnet. Die Hohe
der berechneten Kurve wurde an die Datenpunkte angepasst. Die Form des Lyman-«
Signals wird durch die Funktion |S(w; + w;)|* gegeben (Kap. 2.3). Wegen der groBen
UV-Verstimmung kann die einfache Funktion nach Gleichung 2.26 gewéhlt werden. Die
unterschiedlichen Verstimmungen des UV-Lasers zu der 6°P Resonanz der verschiede-
nen Isotope spielen bei der groflen Gesamtverstimmung keine Rolle. Fiir die Berech-
nung der Lyman-o Kurve wurde mit Avpgpprer = 2,11 GHz die 225°C entsprechende
Dopplerbreite angenommen. Die zusétzliche homogen Verbreiterung wurde durch An-
passen an die experimentelle Kurve zu Avp,,, = 1,25 GHz bestimmt. Fiir die Theorie-
kurve der IR-Fluoreszenzstahlung der Zwei-Photonen-Resonanz wurden die optischen
Blochgleichungen fiir ein Drei-Niveau System aufgestellt [BH75] und die Besetzung des
7'S Zustands im stationdren Zustand berechnet [Bey08]. Diese ist proportional zur
IR-Fluoreszenz. Um die gemessene Kurve wiederzugeben wurde neben der Doppler-
verbreiterung (Avp = 2,11 GHz) eine homogene Linienbreite von Avp,,, = 2,5 GHz
bendtigt. Das ist ein Faktor zwei mehr als die entsprechende Linienbreite des Lyman-
« Signals. In der bisherigen Veroffentlichung [SKM*09] wurde angemerkt, dass dieser
Unterschied noch untersucht werden muss. Fiir den vorliegenden, weit verstimmten
Fall kann die Kurve der Zwei-Photonen-Resonanz aber auch durch eine einfache Uber-
lagerung aus Voigtprofilen, mit den Héiufigkeiten der Isotope gewichtet, wiedergeben
werden. Dann wird ebenfalls nur eine homogene Linienbreite von Avy,,, = 1,25 GHz
benétigt, um den Verlauf der experimentellen Datenpunkte wiederzugeben. Deshalb
kann von einem Rechenfehler in [Bey(8| ausgegangen werden. Die homogene Breite
der Zwei-Photonen-Resonanz entspricht also der des Lyman-a Signals.

Bei genauerer Betrachtung von Abbildung 4.7 fallen auch Unterschiede auf. Zum Einen
wirkt die Lyman-a Kurve trotz der gleichen Verbreiterung schmiler. Zum Anderen
sind die Maxima der Lyman-« Kurve zu denen der IR-Fluoreszenzstrahlung der Zwei-
Photonen-Resonanz verschoben. Dieser Unterschied findet sich sowohl in den Theorie-
kurven als auch in den experimentellen Daten. Die Maxima der IR-Fluoreszenzstrahlung
der Zwei-Photonen-Resonanz liegen wo sie - von der Lage der Isotope her - erwartet
werden. Die beiden dufleren Maxima der Lyman-a Kurve sind dagegen nach auflen
verschoben. Die Erkliarung dafiir liegt darin, dass sich die Anteile der einzelnen Isotope
zur IR-Fluoreszenz der Zwei-Photonen-Resonanz einfach inkohéirent addieren. Die Kur-
ve ist, wie schon erwéhnt, einfach die Addition der entsprechenden Voigt-Profile. Fiir
das Lyman-« Signal kénnen die von den verschiedenen Isotopen produzierten Anteile
miteinander interferieren, da die Lyman-« Produktion ein kohérenter Prozess ist.
Dies wird in Abbildung 4.8 noch einmal erldutert. Gezeigt ist die Rechnung fiir den
vereinfachten Fall von lediglich zwei Isotopen (***Hg und ?°°Hg). Die durchgezogene
Linie entspricht der tatséchlichen Situation mit der kohdrenten Addition der Beitrige
beider Isotope nach |Sges|2 = |H20259202 + H2005200|2. Dabei ist Hogy die Héufigkeit
des 2%?Hg Isotops. Die gestrichelte Linie ist eine hypothetische inkohéirente Addition
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Abbildung 4.8: Linienverschiebung im Lyman-a Signal durch die Interferenz
der Isotope. Die durchgezogene Linie (rot) ist die korrekt berechnete Linienform der
Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-c Signal bei nur zwei beitragenden Isotopen (*°°Hg und
22Hg). Aufgetragen wird iiber die Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz des ?°? Hg Iso-
tops Doy = Upjgu + vuv — vng. Fir die gestrichelte Linie (blaw) wurden die Lyman-a Leis-
tungen der beiden Isotope addiert und so die Interferenz der Anteile beider Isotope nicht

beriicksichtigt. Die Interferenz driickt die Mazima auseinander.

der beiden Anteile der Isotope nach |Sges|2 = |H2025202|2 + |H2005200|2. Im Gegensatz
zu Abbildung4.7 wird hier iiber die Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz des
202Hg Tsotops aufgetragen. Die Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz ist wie im
Theoriekapitel definiert als Ay, = Vyu +vpy —vng. Bei Null Verstimmung befindet sich
also die Zwei-Photonen-Resonanz des 2*?Hg Isotops. Die Temperatur wurde wieder mit
225 °C und die homogene Linienbreite mit Avy,,, = 1,25 GHz angenommen. Man sieht,
dass die koh#rente Addition zu einer destruktiven Interferenz zwischen den Isotopen
und einer konstruktiven Interferenz auflerhalb fiihrt. Dadurch werden die Maxima des

Lyman-« Signals relativ zu den Positionen der einzelnen Isotope auseinander gedriickt.

Diese Interferenz wird in Abbildung 4.9 zusétzlich illustriert. Dazu werden die Phasen
der Lyman-a Wellen fiir beide Isotope untersucht. Die gestrichelte Linie ist die Phase
von Syge, also des Beitrags des 2°2Hg Isotops. Uber der Resonanz éndert sich die Pha-
se von 0 nach 7. Die durchgezogene Linie ist die Differenz der Phasen von Sy und
So0o der beiden betrachteten Quecksilberisotope. Jenseits beider Isotope sind die Bei-
trage in Phase. Die Lyman-a Wellen addieren sich konstruktiv. Zwischen den Isotopen
sind die Anteile aufler Phase und addieren sich destruktiv. In [SA87] wird die Funk-
tion S(w; + wy) als die Form der Zwei-Photonen-Resonanz bezeichnet. Dies ist wegen

der obigen Ausfiihrungen recht irrefiihrend. Besser sollte | S(w; + wa)ges|” als Form der
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Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal bezeichnet werden.
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Abbildung 4.9: Relative Phase der Lyman-« Anteile verschiedener Isotope. Die
durchgezogene Linie ist die Phasendifferenz der Lyman-a. Wellen der beiden Isotope 2°°Hyg
und 2°2 Hg. Aufgetragen wird diber die Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz des 2°? Hg
Isotops. Zwischen den Isotopen bewirkt die relative Phase eine destruktive Interferenz. Au-
Berhalb interferieren die Lyman-a Wellen konstruktiv. Die gestrichelte Linie (blau) zeigt zur
Verdeutlichung den Verlauf der Phase des 2°? Hg Isotops iiber den Verlauf der Zwei-Photonen-

Resonanz.

Nach der Diskussion in Kapitel 2.3 ist klar, dass die Form der Zwei-Photonen-Resonanz
im Lyman-« Signal fiir kleine UV-Verstimmungen zur 6P Resonanz nicht mehr durch
die einfache Formel nach Gleichung 2.26 beschrieben werden kann, da dort fiir alle
Isotope die gleiche UV-Verstimmung angenommen wird. Stattdessen muss yi2 und
damit die Verschiebung der 63P Resonanz fiir die verschiedenen Isotope mit in die
Form der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal hineingenommen werden (Glei-
chung 2.33). Abbildung 4.10 zeigt die Lyman-« Rate iiber der Verstimmung des blauen
Lasers zur Zwei-Photonen-Resonanz fiir eine UV-Verstimmung von 150 GHz. Die ein-
gezeichnete theoretische Kurve ist mit der einfachen Gleichung 2.26 ohne Beriicksich-
tigung der Aufspaltung der 6°P Resonanz berechnet und gibt den Verlauf der experi-
mentellen Daten gut wieder. Gerechnet wurde mit der eingestellten Dampftemperatur

von 152 °C und einer homogenen Linienbreite von Avy,, = 1,25 GHz.
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Abbildung 4.10: Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal bei Apyy =

150 GHz.

Aufgetragen ist die Lyman-a Zdihlrate iber der Verstimmung zur Zwei-Photonen-

Resonanz des 2°? Hg Isotops Aoy = Vhigy + Vuv — vig. Die gestrichelte Kurve (blau) ist ohne
die Isotopie- und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 63 P Niveaus gerechnet und gibt den Ver-

lauf gut wieder.
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Abbildung 4.11: Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal bei Ay, =

50 GHz.

Aufgetragen ist die Lyman-a Zdhlrate bei einer UV-Verstimmung von 50 GHz

iiber der Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz des 2°? Hg Isotops. Die gestrichelte Kur-

ve (griin) ist ohne die Isotopie- und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 63 P Niveaus gerechnet

und kann den Verlauf nicht gut wiedergeben. Die gepunktete Linie (blau) ist unter Einrech-

nung der Isotopie- und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 6P Niveaus gerechnet.
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Abbildung 4.11 zeigt die Lyman-« Rate iiber der Verstimmung des blauen Lasers zur
Zwei-Photonen-Resonanz des 2*?Hg Isotops fiir eine UV-Verstimmung von nun nur
noch 50 GHz. Die gestrichelte Linie (griin) ist die Berechnung mit Gleichung 2.26 oh-
ne Einfluss der Isotopieverschiebung des 63P Niveaus. Damit kann der Verlauf der
experimentellen Daten nicht reproduziert werden. Verwendet man stattdessen Glei-
chung 2.33, verschieben sich die relativen Hohen der Maxima, da jetzt mit eingerech-
net wird, dass zum Besipiel das 2**Hg Isotop den UV-Laser deutlich weniger verstimmt
sieht als das ®Hg Tsotop (vergleiche auch Abbildung 3.5). Damit kann der Verlauf der
experimentellen Daten gut wiedergegeben werden. In den Rechnungen wird immer die
Dopplerverbreiterung entsprechend der Temperatur der Zelle angenommen, in diesem
Fall 136 °C, und dann die homogene Linienbreite durch Anpassen an die experimentel-
len Daten bestimmt. Bei beiden gerechneten Kurven wurde Awvp,,, = 1,25 GHz fiir die
homogene Verbreiterung der 7'S Linie angenommen. Fiir die Kurve mit Beriicksichti-
gung der Aufspaltung der 6°P Resonanz wurde fiir diese eine homogene Linienbreite

von ebenfalls Avp,,, = 1,25 GHz angenommen.

Die Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal wurde neben den in Abbildung 4.10
und Abbildung 4.11 gezeigten Werten von 50 GHz und 150 GHz noch fiir weitere
UV-Verstimmungen gemessen. In Tabelle 4.1 wird fiir die von uns gemessenen UV-
Verstimmungen zur 63P Resonanz jeweils die Dopplerbreite und die, durch die Anpas-
sung an die Daten gewonnene, homogene Linienbreite angegeben. Die Dopplerbreite
ergibt sich aus der verwendeten Phasenanpassungstemperatur fiir die jeweilige UV-
Verstimmung. Sind zwei Werte fiir die Linienbreiten angegeben, stammen diese aus
unterschiedlichen Messungen an verschiedenen Tagen. Dass der Wert der Dopplerver-
breiterung fiir die 800 GHz Messung iiber dem der Dopplerverbreiterung bei 974 GHz
Messung ist, liegt daran, dass die Temperatur bei 800 GHz iiber der Phasenanpas-
sungstemperatur und auch iiber der Temperatur der 974 GHz Messung lag. Ansonsten
zeigt sich der erwartete Verlauf der Dopplerbreite. Da die Phasenanpassungstempe-
ratur sinkt, sinkt auch die Dopplerbreite fiir kleinere UV-Verstimmungen, allerdings
wegen der /T Abhiingigkeit sehr langsam. Betrachtet man die homogene Linienbreite,
so erkennt man, dass diese, bei deutlichen Schwankungen, unveridndert iiber den be-
trachteten Bereich bleibt. Es liegt deshalb nahe, die Druckverbreiterung weniger auf
die Eigendruckverbreiterung der Quecksilberatome durch Stofle untereinander zuriick-
zufiihren, als vielmehr auf die Stoe mit dem Helium-Puffergas. Das Puffergas wurde
jeden Tag neu auf Driicke zwischen 70 — 110 mbar eingestellt, im damaligen Unwis-
sen, ohne auf grofle Genauigkeit zu achten. Der Quecksilberdruck verringert sich im
gemessenen Bereich von 48,5 mbar bei 974 GHz bis 1,4 mbar bei 50 GHz. Die Schwan-
kungen in den homogenen Linienbreiten, zum Teil auch bei gleicher UV-Verstimmung,
werden mit dem ungenau bestimmten Helium-Puffergasdruck begriindet. Die Verbreite-
rung durch das Helium-Puffergas senkt das Maximum der Zwei-Photonen-Resonanz ab.
Gleichzeitig wird auch die 63P Resonanz verbreitert und damit die Absorption des UV-

Strahls bei kleinen UV-Verstimmungen erh6ht. Die geringeren UV-Verstimmungen, die
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Tabelle 4.1: Verbreiterung der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal bei
verschiedenen UV-Verstimmungen. Die verwendete Phasenanpassungstemperatur bes
der jeweiligen Verstimmung wird in Klammern gegeben. Damit wurde die Dopplerbreite be-

rechnet. Die homogene Linienbreite wurde durch Anpassung der Theorie an die gemessenen

Kurven bestimmt. Der Fehler der Linienbreite betrdgt jeweils etwa 0,1 GHz.

Verstimmung [GHz] | homogene Liniebreite [GHz] | Dopplerverbreiterung [GHz|
976 1,25 2,16 (225°C)
800 1,5 2,17 (234°C)
400 1,65 2,06 (180°C)
150 13 1,55 2,0 (156°C) 1,99 (152°C)
50 1,25 1,5 1,94 (130°C) 1,95 (136°C)

durch das neue UV-Lasersystem ermoglicht werden, senken die Phasenanpassungstem-
peratur. Dadurch sinkt auch die Dichte der Quecksilberatome ( T(1600 GHz)=217°C,
N(1600 GHz)=5,63 x10% m™ und T(50 GHz)=127°C, N(50 GHz)=2,45x10**m™3 ).
Es erschien daher aussichtsreich, den Helium-Puffergasdruck bei den kleinen Phasenan-
passungstemperaturen zu senken, um so die Lyman-« Erzeugung zu erhdhen, ohne
Quecksilberkondensation auf den Optiken zu bekommen.

In Abbildung 4.12 wird gezeigt, wie sich die Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-«
Signal verdndert, wenn der Helium-Puffergasdruck verringert wird. Die Kurve wird
schméler und deutlich héher. Im Vergleich der héchsten (roten) Kurve bei 0mbar
Helium und der niedrigsten (violetten) Kurve bei 100 mbar Helium ergibt sich eine
Erh6hung der Lyman-a Erzeugung um einen Faktor 4,3. Die Messungen fanden di-
rekt hintereinander - ohne Neujustage - statt, da die Strahllage sich durch das Ein-
lassen des Heliums nicht dndern sollte. Es wurden dann schrittweise 20 mbar Heli-
um in die Zelle eingelassen. Schwankungen der fundamentalen Laserleistungen wurden
durch Normieren so herausgerechnet, dass die Hohe des Maximums durch das ?**Hg
Isotop der tatsdchlich gemessenen Hohe entspricht. Die Erhohung der Lyman-a Leis-
tung setzt sich aus zwei Beitrdgen zusammen. Zum Einen sinkt durch die geringere
Druckverbreiterung die Absorption der UV-Strahlung. Zum Anderen fiihrt die gerin-
gere Druckverbreiterung zu schmileren und damit héheren Resonanzkurven in der
Zwei-Photonen-Resonanz (Gleichung 2.26). In Tabelle 4.2 sind die durch Anpassen
an die Zwei-Photonen-Resonanzkurven bei verschiedenen Heliumdriicken gewonnenen
homogenen Linienbreiten festgehalten. Es ergibt sich in etwa ein linearer Zusammen-
hang, wie dies aus einer einfachen Theorie der Druckverbreiterung auch erwartet wird
[Dem07].

