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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Entwicklung und experimentelle Umsetzung einer konti-
nuierlichen, kohärenten Lichtquelle im vakuumultravioletten Wellenlängenbereich
um 122 nm präsentiert. Diese basiert auf der nichtlinearen optischen Summenfre-
quenzmischung dreier Fundamentallaserstrahlen in einer mit Quecksilberdampf
gefüllten Hohlfaser. Die Wellenlängen der fundamentalen Laser sind dabei an der
Niveaustruktur des Quecksilbers orientiert, um eine mehrfach resonante Überhöh-
ung der nichtlinearen Suszeptibilität zu erreichen. Der transversale Einschluss der
Lichtfelder in der Faser verlängert die Wechselwirkungszone mit dem nichtlinea-
ren Medium um mehrere Größenordnungen gegenüber dem Regime fokussierter
Strahlen und erlaubt so signifikante Steigerungen der Mischeffizienz.
Im Zuge dieser Arbeit wurde neben einer umfassenden mathematischen Analy-
se des nichtlinearen Mischprozesses unter Einfluss der Fasercharakteristika eine
Apparatur zur Erzeugung und Detektion vakuumultravioletter Strahlung ent-
wickelt. Die Generierung ausreichend hoher Dampfdichten innerhalb des 50µm
durchmessenden Faserkerns konnten spektroskopisch nachgewiesen werden.
Das erste erfolgreiche Summenfrequenzmischen zu 121,26 nm in der Faser wurde
demonstriert. Die erzielten Mischeffizienzen sind bereits mit denen vergleichbar,
welche unter Verwendung fokussierter Strahlen erreicht werden, obwohl eine Pha-
senanpassung in der Faser bisher nicht möglich war. Die Ergebnisse dieser Arbeit
markieren damit einen wichtigen Schritt hin zu Leistungssteigerungen kohärenter,
kontinuierlicher vakuumultravioletter Lichtquellen.
Eine solche Quelle wird für zukünftige Laserkühlung von magnetisch gefangenem
Antiwasserstoff auf dem Lyman-α Übergang, sowie die Rydberganregung von
Calciumionen in einer Paulfalle zur Implementierung quantenlogischer Operatio-
nen benötigt.
Ferner hat eine Untersuchung der, für eine effiziente Konversion essentiellen,
61S0 − 71S0 Zwei-Photonen Resonanz in Quecksilber Hinweise auf eine bis dato
experimentell nicht beobachtete, auf einer Mehr-Photonen Anregung beruhende
Licht-induzierte Drift ergeben.
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Summary

In this thesis, the development and experimental realization of a continuous,
coherent light source in the vacuum ultraviolet wavelength domain around 122 nm
is presented. It is based on the optical nonlinear sum-frequency generation of
three fundamental laser beams within a mercury-vapor filled hollow core fiber.
The choice of the fundamental wavelengths is based upon the level structure of
mercury, to achieve a multi-resonant enhancement of the nonlinear susceptibility.
The transverse confinement of the lightfields elongates the interaction region with
the nonlinear medium by several orders of magnitude, giving rise to a significant
increase of the mixing efficiency.
Apart from an extensive mathematical analysis of the nonlinear mixing process
under the influence of the fiber characteristics, an apparatus for the generation
and detection of vacuum ultraviolet radiation has been developed in the course
of this thesis. Sufficiently high vapor densities have been established and spec-
troscopically investigated within the fibercore of 50µm bore diameter.
The first successful sum-frequency generation to 121.26 nm inside the fiber was
demonstrated.
The attained mixing efficiencies are already comparable to those achievable with
focussed beams, although perfect phasematching of the process was so far not
possible. Hence, the findings of this thesis mark an important step towards a
power enhancement of coherent, continuous vacuum ultraviolet light sources.
Such a source will be essential for the future laser cooling of magnetically trapped
antihydrogen on the Lyman-α transition and Rydberg excitation of calcium ions
in a Paul trap for quantum logical operations.
Furthermore, the investigation of the 61S0−71S0 two-photon transition in mercu-
ry, crucial for an efficient conversion, led to an evidence of a to date experimentally
unobserved light induced drift, based on multi-photon excitation.
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Kapitel 1

Einleitung

Als vakuumultraviolette (VUV) Strahlung wird der Wellenlängenbereich des elek-
tromagnetischen Spektrums zwischen 10 nm und 200 nm bezeichnet [1]. Namen-
gebend ist die starke Absorption dieser Strahlung an Luft. Ende des 19. Jahr-
hunderts beschäftigte sich V. Schumann intensiv mit der Erforschung von Licht
immer kürzerer Wellenlängen [2] und ermöglichte es so T. Lyman die nach ihm
benannten Spektrallinien des Wasserstoffs zu untersuchen [3,4].

Heutzutage findet VUV Strahlung in den unterschiedlichsten Forschungsgebieten
Anwendung: VUV Spektroskopie zur Analyse der elektronischen Struktur von
Atomen und Molekülen [5], Konformationsanalyse von Proteinen durch Circular-
dichroismus Spektroskopie [6], winkelaufgelöste Photoemissionsspektroskopie zur
Vermessung der Bandstruktur in Festkörpern [7] oder Nanolithographie [8] sind
nur einige Beispiele.

Unsere Arbeitsgruppe befasst sich intensiv mit der Erzeugung von kohärenter,
kontinuierlicher VUV Strahlung im Wellenlängenbereich um 122 nm. Diese hat
zwei sehr spezielle und einzigartige Anwendungen: Die Laserkühlung von magne-
tisch gefangenem Antiwasserstoff, welche Voraussetzung für die präzise Spektro-
skopie des dipolverbotenen 1S − 2S Übergangs ist, sowie die Rydberganregung
von in einer Paulfalle gespeicherten Calciumionen zur Implementierung quanten-
logischer Operationen. Im Folgenden wird erörtert inwiefern diese Vorhaben von
einer kontinuierlichen Quelle mit schmaler spektraler Bandbreite profitieren.

Laserkühlung von Antiwasserstoff

Das Standardmodell der Teilchenphysik ist eine der erfolgreichsten Theorien un-
serer Zeit und wurde jüngst durch die Entdeckung [9,10] des lange vorhergesag-
ten Higgs-Bosons [11,12] erneut bestätigt. Dennoch ist es in dem Sinne unvoll-
ständig, dass es einige offene Fragen der Physik nicht beantworten kann. Hierzu
zählt unter anderem die beobachtete Materie/Antimaterie Asymmetrie im Uni-
versum [13]. Als Lorentz-invariante, lokale Quantenfeldtheorie, muss das Stan-
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1. Einleitung

dardmodell CPT -symmetrisch sein, das heißt invariant unter gleichzeitiger An-
wendung der diskreten Transformationen Ladungskonjugation (Charge), Raum-
spiegelung (Parity) und Zeitumkehr (Time) [14]. Als Konsequenz haben Mate-
rie und Antimaterie gleiche Massen, Lebensdauern und entgegengesetzt gleiche
Ladungen und gyromagnetische Momente. Eine Abweichung hiervon und damit
eine CPT -Verletzung, ist eine mögliche Erklärung für die Materie/Antimaterie-
Asymmetrie. Deshalb existieren eine Vielzahl von Tests im leptonischen, meso-
nischen und baryonischen Sektor, von denen der Massenvergleich am neutralen
Kaonsystem K0/K̄

0
den bis dato präzisesten darstellt [15,16].

Als einfachstes Antiatom verspricht Antiwasserstoff (H̄), der gebundene Zustand
von Antiproton (p̄) und Positron (e+), als gemischt lepton-baryonisches Sys-
tem, ebenfalls stringente CPT -Tests. Sowohl durch einen Vergleich der mit hoher
Präzision [17] bekannten 1S−2S Übergangsfrequenz in normalem Wasserstoff, als
auch der Hyperfeinstrukturaufspaltung des Grundzustandes [14]. Darüber hinaus
bietet Antiwasserstoff als Neutralatom gegenüber geladenen Antiteilchen deutli-
che Vorteile bei der Untersuchung der gravitativen Wechselwirkung von Materie
mit Antimaterie [18,19].
Die kontrollierte Herstellung und Speicherung von Antiwasserstoff ist eine große
experimentelle Herausforderung und seit der ersten Erzeugung von Antiwasser-
stoffatomen Ende 1995 am CERN [20] hat es eine immense Entwicklung gegeben:
Von wenigen, nahezu lichtschnellen H̄-Atomen, ungeeignet für präzise spektrosko-
pische Studien, hin zu kaltem, bis zu 1000 Sekunden magnetisch gespeichertem
Antiwasserstoff [21]. Mit ALPHA und ATRAP existieren heute zwei Kollabora-
tionen am CERN, welche Präzisionsspektroskopie an gefangenem H̄ verfolgen. In
den vergangenen Jahren ist es zunächst ALPHA [22] und später auch ATRAP [23]
gelungen, durch Dreikörperrekombination, von in einer verschachtelten Penning-
Falle gefangenen Antiprotonen und Positronen, Antiwasserstoff zu erzeugen. Der
neutrale H̄ wird dabei von einer überlagerten Ioffe-Pritchard Falle magnetisch ge-
speichert. Erste Mikrowellenspektroskopie der Hyperfeinstrukturaufspaltung des
Grundzustandes konnte von ALPHA demonstriert werden [24].
Besonders für die Zwei-Photonen Spektroskopie des verbotenen 1S − 2S Über-
gangs stellt die Zeemanaufspaltung der H̄-Atome im Fallenfeld eine Limitation
der messbaren Linienbreite dar, welche durch Kühlen der Antiatome reduziert
werden kann [25] (vergleiche hierzu Abbildung 1.1). Die Magnetfeldabhängigkeit
des 1S1/2(F = 1,mF =−1) → 2S1/2(F ′ = 1,mF ′ =−1) Übergangs beträgt dabei
186 kHz/T [26]. Zur Laserkühlung eignet sich der starke, geschlossene 1S1/2 −
2P3/2 Übergang bei 121,56 nm (Lyman-α). Mit einer gepulsten Lyman-α Quel-
le konnte auf einer Zeitskala von Minuten bereits Dopplerkühlen von magne-
tisch gefangenem Wasserstoff bis zu einer Temperatur von 8 mK (Dopplerlimit
TDoppler = 2,4 mK) gezeigt werden [27]. Kontinuierliche Laserstrahlung bringt hier
entscheidende Vorteile: Die Lebensdauer des 2P Zustandes liegt mit 1,6 ns in der
Größenordnung typischer Pulslängen, so dass während eines Pulses nur weni-
ge Anregungszyklen stattfinden können. Somit ist die erreichbare Kühlleistung
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Abbildung 1.1: Antiwasserstoff Spektrum im Magnetfeld.
Zeeman Aufspaltung der relevanten Energieniveaus im Magnetfeld.
Präzisionsspektroskopie soll auf dem 1S1/2 − 2S1/2 Übergang stattfinden.

Zur Dopplerkühlung dient der geschlossene Übergang 1S1/2 − 2P3/2 bei
121,56 nm.

durch die Repetitionsrate der Laserquelle, und nicht durch deren Intensität limi-
tiert. Auch sind die erreichbaren Linienbreiten kontinuierlicher Laser intrinsisch
schmaler als bei gepulsten Quellen, was eine höhere Selektivität gegenüber Anre-
gung in nicht gefangene magnetische Unterzustände erlaubt. Ferner eröffnet eine
kontinuierliche Lyman-α Quelle die Möglichkeit zur präzisen Spektroskopie nur
weniger Antiatome durch das Shelving Verfahren [25]. Bei diesem wird abwech-
selnd zu dem Spektroskopielaser bei 243 nm die Fluorreszenz auf dem Lyman-α
Übergang beobachtet. Findet eine Zwei-Photonen Anregung auf dem 1S1/2−2S1/2

Übergang statt, ist wegen der langen Lebensdauer (122 ms) des metastabilen
2S1/2 Zustandes die Lyman-α Fluoreszenz im folgenden Zyklus unterdrückt.

Die zur Dopplerkühlung mit kontinuierlichen Strahlen erforderlichen VUV Leis-
tungen liegen im Bereich weniger nW [28,29]. Die Leistungsanforderungen für das
Shelving Verfahren sind wegen der geringen Detektionseffizienz des vakuumultra-
violetten Fluoreszenzlichtes vermutlich höher [28].
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1. Einleitung

Quanteninformation mit Rydbergionen

Quantensimulation und Quanteninformationsverarbeitung hat sich in den vergan-
genen zwei Jahrzehnten zu einem weitläufigen und prosperierenden Forschungs-
feld entwickelt. Es existiert eine Vielzahl unterschiedlicher Konzepte, jedes mit
seinen systemspezifischen Vor- und Nachteilen.

Ein sehr erfolgreicher Ansatz beruht auf der langreichweitigen Dipol-Dipol Wech-
selwirkung von Rydbergatomen [30], deren Eigenschaften maßgeblich durch das
hochangeregte Valenzelektron bestimmt sind [31]. Der zugrunde liegende Mecha-
nismus zur Implementierung schneller quantenlogischer Operationen ist die soge-
nannte Rydberg- oder Dipolblockade. Dabei bedingt die leichte Polarisierbarkeit
der Elektronenhülle, dass die Anwesenheit eines Rydberg-angeregten Atoms eine
zweite Rydberganregung innerhalb eines Blockaderadius verhindert [32].

Die Kombination von Rydberganregung mit einem weiteren etablierten Quan-
tensystem, nämlich in einer Paulfalle gefangene Ionen, wird in [33] diskutiert.
Lasergekühlte Ionenkristalle bieten ein hohes Maß an Kontrolle und Adressier-
barkeit der einzelnen Quantenbits (Qubits) bei langen Kohärenzzeiten [34]. Die
Qubits, repräsentiert durch die internen elektronischen Zustände oder Spinfrei-
heitsgrade der einzelnen Ionen, lassen sich dabei über kollektive Vibrationsmoden
verschränken [35]. Das Spektrum dieser Bewegungsmoden gewinnt mit zuneh-
mender Systemgröße deutlich an Komplexität, was die Skalierbarkeit limitiert.
Diese Problematik lässt sich mit Rydberg-basierten Quantengattern umgehen,
deren Dynamik auf der Nanosekunden Skala zudem deutlich schneller als die der
externen Bewegungsmoden ist [33]. Gleichermaßen interessant ist der Einfluss
von Rydberganregungen auf den Vielteilchenzustand, welche strukturelle Pha-
senübergänge im Ionenkristall hervorrufen können [36].

Eine ausführliche Fallanalyse zur Realisierung eines derartigen Systems mit Cal-
ciumionen wird in [37] dargelegt und ist in Kollaboration mit unserer Arbeit-
gruppe aufgebaut worden. Das Anregungsschema ist in Abbildung 1.2 darge-
stellt. Ausgehend vom 42S1/2 Grundzustand werden die Ionen auf dem Übergang
bei 397 nm Doppler-gekühlt, wobei Licht von Lasern bei 866 nm und 854 nm als
Rückpumper dienen. Präparation in das 32D5/2 Niveau, welches als Ausgangszu-
stand für die Rydberganregung dient, kann kohärent auf dem 42S1/2 → 32D5/2

Quadrupolübergang bei 729 nm oder inkohärent durch optisches Pumpen bei
393 nm erfolgen. Die Anregungswellenlänge in Rydbergniveaus liegt mit 131 nm
(n = 10) bis 121,8 nm (Ionisationsgrenze) im vakuumultravioletten Bereich. Der
Nachweis einer Rydberganregung erfolgt durch eine erhöhte Fluoreszenz auf dem
Kühlübergang: Befindet sich das Ion im langlebigen metastabilen 32D5/2 Zustand
(τ = 1,2 s), findet keine Streuung auf dem 42S1/2− 42P1/2 Übergang statt. Even-
tuelle Rydberganregungen zerfallen aber innerhalb von 10− 100µs vornehmlich
in den Grundzustand, und Fluoreszenz kann nachgewiesen werden [37].

Alternativ ist auch eine Mehr-Photonen Anregung in den Rydbergzustand denk-
bar [38]. Ein derartiger Ansatz mit Strontiumionen wird in der Gruppe von M.
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Abbildung 1.2: Reduziertes Energieniveauschema von Calciumio-
nen zur Rydberganregung. Dopplerkühlen der 40Ca+-Ionen erfolgt bei
397 nm mit zwei Rückpumplasern bei 866 nm und 854 nm. Die Rydberganre-
gung mit dem VUV Licht findet vom 32D5/2 Zustand aus statt. Dieser wird
durch optisches Pumpen bei 393 nm oder kohärente Anregung mit 729 nm
populiert. Abstände sind nicht maßstabsgetreu.

Hennrich verfolgt [39]. Dies benötigt allerdings deutlich höhere Lichtleistungen,
was die Wahrscheinlichkeit ungewollter Mehrfachionisation erhöht. Zudem sind
nicht zu vernachlässigende dynamische Stark-Verschiebungen der Niveaus zu er-
warten. Wegen der geringen natürlichen Linienbreite der Rydbergniveaus, welche
in der Größenordnung von wenigen 10 kHz liegt, ist die schmale Frequenzbreite
einer kontinuierlichen VUV Quelle zweckmäßig. Mit Leistungen von einigen µW
sind Rabifrequenzen im MHz-Bereich zu realisieren [37].

Erzeugung vakuumultravioletter Strahlung

Wegen des Fehlens geeigneter direkter Lasermedien im Bereich kurzer Wellen-
längen [40] beruhen ein Großteil der kohärenten Lichtquellen im UV bis XUV
Bereich auf Prozessen der nichtlinearen Optik, wie die Erzeugung höherer Har-
monischer [41–43], Summen- oder Differenzfrequenzmischung [44]. Im vakuumul-
travioletten Bereich des elektromagnetischen Spektrums hat sich, wegen der unzu-
reichenden optischen Transparenz und Phasenanpassungsmöglichkeiten in Kris-
tallen, die nichtlineare Frequenzkonversion dritter Ordnung in Edelgasen und
Metalldämpfen etabliert [45,46]. Bei der Verwendung kontinuierlicher Fundamen-
tallaser ist die zur Verfügung stehende Intensität in den Fundamentalstrahlen
deutlich geringer als bei gepulsten Quellen. Folglich ist es bei der Erzeugung
kontinuierlicher VUV Strahlung, wegen der geringen Konversionseffizienz nichtli-
nearer Prozesse höherer Ordnung, essentiell die resonante Überhöhung der nicht-
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1. Einleitung

linearen Suszeptibilität durch atomare Resonanzen auszunutzen [47]. Für den für
uns interessanten Wellenlängenbereich um 122 nm bietet sich hierfür Quecksilber
an [48–50].
Folglich nutzte auch die erste kontinuierliche Lyman-α Quelle nicht entarte-
tes Vierwellen-Summenfrequenzmischen in Quecksilber unter Ausnutzung einer
Zwei-Photonen Resonanz [28,51]. In der zweiten Generation dieses Experiments
erlaubte der Einsatz von Festkörper-basierten Fundamentallasern die Untersu-
chung des Einflusses der 63P1 Ein-Photon Resonanz. Dadurch konnte die bis da-
to effizienteste kontinuierliche Lyman-α Quelle realisiert werden [52,53]. Ferner
wurde mit demselben Aufbau, bei einer geeigneten Wahl der VUV Wellenlänge,
in einem dreifach resonanten Mischschema eine weitere Effizienzsteigerung um
drei Größenordnungen demonstriert [54]. Damit wurden bereits erste Studien zu
strukturellen Konfigurationsänderungen und Vibrationsmoden durch Photoioni-
sation erzeugter, gemischter Ionenkristalle (40Ca+/40Ca2+) durchgeführt [55].
Zum Erreichen der, für den nichtlinearen Prozess notwendigen, hohen Intensitäten
wird typischerweise mit stark fokussierten Strahlen gearbeitet. Die damit einher-
gehende Divergenz der Strahlen beschränkt die Länge der Wechselwirkungszone
von Licht und Atomen etwa auf die Größe des konfokalen Parameters (∼ 1 mm).
Diese kann durch die Verwendung einer lichtleitenden Faser deutlich vergrößert
werden. Da die Faser sowohl das nichtlineare Medium enthalten, als auch Licht
aller beteiligten Wellenlängen führen muss, kommen für Anwendungen im VUV
Bereich nur Hohlfasern in Betracht. Im Gegensatz zu konventionellen Glasfasern,
deren Lichtleitung auf innerer Totalreflexion an der Kern-Mantel-Grenze beruht,
hat bei kapillaren Hohlfasern der Kern einen geringeren Brechungsindex als der
umgebende Mantel. Hier wird das Licht durch die hohe Fresnel-Reflektivität bei
streifendem Einfall geführt.
Eine Effizienzsteigerung durch die Verwendung einer Hohlfaser wurde bei unter-
schiedlichen nichtlinearen Prozessen wie kohärenter Anti-Stokes Raman Streu-
ung [56], stimulierter Raman Streuung [57] oder Phasenkonjugation [58] de-
monstriert. Auch für die Erzeugung höherer Harmonischer sind Hohlfasern in-
teressant, da durch Selbstfokussierung und Plasmadefokussierung entstehende
Phasenanpassungsproblematiken überwunden werden [59]. Zur Pulskompression
durch nichtlineare Selbstphasenmodulation bei hohen Intensitäten finden Edelgas
gefüllte Hohlfasern Anwendung in der Kurzpulslaserphysik [60].
Im Hinblick auf die Erzeugung von VUV Licht durch Frequenzmischung ver-
spricht die Verwendung einer Hohlfaser, bei gleicher Fokusgröße, eine Steige-
rung der Effizienz gegenüber dem Fall fokussierter Gaußstrahlen um einen Faktor
(L/b)2. Dabei bezeichnet L die Länge der Faser und b den konfokalen Parame-
ter [61]. Dies wurde das erste Mal experimentell bei Zwei-Photonen resonan-
ter Differenzfrequenzmischung in Xenon umgesetzt, wobei die Überhöhung auf
Grund von Verlusten und Absorption auf 2,5 beschränkt war [62]. Mittlerweile
konnte in einer Reihe von Hohlfaser-basierten Systemen ein Leistungszuwachs
von mehreren Größenordnungen verzeichnet werden. Hierzu zählen kaskadiertes
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Vierwellenmischen [63], Phasenanpassung mit unterschiedlichen Fasermoden [64],
Frequenzverdreifachung, Summen- und Differenzfrequenzmischen [65,66]. Diese
Experimente verwenden zumeist gepulste Lichtquellen mit Luft oder Edelgas
gefüllten kapillaren oder photonischen Hohlfasern. Eine Ausnahme bildet hier
das in [67] präsentierte Experiment, in welchem Vierwellenmischen bei niedrigen
kontinuierlichen Leistungen in einer Rubidium gefüllten photonischen Kristallfa-
ser demonstriert wurde.
Ziel dieser Arbeit ist die Kombination der resonanzunterstützten Summenfre-
quenzmischung in Quecksilber mit dem erfolgreichen Konzept der nichtlinearen
Hohlfaseroptik, für eine Steigerung der VUV Mischeffizienzen im Bereich um
122 nm.

Gliederung der Arbeit

Kapitel 2 bildet die theoretische Basis für resonantes Vierwellenmischen in ei-
ner Hohlfaser. Neben der Berechnung der linearen und nichtlinearen Suszepti-
bilität von Quecksilber, werden die Grundlagen der Propagation von Licht in
dielektrischen Hohlfasern erläutert. Die Herleitung und Lösung der gekoppel-
ten Amplitudengleichungen wird ausführlich diskutiert und dabei insbesondere
auf zwangsläufige und mögliche Einflüsse der Faser eingegangen. Der experimen-
telle Aufbau wird in Kapitel 3 dargestellt. Neben den Lasersystemen der drei
Fundamentalstrahlen umfasst dieses die Beschreibung der Vakuumapparatur zur
Erzeugung und Detektion der VUV Strahlung. Die erzielten Ergebnisse sind in
Kapitel 4 zusammengefasst. Die Untersuchung der Zwei-Photonen Resonanz, bei
welcher Hinweise auf Licht-induzierte Kräfte in der Faser gefunden wurden, wird
präsentiert. Weiterhin werden die ersten Resultate zur Summenfrequenzmischung
in der Faser besprochen. Im abschließenden Kapitel 5 werden Optionen für die
zukünftige Weiterentwicklung des Systems dargelegt.
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Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Das vorliegende Kapitel bildet die theoretische Basis für das Verständnis von nicht
entartetem Vierwellen-Summenfrequenzmischen in einer mit Quecksilberdampf
gefüllten Hohlfaser. Dabei wird zunächst auf das verwendete nichtlineare Medi-
um eingegangen und detailliert diskutiert, wie sich die atomare Resonanzstruk-
tur auf die Nichtlinearität auswirkt. Die Ausbreitung elektromagnetischer Wellen
in dielektrischen Hohlleitern wird präsentiert, wobei vornehmlich auf transver-
sale Modenstruktur und Dispersion eingegangen wird. Es folgt die Herleitung,
Lösung und Diskussion der gekoppelten Amplitudengleichungen für das Vierwel-
lenmischen unter dem Einfluss der Fasercharakteristika. Gegenstand des letzten
Abschnittes ist eine Einführung in die Thematik Licht-induzierter Kräfte, welche
durch den Einschluss der Atome in die Hohlfaser auftreten können.

2.1 Quecksilber als nichtlineares Medium

Als Medium für die optische Summenfrequenzmischung wird in dieser Arbeit
Quecksilberdampf verwendet. Unter den typischerweise zur Erzeugung vakuum-
ultravioletter Strahlung eingesetzten Medien eignet es sich aus mehreren Gründen
für den Wellenlängenbereich um 120 nm: Wegen der geringen Konversionseffizienz
nichtlinearer Prozesse ist es besonders bei der Erzeugung kontinuierlicher Strah-
lung essenziell, atomare Resonanzen des Mediums zu nutzen. In Metalldämpfen
liegen diese Resonanzen im sichtbaren bis ultravioletten Wellenlängenbereich des
elektromagnetischen Spektrums, in welchem leistungsstarke Laserquellen verfüg-
bar sind. Dies ist für Edelgase typischerweise nicht gegeben [68]. Verglichen mit
anderen Metallen hat Quecksilber einen sehr hohen Dampfdruck, was hohe Teil-
chenzahldichten bei moderaten Temperaturen (< 200 °C) erlaubt. Des Weiteren
hat Quecksilber mit 84184 cm−1 (=̂118,79 nm) eine ungewöhnlich hohe Ionisati-
onsschwelle, was die Nutzung hoch liegender Zustände (n > 8) erlaubt [69].
In Abbildung 2.1 ist das in dieser Arbeit verwendete Vierwellenmisch-Schema zur
Erzeugung von Lyman-α Strahlung in Quecksilber skizziert. Vom 61S0 Grund-
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2. Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.1: Reduziertes Energieniveauschema von Quecksilber.
Für den Vierwellenmischprozess relevante Niveaus in Quecksilber mit den
zugehörigen nahresonaten fundamentalen und der erzeugten Wellenlänge bei
der Summenfrequenz. Ebenfalls dargestellt ist der strahlende Zerfall aus dem
71S0 in das 61P1 Niveau. Abstände sind nicht maßstabsgetreu.

zustand aus wird mit einem nah zum 63P1-Niveau verstimmten UV-Laser bei
253,7 nm und einem blauen Laser bei 407,9 nm eine Zwei-Photonen Resonanz
zum 71S0-Zustand erreicht. Population aus diesem Zustand zerfällt zu 87 % un-
ter Emission infraroter Strahlung bei 1014,3 nm in den 61P1 Zustand [70], was
zur Diagnostik genutzt werden kann. Die Wellenlänge des letzten Fundamental-
strahls ist durch die zu erzeugende Wellenlänge determiniert. Für die Erzeugung
von Lyman-α Licht liegt diese mit 545,5 nm im grünen Spektralbereich und damit
etwa 3,6 THz vom nächst gelegenen 123P1-Niveau entfernt.
Im Folgenden werden die lineare Suszeptibilität χ(1) und die nichtlineare Sus-
zeptibilität dritter Ordnung χ(3) für die nahresonante Summenfrequenzmischung
in Quecksilber berechnet. χ(1) ist direkt mit dem Brechungsindex des Mediums
verknüpft und ihre genaue Kenntnis ist essenziell für die Phasenanpassung des
nichtlinearen Prozesses. Dessen Stärke wird maßgeblich von χ(3) bestimmt und
profitiert von der Resonanzstruktur des Mediums.

2.1.1 Die lineare Suszeptibilität χ(1)

Der komplexe Brechungsindex ν(ω) bei der Kreisfrequenz ω ist mit der linearen
Suszeptibilität χ(1)(ω) über

ν(ω) =
√

1 + χ(1)(ω) , (2.1)
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2.1. Quecksilber als nichtlineares Medium

verknüpft [71]. Real- und Imaginärteil von ν(ω) definieren dabei den realen Bre-
chungsindex n(ω) und den Absorptionskoeffizienten α(ω) des Mediums:

n(ω) = Re[ν(ω)] , (2.2a)

α(ω) = 2
ω

c
Im[ν(ω)] . (2.2b)

Mittels des Dichtematrixformalismus können die Suszeptibilitäten χ(i) über einen
störungstheoretischen Ansatz aus dem quantenmechanischen Erwartungswert des
Dipoloperators, beziehungsweise den Oszillatorstärken berechnet werden [71,72].
Die niedrigste Ordnung liefert dabei den Ausdruck für die lineare Suszeptibilität

χ(1)(ω) = N
e2

ε0me

∑
n

fgn

ω2
gn − (ω − iγgn)2 . (2.3)

Hierbei bezeichnet N die Teilchenzahldichte, e die Elementarladung, me die Mas-
se des Elektrons und ε0 die Permittivität des Vakuums. Der Summationsindex
n durchläuft dabei alle Zustände, die vom Grundzustand g aus über einen Di-
polübergang erreichbar sind. Wegen der intermediären Kopplung sind dies in
Quecksilber sowohl Singulett- als auch Triplett-P Zustände. Die Übergangsfre-
quenz zum entsprechenden Niveau n wird mit ωgn bezeichnet, γgn entspricht
der Dephasierungsrate der Nebendiagonalelemente der Dichtematrix. Letztere
setzt sich aus der natürlichen Linienbreite und weiteren homogenen Verbrei-
terungen zusammen (Details siehe Anhang B). Für das 63P1 Niveau ist die
natürliche Linienbreite aus Lebensdauer-Messungen bekannt [70]. Für alle wei-
teren Niveaus wird sie nach [72] aus der Übergangslinienstärke abgeschätzt. Die
Absorptionsoszillatorstärken fgn der berücksichtigten Zustände sind im Anhang
in Tabelle A.3 zusammengefasst. Der Einfluss des Kontinuums muss ebenfalls
berücksichtigt werden, was durch die Aufnahme des dominierenden autoionisie-
renden Zustandes (2D3/2)6p′ 1P in die Summation realisiert ist [73,74]. An homo-
genen Verbreiterungsmechanismen hat die Eigendruckverbreiterung die größte
Relevanz. Für den im Experiment relevanten Druckbereich kann diese für Ein-
Photon Übergänge durch eine semi-klassische Stoßnäherung approximiert wer-
den, in guter Übereinstimmung mit empirischen Werten für den 61S0 → 63P1

Übergang [75,76] (vergleiche dazu Anhang B.2).