Es ldsst sich also festhalten, dass das Weglassen des Helium-Puffergases, was durch die
niedrigere Phasenanpassungstemperaturen bei kleinen UV-Verstimmungen ermoglicht

wird, einen groflen Vorteil bringt.
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Abbildung 4.12: Einfluss des Helium-Puffergases auf die Zwei-Photonen-
Resonanz im Lyman-a Signal. Aufgetragen ist die Lyman-o Zdhlrate iber der
Verstimmung zur Zwei-Photonen-Resonanz des 2°?Hg Isotops fiir verschiedene Helium-
Puffergasdriicke (rot=0 mbar, grin=20 mbar, blau=60 mbar, lila=100 mbar). Das Helium-
Puffergas hat einen stark verbreiternden, vermindernden Finfluss auf die Zwei-Photonen-
Resonanz und damit auf die Lyman-a Erzeugung. Fir die zweithochste Kurve (grin) wurde

eine Theoriekurve mit eingezeichnet mit T=130 °C und Avpom = 0,3 GHz.

Tabelle 4.2: Verbreiterung der Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal
durch das Helium-Puffergas. Gezeigt ist die, durch Anpassung der Theorie an die ge-
messenen Kurven aus Abbildung 4.12, bestimmie homogene Linienbreite bei verschiedenen

Puffergasdriicken. Der Fehler der Linienbreite betrdgt jeweils etwa 0,1 GHz.

Helium Druck [mbar] | homogene Liniebreite [GHz]
100 1,5
80 1,4
60 1,1
40 0,7
20 0,3
0 0,1
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Fiir die zweithochste Kurve (griin, 20 mbar) wurde eine Theoriekurve mit eingezeich-
net, die den Verlauf der experimentellen Daten gut wiedergibt. Bei der experimentellen
Kurve fiir 0 mbar Helium erkennt man eine leichte Verschiebung der beiden rechten Ma-
xima vom Maximum des 2*?Hg Isotop weg. Diese Verschiebung wird in Abbildung 4.13
noch deutlicher. Hier wurde ohne Puffergas bei einer UV-Verstimmung von 25 GHz
die Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal vermessen. Die beiden rechten Ma-
xima sind deutlich gegen die mit eingezeichnete Theoriekurve verschoben. Diese Ma-
xima sind jeweils Doppelmaxima aus zwei Quecksilberisotopen. Davon besitzt jeweils
eins eine Hyperfeinstruktur. Die Maxima der einzelnen Isotope ohne Hyperfeinstruktur
scheinen unverschoben zu sein. Dieses interessante Verhalten ist bis dato nicht verstan-
den und bedarf einer weiteren Untersuchung sowohl von experimenteller als auch von
theoretischer Seite her. In Kapitel 4.5 wird die zu dieser Messung gehdérende Kurve
der IR-Fluoreszenzstrahlung gezeigt. Auch sie zeigt Auffilligkeiten. Als mogliche Er-
klarung fiir diese Verschiebung kommt die AC Stark Verschiebung in Betracht, was in
Kapitel 4.5 noch diskutiert wird.
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Abbildung 4.13: Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-« Signal bei Ay = 25 GHz
ohne Helium-Puffergas. Aufgetragen ist die Lyman-a Zdhlrate tiber der Verstimmung zur
Zwei-Photonen-Resonanz des 2°? Hg Isotops bei einer Messung ohne Puffergas. Die eingezeich-
nete Theoriekurve kann den Verlauf trotz Einbeziehung der Isotopie- und Hyperfeinstruktur-
Aufspaltung des 63 P Niveaus nicht wiedergeben (T=130 °C, Avpom = 0,1 GHz).
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4.4 Verbesserung der Konversionseffizienz

In diesem Abschnitt wird es um die Frage gehen, inwieweit die Lyman-« Leistung durch
die kleineren UV-Verstimmungen des neuen UV-Lasersystems erhoht werden kann. Ne-
ben dem Umstieg auf ein Festkorperlasersystem war die Erhohung der nichtlinearen
Suszeptibilitit dritter Ordnung durch kleinere UV-Verstimmungen nach Gleichung 2.22
eine wesentliche Motivation fiir den Aufbau dieses Lasersystems. In Abbildung 2.3 wur-
de gezeigt, dass sich die nichtlineare Suszeptibilitit pro Atomdichte um Grofenordnun-
gen erhohen ldsst, wenn man mit der UV-Strahlung niiher an die 6P Resonanz geht.
Der Einfluss einer zweiten Resonanz auf einen Vier-Wellen-Mischprozess in Quecksilber
wurde bereits untersucht [KE95]. Allerdings war dort, im Unterschied zu unserem Ex-
periment, die erzeugte VUV-Strahlung resonant. Diese Moglichkeit steht uns nicht zur
Verfiigung, da wir Strahlung genau bei der Wasserstoff Lyman-a Linie bend6tigen und
es dafiir keine Resonanz in Quecksilber gibt. Wie zum Teil schon in den vorherigen
Abschnitten angesprochen birgt eine Ein-Photon-Resonanz im Gegensatz zur Zwei-
Photonen-Resonanz zusétzliche Schwierigkeiten. Zum Einen wird die (nah)resonante
Strahlung absorbiert, und es steht weniger Leistung fiir den Vier-Wellen-Mischprozess
zur Verfiigung. Zum Anderen &ndert sich, durch die starke Dispersion nahe einer Re-
sonanz, auch die Phasenanpassung. Es gibt also drei Effekte, wenn man mit der UV-
Strahlung néher an die 63P Resonanz geht: Erhhung von nichtlinearen Suszeptibilitit

pro Atomdichte, Anderung der Phasenanpassung und Absorption der UV-Strahlung.

Wie sich diese drei Prozesse auf die Lyman-a Erzeugung auswirken, ist in Abbil-
dung 4.14 gezeigt. Es wurde dort die erzielte Lyman-« Zihlrate bei verschiedenen
UV-Verstimmung zur 6°P Resonanz gemessen. Es werden verschiedene Messreihen ge-
zeigt. Um die Messpunkte vergleichbar zu machen, wurde die erzielte Lyman-« Zahlrate
auf die drei fundamentalen Eingangsleistungen normiert. Die Messreihen wurden bei
unterschiedlichen experimentellen Situationen aufgenommen. Die normale Situation ist
mit etwa 100 mbar Helium-Puffergas und dem Fokus der Fundamentalstrahlen in der
Zellenmitte (rote Kreuze). Man findet experimentell ein Maximum bei Ay =150 GHz.
Dieses Maximum ist etwa 35% gegeniiber der grofiten gemessenen UV-Verstimmung
bei Ayy=1600 GHz erhoht. Bei Ayy=50 GHz fillt die Lyman-a Rate durch die UV-
Absorption schon wieder deutlich ab. Alle Punkte dieser Messreihe wurden am selben
Tag aufgenommen. Um die UV-Absorption zu vermindern, wurde die gleiche Mes-
sung an einem anderen Tag mit dem Fokus der Fundamentalstrahlen moglichst weit
vorne in der Zelle durchgefiihrt (blaue Datenpunkte X). Die eingestellte Linsenposi-
tion war 4mm (vgl. Abb. 4.5). Das Maximum der Lyman-« Erzeugung liegt immer
noch bei einer UV-Vestimmung von 150 GHz. Ingesamt ist die Kurve deutlich hoher
als die Kurve, die in der Zellenmitte aufgenommen wurde. Da es bei 1600 GHz kaum
Absorption gibt, sollten die Punkte dort aufeinander liegen. Das tun sie nicht. Das
zeigt, dass es bei Messungen an verschiedenen Tagen zu Abweichungen kommen kann.

Aber auch wenn man diese Abweichungen herausrechnet, indem man die Messungen
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Abbildung 4.14: Ideale UV-Verstimmung zur Lyman-a Erzeugung. Aufgetragen
ist die auf die fundamentalen Leistungen normierte Lyman-a Zdhlrate gegen die Verstimmung
der UV-Strahlung zur 63 P Resonanz Agy = vgsp—vyy. Die roten Kreuze wurden mit Helium
und Fokus in der Mitte der Zelle gemessen. Die blauen Datenpunkte (X) wurden vorne in
der Zelle und mit Helium gemessen, die grinen Sterne vorne in der Zelle und ohne Helium.
Die Zahlen bei den Datenpunkten sind die verwendeten Quecksilberdampftemperaturen. Bei

gleichen Verstimmungen wurden auf +/-2°C gleiche Temperaturen verwendet.

so skaliert, dass die Punkte bei 1600 GHz aufeinander liegen, ist das Maximum bei
150 GHz vorne in der Zelle hoher als in der Mitte der Zelle, wie es auch der Erwar-
tung entspricht. Griinde fiir die Abweichungen bei Messungen an verschiedenen Tagen
kénnten sein, dass nur die transversale Fokusiiberlagerung justiert wird und sich die
Foki eventuell iiber mehrere Tage hinweg in Strahlrichtung gegeneinander verschieben.
Auflerdem vermuten wir, dass es in unserer Zelle zu Absorption der Lyman-« Strah-
lung kommen kann. Diese Absorption kénnte durch das Restgas in der Zelle entstehen
und kénnte dann von der Linge des Abpumpvorgangs abhéingen. Da an jedem Tag neu
abgepumpt wird, kann sich die Absorption bei verschiedenen Messtagen dndern. Auf
diese Vermutung wird gleich noch einmal eingegangen. Im vorherigen Kapitel wurde
der negative Einfluss des Helium-Puffergases gezeigt. In der dritten Messreihe wurde
deshalb ohne Helium-Puffergas gemessen, wieder mit der Linse bei 4 mm, also Fokus
vorne in der Zelle. Da dann die Optiken nicht mehr durch das Puffergas vor Beschligen
geschiitzt sind, wurde nur bei niedrigen Phasenanpassungstemperaturen, also kleinen
UV-Verstimmungen, gemessen. Durch Weglassen des Puffergases wird die Lyman-« Er-
zeugung deutlich erh6ht. Das Maximum liegt nun bei 50 GHz und auch bei 25 GHz ist
der Abfall der Lyman-a Erzeugung gering. Ohne Helium-Puffergas war es dann auch
moglich noch kleinere Verstimmungen verniinftig aufzunehmen, mit Helium waren die

Zahlraten so klein, dass die Phasenanpassungstemperatur nicht mehr gut bestimmt
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werden konnte. Die Datenpunkte bei 10 GHz, 17 GHz und der niedrigere Datenpunkt
bei 25 GHz wurden an einem anderen Tag als die oberen drei Messpunkte ohne Heli-
um aufgenommen. Sie zeigen, dass die Lyman-a Erzeugung fiir Verstimmungen kleiner
25 GHz auch ohne Helium-Puffergas durch Absorption deutlich abfallen. Der Punkt bei
25GHz kann im Vergleich zur ersten Messreihe nicht reproduziert werden. Das zeigt
ein zweites Mal die Probleme in der Reproduzierbarkeit an verschiedenen Tagen wieder

mit Abweichungen von teilweise 50 %.
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Abbildung 4.15: Abfall der Lyman-«a Erzeugung wihrend einer Messreihe. Aujf-
getragen st die auf die fundamentalen Leistungen normierte Lyman-« Zdhlrate gegen die
Verstimmung der UV-Strahlung zur 62P Resonanz. Gemessen wurde mit 100 mbar Helium
und mit den Foki der Fundamentalstrahlen in der Mitte der Zelle. Die Messreihenfolge der
Punkte ist durch die Pfeile markiert. Es zeigen sich Verluste iber die Zeit, die bisher nicht

vollig verstanden sind.

In Abbildung 4.15 wird eine vierte Messreihe gezeigt. Auch diese ist bei 100 mbar Heli-
um mit Fokus in der Zellenmitte aufgenommen. Die Pfeile zeigen die Abfolge, in denen
die einzelnen Datenpunkte aufgenommen wurden. Man erkennt deutlich den Abfall
der Lyman-a Leistung iiber die mehrere Stunden dauernden Messungen. Eine mogli-
che Erkldrung dafiir ist die Absorption durch Restgas in der Zelle. Das Restgas konnte
durch die hohe Temperatur der Zelle aus der Apparatur ausgeheizt werden. Insbeson-
dere kommt Wasserdampf als Restgas in Betracht, da die Zelle nicht ausgeheizt werden
konnte. Tatséchlich befand sich nach einiger Zeit Wasser im Auffangbehélter der Kiihl-
falle. Es gab auch Messungen, bei denen dieser Abfall der Lyman-a Erzeugung durch
stiarkeres Kiihlen der Stickstoff gekiihlten Regionen um die MgF, Linse riickgéngig
gemacht werden konnte. Dies konnte daran liegen, dass die gekiihlten Bereiche als

zusitzliche Kryo-Pumpen fungieren. Es kénnte aber auch bedeuten, dass es reversible
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Niederschlige auf der Mgk, Linse gibt. Diese Probleme kénnen, wenn sie noch nicht
zu stark sind, durch die Kiihlfallen abgebaut werden. Bei der gezeigten Messung hatte
dies aber keinen Einfluss mehr.

Die vorgestellten Messungen gestalten sich recht schwierig. An jedem Messpunkt muss
die Strahliiberlagerung neu justiert werden, da sich der blaue und der UV-Strahl durch
das Verstimmen der Frequenz verschieben. Auflerdem muss jeweils die Phasenanpas-
sungstemperatur und die Zwei-Photonen-Resonanz neu eingestellt werden. Die einge-
zeichneten Fehlerbalken sind lediglich die Schwankungen des Lyman-a Signals. Wo
keine Fehlerbalken eingezeichnet wurden, konnen diese in der Abbildung nicht von den
Datenpunkten getrennt aufgelost werden. Die tatséchlichen Fehler aufgrund der oben
genannten Schwierigkeiten sind zum Teil wohl erheblich gréfler. Trotz der geschilder-
ten Probleme lassen sich wichtige Zusammenhénge aus den Messungen erkennen. Die
wichtigste Erkenntnis ist, dass der Zugewinn an Lyman-« Leistung durch kleinere UV-
Verstimmungen nicht so grof§ wie erhofft ist. Weiterhin erkennt man, dass die Lyman-«
Leistung bei zu kleinen Verstimmungen durch die Absorption der UV-Strahlung ver-
mindert wird, was die Moglichkeit die 63P Resonanz zu nutzen einschriinkt. Die Ab-
sorption ldsst sich verringern, indem der Fokus weiter vorne in die Zelle verlegt wird
und noch deutlicher, indem auf das Helium-Puffergas verzichtet wird. Dann verschiebt
sich die durch die Absorption verursachte Kante im Lyman-« Signal nach vorne. Au-
Berdem wird dadurch die Lyman-a Erzeugung deutlicher erhéht als durch kleinere
UV-Verstimmungen, da zusétzlich die Zwei-Photonen-Resonanz schmaler und hoher
wird.