Darüber hinaus verursacht die thermische Teilchenbewegung eine inhomogene
Dopplerverbreiterung der Niveaus. Ein Atom mit einer Geschwindigkeitskom-
ponente vz in Strahlrichtung hat eine zum ruhenden Atom um ∆ωD = vz · k
verschobene Resonanzfrequenz [77]. Mathematisch wird dies durch die Faltung
von Gleichung (2.3) mit der Geschwindigkeitsverteilung in Strahlrichtung

p(vz) dvz =
1√
πvw

e−( vzvw )
2

dvz , (2.4a)
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2. Theoretische Grundlagen

mit

vw =

√
2kBT

mHg

, (2.4b)

beschrieben. Dabei bezeichnet vw die wahrscheinlichste Geschwindigkeit, kB die
Boltzmann Konstante, T die absolute Temperatur und mHg die atomare Queck-
silbermasse. Einsetzen in Gleichung (2.3) und Integration liefert

χ(1)(ω) = N
e2

ε0me

∫ ∞
−∞

1√
πvw

e−( vzvw )
2∑

n

fgn

ω2
gn −

(
ω
(
1 + vz

c

)
− iγgn

)2 dvz . (2.5)

Da χ(1) proportional zur Teilchenzahldichte N ist, ist es zweckmäßig die li-
neare Suszeptibilität pro Atom χ

(1)
a = χ(1)/N einzuführen. Die experimentell

zugängliche Größe zur Beeinflussung der Teilchenzahldichte ist die Temperatur.
Der Zusammenhang von Temperatur und Dampfdruck für Quecksilber ist im
Anhang A.2.1 gegeben.
Der Einschluss von Licht und Medium in eine Hohlfaser kann zu zusätzlichen
Linienverbreiterungen führen, deren Größenordnung hier diskutiert werden soll.
Als homogene Verbreiterungsmechanismen sind Stöße mit der Faserwand und
die sogenannte Durchflugzeitverbreiterung1 zu nennen [78]. Ähnlich der Eigen-
druckverbreiterung führen Stöße mit der Wand zu Dekohärenzen und damit zu
einer Verbreiterung der Linie. Diese entspricht der Stoßrate γWand der Atome mit
der Faser und skaliert entsprechend invers mit dem Faserinnenradius a und ist
proportional zur Wurzel der absoluten Temperatur [79]

γWand =
πvw
a

. (2.6)

Die Durchflugzeitverbreiterung wird relevant, wenn die Wechselwirkungszeit der
Atome durch das Passieren des transversalen Profils des Lichtfeldes kürzer wird
als die natürliche Lebensdauer des Systems. Ähnlich der begrenzten Lebensdauer
eines Zustandes, führt die zeitliche Einschränkung der Wechselwirkung wegen der
Energie-Zeit-Unschärfe zu einer Verbreiterung der Linie. Dies kann bei Fasern
wichtig sein, da die geführte Lichtmode nur einen Teil der Faser ausfüllt. Für
eine gaußförmige transversale Intensitätsverteilung mit einem 1/e-Radius von
w = 0,64 a (vergleiche hierzu Kapitel 2.2.2) beträgt die Lorentz-Linienbreite [80]

γDFZ =

√
2 ln(2)

0,64

vw
a
, (2.7)

und hat damit die gleiche funktionale Abhängigkeit wie die Wandstoßverbrei-
terung. Für die im Experiment verwendete Hohlfaser mit einem Kernradius von

1engl. transit-time broadening
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2.1. Quecksilber als nichtlineares Medium

a = 25µm ergeben sich bei einer Temperatur von 120 °C volle Halbwertsbreiten
von 2γWand = 2π × 7,2 MHz beziehungsweise 2γDFZ = 2π × 4,2 MHz. Verglichen
mit der Dopplerbreite eines Übergangs der Kreisfrequenz ω0

ΓD =
ω0

c

√
8kBT ln 2

mHg

, (2.8)

die selbst bei Raumtemperatur für den UV Übergang etwa 2π × 1 GHz beträgt,
spielen die Faserverbreiterungen eine untergeordnete Rolle und werden im Wei-
teren vernachlässigt. Es ist allerdings zu bedenken, dass sie bei kleineren Faser-
radien oder leichteren Atomen durchaus relevant sein können.

Wegen der Nähe der UV Laserfrequenz zum 61S0 → 63P1 Übergang müssen die
Isotopieverschiebung und Hyperfeinstrukturkomponenten der ungeraden Isotope
berücksichtigt werden [81]. Dafür werden die Suszeptibilitäten jedes Isotops se-
parat berechnet und mit einem Gewichtungsfaktor, der relative Häufigkeit und
Verzweigungsverhältnis berücksichtigt, aufsummiert. Die dafür notwendigen Da-
ten sind im Anhang A.2.3 in Tabelle A.4 zusammengefasst.

Die nach Gleichung (2.5) für Raumtemperatur berechnete Dispersion in Form
von Re(χ(1)) und der Absorptionskoeffizient α sind in Abbildung 2.2 b) als Funk-
tion der UV Verstimmung ∆UV = (ω1 − ω63P )/2π zum häufigsten Isotop 202Hg
aufgetragen, wobei ω1 die Kreisfrequenz des UV Lasers ist.

Man erkennt deutlich den Einfluss der einzelnen Isotope, deren relativen Li-
nienstärken darüber in Abbildung 2.2 a) eingezeichnet sind. Für die anderen
Strahlen ist die Dispersionkurve, wegen der großen Verstimmung zu Ein-Photon
Resonanzen, im Allgemeinen flach und es gibt keine lineare Absorption.

2.1.2 Die nichtlineare Suszeptibilität χ(3)

Analog zu der Bestimmung von χ(1) kann aus höheren störungstheoretischen Ord-
nungen die nichtlineare Suszeptibilität χ(3) aus der Polarisation berechnet werden.
Im allgemeinen Fall nicht entarteter Summenfrequenzmischung ω1+ω2+ω3 = ω4,
enthält der Ausdruck für χ(3) 48 Terme [71]. Hier können jedoch einige Verein-
fachungen vorgenommen werden. Unter der Annahme eines isotropen Mediums
und gleicher linearer Polarisation aller beteiligten Strahlen kann χ(3) als Skalar
behandelt werden, was die Zahl der Terme reduziert. Für den Spezialfall nah-
resonanter Summenfrequenzmischung mit einer Zwei-Photonen Resonanz lässt
sich der Ausdruck auf die nahresonanten Terme eingeschränken [73,82], und χ(3)

schreiben als

χ(3) =
N

6ε0~3
S(ω1, ω2)χ12χ34 , (2.9)

wobei ~ das reduzierte Planck’sche Wirkungsquantum bezeichnet. Die drei re-
levanten Terme sind im Einzelnen die Linienform S(ω1, ω2) der Zwei-Photonen
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Abbildung 2.2: Lineare Suszeptibilität in der Nähe der
61S0 → 63P1 Resonanz. a) Relative Linienstärken eines natürlichen
Quecksilber Isotopengemisches mit Isotopieverschiebung und Hyperfein-
strukturaufspaltung. b) Berechnete Dispersion (blau) und Absorptionskoef-
fizient (rot) bei Raumtemperatur als Funktion der Verstimmung zum 63P1-
Niveau in 202Hg.

Resonanz

S(ω1, ω2) =
1

ωgz − (ω1 + ω2)
, (2.10a)

welche für den Fall, dass ω1 +ω2 der Übergangsfrequenz ωgz zum Zwei-Photonen
Niveau entspricht, eine Überhöhung erfährt, und die partiellen Suszeptibilitäten

χ12 =
∑
m

(
µzmµmg
ωgm − ω1

+
µzmµmg
ωgm − ω2

)
, (2.10b)

χ34 =
∑
n

(
µznµng
ωgn − ω4

+
µznµng
ωgn + ω3

)
. (2.10c)

Letztere sind formal Suszeptibilitäten erster Ordnung. Sie enthalten die Dipol-
matrixelemente µij der in Abbildung 2.3 dargestellten Übergänge und Resonanz-
terme der Laserfrequenzen2 ωi mit den entsprechenden Niveaus. Die Summation

2Zuordnung der Indizes: 1: UV, 2: blau, 3: grün, 4: VUV
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2.1. Quecksilber als nichtlineares Medium

Abbildung 2.3: Vierwellenmischen mit Zwei-Photonen Resonanz.
Die Summe ω1 +ω2 entspricht der Frequenz vom Grundzustand g zum Zwei-
Photonen Übergang z. Zu χ(3) tragen alle Zustände m und n bei, die über
einen Dipolübergang von g beziehungsweise z aus erreichbar sind.

über die Zustände umfasst dabei alle Zustände m und n, die vom Grundzustand g
beziehungsweise dem Zwei-Photonen Niveau z aus über einen Dipolübergang er-
reichbar sind. Verglichen mit dem Ausdruck (2.3) für χ(1), enthält Gleichung (2.9)
mehrere Resonanznenner. Neben dem Zwei-Photonen Resonanzterm S(ω1, ω2)
können auch χ12 und χ34 überhöht werden, wenn zusätzlich ω1 beziehungsweise
ω4 nah zu einer Ein-Photon Resonanz gewählt werden. Hier ist jedoch zu beach-
ten, dass diese im Gegensatz zu Mehr-Photonen Übergängen deutliche Absorption
erfahren können.

Angewandt auf Quecksilber entspricht der Grundzustand g dem 61S0- und z dem
71S0-Niveau mit der Energie ~ω71S0

. Beide Zustände besitzen einen Gesamtdre-
himpuls von J = 0 und entsprechend eine magnetische Quantenzahl MJ = 0.
Für solche Zustände, und unter der Annahme gleicher linearer Polarisation, gilt
weiterhin ∆J = 1 und ∆MJ = 0. In diesem Fall können die Matrixelemente µij
über die Absorptionsoszillatorstärken fij ausdrückt werden [83]

µij = −ea0

√
3[(J + 1)2 −M2

J ]gi
(J + 1)(2J + 2)(2J + 3)

fijcR∞
ωij
2π

. (2.11)

In dieser Gleichung bezeichnet e die Elementarladung, a0 den Bohr’schen Radius,
R∞ die Rydberg-Konstante und gi die Entartung des unteren Niveaus. Da der
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2. Theoretische Grundlagen

Dipoloperator hermitesch ist, gilt darüber hinaus µij = µji. Die zur Berechnung
notwendigen Daten der erreichbaren n1P und n3P Zustände sind zusammen mit
den relativen Vorzeichen der Produkte der Dipolmatrixelemente im Anhang in
Tabelle A.3 bis n = 13 zusammengefasst. Die großen Unsicherheiten in den ex-
perimentell bestimmten Oszillatorstärken lässt eine rechnerische Genauigkeit der
nichtlinearen Suszeptibilität von 20− 30 % zu [74].

Analog zur Berechnung der linearen Suszeptibilität werden homogene Verbreite-
rungen der Übergänge formal durch die Ersetzung ωij → ωij+iγij eingeführt. Für
das 71S0 Niveau kann die Druckverbreiterung aus der in [81] gemessenen Lini-
enform des Zwei-Photonen Signals abgeschätzt werden (vergleiche dazu Anhang
B.2). Die Dopplerverbreiterung wird über die Verschiebung ωij → ωij(1 + vz/c)
und die Integration über die Geschwindigkeitsverteilung (2.4) in Strahlrichtung
erfasst. Die vollresonante Nutzung der Zwei-Photonen Resonanz erfordert ferner
neben der Berücksichtigung der Hyperfeinstruktur des 63P1 Zustandes auch die
Isotopieverschiebung im 71S0 Niveau. Die Beiträge der einzelnen Isotope werden
separat berechnet und entsprechend ihrer Gewichtung aufsummiert. Die notwen-
digen Verschiebungen und Häufigkeiten finden sich im Anhang in Tabelle A.4.
Der Einfluss der unterschiedlichen Resonanzen auf die Nichtlinearität des Medi-
ums ist in den Abbildungen 2.4 bis 2.6 dargestellt. Die Graphen zeigen jeweils
die auf die Dichte normierte, nichtlineare Suszeptibilität χ

(3)
a = χ(3)/N pro Atom

in der Nähe von Ein-, Zwei- und Drei-Photonen Resonanzen, die im Quecksilber
möglich sind. Wenn nicht anders angegeben, beziehen sich die Berechnungen auf
die Erzeugung von Lyman-α Strahlung.

Abbildung 2.4 b) zeigt den Betrag der berechneten Suszeptibilität χ
(3)
a als Funk-

tion der UV Verstimmung ∆UV = (ω1 − ω63P1
)/2π zum 202Hg-Isotop im Bereich

der ultravioletten Ein-Photon Resonanz. Die für die Berechnungen angenomme-
ne Temperatur beträgt T = 80 °C. Der Einfluss der Temperatur beschränkt sich
wegen der Normierung auf die Dichte auf die Breite der Resonanzen. Der Bei-
trag der einzelnen Isotope ist gestrichelt dargestellt. Die Farben codieren die
jeweiligen Isotope, deren relative Linienstärken in Abbildung 2.4 a) aufgetragen
sind. Die Resonanzüberhöhung bei Erreichen der Übergangsfrequenz ist deutlich
zu erkennen. Wegen der zusätzlich für das Isotop 202Hg erfüllten Zwei-Photonen
Resonanzbedingung ist der Beitrag (blau) entsprechend überhöht. Die durchge-
zogene rote Kurve zeigt die Suszeptibilität für ein natürliches Isotopengemisch,
welche durch den Anteil des 202Hg dominiert wird (siehe Abbildung 2.4 c) für

einen Vergleich absoluter Werte). Da χ
(3)
a eine komplexe Größe ist, können sich

die einzelnen Beiträge je nach Phasenlage konstruktiv oder destruktiv addieren,
was zu der Substruktur zwischen den Resonanzen führt.

Analog ist in Abbildung 2.5 b) für eine feste UV Verstimmung von −50 GHz und

T = 80 °C der Absolutbetrag der berechneten Suszeptibilität χ
(3)
a als Funktion

der Zwei-Photonen Verstimmung ∆2γ = (ω1 + ω2 − ω71S0
)/2π zum 202Hg Isotop

aufgetragen. Die rote durchgezogene Kurve zeigt wieder die kohärente Summe der
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Abbildung 2.4: Nichtlineare Suszeptibilität in der Nähe der Ein-
Photon Resonanz. a) Lage und relative Linienstärke der Quecksilberiso-
tope für den 61S0 → 63P1 Übergang mit Hyperfeinstrukturaufspaltung. b)

Absolutbetrag von χ
(3)
a als Funktion der UV Verstimmung für ein Isotopen-

gemisch (durchgezogene rote Linie), sowie der einzelnen Isotope (gestrichelte
Linien). Die Zwei-Photonen Resonanzbedingung ist für 202Hg erfüllt, was auf
der geänderten Skala in c) deutlich wird. Temperatur: 80 °C.

Einzelbeiträge der Isotope (gestrichelte Kurven). Dies führt hier zu einer leichten
Verschiebung der Maxima relativ zu der in Abbildung 2.5 a) gezeigten Lage der
Resonanzen. Diese wurde auch experimentell bereits beobachtet [84].

Der Einfluss einer Ein-Photon Resonanz im VUV auf |χ(3)
a | ist in Abbildung 2.6

für einen weiten Wellenlängenbereich dargestellt (in normaler (a) und logarithmi-
scher (b) Darstellung). Die obere Achse gibt dabei die notwendige Wellenlänge λ3

der dritten Fundamentalen an. Der Einfluss der einzelnen Resonanzen ist deutlich
zu erkennen. Die Übergänge zu Triplett-Zuständen sind in Quecksilber wegen der
intermediären Kopplung erlaubt, haben aber entsprechend kleinere Dipolmatrix-
elemente, was ihren Einfluss auf χ(3) beschränkt. Für Lyman-α (λ4 = 121,56 nm)
liegt keines der Niveaus in unmittelbarer Nähe. Wegen der auch experimentell be-
reits nachgewiesenen Effizienzsteigerung um mehrere Größenordnungen bei drei-
fach resonantem Vierwellenmischen [54], werden die ersten Experimente zur VUV
Erzeugung in einer Hohlfaser bei λ4=121,26 nm, in der Nähe des 121P Zustandes
durchgeführt. Diese Wellenlänge ist auch hinsichtlich der Experimente mit Cal-
ciumionen von Bedeutung, da sie zur Erzeugung von doppelt ionisiertem Ca2+
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Abbildung 2.5: Nichtlineare Suszeptibilität in der Nähe der Zwei-
Photonen Resonanz. a) Lage und relative Häufigkeit der Quecksilber-

isotope für das 71S0 Niveau. b) Absolutbetrag von χ
(3)
a als Funktion der

Zwei-Photonen Verstimmung für ein Isotopengemisch (durchgezogene rote
Linie), sowie die einzelnen Isotope (gestrichelte Linien). Verstimmung zur
Ein-Photon Resonanz: ∆UV = −50 GHz, Temperatur: T = 80 °C.

genutzt werden kann [55]. Für eine mögliche Rydberganregung von Ca+-Ionen in
den n = 69 Zustand beträgt die Anregungswellenlänge 122,04 nm und profitiert
von der Nähe zur 111P Resonanz [37].
Im Hinblick auf die experimentelle Nutzbarkeit der einzelnen Resonanz-Über-
höhungen ist zu berücksichtigen, dass lineare Absorption auf Ein-Photon Über-
gängen für ω1 und ω4 die Nähe zu Resonanzen limitieren kann. Ferner erlaubt die
Notwendigkeit den nichtlinearen Prozess phasenanzupassen keine beliebige Wahl
der Verstimmungen. Dies wird in späteren Kapiteln ausführlich diskutiert. Die
Reduzierung der am Mischprozess partizipierenden Atome durch Zwei-Photonen
Absorption ist in der Regel klein und kann vernachlässigt werden.