Es stellt sich natiirlich die Frage, warum es, entgegen unserer Hoffnung, so wenig be-
wirkt, niher an die 6°P Resonanz zu gehen. Die Antwort darauf liegt in den Messungen
zur Phasenanpassungstemperatur. Wie gezeigt sinkt die Phasenanpassungstempera-
tur mit kleineren UV-Verstimmungen. Nach der allgemeinen Formel fiir die erzeugte
Lyman-« Leistung (Gleichung 2.8) ist die konvertierte Lyman-« Leistung proportional
zum Quadrat der Quecksilberatomdichte. Die niedrigeren Temperaturen bei kleineren
UV-Verstimmungen fiihren zu niedrigeren Quecksilberdampfdichten. Diese niedrigeren
Dichten wirken der Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitéit pro Atomdichte durch
kleinere UV-Verstimmungen entgegen. Diesen Zusammenhang erkennt man natiirlich
auch in Gleichung 2.11, denn diese Gleichung ist ja nur eine Umstellung der Glei-
chung 2.8 fiir den speziellen Fall, dass die Phasenanpassung iiber die Dichte des nicht-
linearen Mediums eingestellt wird, wie das bei uns der Fall ist. Hier gibt es keine
explizite Abhéngigkeit von der Atomdichte mehr. Der vermindernde Term fiir kleine
UV-Verstimmungen steckt hier in der Dispersion pro Atomdichte Ak, = Ak/N. Die-
se steigt nach Gleichung 2.36 fiir kleine UV-Verstimmungen. Die Lyman-a Leistung
ist antiproportional zum Quadrat der Dispersion pro Atomdichte. Man kann nun ei-
ne Abschitzung machen, wie sich der Gewinn durch die hohere Suszeptibilitidt pro
Atomdichte und der Verlust durch die hohere Dispersion pro Atomdichte bei kleine-

ren UV-Verstimmungen insgesamt auf die Lyman-« Leistung auswirken. Da die par-



76 4.4. VERBESSERUNG DER KONVERSIONSEFFIZIENZ

tielle Suszeptibilitidt ys4 und die Zwei-Photonen-Resonanz unabhéngig von der UV-

Verstimmung sind kann man sich auf den Beitrag durch x;, beschrinken, und es gilt:

X(3) ’ X12 ?
P x (Aka> x (Aka> (4.1)

Man betrachtet nun nur die wichtigsten Beitriige durch das nahe 6°P Niveau und

vernachléssigt die homogene und die Dopplerverbreiterung. Die Laserfrequenz wy be-
schreibt man durch die Frequenz des 6°P Niveaus wgsp und die Verstimmung Aw der

Strahlung dazu. Dann ergibt sich weiter:

w23 - w2 2
Po [ 2P L) — (2wgsp + Aw)? & const. (4.2)
Wesp — WL,

Da die Verstimmung Aw im Vergleich zur Absolutfrequenz wgsp verschwindend ge-
ring ist, kann also gefolgert werden, dass sich die fiihrenden Beitrdge genau weg-
heben und in dieser Ndherung leider auch kein positiver Effekt durch kleinere UV-
Verstimmungen zu erwarten ist. Dass sich dennoch ein, wenn auch viel kleinerer als
zunichst erwarteter, positiver Effekt zeigt, liegt an zwei Griinden. Zum Einen wird
die Zwei-Photonen-Resonanz bei niedriger Temperatur wegen der geringeren Dopp-
lerverbreiterung schméler und damit auch hoher. Zum Anderen wurden in der obigen
Abschétzung die hoheren Niveaus vernachlissigt. Diese geben zwar einen positiven Bei-
trag zur nichtlinearen Suszeptibilitit, wie im Theoriekapitel in Abbildung 2.3 gezeigt
wurde, aber bewirken auch eine Erhohung von Ak,, was insgesamt zu einer Verminde-
rung der Lyman-« Leistung fiihrt, die fiir die grofleren UV-Verstimmungen nicht mehr
zu vernachlissigen ist.

In Abbildung 4.16 wird das experimentelle Ergebnis mit der Theorie verglichen. Die
verwendeten Messpunkte sind diejenigen, die bei der Messreihe mit 100 mbar Helium-
Puffergas und Fokus in der Zellenmitte aufgenommen wurden. Die Theorie wurde nach
Kapitel 2 inklusive aller Niveaus aus Tabelle A.1 und unter Beriicksichtigung der Auf-
spaltung des 6°P Niveaus berechnet. Fiir die Absorption wurden die gemessenen Wer-
te eingesetzt. Da die Absorptionswerte nur bei den vermessenen UV-Verstimmungen
bekannt sind, wurden auch nur diese Punkte berechnet und die Lyman-a Leistung
dazwischen interpoliert. Die Rechnung gibt, wie spéiter noch ausfiihrlicher besprochen,
die absolute Hohe der Lyman-« Leistung nicht gut wieder. Den relativen Verlauf zum
Beispiel der Zwei-Photonen-Resonanz oder der Phasenanpassung gibt die Rechnung,
wie gesehen, gut wieder. Deshalb wird auch hier nur der relative Verlauf der Lyman-
« Leistung nahe der 6°P Resonanz gezeigt. Dazu wurden die gerechneten Werte so
skaliert, dass die Rechnung einmal die Messung beim Maximum bei 150 GHz wieder-
gibt (griine Linie) und einmal den Punkt bei 400 GHz (blaue Linie). Im Gegensatz zur
Zwei-Photonen-Resonanz stimmt der gerechnete Verlauf nicht gut mit den experimen-
tellen Werten iiberein. Die Absorption macht sich in der Rechnung bereits friither be-

merkbar, das gerechnete Maximum liegt bei 400 GHz. Der Gewinn gegeniiber grofleren
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Abbildung 4.16: Vergleich von Theorie und Experiment fiir die ideale UV-
Verstimmung. Gezeigt ist noch einmal die gemessene, normierte Lyman-a Zdhlrate mit
Helium Puffergas und Fokus in der Mitte der Zelle (rote Kreuze). Die eingezeichneten Linien
zeigen den Verlauf der berechneten Lyman-« Zdhlrate. Dabei geben die Linien nur den rela-
tiven Verlauf wieder. Dazu wurde die grine (durchgezogene) Linie so skaliert, dass Theorie
und Experiment bei 150 GHz tibereinstimmen. Die blaue (gepunktete) Linie wurde so skaliert,

dass Theorie und Experiment bei 400 GHz dbereinstimmen.

UV-Verstimmungen fillt in der Rechnung mit 12 % kleiner aus als in der Messung mit
32 %. Beide Unterschiede weisen darauf hin, dass es im Experiment bei hoheren Tem-
peraturen zu Effekten kommt, die die VUV-Leistung verringern und in der Rechnung
noch nicht eingebaut sind. Eine mogliche Erklarung ist wieder die schon angesprochene
Restgasabsorption. Eine andere Moglichkeit ist die Bildung von Quecksilberdimeren.
Die Bildung solcher Hgy Quecksilberdimere wurde zum Beispiel in [SK85] ausfiihrlich
diskutiert. Leider in einem fiir uns viel zu niedrigen Temperaturbereich. Generell sollte
die Bildung von Dimeren bei hoheren Temperaturen vermehrt auftreten. Die zusétzli-
che VUV-Absorption durch solche Dimere kénnte den Abfall der experimentellen Kurve
erkldren. Die Absorption der UV-Strahlung, die fiir die Rechnung verwendet wurde,
wurde experimentell bestimmt und wiirde die Dimere bereits enthalten.

Abbildung 4.17 zeigt die gemessene Transmission der UV-Strahlung durch die Queck-
silberdampfzelle bei den gemessenen UV-Verstimmungen. Die Temperatur des Queck-
silberdampfs entspricht jeweils der Phasenanpassungstemperatur fiir die jeweilige UV-
Verstimmung. Gemessen wurde mit 100 mbar Helium-Puffergas in der Zelle. Man er-
wartet wegen der groflen Absorption fiir UV-Verstimmungen kleiner 150 GHz einen
deutlichen Abfall der Lyman-a Leistung, was ja auch tatsdchlich gemessen wird. Aus
dieser Messung konnen die Absorptionsldngen bei den jeweiligen UV-Verstimmungen

bestimmt werden, wenn man wieder annimmt, dass die Absorption in einem homoge-
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Abbildung 4.17: Absorption der UV-Strahlung. Aufgetragen ist die Transmission
der UV-Strahlung durch die Quecksilberdampfzelle bei verschiedenen UV-Verstimmungen zur
63P Resonanz. Gemessen wurde mit 100 mbar Helium-Puffergas. Die Temperatur der Zel-

le entspricht der jeweiligen Phasenanpassungstemperatur fir die gewdhlte UV-Verstimmung

(siehe Abbildung 4.4).

nen Dichteprofil der Linge 15 mm zustande kommt. Diese Absorptionslingen wurden
dann in der Rechnung zur Abbildung 4.16 verwendet.

Der Einfluss der Druckverbreiterung durch das Helium-Puffergas auf die Absorption
ist betrédchtlich. In Abbildung 4.18 wird die Transmission des UV-Strahls bei einer
festen Verstimmung von 50 GHz zur 6°P Resonanz gemessen und der Puffergasdruck
erhoht. Das geschieht bei 130°C, der Phasenanpassungstemperatur fiir diese Verstim-
mung. Daraus ergibt sich, dass die Absorption von 10 % bei 0 mbar Puffergas auf 52 %
bei 100 mbar zunimmt. Das erkldrt warum die Kante im Lyman-a Signal in Abbil-
dung 4.14 ohne Helium bei kleineren UV-Verstimmungen liegt. Die Absorption ist bei
dem Maximum der Kurve ohne Helium (50 GHz) deutlich geringer als zum Beispiel die
Absorption mit Helium bei dem Maximum der Kurve mit Helium (150 GHz). Das heift
die groflere Absorption mit Puffergas verschiebt das Maximum der Lyman-a Kurve zu

grofleren Verstimmungen.
Erreichte Lyman-a Leistung und Vergleich mit den bisherigen Werten

Die hochste von uns erreichte, auf die Eingangsleistungen normierte Zahlrate betrigt

2 x 10°;, bei Ombar Heliumdruck, 50 GHz UV-Verstimmung und dem Fokus weit

vorne in der Zelle. Wie bereits erwiahnt wurde hier und auch in der restlichen Arbeit

immer auf die Eingangsleistungen vor der Zelle und vor der Fokussierlinse normiert,
da dort die Leistungen gemessen wurden. Berechnet man nun noch mit ein, dass die

unbeschichtete Fokussierlinse pro Strahl nur 92,7 % transmittiert, kann man zum Ver-
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Abbildung 4.18: Einfluss des Helium-Puffergases auf die UV-Absorption. Aufge-
tragen ist die Transmission durch die Quecksilberdampfzelle bei einer UV-Verstimmung von
50 GHz dber dem Helium-Puffergasdruck bei einer Quecksilberdampftemperatur von 130 °C.
Der Grofteil der Absorption wird durch die Druckverbreiterung durch das Puffergas verur-

sacht.

gleich mit den &lteren Messungen [Mar09, EWHO1] die Zéhlrate auf die Leistungen in
der Quecksilberzelle normieren. Dadurch erhéhen sich die Werte um 25 %. Die hochste
von uns gemessene, auf die Leistungen in der Zelle normierte Zahlrate betrigt also
2,5 x 10°$%-. Die Detektionseffizienz wurde in [Mar09] zu 6 x 10~° abgeschétzt. Sie
setzt sich zusammen aus der gemessenen Transmission der MgF, Linse (T=68 %), den
gemessenen Transmissionen der drei Lyman-a Filter (Acton 122-N-1D F2 T=20,5%,
Acton 122-XN-1D F3 T=14,5% und Acton 122-XN-1D XF2 T=3,5%) und dem aus
dem Strahlverlauf berechneten Wert fiir die Transmission am kleinen Metallspiegel
(T=70%) und der vom Hersteller angegebenen Effizienz des Photomultipliers (12%).

Damit ergibt sich eine auf die Leistungen vor der Zelle normierte Konversionseffizienz
nW
w3
effizienz von 69 nW—VZ

von 55 beziehungsweise eine auf die Leistungen in der Zelle normierte Konversions-

Die hochste absolut erreichte Lyman-a Rate betragt 10800 %S daraus ergibt sich eine

erzielte Lyman-a Leistung von 0,3nW. Bei dieser Messung betrug aber die auf die
gen der Fundamentalen vor der Zelle waren Pyy = 140mW, Pyg, = 350mW und

und die Leistun-

Eingangsleistungen normierte Konversionseffizienz nur 1,1 x 10°

Pyryen = 200mW. Das heif},t es wurden weder die idealen Bedingungen noch die maxi-
mal moglichen Leistungen verwendet. Das erklédrt sich daraus, dass die absolute Lyman-
a Leistung zunéchst nicht im Fokus dieser Arbeit lag.

Die in Kapitel 3 angegebenen typischen und maximalen Leistungen der fundamentalen

Lasersysteme wurden direkt hinter den jeweiligen Verdopplungsresonatoren gemessen.



80 4.4. VERBESSERUNG DER KONVERSIONSEFFIZIENZ

Auf dem Weg bis vor die Zelle wird der UV-Strahl durch die Optiken um 35 % ab-
geschwécht. Ebenso wird der blaue Strahl um 22 % und der griine Strahl um 11 %
abgeschwicht. Nimmt man die maximale auf die Eingangsleistungen normierte Kon-
versionseffizienz von 55 %V—VZ und die typischen Leistungen, die vor der Zelle mit mo-
deratem Aufwand ohne Gefahr von Zerstorungen oder Degradation realisierbar sind
(Pyv = 260mW, Py = 350mW und Pyyen, = 300mW), so erhélt man eine Leistung
von 1,5nW. Nimmt man stattdessen die maximal in der Zelle erreichbaren Leistun-
gen (Pyy = 490mW, Py,, = 350mW und Py, = 3,6 W) an, so ergibe sich eine
Lyman-a Leistung von 34nW. Nach einer einfachen Abschidtzung [WPEHO1] sollte
bereits eine Leistung von 1nW ausreichen, um innerhalb einiger Minuten gefangene
Antiwasserstoffatome von einer typischen Anfangstemperatur in der Falle von 375 mK
auf das Doppler-Limit von 2,4 mK zu kiihlen. Damit ist bei vollen Leistungen mit der
aufgebauten Lyman-a Quelle die angestrebte Kiihlung von Antiwasserstoff zumindest
vorstellbar.

Vergleicht man die erreichten Zahlen mit denen in [Mar09] ver6ffentlichen Zahlen, so
konnte die auf die Leistungen in der Zelle normierte Konversionseffizienz von 11 “WVZ
auf 69 ;V—VZ um einen Faktor 6,3 erhoht werden. Die maximal erzielte Lyman-a Leis-
tung wurde um einen Faktor 4,8 von 0,063 nW auf 0,3nW erhoéht. Die Erhohung setzt
sich zusammen aus dem Gewinn durch das Weglassen des Helium-Puffergases, der
Verschiebung des Fokus in den vorderen Bereich der Zelle und der Wahl der idealen
UV-Verstimmung. Wahrscheinlich ist auch die Fokusiiberlagerung im Verlauf der in
Kapitel 3.4 geschilderten Messungen noch etwas verbessert worden. In [EWHO01] wurde
mit dem friiheren Lasersystem 20nW Lyman-« Leistung erzeugt. Die fundamentalen
Leistungen in der Zelle waren Pyy = 570mW, Py, = 500mW und Pyrye, = 1,2 W.
Damit ldsst sich die auf die Leistungen in der Zelle normierte Konversionseffizienz zu
58 “WVZ berechnen. Das ist etwas weniger als die von uns erreichte normierte Konver-
sionseffizienz, so dass der Aufbau dieser Arbeit die bisher effizienteste kontinuierliche

Lyman-a Quelle ist.

Mit der Theorie aus Kapitel 2 berechnet sich die theoretische, auf die Leistungen in der
W
69 %V—VZ Dieser Unterschied wird mit den nicht-Gauflschen Fundamentalstrahlen und der

Zelle normierte Konversionseffizienz zu 430 also etwa 6 mal mehr als die erreichten
nicht perfekten Strahliiberlagerung erklirt. In der Berechnung der Phasenanpassungs-
temperatur lief§ sich das Problem der nicht-Gauf3schen Fundamentalstrahlen durch die
Verwendung der gemessenen b-Parameter umgehen. Bei der Berechnung der Lyman-«
Leistung funktioniert das nicht. Die gemessenen b-Parameter entsprechen reinen Gauf3-
Strahlen, die wesentlich hirter fokussiert sind und daher auch mehr Lyman-« Leistung
erzeugen. Dennoch kann man die Theorie verwenden, um relative Vergleiche zu machen.
So kann abgeschitzt werden, wie viel mehr Leistung in unserem Experiment in etwa
zu erwarten wére, verglichen mit der friitheren Situation, wo der frequenzzverdoppelte
Argon-Ionen Laser verwendet wurde. Bei gleichen Foki ergibt sich aus der schméleren

Zwei-Photonen-Resonanz und der kleineren UV-Verstimmung ein Faktor 3. Berechnet
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man noch den angegebenen groéfleren b-Parameter mit ein, erhélt man sogar einen Fak-
tor 8. Ein Grund dafiir dass wir diesen Faktor im Vergleich der Experimente nicht
anndhernd sehen, ist wohl, dass die Transmission der MgF, Linsen in [EWHO1] mit
48% abgeschitzt wurde. Wir haben die Transmission der von uns verwendeten Linse,
die vom gleichen Typ und Hersteller ist, auf 68% vermessen. Folgt man dieser Logik,
so wurde die Leistung in [EWHO01] um einen Faktor 3 iiberschétzt, da dort drei solcher
Linsen verwendet wurden. Beriicksichtigt man nun noch, dass die Strahliiberlagerung
duflerst kritisch und daher schlecht vergleichbar ist, sind die Ergebnisse durchaus ver-

gleichbar.

4.5 Hintergrund und TALISE

Zum Abschluss des experimentellen Teils werden in diesem Abschnitt noch zwei Effekte
besprochen, die nicht direkt mit der Lyman-a Erzeugung zusammenhéingen, sondern
zusitzlich auftreten, wenn mit den fundamentalen Strahlen in den Quecksilberdampf
gestrahlt wird. Als Erstes soll der in Kapitel 3.5 erwéhnte Hintergrund in der Lyman-a
Zihlrate, der durch Unterbrechen des griinen Strahls herausgerechnet wird, besprochen
werden. Dieser Hintergrund entsteht durch die eingestrahlte UV-Strahlung. Wenn nur
der UV-Laser eingestrahlt wird, wird eine Z#hlrate gemessen. Strahlt man nur den
blauen oder griinen Laser ein, erhélt man keine Zahlrate. In Abbildung 4.19 wird der
bei der Lyman-a Messung gemessene Hintergrund iiber der Verstimmung der UV-
Strahlung zum 6°P Niveau aufgetragen. Die Werte und eingezeichneten Fehler ergeben
sich aus der Mittelung der Lyman-o Messungen, die bei der jeweiligen Verstimmung
aufgenommen wurden. Dazu wurde der Hintergrund auf die eingestrahlte UV-Leistung
normiert. Die Temperatur der Zelle entsprach jeweils der Phasenanpassungstemperatur
fiir die verwendete UV-Verstimmung. Die beiden blauen Datenpunkte (X) bei kleinen
UV-Verstimmungen stammen aus Lyman-o Messungen ohne Helium. Es ist zu erken-
nen, dass sowohl kleine UV-Verstimmungen als auch die Anwesenheit von Puffergas zu
groflen Hintergrundzédhlraten fiithren.

Es gilt nun herauszufinden, wie dieser Hintergrund entsteht. Fiir die Detektion von
Quecksilber in Luft wurde mit gepulster Strahlung der Wellenlénge 253,7 nm resonant
zum 6P Niveau in Quecksilberdampf eingestrahlt und das abgestrahlte Spektrum im
Bereich von 300nm bis 850 nm untersucht [BLS97]. Es wurde eine grofe Zahl von
Quecksilberlinien gefunden. Darunter sind auch Linien, die zu energetisch hoch lie-
genden Quecksilberniveaus, wie zum Beispiel dem 11'S-Niveau gehoren. Da wir, im
Gegensatz zu dieser Messung, auch VUV-Strahlung nahe der Lyman-a Wellenlédnge
detektieren konnen, liegt die Vermutung nahe, dass es sich bei dem Hintergrund um die
entsprechenden VUV-Linien des Quecksilberspektrums handelt. In der erwéhnten Mes-
sung [BLS*97] wurde auch eine starke Ionisierung des Quecksilbers beobachtet. Daraus
wurde geschlossen, dass ein durch das 63P Niveau unterstiitzter Drei-Photonen-Prozess

das Quecksilber ionisiert. Bei der Rekombination entstehen dann, je nach Zerfallsweg,



82 4.5. HINTERGRUND UND TALISE

18000 . .

16000 F -
—14000 | 3
(2]
= 12000 | =
@

5,10000 | -
©
S 8000 F 3
>
$ 6000 F 3
£
T 4000 F 3

2000 | 1[ * I

0 . * raal X N N N e aaal
100 1000

UV Verstimmung [GHz]

Abbildung 4.19: Hintergrund in Lyman-« Signal durch die UV-Strahlung. Auf
der y-Achse ist die auf die UV-Leistung normierte Zihlrate des Photomultipliers, wenn
nur UV-Strahlung eingestrahlt wird, aufgetragen. Auf der z-Achse ist die verwendete UV-
Verstimmung aufgetragen. Der Hintergrund durch die UV-Strahlung steigt stark mit kleine-
rer UV-Verstimmung an. Die roten Kreuze sind mit 100 mbar Helium gemessen die blauen
Punkte (X) ohne Puffergas.

die beobachteten Linien. Das passt zu unserer Beobachtung, dass bei kleineren UV-
Verstimmungen und hoéheren Puffergasdriicken der Hintergrund verstiarkt wird, denn
dann wird der erste Schritt des Drei-Photonen-Prozesses stéirker unterstiitzt.

Um diese Vermutung weiter zu stiitzen wurde in einem weiteren Versuch nur UV-
Strahlung eingestrahlt. Mit einem Filter wurde die UV-Strahlung geblockt, die mit dem
kleinen Spiegel aus der Zelle herausreflektiert wird. Man sieht dann auf einer Papier-
karte sichtbare Strahlung, die ebenfalls mit aus der Zelle herausreflektiert wird. Diese
sichtbare Strahlung wurde mit einem einfachen Prismen-Spektrograph untersucht und
ein griiner sowie ein orangener Anteil gefunden. Die gefundenen Linien kénnen mit
der 546nm Linie (7°S;-6°P, Ubergang) und der 577/579 nm Doppellinie (6°Dy-6'P;
Ubergang und 6°D,-6'P, Ubergang) identifiziert werden. Diese Linien gehoren zu den
stirksten Linien einer Quecksilberdampflampe, die ebenfalls mit Elektronenstofl und
Rekombination funktioniert. Das alles stiitzt die Vermutung, dass der Hintergrund
durch VUV-Linien in Quecksilber verursacht wird, die durch Elektronenstofl und Re-
kombination angeregt werden.

Die bisher besprochene Hintergrundzdhlrate wird gemessen, wenn nur der UV-Laser
eingestrahlt wird. Bei kleinen UV-Verstimmungen von 25 GHz ohne Heliumdruck wird
eine Erhohung des Hintergrunds beobachtet, wenn zusétzlich die blaue Strahlung ein-
gestrahlt wird. Bei 25 GHz UV-Verstimmung und 93 mW eingestrahlter UV-Leistung

wurden 100 cts/s Hintergrund gemessen und mit zusétzlich eingestrahlten 350 mW
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blauer Strahlung 200 cts/s. In der Arbeit von Koudoumas et. al. [KE93] wird das UV-
und VUV-Spektrum von Quecksilber untersucht, wenn mit gepulster Strahlung Zwei-
Photonen-resonant zum 8'S Niveau eingestrahlt wird. Es wird wieder eine Vielzahl
von Quecksilberlinien im UV- und VUV-Bereich beobachtet. Dafiir werden Prozes-
se wie parametrische Erzeugung, verstirkte spontane Emission und Raman-Streuung
verantwortlich gemacht. Ob die beobachtete Erhohung der Hintergrundzéhlrate durch
die blaue Strahlung bei kleinen UV-Verstimmungen durch solche Prozesse oder durch
zusétzliche Ionisierung und Rekombination entsteht, ist bislang nicht klar.

Neben dem Vier-Wellen-Mischprozess wy = wyv +Whigu+Wgruen , der zu Lyman-o Strah-
lung fiithrt, sind noch zwei weitere Zwei-Photonen-resonante Vier-Wellen-Mischprozesse
denkbar. Bei dem Vier-Wellen-Mischprozess wy = wyy + Weiay + Whiaw Wird Strahlung
bei 113 nm erzeugt. Da die Dispersion des UV-Lasers dominiert, ist dieser Vier-Wellen-
Mischprozess bei der gleichen Temperatur wie die Lyman-a-Erzeugung phasenange-
passt. Wegen der Absorption von MgFy bei 113 nm kénnen wir VUV-Strahlung bei die-
ser Wellenldnge nicht detektieren. Ebenfalls denkbar ist Vier-Wellen-Differenzfrequenz-
mischen mit wy = wyy + Whigy — Weruen- Das ergébe Strahlung bei 219nm. Da fiir Dif-
ferenzfrequenzmischen eine andere Phasenanpassungsbedingung gilt, ist dieser Prozess
ist nicht phasenangepasst.

Der zweite interessante Effekt, der in diesem Abschnitt besprochen werden soll, be-
trifft die IR-Strahlung des 7'S-6'P Ubergangs. Im Abschnitt 4.3 wurde in Abbil-
dung 4.7 gleichzeitig die Zwei-Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal und in der
IR-Fluoreszenzstrahlung gemessen. Beide Kurven konnten gut von der Theorie wie-
dergegeben werden. Die Zweiphotonenresonanz im Lyman-a Signal konnte, wie in
Abschnitt 4.3 gezeigt, auch bis runter zu UV-Verstimmung von 50 GHz gut von der
Theorie beschrieben werden. Fiir die gleichzeitig aufgenommene IR-Strahlung stimmt
die Theorie aus den optischen Bloch-Gleichungen bei kleinen UV-Verstimmungen nicht
mehr gut mit den gemessenen Kurven iiberein. Es treten deutliche Unterschiede auf,
die zunéchst unverstanden waren.

In Abbildung 4.20 wird die IR-Strahlung des 7'S-6'P Ubergangs gegen die Verstim-
mung zur Zwei-Photonen-Resonanz fiir verschiedene UV-Verstimmungen gezeigt. Bei
800 GHz zeigt sich die bekannte flache und breite Verteilung iiber die Quecksilberiso-
tope. Bei 150 GHz wéchst ein schmales um Groflenordnung hoheres Maximum an der
Stelle des 2“?Hg Isotops. Die IR-Strahlung der anderen Isotope verschwindet diesem
Maximum gegeniiber fast vollig. Bei 50 GHz UV-Verstimmung sind wieder die Maxima
aller Isotope zu erkennen, die relativen Hohen sind aber gegeniiber 800 GHz verédndert
und die Linien schméiler. Wieder hat man um Gréflenordnungen hohere IR-Intensitéten.
Die Temperatur der Zelle entspricht der Phasenanpassungstemperatur der Lyman-«
Erzeugung bei der jeweiligen UV-Verstimmung. Diese Verschmélerung ldsst sich nicht
durch die geringere Temperatur erkldren. Dieses zunédchst réitselhafte Verhalten lésst
sich durch Lasertitigkeit auf dem 7'S-6'P Ubergang erkliren. Durch die blaue und die
UV-Strahlung wird Besetzung in das 7'S Niveau gepumpt. Das 6'P Niveau wird nur
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Abbildung 4.20: TALISE im Zwei-Photonen-Resonanz Signal. Gezeigt ist
die gemessene Spannung der Photodiode (0,432 mV=1nW) fir die IR-Strahlung der
Zwei-Photonen-Resonanz tber der Verstimmung der blauen Strahlung zur Zwei-Photonen-
Resonanz Aoy = Vyqy + vuv — vpng bei verschiedenen UV-Verstimmungen (rot/oben Ayy =
50 GHz, griin/Mitte Ayy = 150 GHz, blau/unten Ayy = 800 GHz). Die Temperaturen des
Quecksilberdampfs entsprechen der jeweiligen Phasenanpassungstemperatur. Bei kleinen UV-
Verstimmungen steigt das Zwei-Photonen Signal stark an. Dies wird mit Lasertditigkeit auf
dem 'S — 61 P Ubergang erklirt.

iiber den 7'S — 6'P Zerfall mit einer Zerfallszeit von 36,9 ns bevolkert [BL89]. Das 6'P
Niveau zerfillt schnell mit 1,48 ns in den Grundzustand [MLO0O0], so dass automatisch
Inversion auf dem 7'S-6'P Ubergang vorliegt. Diese Inversion wird nur in dem langen,
schmalen Bereich des Quecksilberdampfs erzeugt, der durch die Strahlform der funda-
mentalen Strahlen vorgegeben ist. Ist die Inversion iiber einer bestimmten Schwelle,
kann ein spontan in die richtige Mode gestreutes Photon durch stimulierte Emission in
Vorwirts- und Riickwirtsrichtung verstirkt werden. Damit erklirt sich das Verhalten
aus Abbildung 4.20. Bei 800 GHz waren alle Isotope bei den verwendeten Leistungen
(Pyy = 200 mW, Pyg, = 340 mW) unter der Schwelle. Bei 150 GHz (Pyy = 274 mW,
Pyaw = 330mW) hatte gerade nur das hiufigste 2°?Hg Isotop eine Inversionsdichte
iiber der Schwelle. Durch die Verstiarkung ist dessen Infrarot-Strahlung um Groéfen-
ordnung stirker als die der anderen Isotope. Bei 50 GHz waren schlief3lich alle Isotope
mit der verwendeten Leistungen von FPyy = 100mW und Py, = 270mW iiber der
Schwelle. Solches ASE Verhalten (Amplified Spontaneus Emission) auf dem 7'S — 6'P
Ubergang bei 1014 nm wurde schon friiher bei der Erzeugung von VUV-Strahlung in
Quecksilber mit gepulsten Lasern gesehen [TM81]. In der Arbeit von Omenetto et. al.
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[OMR94] wird ebenfalls mit gepulsten Systemen solche Verstirkung auf der 546nm
Linie des 73S,-6°P, Ubergangs in Quecksilber erreicht. In dem Artikel von Amorim et.
al. [ABJOO] wird fiir dieses Phinomen der Begriff TALISE (Two Photon Absorption
Laser Induced Stimulated Emission) gepriagt. In unserem Experiment wurde dieser
Effekt zum ersten Mal mit kontinuierlichen Lasern in Quecksilber beobachtet, nach

bestem Wissen auch zum ersten Mal {iberhaupt mit kontinuierlichen Lasern.
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Abbildung 4.21: Nichtlineares Verhalten beim Einsetzen der Lasertitigkeit der
IR-Strahlung. Aufgetragen ist die Leistung der IR-Strahlung des 7'S-6'P Ubergangs tiber
der UV-Leistung bei einer festen blauen Leistung von 46 mW. Die Messung wurde bei Ayy =
25 GHz ohne Helium durchgefithrt. Fir die roten Kreuze wurden die Laserfrequenzen auf die
202 g Zwei-Photonen-Resonanz eingestellt und die blauen X-Datenpunkte auf die 2°* Hg Zwei-
Photonen-Resonanz. Die kleinen Graphen zeigen die Form der Zwei-Photonen-Resonanz beim
Durchstimmen der blauen Wellenldnge. Die gestrichelten Linien fiihren zu der UV-Leistung
mit der gemessen wurde. Fir kleine Leistungen zeigt sich die normale Form. Bei mittleren
Leistungen ist nur das 2°2Hg Isotop iiber der Schwelle. Bei hohen Leistungen zeigen alle

Isotope Lasertdtigkeit.

Das beobachtete Schwellenverhalten ldsst sich noch besser bei einer festen UV-Verstim-
mung und variablen Pumpleistungen analysieren. Dies wird in Abbildung 4.21 ge-
zeigt. Dort wird die gemessene IR-Leistung iiber der Leistung des UV-Lasersystems
aufgetragen bei einer festen Leistung des blauen Lasersystems von 46 mW. Die UV-
Verstimmung betrug 25 GHz und die Temperatur des Quecksilberdampfs 115°C. Der
blaue Laser wurde einmal auf die Zwei-Photonen-Resonanz des 2°?Hg Isotops und ein-
mal auf die des deutlich selteneren 2°*Hg Isotops gesetzt. Man erkennt deutlich bei
beiden Isotopen das stark nichtlineare Verhalten im Bereich der Schwelle. Wegen der

geringeren Inversionsdichte liegt die Schwelle des selteneren 2°*Hg Isotops hoher als die
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des hiufigeren 2"2Hg Isotops. Die kleinen eingebetteten Graphen zeigen die Form der
Zwei-Photonen-Resonanz im [R-Signal bei verschiedenen UV-Leistungen. Bei niedrigen
Leistungen (Pyy = 428 W) zeigt sich das bekannte Bild ohne Lasertétigkeit. Bei mitt-
leren Leistungen (Pyy = 7,8 mW) zeigt nur dass °?Hg Isotop Lasertiitigkeit. Bei hohen
Leistungen (Pyy = 56 mW) sind alle Isotope iiber der Schwelle. Dieses isotopenselekti-
ve Anschwingen kann mit den schmalbandigen, kontinuierlichen Lasern gut untersucht
werden. Die maximal erreichte Laserleistung bei 1014 nm durch den TALISE-Prozess
betrigt 115 uW bei Pyy = 210 mW, Py, = 242 mW und 100 mbar Helium. Verglichen
mit den Eingangsleistungen ist es also ein recht ineffizienter Prozess. Allerdings muss
bedacht werden, dass im Einfachdurchgang auch nur ein geringer Teil der fundamen-
talen Strahlung absorbiert wird.