Zwei-Photonen Absorption

Durch Zwei-Photonen Absorption des ultravioletten und blauen Fundamental-
strahls kann es zu einer geringen Population des 71S0-Niveaus kommen, welche
über den infraroten Zerfall bei 1014 nm in den 61P1-Zustand detektiert werden
kann. Ähnlich der linearen Suszeptibilität können Real- und Imaginärteil von
Termen in χ(3) mit einem intensitätsabhängigen Brechungsindex und der Zwei-
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Abbildung 2.6: Nichtlineare Suszeptibilität im VUV Bereich um
122 nm. a) Betrag der berechneten Suszeptibilität pro Atom über der Wel-
lenlänge der zu erzeugenden Summenfrequenz. Die obere Achse gibt die
Wellenlänge des dritten Fundamentalstrahls bei Erfüllen der Zwei-Photonen
Resonanz an. Die Lagen der Quecksilberniveaus sind mit gestrichelten Li-
nien, relevante Wellenlängen mit Pfeilen gekennzeichnet. Die resonante
Überhöhung wird auf der logarithmischen Skala der Abbildung b) deut-
lich. Verstimmung zur Ein-Photon Resonanz: ∆UV = −50 GHz, Temperatur:
T = 80 °C.

Photonen Absorptionsrate in Zusammenhang gebracht werden. Für den Zwei-
Photonen Absorptionswirkungsquerschnitt σ2γ der Wellen ω1 und ω2 gilt [85,86]

σ2γ =
1

4~4ε2
0c

2
Im[S(ω1, ω2)] |χ12|2 . (2.12)

Dabei ist die Schwächung der Intensitäten I1,2 der Fundamentalstrahlen entlang
der Propagationsrichtung z über

dI1

dz
= −~ω1σ2γNI1I2 , (2.13a)

dI2

dz
= −~ω2σ2γNI1I2 , (2.13b)
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Abbildung 2.7: Zwei-Photonen Fluoreszenzsignal. Nach Gleichung
(2.12) (rot) und über OBG (blau gestrichelt) berechnete Form des Fluo-
reszenzsignals des 71S0 → 61P1 Übergangs als Funktion der Zwei-Photonen
Verstimmung ∆2γ für unterschiedliche UV Verstimmungen. Die vertikalen
Linien geben Lage und Häufigkeit der Isotope an. Temperatur: T = 80 °C.

mit dem Wirkungsquerschnitt σ2γ verknüpft [86,87]. Die Dichte des Mediums
wird mit N bezeichnet. Die Einheit von σ2γ ist entsprechend s−1/(W/m2)2.

Die theoretische Linienform des Fluoreszenzsignals ist in Abbildung 2.7 als Funk-
tion der Zwei-Photonen Verstimmung für zwei unterschiedliche Verstimmungen
zur Ein-Photon Resonanz im UV dargestellt. Die durchgezogene rote Kurve zeigt
die Berechnung nach Gleichung (2.12). Die Lage der Maxima stimmt hier mit
den erwarteten Positionen (vertikale Linien) überein, da bei der Fluoreszenz, im
Gegensatz zur Berechnung von χ(3), eine inkohärente Addition der Voigt-Profile
der einzelnen Isotope stattfindet.

Eine weitere Möglichkeit zur Berechnung der Linienform ist die Bestimmung der
Population des 71S0 Zustandes aus einer Lösung der optischen Bloch Gleichungen
(OBG). Dies wird für das in Quecksilber relevante Drei-Niveau-System in [88,89]
ausführlich beschrieben und soll daher an dieser Stelle nicht weiter diskutiert
werden. Der sich daraus ergebende Verlauf ist zum Vergleich als blau gestrichelte
Kurve in Abbildung 2.7 dargestellt.

Beide Rechnungen wurden wieder für eine Dampftemperatur von T = 80 °C
durchgeführt. Die Höhen der 202Hg Peaks beider Kurven wurden einander für
die jeweiligen Verstimmungen angepasst. Während für ∆UV = −400 GHz ei-
ne sehr gute Übereinstimmung beider Linienformen vorliegt, erkennt man für
∆UV = −50 GHz Diskrepanzen. Diese liegen in der Relevanz von Ein-Photon
Prozessen bei kleinen Verstimmungen begründet, die in der Berechnung nach
Gleichung (2.12) nicht enthalten sind. So führt die doppelte Ein-Photon Reso-
nanz, bei welcher eine sukzessive Anregung über das 63P0-Niveau stattfindet, zu
der gezeigten relativen Änderung der Peakhöhen.
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2.2. Lichtwellenleitung in Hohlfasern

2.2 Lichtwellenleitung in Hohlfasern

In konventionellen Glasfasern, bei denen der Brechungsindex des Kerns größer
als der des umgebenden Mantelmaterials ist, basieren die lichtleitenden Eigen-
schaften auf innerer Totalreflexion. In Hohlfasern dagegen ist der Brechungsindex
des Kerns kleiner. Die hohe Fresnel-Reflektivität bei streifendem Einfall an der
Kern-Mantel-Grenze erlaubt einen transversalen Einschluss elektromagnetischer
Wellen. Jedoch erfährt das geführte Licht wegen der nicht perfekten Reflexion
deutliche Verluste und reagiert entsprechend sensibel auf Verbiegen der Faser. Die
Randbedingungen, welche das propagierende elektromagnetische Feld innerhalb
der Faser erfüllen muss, führen zur Ausbildung diskreter Moden, welche erstmals
1897 von Lord Rayleigh theoretisch untersucht wurden [90]. Diese beeinflussen
sowohl Verluste als auch Dispersion bei der Propagation durch die Faser. Eine
detaillierte theoretische Studie von metallischen und dielektrischen Hohlfasern
als Lichtwellenleiter wurde 1964 von Marcatili und Schmeltzer angestellt [91].
Zunächst soll in diesem Kapitel auf die Hohlfaser als Lichtleiter eingegangen,
und deren charakteristische Eigenschaften wie Dispersion, Leitungsverluste und
transversale Moden mathematisch formuliert werden.

2.2.1 Zylindrische elektromagnetische Wellen

Das durch die Symmetrie vorgegebene, natürliche Koordinatensystem für die Be-
schreibung elektromagnetischer Wellen in einer Hohlfaser sind Zylinderkoordina-
ten, mit einer Achse z in Ausbreitungsrichtung, dem Abstand r von dieser Achse,
und einem Azimutalwinkel θ. In einem homogenen, isotropen Medium mit Bre-
chungsindex ν können in diesem Koordinatensystem alle elektromagnetischen
Wellen als Linearkombination der elementaren Wellenfunktionen

ψnγk = einθJn

(√
ν2k2 − γ2r

)
e±iγz−iωt , (2.14a)

φnγk = einθH(1)
n

(√
ν2k2 − γ2r

)
e±iγz−iωt , (2.14b)

geschrieben werden [92]. Hierbei sind Jn und H
(1)
n Bessel- und Hankelfunktion

erster Art nter Ordnung, k bezeichnet den Wellenvektor im Vakuum, und γ die
Propagationskonstante. Letztere ist im Allgemeinen komplex, und somit die Aus-
breitung in z-Richtung nicht zwangsläufig rein periodisch. Der genaue Ausdruck
für γ ist neben der Kreisfrequenz ω und den Eigenschaften des Mediums auch
von den Randbedingungen abhängig.
Während die Besselfunktion in Gleichung (2.14a) für r = 0 endlich bleibt, und
für r →∞ oszillatorisches Verhalten zeigt, ist Gleichung (2.14b) für r = 0 unbe-
schränkt, strebt aber für große Abstände gegen Null. Sie eignen sich entsprechend
zur Beschreibung physikalischer Felder in achsennahen beziehungsweise -fernen
Regionen. Die Parameter n, γ und k klassifizieren dabei die Elementarwellen. Für
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2. Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.8: Definition des Zylinderkoordinatensystems zur Be-
schreibung einer Hohlfaser mit Kernradius a. Die dielektrischen Kon-
stanten von Kern- (intern) und Mantelmedium (extern) werden mit εi,e be-
zeichnet.

n = 0 ist das Feld symmetrisch zur z-Achse. Für γ = 0 ist die Ausbreitung rein
radial, und die Beschreibung reduziert sich auf zwei Dimensionen.

Wellenfunktionen wie in den Gleichungen (2.14) kann man allgemein als inhomo-
gene ebene Wellen bezeichnen, da sich die Ebenen konstanter Phase entlang der
z-Achse mit einer Geschwindigkeit v = ω/β mit β = Re[γ] bewegen, während die
Amplitude innerhalb dieser Ebene eine Funktion von r und θ ist.

2.2.2 Hohlfasermoden

Nun wird der konkrete Fall von Wellenleitung in einer geraden, dielektrischen
Hohlfaser betrachtet. Zusätzliche Effekte durch ein Verbiegen der Faser, und die
damit assoziierten Verluste, werden hier nicht berücksichtigt. Ein umfangreiches
Studium dieses Themas findet sich in den Quellen [91,92]. Hier sollen lediglich die
wichtigsten Schritte aufgeführt und plausibel gemacht werden. Der Radius a des
hohlen Kerns der Faser sei klein im Vergleich zur Wanddicke des Mantelmaterials,
so dass in allen folgenden Betrachtungen die Grenzschicht zur Umgebung igno-
riert wird. Die Medien von Faserkern (intern) und Mantel (extern) haben dabei
die dielektrischen Konstanten εi und εe. Das zugrunde liegende Koordinatensys-
tem sind Zylinderkoordinaten, wie in Abbildung 2.8 skizzert. Die magnetische
Permeabilität beider Medien sei vernachlässigbar. Weiterhin gelte die Annah-
me, dass die Wellenlänge λ des zu führenden Lichtes deutlich kleiner als der
Kerndurchmesser a ist. Für die Beschreibung physikalischer Felder muss das Feld
im Zentrum endlich bleiben und konsequenterweise als Linearkombination von
Besselfunktionen erster Art (vergleiche Gleichung (2.14a)) ausgedrückt werden.
Außerhalb des Zylinders (r > a) gewährleistet das Verhalten der Hankelfunktion
(2.14b) einen exponentiellen Abfall der Felder für große Abstände. Aus der Ste-
tigkeitsbedingung der Tangentialkomponenten der elektromagnetischen Felder an
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2.2. Lichtwellenleitung in Hohlfasern

der Grenzfläche (r = a) lässt sich ein homogenes, lineares Gleichungssystem für
die Entwicklungskoeffizienten aufstellen. Die Determinante dieses Systems liefert
folgende transzendente Gleichung[

1

kia

J ′n(kia)

Jn(kia)
− 1

kea

H
(1)′
n (kea)

H
(1)
n (kea)

][
(νik)2

kia

J ′n(kia)

Jn(kia)
− (νek)2

kea

H
(1)′
n (kea)

H
(1)
n (kea)

]

= n2γ2

[
1

(kea)2
− 1

(kia)2

]2

,

(2.15)

deren Nullstellen die erlaubten Werte für die Propagationskonstante γ darstellen
[91,92]. Hierbei bezeichnen die gestrichenen Funktionen J ′n(kia) = dJn(kia)/d(kia)

und H
(1)′
n (kea) = dH

(1)
n (kea)/d(kea) die ersten Ableitungen nach dem Argument

der Funktion und νi,e =
√
εi,e die komplexen Brechungsindizes. Die Größen ki,e

sind mit der Propagationskonstanten γ und dem Vakuumwellenvektor k über die
Beziehungen

k2
i = ν2

i k
2 − γ2 , (2.16a)

k2
e = ν2

ek
2 − γ2 , (2.16b)

verknüpft. Die Nullstellen von (2.15) sind diskret, aber in zweifacher Weise un-
endlich, so dass zu jedem n eine durch m nummerierte, abzählbar unendliche
Anzahl an Nullstellen existiert. Die zugehörigen Propagationskonstanten werden
mit γnm bezeichnet.

Bevor auf die genaue Form von γnm eingegangen wird, sollen zunächst die drei
Modentypen diskutiert werden, die von der oben beschriebenen Geometrie un-
terstützt werden. Eine detaillierte Analyse der Feldverteilung von E- und H-Feld
ist in [91] aufgeführt. Dabei wird weiterhin angenommen, dass∣∣∣(γ

k

)
− 1
∣∣∣� 1 , (2.17)

gilt. Diese Ungleichung schränkt die Betrachtung auf Moden ein, deren Propaga-
tionskonstanten γ nahezu dem Vakuumwellenvektor k entsprechen.

Für den symmetrischen Fall n = 0 sind die Moden entweder zirkular elektrisch
TE0m oder zirkular magnetisch TM0m. Die elektrischen Feldlinien der TE-Moden
liegen tangential an konzentrischen Kreisen um die z-Achse, die der TM-Moden
verlaufen radial nach außen.

Für n 6= 0 ergeben sich hybride Moden EHnm mit tangentialen und radialen
elektrischen Feldkomponenten. Sie besitzen einen kleinen longitudinalen Anteil,
der jedoch vernachlässigbar ist, so dass die EH-Moden in erster Näherung als
transversal angesehen werden können.

Die radialen und azimutalen Feldkomponenten der elektrischen Felder der unter-
schiedlichen Moden innerhalb des Hohlleiters lauten näherungsweise:
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Für TE0m-Moden (rein tangential):

E0m,r = 0 , (2.18a)

E0m,θ = J1

(
u0m

r

a

)
. (2.18b)

Für TM0m-Moden (rein radial):

E0m,r = J1

(
u0m

r

a

)
, (2.18c)

E0m,θ = 0 . (2.18d)

Für EHnm-Moden (hybrid):

Enm,r = Jn−1

(
unm

r

a

)
sinnθ , (2.18e)

Enm,θ = Jn−1

(
unm

r

a

)
cosnθ . (2.18f)

Hierbei bezeichnet unm die m-te Nullstelle der Gleichung Jn−1(unm) = 0. Die elek-
trischen Felder einiger Moden sind in Abbildung 2.9 dargestellt. Man erkennt gut
den tangentialen beziehungsweise radialen Charakter der TE- und TM-Moden.
Die Zahl n nummeriert die Zähligkeit der azimutalen Rotationssymmetrie, m
entspricht der Anzahl der Feldmaxima und Minima vom Zentrum bis zur Grenz-
fläche. Es ist anzumerken, dass das transversale Profil nur vom Radius a, nicht
aber von der Wellenlänge λ des geführten Lichtes abhängt. In die gleiche Mode
eingekoppelte Strahlen unterschiedlicher Wellenlänge haben also einen maxima-
len transversalen Überlapp.