Nachdem diese Besonderheit im Signal der IR-Strahlung beim Durchstimmen iiber
die Zwei-Photonen-Resonanz geklart ist, kann nun auch das IR-Signal analysiert wer-
den, das wihrend des Durchstimmens bei 25 GHz ohne Helium-Puffergas aufgenommen
wurde. In Abschnitt 4.3 in der Abbildung 4.13 wurde die bei dieser Messung aufgenom-
mene Lyman-« Kurve gezeigt und konnte nicht gut von der Theorie erkldrt werden.
Abbildung 4.22 zeigt die dazugehorige Kurve der IR-Strahlung. Im unteren Teil der
Abbildung wird die Position und relative Haufigkeit der einzelnen Quecksilber-Isotope
gezeigt. Fiir UV-Verstimmungen deutlich grofler als die Hyperfeinstrukturaufspaltung
des 6P Niveaus entspricht die relative Hiufigkeit auch der erwarteten relativen Hohe
der Maxima. Bei 25 GHz UV-Verstimmung gilt das so einfach nicht mehr, da jetzt zum
Beispiel fiir das 2**Hg Isotop der UV-Laser niher resonant ist als fiir das '%*Hg Isotop
(siche auch Abb. 3.5). AuBerdem wird die H6he der Maxima durch den TALISE-Effekt
verzerrt.

Die gemessene Kurve in Abbildung 4.22 entspricht nicht ganz den Erwartungen. Die
Maxima bei den *'Hg/**°Hg Isotopen sind hoher als das 2*?Hg Maximum, obwohl
die UV-Verstimmung fiir das ?°°Hg Isotop grofler ist als fiir das *2Hg Isotop. Wegen
der Hyperfeinstruktur besitzt das 2°!Hg Isotop sowohl Komponenten, fiir die die UV-
Strahlung weniger als 25 GHz verstimmt ist, als auch solche, fiir die es mehr ist. Es
taucht ein zusitzliches Maximum nahe der Resonanz des 2*'Hg Isotops auf, das aber
sowohl von der Hohe als auch von der Position nicht wirklich zu diesem Isotop passt.
Auch das Maximum der ®*Hg/!"9Hg Isotope ist verschoben und weist ein Nebenmaxi-
mum auf.

In Abbildung 4.23 wurde dieselbe Messung iiber einen grofleren Durchstimmbereich
der blauen Strahlung bei einer UV-Verstimmung von jetzt nur noch 10 GHz durch-
gefiihrt. Das sich ergebende Bild hat nur noch wenig Ahnlichkeit mit den zuvor vor-
gestellten Zwei-Photonen-Resonanzkurven. Man muss sich zunéchst klarmachen, dass
es nun zwei Prozesse gibt, die zu [R-Strahlung bei 1014 nm fiihren. Zum Einen die
bekannte Zwei-Photonen-Absorption, bei der die Summe der UV-Frequenz und der
blauen Frequenz dem 6'S-7'S Ubergang entspricht. Diese Resonanzen liegen im rech-

ten Teil des Bildes. Zum Anderen gibt es zweifache Ein-Photonen-Absorption, bei der
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Abbildung 4.22: Verschiebung der Energieniveaus. Aufgetragen ist das Signal der
IR-Laserstrahlung tiber der Verstimmung der blauen Strahlung zur Zwei-Photonen-Resonanz
bei einer UV-Verstimmung von 25 GHz (T = 114 °C). Die Positionen und Hdaufigkeiten der
Quecksilberisotope werden im unteren Teil der Abbildung gegeben. Die Linie des 2! Hg Isotops
ist leicht verschoben und die Hohe der Mazima von *°' Hg und ?°Y Hg deutlich héher als von der

Hdiufigkeit her erwartet. Die entsprechende Lyman-a Kurve wurde in Abbildung 4.13 gezeigt.

im ersten Schritt, trotzt 10 GHz Verstimmung, Besetzung in das 6P Niveau gebracht
wird. In einem zweiten Schritt wird diese Besetzung durch die blaue Strahlung in das
7'S Niveau gebracht. Diese zweifache Ein-Photon-Absorption hat ihre Resonanz ex-
akt bei der 6°P-7'S Ubergangsfrequenz des jeweiligen Isotops. Da das 6°P Niveau der
ungeraden Isotope durch die Hyperfeinstruktur aufgespaltet ist, gibt es bei den un-
geraden Isotopen fiir jede Hyperfeinkomponente eine zweifache Ein-Photon-Resonanz.
Die zweifachen Ein-Photon-Resonanzen liegen im linken Teil der Abbildung. Der Un-
terschied zwischen der Zwei-Photonen und der doppelten Ein-Photon-Resonanz wird
zum Beispiel in [Bey08] ausfiihrlich diskutiert. Im unteren Teil von Abbildung 4.23 sind
wieder die Positionen der Zwei-Photonen-Resonanz der einzelnen Isotope gegeben. Die
Hohe der Balken entspricht der relativen Hiufigkeit der Isotope. Fiir das 2°*Hg Iso-
top ist die UV-Strahlung nur 4,8 GHz verstimmt, fiir das ®*Hg Isotop dagegen ist
die UV-Strahlung 15 GHz verstimmt. Daher ist hier die H&ufigkeit der Isotope kein
gutes Maf} fiir die Stdrke der Linie. Zusétzlich wurden jetzt noch die Positionen der
entsprechenden doppelten Ein-Photon-Resonanzen eingezeichnet. Die Hohe der Balken
ist fiir die geraden Isotope ohne Hyperfeinstruktur wieder die relative Haufigkeit. Fiir
die ungeraden Isotope mit Hyperfeinstruktur wurde die Haufigkeit des Isotops mit der
relativen Stirke des jeweiligen 6'S-6°P Ubergangs multipliziert. Bei 0 GHz blauer Ver-
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Abbildung 4.23: Zwei-Photonen und doppeltes Ein-Photon-Pumpen der IR-
Laserstrahlung Aufgetragen ist das Signal der IR-Laserstrahlung tiber einen weiten Be-
reich der Verstimmung der blauen Strahlung zur Zwei-Photonen-Resonanz bei einer UV-
Verstimmung von 10 GHz (T = 92 °C). Der TALISE-Prozess kann iber Zwei-Photonen-
Absorption oder zweifache Ein-Photon-Absorption gepumpt werden. Die Positionen der Zwei-
Photonen-Resonanzen (ausgefillte Balken) und Ein-Photon-Resonanzen (nicht ausgefiillte
Balken) der einzelnen Isotope werden im unteren Teil der Abbildung gegeben. Die Hohe der
ausgefillten Balken entspricht der Hdaufigkeit der Isotope. Bei den nicht ausgefillten Bal-
ken wurde fiir die ungeraden Isotope die relative Stdrke der beteiligten Hyperfeinniveaus mit
eingerechnet. (a: F =1/2; b: F =3/2; ¢: F =5/2.)

stimmung befindet sich die Zwei-Photonen-Resonanz des 2°?Hg Isotops. Bei -10 GHz
findet sich die entsprechende zweifache Ein-Photon-Resonanz. Man sieht, dass bei die-
ser Verstimmung und den verwendeten Leistungen (Pyy = 186 mW, Py, = 290 mW)
die zweifache Ein-Photon-Resonanz den TALISE Prozess effektiver pumpt als die Zwei-
Photonen-Resonanz. Auffillig sind vor allem die Maxima der Zwei-Photonen-Resonanz
der Isotope *®*Hg —21Hg. Sie sind deutlich hoher als das Maximum der Zwei-Photonen-
Resonanz des Isotops 2°?Hg und sind auch in der Position verschoben. Ein zusitzliches
kleines Maximum entsteht zwischen den beiden Hauptmaxima an einer Stelle, wo sich
kein Isotop befindet. Das Maximum der Zwei-Photonen-Resonanz des Isotops 2**Hg
ist verbreitert und zeigt eine gewisse Struktur (vgl. auch Abb. 4.22). Die genann-
ten Effekte sind bis jetzt nicht verstanden. Ein Ansatz fiir eine Erkldrung konnte die
AC-Stark Verschiebung sein. Die Eigenzustinde des Atoms sind in der Anwesenheit
starker Strahlungsfelder nicht ldnger die Eigenzustéinde des Gesamtsystems. Die neu-

en Eigenzustdnde haben eine Verschiebung der Resonanzen zur Folge. Die AC-Stark
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Verschiebung ist in den Losungen der Optischen-Bloch-Gleichungen bereits enthalten.
Der Wert der Verschiebung hingt von der Verstimmung der Strahlung zum Niveau
und von der verwendeten Rabi-Frequenz ab. Bei den verwendeten Leistungen haben
wir im Bereich des Fokus Rabi-Frequenzen von mehr als 10 GHz. Sowohl das UV-
Strahlungsfeld als auch das blaue Strahlungsfeld verursachen dann Verschiebungen von
250 MHz, die sich aber bei gleichen Rabi-Frequenzen fast aufheben. Bei unterschied-
lichen Rabi-Frequenzen konnen aber Verschiebungen von wenigen 100 MHz iibrigblei-
ben. Das ist zu wenig, um die Verschiebungen in Abbildung 4.23 zu erklédren. Insgesamt
ldsst sich also sagen, dass wir mit diesen Messungen in einem sehr interessanten Bereich
sind. Die in der Zwei-Photonen-Resonanz bei kleinen UV-Verstimmungen auftretenden

Effekte sind aber noch nicht verstanden und bediirfen weiterer Untersuchungen.
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Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die zweite Generation einer kontinuierlichen, kohéren-
ten Lyman-a Quelle bei 121,56 nm aufgebaut. Diese Quelle soll zur zukiinftigen La-
serkiithlung von Antiwasserstoff dienen. Die Quelle basiert auf Vier-Wellen-Mischen in
Quecksilberdampf, wobei die 6'S-7*S Zwei-Photonen-Resonanz zur Erhéhung der Kon-
versionseffizienz genutzt wurde. Es wurden erstmals Festkorperlasersysteme zur Erzeu-
gung der fundamentalen Strahlen verwendet. Mit dem frequenzvervierfachten Yb:YAG
Scheibenlaser steht ein UV-Lasersystem zur Verfiigung, das {iber den gesamten Bereich
der 6'S-6°P Ein-Photon-Resonanz durchstimmbar ist. Damit konnte der Einfluss der
6!S-6°P Ein-Photon-Resonanz auf die Lyman-a Erzeugung untersucht werden.

Es wurde festgestellt, dass kleinere Verstimmungen zur 6'S-6°P Ein-Photonen-Resonanz
zu niedrigeren Phasenanpassungstemperaturen des Vier-Wellen-Mischprozesses fiihren.
Es wurde sowohl theoretisch als auch experimentell gezeigt, dass diese niedrigeren Pha-
senanpassungstemperaturen bei kleinen Verstimmungen der Erh6hung der Lyman-«
Leistung durch die grofiere nichtlineare Suszeptibilitét bei kleinen Verstimmungen ent-

gegenwirken.

Bei immer kleineren Verstimmungen der UV-Strahlung zur 6'S-6°P Resonanz limitiert
die Absorption der ultravioletten Strahlung die Lyman-a Erzeugung. Es wird demons-
triert, dass es daher giinstig ist, den Fokus der Fundamentalstrahlen so weit wie moglich
an den vorderen Rand der Dampfregion zu verlagern, um die absorbierende Strecke im

Quecksilberdampf zu minimieren.

Durch die niedrigeren Phasenanpassungstemperaturen konnte auf das bisher nétige
Puffergas in der Quecksilberdampfzelle verzichtet werden. Dadurch erhoht sich die
Lyman-« Erzeugung um einen Faktor 1,7. Es wurde eine Lyman-« Leistung von 0,3 nW
erreicht.

Zusitzlich zum Einfluss der 63P Resonanz auf die Lyman-o Erzeugung wurde ein
weiterer Effekt beobachtet. Durch die Nihe der 6!S-63P Ein-Photon-Resonanz wird
auch mehr Besetzung in das obere 7'S Niveau der Zwei-Photonen-Resonanz gepumpt.
Dadurch konnte erstmals eine kontinuierliche Lasertiitigkeit auf der 6'P-7'S Linie in
Quecksilber bei 1014 nm beobachtet werden.

91



92

Aus den Erfahrungen dieser Arbeit ergibt sich eine Fiille von Mo6glichkeiten, die Lyman-
a Erzeugung weiter zu verbessern. Eine vom Konzept her einfache und direkte Méglich-
keit ist, die Leistungen der fundamentalen Lasersysteme zu erhohen. Das grofite Poten-
tial liegt hier in dem Faserlasersystem, das bisher zur Sicherheit weit unter den spezifi-
zierten Leistungen benutzt wurde. Deshalb wird in unserer Gruppe zur Zeit ein eigenes
Faserlasersystem entwickelt [Ste09]. Damit konnten in der ersten Verstirkerstufe bereits
3 W IR-Leistung erzeugt werden, also mehr als das dreifache der zur Zeit verwendeten
IR-Leistung des kommerziellen Systems. Mit einer weiteren Verstérkerstufe sollte sich
diese Leistung noch erhéhen lassen. Die einfachste Moglichkeit die Leistungen des blau-
en Lasersystem zu erhohen, ist die Verwendung eines leistungsstérkeren Pumplasers fiir
den Titan:Saphir Laser. Mit dem zur Zeit kommerziell erhiltlichen 18 W Pumplaser
(Coherent Verdi V18) konnte die Leistung des blauen Lasersystems verdoppelt bis ver-
dreifacht werden. Zusétzlich konnte die Konversionseffizienz der Verdopplung durch die
Verwendung des neuen nichtlinearen Materials Bismutborat (BIBO) verbessert werden
[CHHO3]. Wegen des etwas grofieren Walk-off-Winkels wiirde sich dadurch das Strahl-
profil leicht verschlechtern, was gegen den Gewinn an Leistung abgewogen werden muss.
Eine Erh6hung der UV-Leistung hingt von der Verfiigbarkeit leistungsfihigerer nicht-
linearer Kristalle ab. Die nétige leistungsstarke Quelle fiir das fundamentale Licht ist,
wie in dieser Arbeit gezeigt, bereits vorhanden.

Mit dem neuen UV-Lasersystem ergibt sich eine faszinierend einfache Mdoglichkeit,
kontinuierliche VUV-Strahlung im Bereich von 120 nm mit bisher nicht erreichter Leis-
tungsstirke zu realisieren. Dazu muss die Wellenldnge der griinen Strahlung so einge-
stellt werden, dass auch die resultierende VUV-Strahlung nahe bei einer Quecksilber-
resonanz liegt. Dann erh6ht sich die nichtlineare Suszeptibilitdt noch einmal. Da nun
aber wegen der kleinen UV-Verstimmung zur 6'S-63P Resonanz und wegen des grofie-
ren Ubergangsmatrixelements der Beitrag der Dispersion der UV-Strahlung zur Pha-
senfehlanpassung dominiert, d&ndert sich bei dieser zweiten Ein-Photon-Resonanz die
Phasenanpassungstemperatur nur wenig. Wéhlt man die Frequenz der VUV-Strahlung
kleiner als die der betreffenden Quecksilberresonanz ergibt sich sogar eine Erhohung
der Phasenanpassungstemperatur. Das heifit, bei zwei Ein-Photon-Resonanzen multi-
plizieren sich die positiven Effekte in der nichtlinearen Suszeptibilitit. Der negative
Effekt in der Phasenanpassung tritt nur einmal, auf beziehungsweise kann sogar etwas
kompensiert werden. Durch diese insgesamt dreifach resonant erh6hte VUV-Erzeugung
sollte sich die VUV-Leistung gegeniiber der Lyman-a Leistung nach der theoretischen
Rechnung aus Kapitel 2 um einen Faktor im Bereich von 10* erhéhen lassen. Damit
ware man im pW-Bereich. Dazu werden aktuell in unserer Gruppe Experimente durch-
gefiihrt, und es wurden bereits Leistungen von einigen pW realisiert.