Von besonderem Interesse sind die EH1m-Moden. Sie besitzen lineare Polarisation
(vergleiche Abbildung 2.9) und die EH11 Grundmode hat eine große Ähnlichkeit
zur TEM00 Freistrahl Gaußmode. Im Weiteren wird die Diskussion daher auf
EH1m-Moden beschränkt. Quantifizieren lässt sich die transversale Ähnlichkeit
über die Einkoppeleffizienz η1m einer Gaußmode in die Hohlfasermoden EH1m.
Für eine gegebene lineare Polarisation lautet die radiale Feldstärke der Fasermode

E(r) = E0J0

(
u1m

r

a

)
. (2.19)

Das räumliche Profil eines TEM00 Gaußstrahls im Fokus, mit Strahltaille w wird
beschrieben durch

E(r) = E0e
− r2

w2 , (2.20)

wobei E0 in beiden Fällen die Feldamplitude bei r = 0 bezeichnet. Der An-
teil der auf Achse in die Fasermode eingekoppelten Leistung entspricht dem
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2.2. Lichtwellenleitung in Hohlfasern

Abbildung 2.9: Elektrische Feldverteilung im Inneren einer dielek-
trischen Hohlfaser für unterschiedliche Moden. Die Feldlinien sind
durch Pfeile dargestellt. Die Stärke des Feldes ist farblich codiert. Die gestri-
chelte weiße Linie deutet die Kern-Mantel Grenze an.
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Abbildung 2.10: Radiale Feldverteilung der Freistrahl- und Faser-
grundmode. Das Verhältnis von Strahltaille w des TEM00 Profils zum Fa-
serinnenradius a beträgt w/a = 0,64.

Überlappintegral [93]

η1m =

∣∣∣∣ a∫
0

e−
r2

w2 J0

(
u1m

r
a

)
r dr

∣∣∣∣2
∞∫
0

e−
2r2

w2 r dr
a∫
0

J2
0

(
u1m

r
a

)
r dr

, (2.21)

für ein gegebenes Verhältnis w/a von Strahltaille zu Kernradius. Das Profil der
Fasermode wird dabei nur bis zur Kern-Mantel Grenze integriert. Die maximal
theoretische Einkoppeleffizienz einer Gaußmode in die EH11-Grundmode erhält
man für w/a = 0,64 mit η11 = 98,1%. Ein Vergleich der beiden radialen Feld-
verläufe für diesen Fall ist in Abbildung 2.10 skizziert.

Der Fehler der oben gemachten Näherungen wirkt sich hauptsächlich im Bereich
der Grenzfläche aus. Die in den Gleichungen (2.18) beschriebenen Moden ha-
ben bei r = a Nullstellen, während das tatsächliche Feld zwar klein, aber nicht
verschwindend ist. Der Verlauf im Mantel ist wegen seines geringen Anteils an
geführter Leistung für die weitere Betrachtung irrelevant. Er hat sein Maximum
an der Grenzfläche und fällt mit r−1/2 exp[ike(r−a)] in radialer Richtung ab [91].

2.2.3 Propagationskonstante von Hohlfasermoden

Die Propagationskonstante γ ist eine komplexe Zahl, die Phasen- und Abschwäch-
ungsverhalten einer elektromagnetischen Welle bei ihrer Ausbreitung durch die
Hohlfaser beschreibt. Sie hängt neben Dispersion und Absorption des Kernme-
diums von den Eigenschaften der propagierenden Fasermode ab. Dazu gehören
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2.3. Nichtlineare Hohlfaser-Optik

Faserdispersion, Absorption im Mantelmaterial und Leitungsverluste auf Grund
der nicht perfekten Fresnel-Reflexion an der Grenzfläche.
Die Propagationkonstanten der einzelnen Moden lassen sich über Störungsrech-
nung als Nullstellen der charakteristischen Gleichung (2.15) bestimmen [91]. Für
die EHnm-Moden in einer geraden, dielektrischen Hohlfaser, gefüllt mit einem
Medium des Brechungsindexes νi erhält man mit den erwähnten Näherungen [94]

γnm ≈
2π

λ
νi

[
1− 1

2

(
unmλ

2πa

)2(
1− iνEHλ

πa

)]
, (2.22)

mit

νEH =
1

2

ν̄2 + 1√
ν̄2 − 1

und ν̄ ≡ νe
νi

=

√
εe
εi
. (2.23)

Phasenkonstante βnm und Abschwächungskoeffizient αnm sind mit Real- bezie-
hungsweise Imaginärteil der Propagationskonstanten assoziiert:

βnm = Re[γnm] , (2.24a)

αnm = 2 Im[γnm] . (2.24b)

Der Kehrwert des Verlustkoeffizenten αnm entspricht der Länge, nach der die
Intensität des geführten Lichtes auf 1/e ihres ursprünglichen Wertes abgefallen
ist, und skaliert mit u2

nmλ
2/a3. Folglich hat wegen u11 ≤ unm die EH11-Mode die

geringsten Verluste. Von den fundamentalen Lichtfeldern wird das grüne Licht
am schlechtesten geführt. Die 1/e-Längen in der EH11-Mode einer Faser mit
25µm Kernradius liegen bei 12 cm (grün), 22 cm (blau), 57 cm (UV) und 249 cm
(VUV). Für den UV Strahl kann diese im Fall nahresonanter Verstimmung zum
61S0 → 63P1 Übergang jedoch kürzer sein, da Absorption im Quecksilber die
Leitungsverluste dominieren kann.
Für TE- und TM-Moden ändert sich der Ausdruck (2.23), was hauptsächlich
Einfluss auf die Propagationssverluste hat. Ab einem Wert von ν̄ & 2,02 erleiden
die TE-Moden die geringsten Verluste bei der Propagation durch die Faser. Für
Gläser mit typischerweise ν̄ ≈ 1,5 sind die EH-Moden die verlustärmsten.
Ohne weitere Herleitung sei noch angemerkt, dass die Verluste αR bei Biegung der
Faser mit einem Biegeradius R proportional zu R−2λ−2a3 sind. Sie werden dem-
nach für kurze Wellenlängen kritischer. Ferner sind höhere transversale Moden
unempfindlicher gegen Verbiegen [91].

2.3 Nichtlineare Hohlfaser-Optik

Die nichtlineare Optik beschreibt Phänomene der Wechselwirkung von intensiven
Lichtfeldern mit Materie. Die Systemantwort des Mediums, in Form der durch die
Felder induzierten Polarisation P (r, t), hängt dabei nichtlinear von der Feldstärke
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2. Theoretische Grundlagen

E(r, t) der eingestrahlten Felder ab. Diese Polarisation fungiert als Quelle neuer
elektromagnetischer Strahlung und lässt sich in einer Potenzreihe als Summe von
linearer und nichtlinearer Polarisation entwickeln

P (r, t) = ε0χ
(1)E(r, t)

≡P lin(r,t)

+ ε0χ
(2)E(r, t)2 + ε0χ

(3)E(r, t)3 + · · ·
≡P nl(r,t)

. (2.25)

Dabei bezeichnet ε0 die elektrische Feldkonstante und χ(i) die Suszeptibilität i-
ter Ordnung. Diese sind Tensoren (i − 1)-ter Stufe und geben die Stärke der
nichtlinearen Prozesse i-ter Ordnung an. Die lineare Suszeptibilität χ(1) kann
mit dem Brechungsindex verknüpft werden (vergleiche Kapitel 2.1.1). Suszep-
tibilitäten höherer Ordnung sind die Proportionalitätsfaktoren der Prozesse in
den entsprechenden Potenzen von E(r, t). Dies sind zum Beispiel Summen- und
Differenzfrequenzmischung oder die Erzeugung höherer Harmonischer [71].

Kurz nach der Entdeckung des Lasers [95] als Quelle intensiver, kohärenter Strah-
lung folgte die erste experimentelle Beobachtung von Frequenzverdopplung [41].
Seither dienen nichtlineare optische Prozesse der kohärenten Erzeugung kurzer
Wellenlängen, für die keine geeigneten Lasermedien existieren.

Wegen der zu kurzen Wellenlängen beschränkten optischen Transparenz und Pha-
senanpassungsmöglichkeiten in Kristallen, selbst neuartiger Materialien [96], hat
sich zur Erzeugung kohärenter, kontinuierlicher Strahlung im VUV Frequenzbe-
reich das Vierwellenmischen in Metalldämpfen etabliert. Die Theorie dieses 1971
erstmals experimentell realisierten [97] Prozesses dritter Ordnung ist in zahlrei-
chen Werken ausführlich dokumentiert und gut verstanden [71,83,98].

Hier wird der Formalismus für den Spezialfall nicht entarteter Summenfrequenz-
mischung in einer dampfgefüllten Hohlfaser hergeleitet. Der konzeptionelle Un-
terschied zu den gängigen Theorien ebener Wellen oder fokussierter Gaußstrahlen
liegt in der durch die Randbedingungen der Faser hervorgerufenen veränderten
Wellenfronten, möglicher höherer transversaler Moden und den Propagationsver-
lusten. Die Herleitung orientiert sich dabei an den Veröffentlichungen [61,62] zum
Vierwellenmischen in gasgefüllten Hohlfasern.

2.3.1 Nichtlineare Wellengleichung

Ausgangspunkt für die Berechnung der Effizienz nichtlinearer Prozesse ist die
Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik

∆Ẽ − εM(ω)

c2

∂2

∂t2
Ẽ =

1

ε0c2

∂2

∂t2
P̃nl . (2.26)

Sie hat die Form einer inhomogenen Wellengleichung und beschreibt die Er-
zeugung elektromagnetischer Wellen auf Grund einer treibenden, nichtlinearen
Polarisation P̃nl des Mediums. Dabei bezeichnet εM(ω) den allgemein komple-
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2.3. Nichtlineare Hohlfaser-Optik

xen dielektrischen Tensor des Mediums und c die Vakuumlichtgeschwindigkeit.
Die Tilde über den Feldern deutet an, dass es sich hierbei um zeitlich schnell
veränderliche Größen handelt. Die Herleitung der Fundamentalgleichung (2.26)
erfolgt aus den Maxwell-Gleichungen unter der Annahme eines quellfreien, nicht-
magnetischen Mediums und räumlich langsam veränderlicher Felder3 [71]. In iso-
tropen Medien und bei gleicher Polarisation aller beteiligten Felder können der
dielektrische Tensor sowie die Felder für die weitere Rechnung als skalar ange-
nommen werden.

Für den Vierwellenmischprozess des Summenfrequenzmischens dreier nicht ent-
arteter Eingangsfelder Ẽ1,2,3 mit Kreisfrequenzen ω1,2,3 lautet die nichtlineare
Polarisation bei der Summenfrequenz ω4 = ω1 + ω2 + ω3

P̃
(3)
nl (ω4) = 6ε0Nχ

(3)
a Ẽ1Ẽ2Ẽ3 . (2.27)

Die nichtlineare Suszeptibilität χ(3) ist hier als Produkt der Suszeptibilität pro
Atom χ

(3)
a und der Atomdichte N ausgedrückt. Analoge Ausdrücke existieren für

die Erzeugung einer der Wellen bei ω1,2,3 durch Differenzfrequenzmischung von
ω4 mit den zwei anderen Fundamentalstrahlen. Wegen der geringen Konversi-
onseffizienz nichtlinearer Prozesse höherer Ordnung kann aber die Vereinfachung
angenommen werden, dass die nichtlinearen Polarisationen der Form P̃

(3)
nl (ω1,2,3)

wegen der geringen Amplitude von Ẽ4 vernachlässigbar sind. Die Fundamenta-
len erfahren also durch den Mischprozess keine nennenswerte Abschwächung. Die
Wellengleichungen (2.26) für die beteiligten Felder lauten dann im Einzelnen

∆Ẽ4 −
εM(ω4)

c2

∂2

∂t2
Ẽ4 =

1

ε0c2

∂2

∂t2
P̃

(3)
nl (ω4) , (2.28a)

∆Ẽj −
εM(ωj)

c2

∂2

∂t2
Ẽj = 0 mit j = 1, 2, 3 . (2.28b)

Die Gleichungen (2.28b) für die Fundamentalen reduzieren sich damit auf ho-
mogene Differentialgleichungen. Lineare Verluste sind in den Gleichungen (2.28)
implizit noch in den Eigenschaften des Mediums in Form von εM enthalten.

2.3.2 Fundamentalgleichung für Hohlfasern

Das gesamte elektrische Feld in der Hohlfaser, bestehend aus den drei fundamen-
talen und dem erzeugten Lichtfeld, kann als Summe quasi-ebener Wellen mit einer

3engl.: slowly varying amplitude approximation
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2. Theoretische Grundlagen

durch die Hohlfasermode bestimmten Phasenkonstanten βµ geschrieben werden

Ẽ(r, t) =
4∑

µ=1

Ẽµ(r, t) (2.29a)

=
1

2

4∑
µ=1

(
Eµ(r)eiβµze−iωµt + c.c.

)
(2.29b)

=
1

2

4∑
µ=1

(
Aµ(z)fµ(r)eiβµze−iωµt + c.c.

)
. (2.29c)

Die einzelnen Felder werden durch µ ∈ N4
1 nummeriert. Die räumliche Änderung

der Feldstärke in Propagationsrichtung z ist in der komplexen Amplitude Aµ(z)
enthalten. Das transversale Modenprofil fµ(r) lautet für EHnm-Moden

fµ(r) ≡ fnmµ (r) = J0

(
unmµ

r

a

)
. (2.30)

Zunächst wird die Gleichung (2.28a) für den erzeugten Strahl bei der Frequenz
ω4, mit der expliziten Form (2.29) der Felder betrachtet. Durch die Separation
in longitudinale und transversale Komponente lassen sich die einzelnen Beiträge
des Laplace-Operators

∆ (r, θ, z) =
1

r

(
∂

∂r

(
r
∂

∂r

))
+

1

r2

∂2

∂θ2
+

∂2

∂z2
, (2.31)

in Zylinderkoordinaten getrennt berechnen. Führt man die zweifache zeitliche,
sowie die Ableitung nach den transversalen Koordinaten in Gleichung (2.28a)
aus, erhält man

∂2

∂z2
E4(r)−

(
unm4

a

)2

E4(r) +
ω2

4εM(ω4)

c2

≡γ2nm(ω4)

E4(r) = − ω2
4

ε0c2
P

(3)
nl (r, ω4) . (2.32)

Dabei wurde für die nichtlineare Polarisation eine äquivalente Entwicklung in
Fourierkomponenten angesetzt, wie in (2.29). Der Faktor −(unm4 /a)2 stammt aus
der Ableitung des Modenprofils nach der Radialkomponente, die Ableitung nach
der Azimutalkomponente verschwindet identisch. Die Identifikation des Vorfak-
tors im dritten Term mit der Propagationskonstanten γ kann man sich wie folgt
plausibel machen: In der Fundamentalgleichung (2.26) der nichtlinearen Optik
sind die Informationen über die linearen dispersiven und absorptiven Eigenschaf-
ten des Mediums in εM(ω) enthalten. In dem hier betrachteten Fall umfasst das
neben den genannten Größen in Quecksilber auch den Einfluss der Hohlfaser, was
in γ = β + iα

2
in Form von Faserdispersion und -verlusten beinhaltet ist.
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2.3. Nichtlineare Hohlfaser-Optik

Im nächsten Schritt wird die nichtlineare Polarisation (2.27) eingesetzt und die
Ableitung nach der longitudinalen Komponente ausgeführt. Dabei wird erneut die
Näherung langsam veränderlicher Amplituden angenommen. Terme in höheren
Ordnungen von O(unmµ /a) und O(αnmµ /2) sind klein gegenüber γ2

nm und werden
vernachlässigt. Man erhält die gekoppelten Amplitudengleichungen

∂

∂z
A4(z) +

α4

2
A4(z) = i

6

8

ω2
4

β4c2
Nχ(3)

a (ω4)FA1(z)A2(z)A3(z)ei∆βz

mit F =

∫ 2π

0

∫ a
0
f1(r)f2(r)f3(r)f4(r)r drdθ∫ 2π

0

∫ a
0
f 2

4 (r)r drdθ
,

(2.33a)

und analog für die fundamentalen Felder

∂

∂z
Aj(z) +

αj
2
Aj(z) = 0 . (2.33b)

Hierbei bezeichnet

∆β =
3∑
j=1

βj − β4 , (2.34)

die Phasenfehlanpassung und das Modenintegral F quantifiziert den Überlapp der
am Mischprozess beteiligten Strahlen. Letzteres stammt aus der Multiplikation
von Gleichung (2.32) mit f4(r) und der Integration über die Querschnittsfläche
des Faserkerns.

Die Amplitudengleichungen (2.33b) für die einlaufenden Strahlen sind mit den
Randbedingungen Aj(0) = A0

j einfach integrabel. Ihre Lösungen

Aj(z) = A0
je
− 1

2
αjz , (2.35)

beschreiben den exponentiellen Abfall der geführten Felder, entsprechend der zu-
grunde liegenden Fasermode. Mit diesen kann jetzt Gleichung (2.33a) mit der
Randbedingung A4(0) = 0 gelöst werden. Die analytische Lösung der Differen-
tialgleichung wurde mit einem Computeralgebrasystem zur symbolischen Verar-
beitung von Gleichungen4 berechnet und lautet

A4(z) =
3

4
Nχ(3)

a (ω4)F
ω2

4

c2β4

A1
0A

2
0A

3
0

1− e 1
2

∆αze−i∆βz

∆β + i∆α
2

e−
1
2

∑3
j=1 αjei∆βz , (2.36)

mit der Definition ∆α =
∑3

j=1 αj − α4. Im nächsten Schritt soll der erarbeitete
Ausdruck für die komplexen Amplituden Aµ mit den physikalischen Größen In-
tensität beziehungsweise Leistung in Verbindung gebracht werden. Die Intensität
der nach Gleichung (2.29) definierten elektrischen Felder in einem Medium mit

4Wolfram Mathematica
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Brechungsindex n lautet

Iµ(z, r, θ) =
1

2
n(λµ)ε0c |Eµ(z, r)|2

=
1

2
n(λµ)ε0c |Aµ(z)fµ(r)|2 .

(2.37)

Die Leistung als Integral über die Querschnittsfläche A des Faserkernes ergibt
sich somit zu

Pµ(z) =

∫∫
A

Iµ(z, r, θ) dA

=
1

2
n(λµ)ε0c |Aµ(z)|2

∫ 2π

0

∫ a

0

f 2
µ(r)r drdθ .

(2.38)

Die Leistungen Pj der Fundamentalen, sowie die Leistung P4 der erzeugten Strah-
lung bei der Summenfrequenz lassen sich damit formulieren:

Pj(z) =
1

2
n(λj)ε0c

∣∣∣A0
je
−
αj
2
z
∣∣∣2 ∫∫

A

f 2
j dA

≡ P 0
j e
−αjz ,

(2.39a)

und

P4(z) =

(
3

2

ω2
4

c3ε0β4

N
∣∣χ(3)

a (ω4)
∣∣G)2

z2 n(λ4)P 0
1P

0
2P

0
3

n(λ1)n(λ2)n(λ3)
κ

mit

κ =
e−

∑3
j=1 αjz + e−α4z − 2 cos (∆βz)e−

1
2

∑4
µ=1 αµz

z2
(
∆β2 + ∆α2

4

) ,

G =

∫∫
A
f1f2f3f4 dA√∫∫

A
f 2

1 dA
∫∫

A
f 2

2 dA
∫∫

A
f 2

3 dA
∫∫

A
f 2

4 dA
.

(2.39b)

Im Folgenden werden die einzelnen Terme von Gleichung (2.39b) und ihr Einfluss
auf den nichtlinearen Mischprozess diskutiert:

Die VUV Leistung ist proportional zum Betragsquadrat der nichtlinearen Sus-
zeptibilität. Diese hängt von den Eigenschaften des nichtlinearen Mediums ab
und kann durch die Ausnutzung von Resonanzen erhöht werden (vergleich Kapi-
tel 2.1.2). Der Modenüberlapp G quantifiziert die Überlagerung der beteiligten
Hohlfasermoden und beinhaltet darüber hinaus den Einfluss der Fokussierung.
Die Leistung steigt quadratisch mit der Faserlänge z an und hängt linear von
jeder der drei eingestrahlten Leistungen ab. In dem Phasenanpassungsfaktor κ
ist neben der exponentiellen Abschwächung aller beteiligter Felder die Phasenan-
passungsbedingung enthalten. Diese quantifiziert, ob sich die über die Länge der
Faser erzeugten Photonen phasenkorrekt, konstruktiv addieren. Für quasi-ebene
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Abbildung 2.11: Mischeffizienz entlang der Faser. Leistung der Fun-
damentalstrahlen (grün, blau, violett) als Funktion der Propagationslänge
in einer Faser mit a = 25µm. Die Effizienz des VWM-Prozesses (pink) für
perfekte Phasenanpassung (durchgezogen) und Fehlanpassung (gestrichelt),
wurde für ∆UV = −50 GHz berechnet.

Wellen ist Phasenanpassung bei ∆β = 0 gegeben. Dies wird ersichtlich, wenn
man den Term κ im Grenzfall vernachlässigbarer Verluste αµ → 0 betrachtet, für
welchen er in die Funktion sinc2((∆βz)/2) übergeht. Diese ist aus der Theorie
des Vierwellenmischens mit ebenen Wellen bekannt [71] und hat ihr Maximum
bei ∆β = 0.

Für typische experimentelle Parameter sind die Verluste jedoch nicht vernachläs-
sigbar und die in κ befindlichen Exponentialterme haben einen deutlichen Einfluss
auf die maximal erzielbare Leistung: Die berechnete, auf die Eingangsleistungen
normierte Mischeffizienz ηVUV für die Erzeugung von Lyman-α Strahlung in einer
Hohlfaser mit Kernradius a = 25µm ist als Funktion der Faserlänge in Abbildung
2.11 dargestellt. Es sind Kurven für zwei unterschiedliche Phasenanpassungstem-
peraturen gezeigt. Ebensfalls im Bild ist der Verlauf der relativen Fundamen-
talleistungen aufgetragen. Die UV Verstimmung beträgt ∆UV = −50 GHz, und
für alle Strahlen wurde die EH11-Grundmode angenommen. In grün, blau und
violett dargestellt, fallen die entsprechenden Leistungen der Fundamentalen, be-
dingt durch die Leitungsverluste in der Faser exponentiell mit der Länge ab.
Dabei erfährt der grüne Strahl wegen α ∝ λ2/a3 die stärkste Abschwächung. Die
Mischeffizienz bei perfekter Phasenanpassung ∆β = 0 (pinkfarbene durchgezoge-
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2. Theoretische Grundlagen

ne Linie) durchläuft nach einem starken Anstieg ein Maximum bei L ≈ 0,5 m und
fällt für größere Längen langsam ab. Dieser Abfall entspricht der Schwächung der
erzeugten Strahlung auf Grund der Propagationsverluste, welche offensichtlich
wird, sobald eine der Fundamentalleistungen soweit abgenommen hat, dass kei-
ne nichtlineare Polarisation mehr im Medium erzeugt wird. Dies beschränkt bei
gegebenem Kernradius die nutzbare Länge der Faser. Die Propagationsverluste
führen darüber hinaus zu einem interessanten Verhalten bei Phasenfehlanpassung
(gestrichelte Kurve in Abbildung 2.11). Das typische oszillatorische Verhalten,
welches auf die destruktive Interferenz nicht phasenkorrekt erzeugter Photonen
auf der Länge des nichtlinearen Mediums beruht, ist hier gedämpft. Da weiter
hinten in der Faser stets weniger Photonen erzeugt werden, als im vorangegange-
nen Abschnitt, ist die Auslöschung unvollständig, und die Lichtausbeute im VUV
geht trotz Fehlanpassung nicht auf Null zurück.

2.3.3 Effektive Länge und Kernradius

Intuitiv würde man für eine hohe nichtlineare Mischeffizienz eine starke Fokus-
sierung (kleiner Innenradius a) und eine lange Wechselwirkungszone (große Fa-
serlänge L) annehmen. Üblicherweise wird in der Literatur für nichtlineare Pro-
zesse dritter Ordnung in gasgefüllten Hohlfasern ein Verstärkungsfaktor (L/b)2

gegenüber dem Regime stark fokussierter Gaußstrahlen angegeben [61,62,64], wo-
bei b ∝ a2 den konfokalen Parameter bezeichnet.

Dies berücksichtigt jedoch zumeist nicht, dass die effektiv nutzbare Länge der
Faser, neben technischen Aspekten, fundamental durch die Propagationsverluste
der Strahlen im Wellenleiter limitiert ist. Dies ist bereits in Abbildung 2.11 quali-
tativ zu erkennen. Das Maximum der erzeugten Leistung erhält man für perfekte
Phasenanpassung ∆β = 0 als Nullstelle der Ableitung von Gleichung (2.39b)
nach der Länge. Die optimale Länge lautet

Lopt =
2 ln

(
α1+α2+α3

α4

)
α1 + α2 + α3 − α4

, (2.40)

und ist ausschließlich eine Funktion der Verlustkoeffizienten. Infolgedessen redu-
ziert sich Lopt ∝ a3 signifikant mit dem Faserradius.

Neben der effektiven Länge hat der Faserinnenradius a auch Einfluss auf ande-
re Aspekte der Konversionseffizienz des nichtlinearen Prozesses. Es werden da-
her im Folgenden jene Terme in (2.39b) erörtert, die eine direkte oder indirekte
Abhängigkeit vom Faserkernradius a besitzen, wieder für den Fall ∆β = 0. Die
Herleitung der a-Abhängigkeit der einzelnen Terme findet sich in Anhang C.1.

P4(Lopt) ∝ β−2
4p

≈konst.

× N2
p

∝a−4

× G2
p

∝a−4

×L2
opt

∝a6

. (2.41)

34



2.3. Nichtlineare Hohlfaser-Optik

5 10 15 20 25

50

100

150

200

250

Faserradius a @ΜmD

Η
V

U
V

Hz
=

L o
pt

L@
Μ
W

�W
3

D

0.0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

op
tim

al
e

F
as

er
lä

ng
e

@m
D

Abbildung 2.12: Einfluss des Faserradius auf die Mischeffizienz.
Die maximale berechnete Mischeffizienz (blau) bei ∆UV = −50 GHz und die
zugehörige optimale Länge (rot) als Funktion des Faserinnenradius.

Der Term N2 stammt dabei aus der nichtlinearen Suszeptibilität und wird nur
indirekt durch den Faserradius beeinflusst: Während die Teilchenzahldichte selbst
unabhängig von a ist, muss zur Phasenanpassung die Dichte der durch a veränder-
lichen Faserdispersion angepasst werden. Insgesamt skaliert P4 mit a−2. Obwohl
die Länge der Faser sinkt, versprechen Wellenleiter mit kleinen Querschnitten ei-
ne höhere Vierwellenmischeffizienz. Abbildung 2.12 zeigt für verschiedene Faser-
radien die, nach Gleichung (2.39b) berechneten, Mischeffizienzen (blaue Kurve)
bei der optimalen Faserlänge (rote Kurve). Die Verstimmung zum 63P1 Niveau
wurde dabei groß genug gewählt, so dass UV Absorption vernachlässigbar ist. Un-
berücksichtigt in dieser Rechnung ist der mit kleinerem Faserradius zunehmende
Einfluss von Wandstoß- und Durchflugzeitverbreiterung, welcher die Konversion
gegebenenfalls limitieren kann. Obwohl kleinere Radien zudem höhere Phasenan-
passungstemperaturen bedingen, liegen die Faserverbreiterungen für a = 5µm
mit ∆Wand = 38 MHz und ∆DFZ = 22 MHz noch eine Größenordnung unter der
berücksichtigten Druckverbreiterung des Zwei-Photonen Niveaus. Es ist also da-
von auszugehen, dass in dem in Abbildung 2.12 dargestellten Bereich noch keine
wesentliche Limitierung zu erwarten ist.

Aus technischen, wie experimentellen Gründen werden in dieser Arbeit Hohlfa-
sern mit einem Innenradius von a = 25µm und typischerweise L = 20 cm Länge
verwendet. Neben der eingeschränkten kommerziellen Verfügbarkeit von Hohlfa-
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sern mit kleineren Kerndurchmessern, vereinfacht ein größerer Radius das Ein-
bringen von Quecksilber in den Kern, und die Längenskala auf der die Prozesse
stattfinden wird unkritischer. Die Wahl einer kürzeren Faser (verglichen mit der
optimalen Länge) vereinfacht das krümmungsfreie Haltern innerhalb der Appara-
tur zur Vermeidung von Biegungsverlusten. Gleiches gilt für die Ausbildung einer
homogenen Dichte über die Länge der Faser. Da die Transmission des Strahls mit
den höchsten Verlusten (grün) für Lopt nur ∼ 1,6 % beträgt, ist auch im Hinblick
auf die Justage der Fundamentalstrahlen eine kürzere Faser praktikabel.

2.3.4 Phasenanpassung und Mischeffizienz

Eine detaillierte theoretische Studie verschiedener Szenarien bezüglich Faserradi-
us, -länge und den zugehörigen Phasenanpassungsbedingungen in Abhängigkeit
der Verstimmung zum 61S0 → 63P1 Übergang findet sich in [99]. Hier wird die
Diskussion auf die im Experiment verwendete Hohlfaser mit 25µm Kernradius
und 20 cm Länge beschränkt. Für alle beteiligten Fasermoden wird die Grund-
mode angenommen, sofern nicht explizit anders vermerkt.

Der UV Verstimmung kommt bei der Phasenanpassung eine besondere Rolle zu.
Der Fundamentalstrahl bei 254 nm kann über den kompletten Bereich der Ein-
Photon Resonanz im Quecksilber verstimmt werden und erfährt deren dispersiven
Einfluss deutlich. Alle anderen Strahlen sind mehrere THz von Ein-Photon Reso-
nanzen entfernt. Ihre Dispersionskurven verlaufen flach und verändern sich kaum
mit der Verstimmung oder Dichte. Folglich dominiert die UV Verstimmung die
Phasenanpassung. Abbildung 2.13 veranschaulicht diesen Sachverhalt. Für eine
Hg-Dampftemperatur von 50 ◦C (blau) und 75 ◦C (rot) sind die Phasenkonstante
βUV des UV Strahls (durchgezogene Linie), sowie die Differenz βVUV−βgrün−βblau

(gestrichelte Linie) als Funktion der UV Verstimmung zur 61S0 → 63P1 Reso-
nanz des 202Hg Isotops aufgetragen. Die Frequenz des blauen Strahls wird ent-
sprechend der UV Verstimmung angepasst, um die Zwei-Photonen Resonanz zu
gewährleisten. Man erkennt deutlich den Einfluss der einzelnen Quecksilberisoto-
pe auf den Brechungsindex des UV Strahls. Mit erhöhter Temperatur werden die
Strukturen wegen der steigenden Dichte ausgeprägter und die, durch die Doppler-
verschiebung dominierte Breite nimmt zu. Dem gegenüber verläuft die Differenz
der anderen Phasenkonstanten flach und verändert sich kaum mit der Verstim-
mung. Das Verstimmen der blauen Wellenlänge hat hier den größten Einfluss und
bedingt die leichte Steigung der Geraden. Auch die Änderung mit der Tempera-
tur ist vernachlässigbar und mit 4,8 m−1 auf der Skala von Abbildung 2.13 nicht
zu erkennen. Die Phasenanpassungsbedingung ∆β = 0 ist an den Schnittpunkten
beider Kurven zu einer gegebenen Temperatur erfüllt. Folglich ist Phasenanpas-
sung nicht für jede Verstimmung möglich, da zum Beispiel im Bereich der nach
unten verlaufenden Spitzen für keine Temperatur ein Kreuzungspunkt erreicht
wird.
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Abbildung 2.13: Einfluss der 61S0 → 63P1 Resonanz auf die Pha-
senanpassung. Die Phasenkonstante βUV (durchgezogene Linien) und
βVUV− βgrün− βblau (gestrichelte Linien) sind für zwei Temperaturen (blau:
T = 50 ◦C, rot: T = 75 ◦C) über der UV Verstimmung zur 202Hg Ein-Photon
Resonanz aufgetragen.