Um die Leistung bei der fiir die Kiihlung von Antiwasserstoff benttigten Lyman-a Wel-
lenliinge zu erhohen, kann ein Uberhdhungsresonator genutzt werden. In diesem wird
- dhnlich wie in den Verdopplungsresonatoren - die fundamentale Leistung erhoht. Im

Gegensatz zu den Verdopplungsresonatoren sollen jetzt aber die drei fundamentalen
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Strahlen gleichzeitig resonant iiberh6ht werden und sich dabei im Fokus iiberlagern.
Dazu wurde in unserer Gruppe ein neuer Resonator entwickelt [Web09]. Im fokussierten
Arm des Resonators, in dem auch die Lyman-a Erzeugung stattfindet, laufen die drei
fundamentalen Strahlen kollinear. Anschlielend werden die Strahlen durch ein Prisma
getrennt und laufen in drei verschiedenen kollimierten Armen. Das ermdoglicht, getrennt
in die Resonatoren einzukoppeln und sie unabhéngig voneinander zu stabilisieren. Am
Ende des kollimierten Arms werden die drei Strahlen in einem zweiten Prisma wieder
iiberlagert und laufen erneut kollinear durch den fokussierten Arm. In diesem Resona-
tor konnte bereits die griine Strahlung um einen Faktor 100, die blaue Strahlung um
einen Faktor 70 und die UV-Strahlung um einen Faktor 40 iiberh6ht werden. Fiir diesen
Resonator wird eine kleinere Zelle im Vergleich zur derzeit verwendeten bendétigt. Hier-
bei erweist es sich wieder als Vorteil, dass mit kleineren UV-Verstimmungen kleinere
Phasenanpassungstemperaturen benétigt werden. Kleinere Temperaturen vereinfachen
den Aufbau der Zelle, da Zellenfenster leichter vor dem Beschlagen mit Quecksilber
geschiitzt werden konnen. Diese Zelle befindet sich aktuell in der Entwicklung. Um die
Lyman-« Strahlung aus dem Resonator auszukoppeln wird das Endfenster der Zelle
verwendet. Dieses steht im Brewster-Winkel fiir die fundamentalen Strahlen und reflek-
tiert dadurch 4,5 % Prozent der Lyman-a Strahlung zur Seite. Es geht daher ein Teil der
Uberhohung verloren. Sollte sich das Resonatorkonzept als erfolgreich erweisen, kann
zur Auskopplung auch ein MgFy Prisma verwendet werden. Dieses Prisma wiirde dann
zum Einen die Aufspaltung der Fundamentalstrahlen iibernehmen. Zum Anderen wird
die Lyman-a Strahlung wegen des grofleren Brechungsindizes fiir diese Wellenlénge an
der Innenseite des Prismas total reflektiert und tritt zur anderen Seite aus dem Prisma
heraus. Dadurch konnte ein groflerer Anteil der Strahlung ausgekoppelt werden.

Eine weitere Moglichkeit die Lyman-a Erzeugung zu verbessern, ist die Verwendung
einer Hohlfaser. Hohlfasern wurden bereits fiir das Vier-Wellen-Mischen eingesetzt
[NSBE*01]. In einer solchen Hohlfaser werden die Strahlen durch streifenden Einfall
gefiihrt. So kénnen auch UV- und VUV-Strahlen iiber einen lingeren Bereich mit klei-
nen Strahldurchmessern gefiihrt werden. Mit einer Hohlfaser sollte sich der Bereich,
in dem Lyman-a Strahlung erzeugt wird, von 1-2mm auf mehr als 10 cm verldngern
lassen. Zur Phasenanpassung wird wegen der ebenen Wellenfronten der Strahlungsmo-
den in der Hohlfaser eine Phasenfehlanpassung von Ak = 0 benotigt. Zur Dispersion
tragt neben der Dispersion des Quecksilberdampfs in der Hohlfaser auch die Disper-
sion der Hohlfasermoden selbst bei, die von der Wellenlidnge der Strahlung und dem
Durchmesser der Faser abhingt [MS63]. Es konnte sich als vorteilhaft erweisen, dass
es mit dem neuen UV-Lasersystem neben der Temperatur des Quecksilberdampfs und
dem Durchmesser der Faser mit der UV-Verstimmung zur 6°P Resonanz einen dritten
Freiheitsgrad zur Einstellung der Phasenanpassung gibt.

Die Idee der Hohlfaser ldsst sich sehr gut mit der Verwendung von isotopenreinem
Quecksilber kombinieren. Durch die Verwendung von isotopenreinem Quecksilber lésst

sich die Lyman-a Erzeugung um einen Faktor 10 erhéhen [Pah02]. Isotopenreines
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Quecksilber ist aber mit 25 $/mg zu teuer, um in der bisherigen Quecksilberzelle einge-
setzt zu werden, da hier etwa 200 g Quecksilber benétigt werden. Das Dampfvolumen
in einer Hohlfaser ist sehr klein, die benétigte Menge Quecksilber damit wesentlich
geringer. Deshalb konnte es mit einer solchen Hohlfaser rentabel werden isotopenreines
Quecksilber zu verwenden.

Sowohl der Resonator als auch die Hohlfaser lassen sich gut mit einer weiteren Idee
kombinieren. Dabei geht es darum elektromagnetisch induzierter Transparenz (EIT)
zur Verbesserung der Lyman-a Erzeugung zu nutzen [Har97]. Dazu miisste der 63P-
7'S Ubergang mit der blauen Strahlung so stark getrieben werden, dass das 6°P Niveau
durch den AC-Stark Effekt um mehr als die Linienbreite aufgespaltet wird. Dann kénn-
te der UV-Laser direkt auf Resonanz eingestrahlt werden, ohne absorbiert zu werden.
Die nichtlinearen Suszeptibiltédt bleibt dabei erhoht, da hier die aufgespalteten Niveaus
konstruktiv interferieren [HFI90]. Mit dem Drei-Farben-Resonator sind hohere Inten-
sitdten der blauen Strahlung moglich, was die Aufspaltung vergréfiert. In der Hohlfaser
befinden sich die Quecksilberatome dauerhaft im Bereich des Strahlungsfeldes, was die
Interaktionszeit erhoht. In einer fritheren Arbeit wurde die zu kurze Interaktionszeit
der Atome mit der Strahlung im Fokus als Grund dafiir angefiihrt, warum kein EIT in
Quecksilber beobachtet werden konnte [Hen05].

Als letzte Moglichkeit die Lyman-« Leistung zu erhdhen sei noch die Quasi-Phasenanpas-
sung erwidhnt. Bei der Quasi-Phasenanpassung wird eine grofle Phasenfehlanpassung
iiber einen Bereich erlaubt. Wenn nach einer bestimmten Strecke destruktive Interfe-
renz einsetzen wiirde, wird das Vorzeichen der nichtlinearen Wechselwirkung gedreht
oder die Wechselwirkung ganz ausgesetzt, bis die Strahlungsfelder wieder in Phase
sind [ABDP62|. Fiir die Lyman-a Erzeugung konnte man das folgendermafien nutz-
ten: Die Dichte des Quecksilberdampfs wird um ein Vielfaches zu hoch fiir die normale
Phasenanpassung gewihlt. Nach einer kurzen Strecke ist dann die erzeugte Lyman-«
Strahlung auBer Phase mit der erzeugenden nichtlinearen Polarisation und wiirde de-
struktiv interferieren. Deshalb wird die Lyman-a Erzeugung fiir eine Strecke ausgesetzt.
Die nichtlineare Polarisation und die Lyman-a Strahlung kommen wieder in Phase, die
Lyman-a Erzeugung wird wieder angeschaltet und so weiter. Das Aus- und Anschal-
ten der Lyman-a Erzeugung konnte zum Beispiel durch ein Magnetfeld geschehen, das
wechselweise angelegt und nicht angelegt wird und die Zwei-Photonen-Resonanz so weit
verschiebt, dass kein Lyman-a mehr erzeugt wird. Ingesamt wiirde man dadurch die
Strecke, auf der die Lyman-a Erzeugung stattfindet, halbieren, aber die quadratisch
eingehende Dichte vervielfachen. Auf einem Umweg entsteht so doch die Moglichkeit
die erhohte nichtlineare Suszeptibilitdt durch kleine UV-Verstimmungen zu nutzten
ohne niedrigere Dichten des Quecksilberdampfs in Kauf nehmen zu miissen.
Insgesamt ist zu erkennen, dass es eine Vielzahl an innovativen Moglichkeiten zur
Erhohung der Lyman-a Erzeugung gibt. Viele dieser Ideen profitieren direkt von der
Moglichkeit, mit dem neuen Lasersystem die 6°P Resonanz nutzen zu kdnnen oder sind

erst durch die Erkenntnisse dieser Arbeit entstanden.



Anhang A

Zusammenstellung der benoétigten
Quecksilberdaten

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

Daten von Quecksilber benotigt, die im Folgenden zusammengestellt sind.

Ubergangsfrequenzen und Oszillatorstirken

Zur Berechnung der Phasenfehlanpassung Ak nach Gleichung 2.38 werden die Uber-
gangsfrequenzen der vom Grundzustand aus erreichbaren Zustédnde und die entspre-
chenden Oszillatorstirken benétigt. Sie werden in der Tabelle A.1 zusammengestellt.
Die Werte fiir die Lage der Energieniveaus wurden [Moo71] entnommen. Es handelt
sich hierbei um die Schwerpunkte der Energieniveaus, die durch Isotopieverschiebung
und die Hyperfeinstruktur aufgespalten sind. Die Oszillatorenstérken bis n = 13 wur-
den von Smith und Alford [AS87, SA86] gemessen. Dort wurde auch festgestellt, dass
das Kontinuum durch das (*D3/2)6p’ 'P Niveau dominiert wird und es daher ausreicht
dieses mit einzurechnen, um das Kontinuum zu beriicksichtigen. Zur Berechnung der
nichtlinearen Suszeptibilitit x® nach Gleichung 2.21 werden zusitzlich die Oszilla-
torstirken der vom 7'S Zustand aus erreichbaren Zustéinde benotigt. Diese werden
ebenfalls in Tabelle A.1 angegeben. Auflerdem ist das relative Vorzeichen des Produkts

der Matrixelemente, wie sie in Gleichung 2.22 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_p2s+1p | frig_p2s+1p | Vorzeichen
6'S | 0
6P | 7423,8705 0,024 0,0022 —
6'P | 10184,6744 1,15 0,15 —
7'P | 12041,8535
7P | 13121,873 <10° 0,11 +
7'P | 13429,522 0,020 1,24 +
$3P | 14403,7311 0,004 | 1,2x 10~ +
8P | 14478 3608 0,010 0,029 _
(2D52)6p' P | 148456 0,15 0,018 +
93P | 14958,5942 0,0055 5,0 x 107° —
9'P | 15062,45 0,070 0,029 +
10°P | 15241,8842 0,0018 | 2,6 x 107 +
10'P | 15286,5132 0,0155 0,0097 +
113P | 15410,5068 0,0011 | 1,6 x 10-° +
11'P | 15435,1013 0,0050 0,0050 +
123P | 15517,33 0,0008 7,5 % 1076 +
12'P | 15533,354 0,0023 0,0025 +
133P | 15590,21 0,0005 1,7 x 107° +
13'P | 15601,144 0,0011 0,0015 +
(2Ds3/2)6p 1P | 16719,3 0,53 0,061 +
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Hyperfeinstruktur- und Isotopieverschiebungen der
6'S-6°P Resonanz

Zur Berechnug der Zwei-Photonen-Resonanz nach Gleichung 2.26 wird die Héaufig-
keit der Quecksilber-Isotope und die Isotopieaufspaltung des 6'S-7'S Zwei-Photonen-
Ubergangs ben6tigt. Dieses Daten werden in Tabelle A.2 gegeben. Die Hiufigkeit der
Quecksilberisotope wurde [ZSB89] entnommen. Quecksilber natiirlichen Isotopenge-
mischs enthilt sieben stabile Isotope. Das 1%Hg Isotop ist mit 0,15 % so selten, dass es
in den Rechnungen vernachliissigt wurde. Die Aufspaltung des 6'S-7'S Zwei-Photonen-
Ubergangs wurde [GV75, GLV77] entnommen.

Bei immer kleineren UV-Verstimmungen zur 6'S-6°P Resonanz wird die Isotopie- und
Hyperfeinstrukturaufspaltung dieses Ubergangs wichtiger. Dazu werden in Tabelle A.2
die benstigten Werte gegeben. Die Werte der [sotopieverschiebungen und die der Hy-
perfeinaufspaltung des 6'S-6°P Ubergangs stammen aus [Sch63]. Um die Hyperfein-
komponenten richtig mit einzurechnen, muss der Berechnung der partiellen Suszep-
tibilitét x12 nach Gleichung 2.22 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. Am Beispiel der F' = 1/2
Komponente des '"Hg Isotops ergibt sich G('*”Hg) = 32; = §. In der Berechnung
der linearen Suszeptibilitit x(! nach Gleichung 2.38 miissen die Oszillatorstirken der
Hyperfeinkomponenten ebenfalls mit diesem Gewichtungsfaktor multipliziert werden,

wenn die Isotopie- und Hyperfeinstrukturaufspaltung mit eingerechnet werden soll.
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Tabelle A.2: Hyperfeinstruktur- und Isotopieverschiebungen des 7'S Niveaus
und des 6°P Niveaus sowie Hiufigkeit der Quecksilberisotope. Bei den ungeraden
Isotopen werden die werden die Hyperfeinkomponenten (HFK) des 63 P Niveaus, die sich im
Gesamtdrehimpuls F' unterscheiden, angegeben. Der Entartungsfaktor g = 2F + 1 gibt die

Entartung der Hyperfeinkomponente an.

Isotop | Héufigkeit [%] | Agis_71s [GHz] HFK | g | Agis_gzp [GHZ]

198Hg 9,968 8,314 10,1

100 F=1/2|2 -5,307

Hg 16,873 7,791 Fo3/2]4 16,829

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

W1Hg 13,181 3,045 F=3/2]4 9,426
F=5/2|6 4,557

202Hg 29,863 0 0

204 Hg 6,865 -4,297 -5,21
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Temperaturabhingigkeit 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
Abhingigkeit 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 n#chsten Abschnitt gezeigt
werden, der Verlauf der Werte interpoliert. Mit der idealen Gasgleichung kann aus dem

nun bekannten Druck die Teilchenzahldichte berechnet werden:

~ 100p[mbar]
- kgT

Der Faktor 100 dient zur Umrechnung von mbar in Pascal.