Die Bereiche möglicher Phasenanpassung in Abhängigkeit von der Verstimmung
zum 63P1 Niveau sind in Abbildung 2.14 aufgetragen. Die Phasenanpassungs-
temperaturen, welche ∆β = 0 für eine gegebene UV Verstimmung erfüllen sind
in a) gezeigt. Man erkennt fünf Bereiche in denen Phasenanpassung prinzipiell
möglich ist. Einen breiten, rotverstimmten Bereich, jenseits der Resonanzen aller
Isotope, und vier schmale Bereiche zwischen den Resonanzen. Blauverstimmt ist
keine Anpassung möglich. Die generelle Form dieser Kurve lässt sich mit dem
Verhalten von βUV erklären (vergleiche Abbildung 2.13). Vernachlässigt man die
Abhängigkeit der Resonanzbreiten von der Temperatur, skaliert die Dispersion-
kurve in erster Näherung mit der Atomdichte und somit annähernd exponentiell
mit der Temperatur. In Bereichen geringer Dispersion muss die Temperatur ent-
sprechend hoch sein, um die Phase der anderen Wellen auszugleichen. Dies führt
zu den markanten Spitzen am Rande der Anpassungsbereiche.

Die auf die Eingangsleistungen normierte Mischeffizienz ηVUV des Vierwellen-
mischprozesses bei den entsprechenden Phasenanpassungstemperaturen ist in Ab-
bildung 2.14 b) über der UV Verstimmung aufgetragen. Die in den Berechnun-
gen berücksichtigte UV Absorption bedingt, dass die Effizienz in den Randbe-
reichen möglicher Phasenanpassung stark unterdrückt wird. Im rotverstimmten
Bereich erkennt man ein Plateau mit einem nur schwach ausgeprägten Maximum
hin zu kleinen Verstimmungen. Obwohl die nichtlineare Suszeptibilität in der
Nähe von Resonanzen stark ansteigt, wird dieser Zuwachs durch die niedrigeren
Phasenanpassungstemperaturen und der damit verbundenen geringeren Dichte
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Abbildung 2.14: Phasenanpassung im Bereich der 61S0 → 63P1 Re-
sonanz. a) Temperaturen optimaler Phasenanpassung aufgetragen über der
Verstimmung zur Ein-Photon Resonanz des 202Hg-Isotops. b) Zugehörige
nichtlineare Mischeffizienzen bei den entsprechenden optimalen Temperatu-
ren.
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kompensiert. Experimentell wurde dieses Verhalten bei der VUV Erzeugung mit
fokussierten Gaußstrahlen bestätigt [53,81].
Zwischen den Resonanzen erhält man ein durch mehrere Faktoren beeinflusstes
Bild. Zum einen hat χ(3) in diesem Bereich einen stark strukturierten Verlauf
(vergleiche Abschnitt 2.1.2). Zum anderen ist die UV Absorption hier sehr aus-
geprägt. Bei Resonanzen zwischen denen die Dispersionskurve steil genug ist um
Phasenanpassung bei niedrigen Temperaturen zu erlauben, erhält man sehr hohe
Mischeffizienzen. Dies ist für die Bereiche um -1,8 GHz und +3,5 GHz gegeben.
Bei höheren Temperaturen unterdrückt die Absorption in den dopplerverbreiter-
ten Resonanzflügeln den nichtlinearen Prozess. Selbst in den Bereichen, in denen
effizientes Mischen möglich ist, ist die effektive Länge durch die Absorptionsver-
luste im UV und nicht mehr durch die Propagationsverluste dominiert [99]. Der
Einfluss der Population des 71S0-Niveaus durch Zwei-Photonen Absorption bei
derart geringen Verstimmungen ist in den Rechnungen nicht berücksichtigt. Es
gibt aber bereits experimentelle Hinweise darauf, dass dies zu einer Sättigung der
VUV Leistung beim Mischen zwischen den Resonanzen führen kann [100].
Die maximale, experimentell gemessene Mischeffizienz für die Erzeugung von ko-
härenter, kontinuierlicher Lyman-α Strahlung mit fokussierten Strahlen beträgt
∼ 7 × 10−8 W/W3 [52]. Die UV Verstimmung betrug hierbei −50 GHz bei ei-
ner Phasenanpassungstemperatur von 110 ◦C und einem mittleren konfokalen
Parameter b = 1,6 mm. Vergleicht man dies mit Abbildung 2.14, ist, abhängig
von der UV Verstimmung, eine theoretische Steigerung um 102 − 103 bei deut-
lich niedrigeren Phasenanpassungstemperaturen und größerem Fokus möglich.
Die Temperaturakzeptanz des Mischprozesses in der Faser ist in Abbildung 2.15
wiedergegeben. Das zentrale Maximum hat eine volle Halbwertsbreite von etwa
0,7 °C. Grund für dieses schmale Temperaturintervall gegenüber der Verwendung
fokussierter Strahlen (etwa 25 °C [52]) ist die größere Wechselwirkungslänge, über
die die Phasenkohärenz erhalten bleiben muss. Ein Maß für die Längenskala, auf
welcher die Dephasierung stattfindet ist die Kohärenzlänge Lkoh = π/|∆β|. Für
eine Temperaturdifferenz von 1 °C zur optimalen Phasenanpassungstemperatur
beläuft sie sich im in Abbildung 2.15 gezeigten Fall auf etwa 7,5 cm.

2.3.5 Erweiterungen

Im vorliegenden Abschnitt sollen einige noch nicht angesprochene Aspekte der
Summenfrequenzmischung in Hohlfasern und mögliche Erweiterungen der Theo-
rie diskutiert werden. Diese finden im Rahmen dieser Arbeit noch keine Anwen-
dung, können aber für künftige Experimente von Bedeutung sein.

Einfluss höherer Moden

Der in Kapitel 2.2 hergeleitete Ausdruck (2.39) für die Leistung der fundamen-
talen und erzeugten Wellen unterstützt auch die Mischung von Strahlen mit un-
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Abbildung 2.15: Temperaturphasenanpassung. Mischeffizienz in einer
20 cm langen Faser bei einer UV Verstimmung von −50 GHz als Funktion
der Phasenanpassungstemperatur.

terschiedlichen transversalen Modenprofilen. Auch ohne eine vollständige Analy-
se verschiedener Szenarien können einige allgemeine Aussagen getroffen werden,
wenn man für einen der beteiligten Strahlen eine höhere EH1m Mode annimmt.
Konzeptionell reduzieren sich dabei der Modenüberlapp G und wegen α1m ∝ u2

1m

und u1m < u1(m+1), die optimale Faserlänge. Darüberhinaus führt die geänderte
Faserdispersion zu anderen Phasenanpassungstemperaturen, was in Abbildung
2.16 dargestellt ist. Der schwarz gestrichelte Graph zeigt noch einmal die Pha-
senanpassungskurve, für den Fall, dass alle Strahlen in der Grundmode geführt
werden. Für einen Strahl in der EH12 Mode (entsprechend durch die Farbe an-
gedeutet) ändert sich die optimale Phasenanpassungstemperatur deutlich. Für
die Fundamentalen wird sie zu höheren Temperaturen verschoben. Da der Anteil
der Faserdispersion in erster Ordnung linear in der Wellenlänge ist (vergleiche
Gleichung (C.1)), ist der Einfluss des grünen Strahls am stärksten. Für den VUV
Strahl führt die Verschiebung wegen des anderen Vorzeichens in der Phasen-
fehlanpassung zu kleineren Temperaturen. Bei geeigneter Kombination aus Mo-
denüberlapp und erhöhter Quecksilberdichte kann dies sogar zu höheren Misch-
effizienzen führen, wie das Beispiel mit mUV = mblau = 2 und mgrün = mVUV = 1
zeigt (rot gestrichelte Kurve).

Inhomogene Dichteverteilung

Bisher wurde angenommen, dass die Dichte innerhalb der Faser einer homoge-
nen Verteilung entspricht, so dass an jedem Ort in der Faser die gleiche Pha-
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Abbildung 2.16: Temperaturphasenanpassung bei höheren trans-
versalen Moden. Mischeffizienz mit unterschiedlichen EH1m Moden in ei-
ner 20 cm langen Faser bei einer UV Verstimmung von −50 GHz als Funktion
der Phasenanpassungstemperatur. Die Modenzahl mi der Strahlen ist in der
Legende wiedergegeben.

sen(fehl)anpassung herrscht. Da dies experimentell nie perfekt zu realisieren ist,
soll abgeschätzt werden, wie sich eine inhomogene Dichteverteilung auf das Sum-
menfrequenzmischen auswirkt. Erlaubt man, dass die Dichte eine Funktion des
Ortes wird N → N(z), werden auch die Suszeptibilitäten χ(1,3) → χ(1,3)(z) und
die Propagationskonstanten γ → γ(z) ortsabhängig. Dies führt, ausgehend von
der Fundamentalgleichung der nichtlinearen Optik, zu zusätzlichen Termen bei
der Ableitung nach der z-Komponente. Unter Vernachlässigung von Termen der
Form ( ∂2

∂z2
βµ(z)) und ( ∂

∂z
βµ(z))2 erhält man die gekoppelten Amplitudengleichun-

gen

∂

∂z
A4(z) +

α4(z)β4(z) + 2 ∂
∂z
β4(z)(1 + izβ4(z))

2(β4(z) + z ∂
∂z
β4(z))

A4(z)

=
6

8

iω2
4

c2(β4(z) + z ∂
∂z
β4(z))

χ(3)
ω4

(z)FA1(z)A2(z)A3(z)ei∆β(z)z ,

(2.42a)

∂

∂z
Aj(z) +

αj(z)βj(z) + 2 ∂
∂z
βj(z)(1 + izβj(z))

2(βj(z) + z ∂
∂z
βj(z))

Aj(z) = 0 , (2.42b)

mit dem Modenintegral F wie in Gleichung (2.33a). Für den Fall konstanter
Dichte N(z) = N reduzieren sich die Gleichungen auf die analytisch lösbaren
Ausdrücke (2.33). Die vorliegenden Differentialgleichungen lassen sich nur noch
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Abbildung 2.17: Vierwellenmischen mit inhomogener Dichtever-
teilung. a) Für die Berechnung angenommene Temperaturprofile, relativ
zur optimalen Phasenanpassungstemperatur Topt. b) Mischeffizienz entlang
der Faser bei einer UV Verstimmung von −50 GHz für die unterschiedli-
chen Temperaturprofile. Die gestrichelte schwarze Linie zeigt die analytische
Lösung für konstante Dichte bei Topt.

nummerisch lösen. Abbildung 2.17 zeigt einige Beispiele, bei denen unterschiedli-
che Temperaturverteilungen entlang einer 20 cm langen Faser modelliert wurden.
Die in Abbildung 2.17 a) dargestellten Temperaturverteilungen sind im Einzelnen:
Konstante Dichte bei optimaler Phasenanpassungstemperatur Topt (rot/schwarz
gestrichelt), linearer Anstieg (blau), parabelförmiger Verlauf (grün) und zufällige
Schwankungen um Topt mit einer Standardabweichung von 0,5 K (orange) bezie-
hungsweise 1 K (gelb). Für letztere wurden entlang der Faser alle 2 cm, um Topt

normalverteilte, Zufallszahlen generiert. Für einen glatten Kurvenverlauf sind die-
se durch einen B-Spline dritten Grades parametrisiert. In Abbildung 2.17 b) sind
die, mit den Temperaturprofilen assoziierten, berechneten Mischeffizienzen dar-
gestellt. Der Verlauf der analytischen (schwarz gestrichelt) und nummerischen
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Lösung (rot) für homogene Dichte bei optimaler Phasenanpassung zeigen eine
sehr gute Übereinstimmung. Die anderen Kurven lassen eine positive Prognose
für die Mischeffizienz im Hinblick auf die experimentelle Realisierbarkeit einer ho-
mogenen Dichteverteilung zu: Für alle angenommenen Fällen liegen die Verluste
gegenüber perfekter Phasenanpassung bei ∼50 % oder weniger.

Darüber hinaus bilden die Gleichungen (2.42) wegen der Ortsabhängigkeit von
Propagationskonstante und nichtlinearer Suszeptibilität das mathematische Kon-
strukt für Quasi-Phasenanpassung in der Faser.

2.4 Licht-induzierte Drift

Neben der Anregung von elektronischen Übergängen, kann die Licht-Atom Wech-
selwirkung auch auf unterschiedliche Weise Einfluss auf den Bewegungszustand
von Atomen haben. Während die Atome in einer ausgedehnten Dampfzelle nur
für die Durchflugzeit mit dem Lichtfeld wechselwirken, bedingt der transversale
Einschluss der Atome innerhalb der Faser, dass diese fortwährend der Strahlung
ausgesetzt sind. Dies kann zu einer makroskopischen, Licht-induzierten Änderung
des Bewegungszustandes des Atomensembles führen.

Als erstes ist hier der AC-Stark Effekt zu nennen, welcher die Grundlage für das
Fangen von Neutralatomen in optischen Dipolfallen bildet [101]. Das Lichtfeld in-
duziert in den Atomen eine Dipolmoment, welches mit dem elektrischen Feld, von
welchem es erzeugt wurde, wechselwirkt. Dies führt zu einer Energieverschiebung
des Grundzustandes, was als Dipolpotential Vdip ausgedrückt werden kann. Die-
ses hängt von der Polarisierbarkeit der Atome und dem Quadrat des treibenden
elektrischen Feldes bei der Frequenz ω ab:

Vdip(r) = −
∑
i

|µgi|2

2ε0~c

(
1

ωgi − ω
+

1

ωgi + ω

)
I(r) . (2.43)

Dabei wird über alle, über Dipolübergänge erreichbaren Ein-Photon Zustände i
summiert. µgi bezeichnet das Übergangsmatrixelement vom Grundzustand, ωgi
die Frequenz des entsprechenden Niveaus. Abhängig von der Verstimmung zum
betrachteten Niveau ist das Potential entweder attraktiv (rotverstimmt) oder re-
pulsiv (blauverstimmt). Die Ortsabhängigkeit der Intensität führt zu einem Gra-
dienten des Wechselwirkungspotentials, welcher der negativen Kraft auf das Atom
entspricht. Der Effekt ist beim UV Laser wegen der Nähe zum 63P1 Niveau zwei
bis drei Größenordnungen ausgeprägter als bei den anderen Fundamentallasern.
Für im Experiment realistische Parameter (PUV = 100 mW, ∆UV =−50 GHz) be-
trägt die Energieverschiebung im Intensitätsmaximum für das 202Hg Isotop etwa
−21 MHz, beziehungsweise 1 mK, ausgedrückt als Fallentiefe. Auch für kleine-
re Verstimmungen bleibt die Potentialtiefe im 10 mK-Bereich. Für thermische
Ensembles wie sie im Experiment vorliegen, kann der Einfluss auf den Bewe-
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gungszustand der Atome also vernachlässigt werden. Die Frequenzverschiebung
dagegen kann in der Nähe des 63P1 Zustandes durchaus im Bereich von meh-
reren 100 MHz liegen, was einen signifikanten Einfluss auf die Phasenanpassung
zwischen den Resonanzen haben kann.

Eine ausführliche theoretische Studie, welche die auf der resonanten Absorption
und Streuung von Licht basierenden Bewegungsänderung von Atomen behandelt,
findet sich in [102]. Dabei wird zwischen zwei konzeptionell unterschiedlichen
Phänomenen unterschieden, die mechanischen Einfluss auf die Atome nehmen
können:

Bei der resonanten Lichtkraft (auch Strahlungsdruck genannt) wird bei Absorpti-
on und Reemission eines Photons mit dem Wellenvektor k jeweils ein Impuls vom
Betrag ~|k| übertragen. Während der mittlere Impulsübertrag bei der spontanen
Emission auf Grund der isotropen Abstrahlcharakteristik Null ist, führt der durch
die Absorption aufgenommene, gerichtete Impuls zu einem nichtverschwinden-
den atomaren Rückstoß. Da der Photonenimpuls nur einem Bruchteil atomarer
Impulse entspricht, manifestiert sich der Einfluss der resonanten Lichtkraft nur
in dünnen Gasen, in welchen Wand- und interatomare Stöße vernachlässigbar
sind [102]. Dies ist in dem hier beschriebenen Experiment nicht gegeben.