N (A.1)

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

T [°C] p [mbar] T [°C| p [mbar]
—40 | 2,39 x 1076 | 140 2,43
—38,87 | 2,77 x 1075 || 160 5,50
—30 |894x107%]| 180 1,16 x 10
—20 |293x107°| 200 2,28 x 10
—10 [ 8,98 x107° || 220 4,16 x 10!
0 2,53 x 107% || 240 7.54 x 10!
10 6,63 x 10~* || 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 1071 || 340 7,44 x 10?
100 [3,62x 1071 || 350 8,96 x 102
120 | 9,84 x 107! || 356,58 | 1,01325 x 103




Anhang B

Leistungen der Lasersysteme

Bei einigen der in Kapitel 4 gezeigten Messungen wurden die Leistungen der funda-
mentalen Lasersysteme nicht angegeben, so zum Beispiel bei den Messungen zur Pha-
senanpassungstemperatur oder den Messungen der Zwei-Photonen-Resonanz, weil die
Leistungen nicht zum Verstédndnis bendtigt werden. Der Vollstdndigkeit halber wer-
den die Leistungen dieser Messungen in Tabelle B.1 zusammengefasst. Die Messung
zu Abbildung 4.7 wurde vor der Korrektur der Foki der Fundamentalstrahlen auf-
genommen. Bei einigen Messungen, vor allem alten Messungen, sind die Leistungen
wegen der noch ungeniigenden Datenaufnahme nur ungenau bekannt. Solche Werte
werden mit einem Stern (*) markiert. Wird bei einer Messung auch die IR-Strahlung
des 7'S — 6'P Ubergangs aus der Zwei-Photonen-Resonanz aufgenommen, muss be-
dacht werden, dass dazu der UV-Strahl periodisch mit etwa 250 Hz unterbrochen wird.
Die mit einem Thermokopf gemessene UV-Leistung vor der Zelle ist daher nur halb so
grofl. Da die Lyman-a Detektion die Zahl der detektierten Photonen iiber eine Sekunde
aufaddiert, ist die gemittelte, also die gemessene, halbe UV-Leistung ausschlaggebend.
Die Spannung der Photodiode wird mit der Lock-In Technik ausgelesen und misst da-
her die Amplitude der Spannung bei der vollen Leistung. Deshalb wurde in Kapitel 4
wie auch in der Tabelle B.1 bei Lyman-a Messungen mit Unterbrecher die gemessene
halbe Leistung angegeben. Bei Messungen der IR-Strahlung wird die gemessene UV-
Leistung verdoppelt, um auf die relevante volle Leistung zu kommen. In Abbildung 4.7
sind beide Kurven gezeigt, daher werden beide Leistungen angegeben. Wurden die
Kurven der IR-Strahlung und die Lyman-a Kurve gleichzeitig gemessen, die Kurve
der IR-Strahlung aber spéter gezeigt, wird die Abbildungsnummer der IR-Strahlung in

Klammern angegeben.
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Tabelle B.1: Leistungen der fundamentalen Lasersysteme bei den gezeigten Mes-
sungen. Fir die Abbildungen, fir die keine Leistungen der fundamentalen Lasersysteme

wm Text direkt anegeben wurden, werden die Werte hier zusammengefasst.

Abbildung | UV-Leistung [mW] || blaue Leistung [mW] | griine Leistung [mW]
4.1% 82 230 215
4.2 rot* 82 230 215
4.2 blau* 200 263 180
4.3 rot* 82 230 215
4.3 griin* 85 235 205
4.3 blau* o0 190 205
4.7* 140 (280) 286 270
4.10 (4.20) 137 (274) 330 212
4.11 (4.20) 50 (100) 270 228
4.12 40 205 210
4.13 (4.22) 98 (196) 290 194
4.23 142 222 /




Anhang C

Umrechnung von CGS in SI

Einheiten

Das CGS (Centimeter Gramm Sekunde) Einheitensystem - genauer das Gaufische CGS
Einheitensystem - ist ein in der Atomphysik, vor allem in der Vergangenheit, hiufig
verwendetes Einheitensystem. Viele wichtige Formeln und Zusammenhénge sind in den
entsprechenden Publikationen in CGS Einheiten angegeben. Es ist daher oft notwendig,
diese Formeln in das zeitgemifle SI (Systeme International d’unités) Einheitensystem
umzurechnen. Dazu wird im Folgenden eine kurze praktische Anleitung gegeben.

Ausgangspunkt des CGS Einheitensystems ist die Coulomb-Kraft, die benutzt wird,
um das statcoulomb die CGS Einheit der Ladung zu definieren. In CGS Einheiten

lautet sie betragsmaifig:

F =

Rl

(CGS) (C.1)
In SI Einheiten hat das Coulomb-Gesetz die bekannte Form:

2

=1 (SI) (C.2)

dregr?

Wie man sich leicht klar macht, miissen mechanische Groflen in einer Formel nicht
umgerechnet werden und bleiben unverédndert. Umgerechnet werden miissen nur elek-
trische und magnetische Gréflen. Die Umrechnung des Coulomb-Gesetzes gelingt dann

formal durch die Ersetzung:

q

Ve

Es sei hier darauf hingewiesen, dass mit der obigen Beziehung keineswegs eine Ladung

(CGS)  §= (SI) (C.3)

von statcoulomb in Coulomb umgerechnet werden kann. Es ist lediglich eine Ersetzung,
mit der formal Gleichungen, die die Ladung enthalten, aus CGS in SI Einheiten umge-
rechnet werden kénnen. Aus den Formeln fiir das elektrische Feld und der Polarisation

(iiber den Umweg der elektrischen Flussdichte) erhilt man ebensolche Ersetzungen:
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(CGS)  E= Vire E  (SI) (C.4)
(cGs) P= %m Po(SD) (C.5)

Eine Tabelle solcher Ersetzungen und eine tiefer gehende Erkldrung der dahinter ste-
henden Physik findet sich zum Beispiel in [Jac83]. Dass die Einheitenumrechnung kei-
neswegs trivial ist, kann man sich vielleicht daran klar machen, dass man zwar sagen
kann, dass die Ladung von einem Coulomb 2997924580 statcoulomb entspricht, die Be-
ziehung 1C' = 2997924580statC' aber falsch ist, da auf beiden Seiten unterschiedliche
Einheiten stehen, die nicht durch einen einheitenlosen Faktor ineinander umgerechnet
werden konnen.

Es soll nun zum Beispiel die Gleichung fiir die konvertierte Lyman-a Leistung aus der in
der Literatur gegebenen Form in CGS Einheiten [Rei84] auf die Form in Gleichung2.8
in SI Einheiten gebracht werden. Sie enthélt nur mechanische Groéflen und die Suszepti-
bilitét dritter Ordnung, fiir die sich in [Jac83] keine Ersetzung findet. Diese Ersetzung
ldsst sich aus den definierenden Zusammenhéngen der Suszeptibilitit dritter Ordnung
in dem jeweiligen Einheitensystem gewinnen, wobei alle anderen Beitrdge zur Polari-

sation gleich Null gesetzt werden:

P=x®E?  (CGS) (C.6)

P=exPE* (S0 (C.7)

Setzt man nun die bekannten Ersetzungen fiir das elektrische Feld und die Polarisation
in die Gleichung in CGS Einheiten ein, ldsst sich die gewiinschte Ersetzung fiir die

Suszeptibilitdt dritter Ordnung ableiten.

(CGS) >z<3>:,(47r71)2%x<3> (S1) (C.8)

Mit dieser Ersetzung ist dann die Konversion der Formel fiir die konvertierte Lyman-c
Leistung moglich. Eine weitere Formel, die zur Berechnung der Lyman-a Leistung
benotigt wird, ist der Zusammenhang zur konkreten Berechnung der Suszeptibilitéit
dritter Ordnung. Er wurde in CGS Einheiten aus [SA87] entnommen und findet sich
in dieser Arbeit in SI Einheiten in Gleichung2.21. Die Konversion ist nach dem obi-
gen Schema mit den gegebenen Ersetzungen direkt moglich, da nur die Ladung und

Suszeptibilitdt dritter Ordnung als elektrische Groflen vorkommen.



Anhang D

Mathematica Programme

Die theoretischen Berechnungen in Kapitel 2 und die Vergleiche von Theorie und Ex-
periment in Kapitel 4 wurde mit Hilfe von Mathematica Programmen durchgefiihrt.
Im Folgenden werden diese Mathematica Programme aufgefiihrt. Damit kénnen die
Berechnungen dieser Arbeit nachvollzogen werden. Die Programme sind voll lauffihig

und konnen direkt in Mathematica kopiert und ausgefiihrt werden.

Das erste Programm dient zum Berechnen der Lyman-« Leistung. Mit dem Programm
lassen sich einfach unterschiedliche Situationen, wie zum Beispiel unterschiedliche UV-
Verstimmungen vergleichen. Das Programm ist so gedacht, dass oben einfach die Fre-
quenzen der Laser eingegeben werden und unten erhilt man die Lyman-a Leistung.
Die Phasenanpassungstemperatur und die Dichte wird automatisch mit berechnet, un-
ter Verwendung des einfacheren Berechnung fiir gleiche b-Parameter. Wenn zum Bei-
spiel im Ausblick gesagt wird, dass sich unter Ausnutzung der 12'P Resonanz 10%
mal mehr VUV-Strahlung als Lyman-a Strahlung erzeugen lisst, wurde mit diesem
Programm gerechnet. Der Vergleich von Theorie und Experiment zum Einfluss der
UV-Verstimmung in Abbildung 4.16 wurde ebenfalls mit diesem Programm berechnet.
Die Absorption muss dafiir in den fundamentalen Leistungen beriicksichtigt werden.
Das Programm enthilt die Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitidt wie sie in Ab-
bildung 2.3 verwendet wurde. Dazu muss lediglich omegal auskommentiert werden, da
die Frequenz des UV-Lasers die Variable ist {iber die aufgetragen wird. Die [sotopie-
verschiebung und Hyperfeinstrukturaufspaltung des 6°P Niveaus und der Einfluss der
héheren Niveaus kann berticksichtigt werden oder nicht. Aulerdem kann Form der Zwei-
Photonen-Resonanz ohne Einbeziehung des Einflusses der 6°P Resonanz wie in Abbil-
dung 2.4 oder Abbildung 4.11 berechnet werden. Dazu muss die feste Verstimmung zur
Zwei-Photonen-Resonanz auskommentiert werden. Die absolute Leistung wird, wie in
Kapitel 4 erkldrt, nicht korrekt berechnet. Das Programm ldsst sich aber sehr gut zum

Vergleich von Leistungen und Phasenanpassungstemperaturen verwenden.

Mit dem zweiten Programm lésst sich die Phasenanpassung nach Gleichung 2.20 ge-
nauer berechnen. Es konnen unterschiedliche b-Parameter und Fokusorte beriicksich-

tigt werden. Die Absorption der beteiligten Strahlen und die Linienbreite des 6P
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Niveaus werden ebenfalls mit eingerechnet. Das Programm bendotigt die allgemeinen
Konstanten, die experimentellen Groflen und die Quecksilber Konstanten aus dem ers-
ten Programm. Sie konnen an den Anfang des Programms kopiert werden, oder man
ldsst das erste Programm einfach einmal laufen. Mit diesem Programm wurde die
Phasenanpassungskurve iiber der Temperatur in Abbildung 2.6 und Abbildung 4.1
und die Phasenanpassungstemperaturen fiir verschieden UV-Verstimmungen in Abbil-
dung 4.4 berechnet. Kommentiert man die Frequenz der UV-Strahlung aus, ldsst sich
die Phasenfehlanpassung pro Atomdichte bei verschiedenen UV-Verstimmungen wie in
Abbildung 2.5 berechnen.

Mit dem dritten Mathematica Programm wird die Form der Zwei-Photonen-Resonanz
im Lyman-o Signal unter Einbeziehung der aufgespalteten 63P Resonanz nach Glei-
chung 2.33 berechnet. Dieses Programm wurde fiir die Theorielinien in Abbildung 2.4
und Abbildung 4.11 genutzt.
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Progamm 1: Lyman-alpha

Remove ["Global " "]
(*Allgemeine Konstantenx)

c

2.99792458x1078; (* Lichtgeschwindigkeit =*)

202%1.66%10” (-27); (» Masse Quecksilber =)

me = 9.109*10'”;(*Masse Elektrons)

k = 1.38%x10% (-23); (* Bolzmannkonstante =)

Ry = 2 Pi3.289841960+10"°; (+ Rydbergkonstante in Kreisfrequenz [s7!] «)
e=1.602%10""°; (xElektron Ladung)

a0 =5.292%107%; (*Bohrradiusx)

hquer = 1.054 +1073*; (xPlanck Konstantes)

h=6.6261%10~ (-34); (*» Planck-Konstante =)

eps0 = 8.854187817 *~-12; (¥*Vakuum Permitivitadts)

Faktorl = 1; (*schaltet die héheren Niveaus an (1) und aus (0)*)

m

Faktor2 = 1; (¥*schaltet die Isotopieverschiebung (1) an und aus (0)*)
(*experimentelle GréBenx)

Temp = 180; (*Phasenanpassungstemperatur zur Berechnung der Dopplerbreite,
beim zweiten Durchlauf eventuell korrigieren!x)

Thom7S = 2 #Pi%1.25%10°;

(*homogene Linienbreite Zwei-Photonen Resonanz in Kreisfrequenzx)
omega7S =1.2041853512225122" *"16;

(*Ubergangsfrequenz 7'S Niveau Kreisfrequenz [s‘l] *)

omegal =7.423870537626774‘*A15-2Pi*(400)*109;(* Kreisfrequenz erster Laser ;
die Zahl in Klammer gibt die Verstimmung v in [GHz] zum 63P Niveaux)
omega2 = omega7S - omegal; (* Kreisfrequenz zweiter Laser =)

omegad = 1.5495652906456506 **16; (+ Kreisfrequenz Lyman-a #)

omega3 = omegad4 - omega7S; (¥ Kreisfrequenz dritter Laser x)

b = 0.8*10_3;(* mittlerer konfokaler Parameter in [ m ]x*)
L = 15%107%; (* Linge Zelle in [m] *)
dk = -4/b ; (¥xidelae Phasenfehlanpassungx)

I1
I2
I3 = 1.2; (xLeistung dritter Laser in W x)

0.5; (*Leistung erster Laser in W x)

0.57; (xLeistung zweiter Laser in W x)

(* Quecksilber Konstantenx)

A6S6P198 = Faktor2 + 2 Pi +10.1 % 10°;

(#*Verschiebung der 6*1S-6~3P Resonanz von °®Hg zum 2°2Hgx)
A6S6P199F1 = Faktor2 2 Pi % (-5.307) #10°%; (+""#)

A6S6P199F3 = Faktor2 + 2 Pi +16.829 10°%; (%" "x)

A6S6P200 = Faktor2+ 2 Pi 5.3 #10°%; (+" ")

A6S6P201F1 = Faktor2+ 2 Pi * 16.974 #10°; (%" ")

A6S6P201F3 = Faktor2 +2 Pi % 9.426%10°%; (+""#)

A6S6P201F5 = Faktor2+ 2 Pi % (-4.557) #10%; (+""«)

A6S6P202 = 0; (%" "%)

A6S6P204 = Faktor2 2 Pi % (-5.21) #10°%; (%" ")

(*Gewichtungsfaktoren: fiir die 671S-6"3P Resonanz der ungeraden Isotopex)
G6SnP =
{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};
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(*Gewichtungsfaktoren mal die Haiifigkeit fiir die 671S-6~3P Resonanz der Isotope,
um in der Phasenanpassung die Aufspaltung der 671S-
673P Resonanz beriicksichtigen zu kénnen x)
H6SnP = {0.09968, 0.16873%x1/3, 0.16873%x2/3, 0.23096, 0.13181%x1/6, 0.13181x2/6,
0.13181x3/6, 0.29863, 0.06865,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1};

(#Oszillatorstarkens)
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%x0.0022, 3%x0.0022, 3%x0.0022, 3%x0.0022, 3%¥0.0022, 3%x0.0022, 3%0.0022,
3%x0.0022, 3%0.0022, 3x0.15, 0.11, 1.24,1.2%x10~-4, 0.029, 0.018, 5%x10~-5, 0.029,
2.6%x10~-7, 0.0097, 1.6%x10~-6, 0.005, 7.5%x10~-6, 0.0025, 1.7%10~-5, 0.0015, 0.061};

(#rel. Vorzeichen des Produkts der Matrixelementex)
sign7SnP =
{_ll _11 _1r _lr _ll _lr _ll _lr _ll _lr 1/ 1/ 1/ _ll 1! _11 1! 1! 1! 1! 1! 1! 1! 1! 1! 1];

(*Energieniveaus in Kreisfrequenzen w [Hz],
die ersten 9 Niveaus sind die aufgespaltenen 673P Niveausx)
levels = {7.423870537626774 x~15+ A6S6P198, 7.423870537626774 x~15+ A6S6P199F1,
7.423870537626774" *~15+ A6S6P199F3, 7.423870537626774" %x~15+ A6S6P200,
.423870537626774" *~15+ A6S6P201F1, 7.423870537626774" %*~15+ A6S6P201F3,
.423870537626774" x~15+ A6S6P201F5, 7.423870537626774" %x~15+ A6S6P202,
.423870537626774" *~15+ A6S6P204, 1.0184674407312916" x~16, 1.3121872828019692" x"16,
.3429522103901976" *~16, 1.4403731060206108" x*16, 1.4478360770207414" x"16,
.4845623097431264" x~16, 1.495859415835483" %16, 1.5062450229344186" %x"16,
.5241884240533836 " *~16, 1.5286513220387768 x~16, 1.5410506845187756 x"16,
.5435101306971796 " *~16, 1.5517333246333602" x*16, 1.5533353702913564" %x"16,
.5590211725472782" x~16, 1.5601144439169442" x~16, 1.6719291311433382" x"16};

R R R KRR 94949

(* Suszeptibilitédten =x)

(* dipolmatrixelemente berechnet nach Reintjes84 «x)

dipol6SnP = e xal *Sqrt[osc6SnP/ levels xRy] ;

dipol7SnP = e*al * Sqrt[osc7SnP/ (Abs[omega7S - levels]) *Ry] * sign7SnP;

(¥partiellen Suszeptibilitédten einzeln fiir jedes Isotop berechnenx)

chil2Hgl198 = Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ Faktorl » dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 1, 1}] + Faktorl x ( Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ dipolé6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}1);

chil2Hgl199 = Sum[ (G6SnP[[i]] *dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)
+ Faktorl *G6SnP[[i]] *dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 2, 3}] + Faktorl * (Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}]):

chil2Hg200 = Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ Faktorl » dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 4, 4}] + Faktorl x (Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}]):

chil2Hg201 = Sum[ (G6SnP[[i]] *dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)
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+ Faktorl » G6SnP[[i]] *dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 5, 7}] + Faktorl x (Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)
+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}]);

chil2Hg202 = Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ Faktorl » dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 8, 8}] + Faktorl x ( Sum|[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)
+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}]):

chil2Hg204 = Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)

+ Faktorl * dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 9, 9}] + Faktorl « ( Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omegal)
+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega2)),

{i, 10, 26}]);

chi34 = Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega4)
+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] +
(omegad4 - omega7S))), {i, 8, 8}] +
Sum[ (dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] - omega4)
+ dipol6SnP[[i]] *dipol7SnP[[i]] / (levels[[i]] +
(omegad4 - omega7S))), {i, 10, 26}];

(* Zweiphotonenresonanzx)

vw = Sqrt[2+k* (273.15 + Temp) /m]; (*wahrscheinlichste Geschwindigkeit,
hier korrekte Phasenanpassungstemperatur eingebenx*)

Aw = 2 *Sqrt[Log[2]] » omega7S * vw / c; (xDopplerbreitex)

w=Aw/ (2%Sqgrt[Log[2]])

(#Plasmadispersionsfunktionx)
Z[x_] := I+Sqrt[Pi] Exp[-x*] (1 +Erf[x+1I]);

(*Zweiphotonenresonanzx)
S[x_] :=1/w*xZ[x];

(*Isotopenverschiebung der Zwei-Photonen-Resonanzx)
%200[y_] := (y-2Pi%4.362%10° + I+Thom7S/2) /w;

x202[y_] := (y+I*Thom7S/2) /w;

%201[y_] := (y-2Pi*3.045%10° + I«Thom7S/2) /w;
x204[y_] := (y+2Pi*4.297%10° + I+Thom7S/2) /w;
x199[y_ ] := (y—2Pi*7.791*109+I*I‘hom7S/2)/w;
x198[y_] := (y-2Pi*8.314%10° + I«Thom7S/2) /w;

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

(* Gesamt Suszeptibilitdt 3. Ordnungx)

chi = 1/eps0/ (6*hquer’) (chi34)
(0.09968 S[x198[y]] + chil2Hg198 + 0.16873 S[x199[y]] chil2Hg199 +
0.23096 S[x200[y]] chil2Hg200 + 0.13181 S[x201[y]] chil2Hg201 +
0.29863 S[x202[y]] chil2Hg202 + 0.06865 S[x204 [y]] chil2Hg204) ;
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(* Phasenanpassungx)

Brechlevel = Sum[H6SnP[[i]] *xosc6SnP[[i]] / (levels[[i]] *levels[[i]] - wxw),
{i, 1, 26}];

faktor = e*2/ (2 *eps0 xme) ;

Brech = faktor xBrechlevel; (* Brech = n - 1)

Kprime[w_] = Brechxw/c;

Deltakp[w_] = (Kprime[w] + Sign[omega7S - w] *
Kprime [Abs[omega7S - w]]);

(*Dichte so einstellen, dass Phasenanpassung erreicht wirdsx)
"Dichte"
Dichte = dk / (Deltakp[omegad4] - Deltakp[omegal])

(* Druck in mbar in Abhdngigkeit von der Temperatur in °C =)
pliste = {{-40, 2.39%10%(-6)}, {-38.87, 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, 6.63%10~(-4)}, {20, 1.63%107},
{40, 8.16+107°}, {60, 3.37+107°}, {80, 1.18%107'},
{100, 3.62+107'}, {120, 9.84%107'}, {140, 2.43}, {160, 5.5},
{180, 1.16%10}, {200, 2.28%10}, {220, 41.6}, {240, 75.4},
{260, 1.28%10%}, {280, 2.09%10%}, {300, 3.29%10%}, {320, 5.02%10%},
{340, 7.44+10%}, {350, 8.96x10%}};

(* Interpolation der obigen Liste )
pvonT = Interpolation[pliste] ;

(* Hg-Dichte in m*-3 in Abhdngigkeit von der Temperatur in °C %)
NHg[T_] := pvonT[T] *100/ (k* (T + 273.15)) ;

(*benoétigte Phasenanpassungstemperatur bestimmenx)
FindRoot[NHg[T] == Dichte, {T, 200}]

(* PhasenanpassungsIntegralx)
Fsqr = If[dk < 0, Pi*2% (bxdk) *2+xExp[bxdk], 0];

(* Lyman-alpha Leistungx)
"Leistung"
14 = 9/4/ (c®+Pi’ xeps0’) xDichte”2

omegal * omega2 x omega3 x omegad x Abs[chi] *2 * I1 *I2 % I3 % Fsqr
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Progamm 2: Phasenanpassung

Clear[w, T, vw, vz]

(+ Kreisfrequenz erster Laser ;

die Zahl in Klammer gibt die Verstimmung v in [GHz] zum 6’p Niveaux)
omegal = 7.423870537626774" +~15- 2 Pi + (400) % 10°;

(*+ Kreisfrequenz zweiter Laser %)

omega2 = omega7S — omegal;

(*Wellenvektoren ausrechnenx)
k1l = omegal/c;
k2 = omega2/c;
k3 = omega3/c;
k4 = omegad /c;

(* hom. Linienbreite in Winkelfrequenz = (nat. Linienbreite + Druckverbreiterung) =)
Y6P=2m71.25%10"9;

(* wahrscheinlichste Geschwindigkeit eines Atoms x)
vw[T_] :=Sqrt[2+k* (T +273.15) /m];
Tmean =

220;

(* Konfokalparameter der fundamentalen Strahlen in m x)
bl=0.6+107>;
b2=0.78%107°;
b3=1.31%107;

(* Ladnge der beheizten Quecksilberdampfzelle in m x)
L=16%10";

(* Absorptionskoeffizienten der fundamentalen Strahlen und des erzeugten Strahls =)

al =0
a2=0;
a3 =0;
a4 =0;

(*eindimensionale Maxwell-Boltzmann-Verteilungx)
vverteilung = Exp[- (vz / vw[Tmean] )2] / (Sqrt[n] * vw[Tmean]) ;

(* es wird ein homogener Dadmpfungsterm und die Dopplerbreite mit eingerechnet =)
Fktnl =e”2/ (2*xepsO*xme ) * vverteilung*

Re[Sum[osc6SnP[[i]] *H6SnP[[i]] / (levels[[i]] *2- (w (1 +vz/c) -Iy6P/2)"2),
{i, 1, 26}]1];

(* Brech = (n'- 1)/N in m”*-3 %)
Brech = Evaluate[NIntegrate[Fktnl, {vz, -80000, 0, 80000}, MaxRecursion -» 10]];
(* Wellenvektor pro Atomdichte allgemein =*)

CkNHg = Brech*w/c ;

(* Wellenvektor pro Atomdichte fiir die unterschiedlichen Wellenlédngen x)
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w = omegal; (* Berechnung der Winkelfrequenz des UV-Lasers x)
Ck1NHg = CkNHg

w = omega2;

Ck2NHg = CkNHg

w = omega3;

Ck3NHg = CkNHg

w = omega4;

Ck4NHg = CkNHg

(*» Phasenfehlanpassung pro Atomdichte fiir Hg =*)
CAkNHg = Ck4NHg - (Ck1NHg + Ck2NHg + Ck3NHg)

(* Hg-Dichte in cm”-3 in Abhdngigkeit von der Temperatur in °C =)
NHg[T_] :=pvonT[T] *100/ (k= (T + 273.15))

AkHg[T_] := NHg[T] » CAKNHg

(* Ao bei der Dichte NHg_0 =)
Aa =ad - (al + a2 + a3)

(* Ort der Beobachtungsebene in z-Richtung =*)
zprime =L/2+100L;

(*# Verschiebung der Foki der fundamentalen Strahlen gegeniiber der Zellenmitte =*)
z01 =0;
z02 =0;
z03=0;

(* Parameter aus dem Kapitel Integralgleichungsformalismus =*)
€el=2/bl (z-2z01);
€2=2/b2 (z-202);
€e3=2/b3 (z-203);

f=kl1/bl (1+Ie2) (1+Ie3)+k2/b2(1+Iel) (1+Ie3)+k3/b3(1+Iel) (1+Ie2);
g=(1+TIel) (1+Ie€2) (1+Ie3);

a=g-I2 (z-zprime) /kdx*£f;

g=£f/a;

(*Phasenanpassung berechnen, Werte in Tabelle eintragen. Bereich
iber den gerechnet wird muss eventuell angepasst werdenx)
Monitor[Gtable = Table[{T, (bl=*AkHg[T])"“2%x16k4x*
(1/blx1/b2x1/b3) NIntegrate[rprime Abs[Exp[-ad4/2 (L)] (NIntegrate[
l/a * Exp[-rprime”~2 q] Exp[-I (AKkHgG[T] ((z+L/2)) +IAa/2 ((z+L/2)))],
{z, -L/2, L/2}, MaxRecursion -» 14, AccuracyGoal » 20 ])]*2, {rprime, 0, ©}]},
{T, 140, 220, 5}], ProgressIndicator[T, {140, 220}]1];

(*Ergebnisse ausgebenx)

Gfunction = Interpolation[Gtable]

plotl = ListPlot[Gtable]

plotl = Plot[Gfunction[ T], {T, 140, 220}]

FindMaximum[Gfunction[T], {T, 180}]
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Progamm 3: Zwei-Photonen-Resonanz

(*Allgemeine Konstantenx)

c = 2.99792458%1078; (* Lichtgeschwindigkeit x)
m = 202%1.66%10" (-27); (* Masse Quecksilber =)
k 1.38%10” (-23); (* Bolzmannkonstante =)

(¥experimentalle Parameterx)

Temp = 273 + 136; (*Temperatur der Zelle, meist Phasenanpassungstemperaturx)
vw = Sqrt[2+k +* Temp /m]; (*wahrscheinlichste Geschwindigkeitx)

AUVHg202 = 50; (xeingestellte Verstimmung des UV Lasersx)

Thom7S = 1.25; (xhomogene Linienbreite des 7!'S Niveaux)

Thom63P = 1.25; (xhomogene Linienbreite des 63P Niveaux)

(*¥Quecksilberkonstantenx)
omega7S =1916520.510; (* Ubergangsfrequenz v in GHz x)
omega63P =1181545.693; (% "" =*)

(*# Isotopie- und Hyperfeinstrukturverschiebung des 63P Niveaus x)
AUVHg200 = AUVHg202 + 5.3; (*Verstimmung in in GHzx)

AUVHG204 = AUVHG202 - 5.21; (% "" %)

AUVHg198 = AUVHG202 + 10.10; (% "" *)

AUVHg20la = AUVHG202 + 16.974; (% "" %)

AUVHG201b = AUVHG202 + 9.426; (+ "" *)

AUVHg20lc = AUVHg202 - 4.557; (* "" =*)

AUVHg199a = AUVHG202 - 5.307; (% "" *)

AUVHg199b = AUVHG202 + 16.829; (* "" %)

(* Isotopieverschiebung des 7'S Niveaus *)
ATSHg200 = 4.362; (*Verstimmung in in GHzx)
ATSHg204 = -4.297; (% "" *)
ATSHg198 = 8.314; (* "" %)
ATSHg201 = 3.045; (» "" =)
ATSHg199 =7.791; (% "" %)

(* Berechnung der Beitrdge der einzelnen Isotope zur Linienform der Zwei-
Photonen-Resonanz im Lyman-a Signal nach Gleichung 2.33;
Matrixelemente werden nicht beriicksichtigt, da fiir alle gleichx)

S204[y_] :=1/ (SQrt[Pi] *»vw)
NIntegrate [Exp[- (v/vw)?] 1/ (y - A7SHg204 + v » (omega7S) /c - I« Thom7S/2) *
1/ (AUVHg204 + v » (omega63P) /c - I *xThomé63P/2), {v, -800, 800}, MaxRecursion - 12] ;
S202[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] *vw) *NIntegrate[Exp[— (v/vw)z] *
1/ (y+v+* (omega7S) /c-I*Thom7S/2) »1/ (AUVHg202 + v* (omega63P) /c - I *xThom63P/2),
{v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12] ;
S20la[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] *vw) *NIntegrate[
Exp|[- (v /vw)z] *1/ (y - ATSHg201 + v * (omega7S) / c - I x Thom7S / 2) *
1/ (AUVHg20la + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12] ;
$201b[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] » vw)  NIntegrate[Exp|[- (v/vw)?]
1/ (y-A7SHg201 + v+ (omega7S) /c - I *xThom7S/2) *
1/ (AUVHg201lb + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12] ;
S201lc[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] »vw) *NIntegrate[Exp[— (v/vw)z] *
1/ (y - A7SHg201 + v+ (omega7S) /c - I *Thom7S/2) *
1/ (AUVHg20lc + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12] ;
§200[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] » vw) * NIntegrate[Exp[- (v/vw)’] %
1/ (y - A7SHg200 + v+ (omega7S) /c - I *Thom7S/2) *
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1/ (AUVHg200 + v * (omega63P) / c - I »Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12];
S199a[y_] :=1/ (Sqrt[Pi] + vw) » NIntegrate [Exp|- (v/vw)z] *

1/ (y - A7SHg199 + v * (omega7S) /c - I *xThom7S/ 2) *

1/ (AUVHgl99a + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion -» 12] ;
S199%b[y_] := 1/(Sqrt[Pi]*vw)*NIntegrate[Exp[—(v/vw)z]*

1/ (y - A7SHg199 + v * (omega7S) /c - I *xThom7S/2) *

1/ (AUVHgl99b + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion -» 12] ;
S198[y_] := 1/(Sqrt[Pi]*vw)*NIntegrate[Exp[—(v/vw)z]*

1/ (y - A7SHg198 + v (omega7S) /c - I *xThom7S/2) *

1/ (AUVHgl98 + v * (omega63P) /c - I *Thom63P/2), {v, -800, 0, 800}, MaxRecursion - 12] ;

(*gesamte
Linienform: einzelnen Beitrdge mit Haufigkeit und Entartungsfaktor gewichtemx)
Sfinal = 0.06865 % S204[y] + 0.29863 * S202[y] + 0.23096 * S200[y] +
0.09968S198[y] +2/12%0.13181 *S201la[y] +4/12%0.13181 »S201b[y] +
6/12%0.13181 %*S201c[y] +2/6%0.16873%S199%a[y] +4/6%0.16873%S199[y];

Sfinalqudrl = Sfinal * Conjugate[Sfinal];

plot3 = Plot[Sfinalqudrl, {y, 10 #c« (-0.4), 107 xc*0.6}]
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