Der zweite Mechanismus ist die sogenannte Licht-induzierte Drift (LID), wel-
che auf einer asymmetrischen Anregung eines dopplerverbreiterten Mediums be-
ruht. LID wurde 1979 theoretisch vorhergesagt [103] und liefert zum Beispiel eine
mögliche Erklärung für die veränderte Isotopenhäufigkeiten von unter anderem
Quecksilber in CP-Sternen5 [104,105].

Der Funktionsmechanismus wird anhand von Abbildung 2.18 verdeutlicht: Ein
dopplerverbreitertes Medium wechselwirkt mit einem nah-resonanten Laserstrahl,
dessen Frequenz ωL gegenüber der Resonanzfrequenz ω0 verstimmt ist (im gezeig-
ten Beispiel rotverstimmt). Dies führt zu einer geschwindigkeitsselektiven Anre-
gung von Atomen der Geschwindigkeitsklasse vL = (ω0 − ωL)/k, wobei k den
Betrag des Wellenvektors des eingestrahlten Lichtes bezeichnet. Die angeregten
Atome bewegen sich mit der Geschwindigkeit vL auf den Laserstrahl zu. Die
Geschwindkeitsverteilung des gesamten Ensembles ist sowohl vor, als auch nach
der Anregung Maxwell-verteilt (bei Vernachlässigung von Strahlungsdruck), der
Gesamtimpuls aller Atome ist demnach Null. Folglich besitzen die verbleiben-
den Grundzustandsatome wegen der Impulserhaltung einen Impuls, welcher den
der angeregten Atome kompensiert. Die Ausbildung einer Drift wird typischer-
weise durch die Anwesenheit eines Puffergases hervorgerufen: geschwindigkeits-
verändernde Stöße führen zu einer Thermalisierung der Geschwindigkeitsvertei-
lungen von Grund- und angeregtem Zustand. Sind die entsprechenden Stoßwir-
kungsquerschnitte zustandsabhängig, erfahren die Atome eine unterschiedliche
diffusive Reibung, und die Geschwindigkeitsverteilungen von Grundzustands- und
angeregten Atomen thermalisieren unterschiedlich schnell. Dies resultiert in einer

5chemisch pekuliär
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Abbildung 2.18: Funktionsprinzip von LID. Die geschwindigkeitsselek-
tive Anregung von Atomen führt zu einer asymmetrischen Geschwindigkeits-
verteilung für die Atome im Grund- und angeregten Zustand bezüglich v = 0.
Wegen der zustandsabhängigen Stoßwirkungsquerschnitte geschwindigkeits-
verändernder Stöße, sind die Thermalisierungsraten der Geschwindigkeitver-
teilungen unterschiedlich. Dies führt zur Ausbildung einer Nettodrift.

Nettodrift der Atome. Der resultierende Impuls wird vom Puffergas aufgenom-
men, so dass Impulserhaltung für das Gesamtsystem, bestehend aus resonantem
Gas und Puffergas, erfüllt ist.
In der Regel ist der für LID verantwortliche elastische Stoßwirkungsquerschnitt
bei Atomen für angeregte Zustände größer. Entsprechend ist die mittlere freie
Weglänge für die angeregten Atome kürzer und die Richtung der Licht-induzierten
Drift ist entgegen der angeregten Geschwindigkeitsklasse. Im Beispiel der rotver-
stimmten Anregung also in Strahlrichtung. Bei einer Anregung im blauverstimm-
ten Flügel wird die Driftrichtung entsprechend umgekehrt.
Bei optisch dichten Medien und einer vollständigen Illumination des Zellenquer-
schnitts mit rotverstimmtem Licht, führt LID wegen der geringen Eindringtiefe
zu einer semipermeablen Barriere und, bei einer geschlossenen Zelle, zu einer
Konzentration der Atome am rückwärtigen Ende. Dieser auch theoretisch schon
in [103] vorhergesagte Effekt wird als optischer Kolben bezeichnet, und wurde
1984 experimentell mit Natrium Atomen demonstriert [106]. Wegen der Unter-
schiede in den Resonanzfrequenzen kann dieser Effekt zur Isotopentrennung ge-
nutzt werden [107].
Im Gegensatz zum Strahlungsdruck werden bei LID keine Photon- sondern ato-
mare Impulse übertragen. Entsprechend sind die Driftgeschwindigkeiten um meh-
rere Größenordnung höher und können im Bereich der thermischen Geschwindig-
keit liegen [108].
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Im vorliegenden Experiment wird kein Puffergas verwendet, womit eine der es-
senziellen Voraussetzungen für LID fehlt. Für den Fall dass die mittlere freie
Weglänge λ größer als die radiale Abmessung der umgebenden Zelle ist (moleku-
lare Strömung), kann LID auch in einkomponentigen Gasen auftreten [109]. Hier
übernehmen geschwindigkeitsverändernde Wandstöße die Rolle des Puffergases.
Dieses Phänomen wird in der Literatur mit surface light-induced drift (SLID)
bezeichnet. Messbare Druckunterschiede in einer geschlossenen Zelle wurden in
Experimenten mit Fluormethan (CH3F) nachgewiesen. Diese skalieren mit dem
Verhältnis L/a von Zellenlänge L und Radius a und stellt sich auf der Zeitskala
von wenigen Sekunden ein [110].
Die mittlere freie Weglänge λHg von Quecksilber bei T = 100 °C beträgt λHg =
360µm [111] und ist damit deutlich größer als der Faserkernradius. Wegen der
hohen Intensitäten auf Grund der starken Fokussierung, und einem darüber hin-
aus ungewöhnlich hohen Verhältnis von L/a = 8 × 103, erfüllt die Hohlfaser die
Kriterien für SLID.
Im Experiment stellt die Hohlfaser eine offene Zelle dar, welche zu beiden Seiten
an ein atomares Reservoir angeschlossen ist. Der Fall von LID in offen Zellen wur-
de theoretisch und experimentell in [112,113] behandelt. Die Beschreibung von
Dichte- und Intensitätsverteilung entlang der Zelle erfolgt durch ein Paar nicht-
linear gekoppelter partieller Differentialgleichungen. Diese sollen im Folgenden
diskutiert, und auf den Fall zusätzlicher Verluste in der Faser erweitert werden.

2.4.1 LID in einer offenen Zelle

Man betrachte eine Faser der Länge L, welche zu beiden Seiten an ein Reservoir
angeschlossen ist, so dass die Dichte an den Enden konstant gehalten wird. Die
transversale Ausdehnung der Faser ist vernachlässigbar gegenüber ihrer Länge,
so dass das Problem als eindimensional behandelt werden kann. Die zeitliche
Änderung der Dichteverteilung N innerhalb der Faser entspricht nach der Kon-
tinuitätsgleichung

∂

∂t
N = − ∂

∂z
J , (2.44)

dem negativen Gradienten des Gesamtflusses J der Atome, wobei z die Koordi-
nate entlang der Faserachse bezeichnet. Dieser Fluss setzt sich aus zwei Beiträgen
zusammen:

J = −D ∂

∂z
N + vdN . (2.45)

Ein diffusiver Term, hervorgerufen durch einen Dichtegradienten entlang der Zel-
le, sowie ein Driftterm. Dabei bezeichnet D die Diffusionskonstante der Grundzu-
standsatome und vd die Driftgeschwindigkeit, welche die Atome auf Grund ihrer
Wechselwirkung mit dem Lichtfeld der Intensität I erhalten. Der Driftterm kann
aus der Lösung der optischen Bloch Gleichungen für ein zwei Niveau System, un-
ter Berücksichtigung geschwindigkeitsverändernder Stöße bestimmt werden [108]:
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2.4. Licht-induzierte Drift

vdN = −Dq ∂
∂z
I , (2.46a)

mit q = − 1

D

Γa − Γg
Γg

vL
~ωL(A+ Γg)

. (2.46b)

Der Parameter q ist ein Maß für die Stärke der Licht-induzierten Bewegungs-
änderung. Hier bezeichnet vL die vom Laserstrahl der Frequenz ωL angeregte
Geschwindigkeitsklasse, A ist der Einstein Koeffizient der spontanen Emission
des Übergangs und Γg,a die Rate geschwindigkeitsändernder Stöße für Grundzu-
stands- und angeregte Atome. Der Unterschied in den Stoßraten lässt sich, für
den Fall von SLID, über eine Zustandsabhängigkeit des sogenannten Akkomo-
dationskoeffizienten α des parallelen Impulsübertrags ausdrücken. Dieser ist eine
von Maxwell eingeführte empirische Größe zur Beschreibung von Stößen eines
Gases mit der Zellenwand [114]. In diesem Modell können Stöße entweder spie-
gelnd oder diffusiv sein, wobei bei letzteren der komplette parallele Impuls an die
Wand übertragen wird. Der Koeffizient α entspricht der Wahrscheinlichkeit für
diffusive Stöße, womit sich Γg,a als

Γi = αiΓWand , (2.47)

ausdrücken lassen, wobei ΓWand der Wandstoßrate aus Gleichung (2.6) entspricht.
Der Akkomodationskoeffizient für die Wechselwirkung von Quecksilber auf Quarz-
oberflächen ist weder für Grund- noch angeregte Zustände bekannt. Tatsächlich
stellt SLID eine experimentelle Möglichkeit zur Bestimmung von α dar [115,
116]. Es können jedoch einige Abschätzungen getroffen werden: Während αg,a als
annähernd 1 angenommen werden kann, ist die Differenz ∆α = αa − αg klein.
In Experimenten, in denen SLID untersucht wurde, liegt ∆α im Bereich von
10−3 − 10−2 [117]. Unter diesen Annahmen kann Gleichung (2.46b) zu

q ≈ −∆α

D

vL
~ωL(A+ ΓWand)

, (2.48)

umgeschrieben werden.

Die Änderung der Intensität als Funktion des Ortes in der Zelle wird durch eine
Absorptionsgleichung der Form

∂

∂z
I = −σNI , (2.49)

mit dem Absorptionswirkungsquerschnitt σ, beschrieben. Der Fluss in der Kapil-
lare lautet damit

J = −D ∂

∂z
N +DqσIN , (2.50)
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wobei der erste Term den Diffusions- und der zweite den Driftanteil am Gesamt-
fluss darstellt. Für das konzeptionelle Verständnis ist es instruktiv, Sättigungs-
effekte zu vernachlässigen. Diese können jedoch einfach durch die Ersetzung von
Gleichung (2.49) durch

∂

∂z
I =

−σNI√
1 + I/Isat

, (2.51)

eingeführt werden, wobei Isat der Sättigungsintensität entspricht [108]. Durch
Einsetzen der Gleichung (2.50) in die Kontinuitätsgleichung (2.44) erhält man
ein System nichtlinear gekoppelter partieller Differentialgleichungen, welche die
gegenseitige Wechselwirkung von Dichte N und Intensität I in der Zelle beschrei-
ben:

∂

∂t
N = D

∂2

∂z2
(N + qI) , (2.52a)

∂

∂z
I = −σNI . (2.52b)

Mit den Randbedingung N(t, 0) = N(t, L) = N0 und I(t, 0) = I0, sowie der An-
fangsbedingung einer homogenen Dichteverteilung N(0, z) = N0 zum Zeitpunkt
t = 0 ist das Gleichungssystem (2.52) vollständig bestimmt, jedoch nur numerisch
lösbar.

Bevor auf die Lösung der Differentialgleichungen eingegangen wird, sollen noch
einige allgemeine Aussagen getroffen werden: Für den stationären Fall gilt für
den Fluss J = J0 = konstant. Eine Integration der Gleichung (2.50) unter Berück-
sichtigung von (2.49) und den Randbedingungen liefert:

N(z) + qI(z) =
J0

D
z + (N0 + qI0) . (2.53)

Damit ist der stationäre Gesamtfluss

J0 =
Dq

L
[I0 − I(L)] , (2.54)

proportional zur integrierten Absorption über die Zelle. Er kann folglich nie größer
werden als Jmax = DqI0/L, was für optisch dichte Medien mit I(L) = 0 zutrifft.
Da die Intensität eine monoton fallende Funktion ist, entspricht das Vorzeichen
des Flusses dem des Parameters q. Aus der Monotonie der Intensität lässt sich
weiterhin ableiten, dass die stationäre Dichteverteilung N(z) wegen

∂2

∂z2
N = qσ

∂

∂z
(IN) , (2.55)

einen Extrempunkt hat, der für q > 0 ein Maximum beziehungsweise Minimum
für q < 0 ist.
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2.4. Licht-induzierte Drift

Zur Lösung der Differentialgleichungen wurde das gleichungsbasierte Modul der
Finiten-Elemente-Methode Software COMSOL Multiphysics6 verwendet. Exem-
plarisch wird dies hier für das Isotop 204Hg bei 70 °C und einer Verstimmung
von ±2 GHz zur 63P1 Resonanz berechnet. Für die Berechnung des Parame-
ters q wird in Ermangelung der Kenntnis der Akkomodationskoeffizienten, mit
∆α = 1× 10−3 eine Abschätzung getroffen. Der Absorptionswirkungsquerschnitt
σ entspricht dem auf die Dichte normierten Absorptionskoeffizienten (2.2b). Die
Diffusionskonstante D lässt sich für den Fall, dass die mittlere freie Weglänge λHg

größer als der Faserradius a ist, wie folgt berechnen [111,118]:

D =
2

3
va

[
1−

(
1,2264 +

3

4
ln

(
λHg

2γa

))
a

λHg

]
, (2.56a)

mit v =

√
8kBT

πmHg

, (2.56b)

und λHg =
1√

2πd2
HgN

. (2.56c)

Hierbei bezeichnet v die mittlere thermische Geschwindigkeit, γ die Euler Kon-
stante und dHg = 2× 149 pm den doppelten kovalenten Radius von Quecksilber.
Die Dichteabhängigkeit von Diffusionskonstante sowie Absorptionswirkungsquer-
schnitt auf Grund der sich verändernden Eigendruckverbreiterung wurden, wegen
der ungleich höheren Komplexität, bei den Berechnungen vernachlässigt.

Die optische Dichte σN0L des Mediums ist ein kritischer Parameter des Sys-
tems und entscheidet maßgeblich über die Dichteverteilung in der Zelle und auf
welchem Weg diese erreicht wird [112]. Dies wird anhand von Abbildung 2.19
verdeutlicht. Es zeigt die numerische Lösung des Gleichungssystems (2.52) für
die Dichteverteilung N(t, z) innerhalb der Faser bei rot- (a-d) und blauverstimm-
ter (e-h) Anregung, für verschiedene Werte von σN0L. Hierfür wird bei konstant
gehaltenem Wirkungsquerschnitt σ und Zellenlänge L künstlich die Anfangsdich-
te N0 unabhängig von der Temperatur variiert. Die Angabe einer Temperatur
bestimmt lediglich die von der Teilchenbewegung abhängigen Parameter, insbe-
sondere die relevanten Verbreiterungen für den Wirkungsquerschnitt.

Die farbigen Kurvenverläufe entsprechen den transienten Lösungen mit zeitlich
äquidistanten Abständen. Der Zeitschritt ∆t zwischen zwei Kurven ist im je-
weiligen Graphen notiert. Die schwarze Kurve ist die stationäre Lösung, bei der
ein konstanter Teilchenfluss an jedem Ort der Faser herrscht. Der Pfeil gibt die
Propagationsrichtung des Lasers an.

Für rotverstimmte Anregung ist die Licht-induzierte Drift derart gerichtet, dass
sie die Atome in Richtung des Laserstrahls beschleunigt. Im Bild 2.19 a) ist das
System mit σN0L = 10 optisch dicht und liegt deutlich über dem kritischen Wert

6Version 4.3b - http://www.comsol.com/
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Abbildung 2.19: Zeitentwicklung der Dichte unter Einfluss Licht-
induzierter Drift. Numerische Lösung der Transportgleichungen (2.52) am
Beispiel des 204Hg Isotops für unterschiedliche optische Dichten σN0L. Aus-
gangspunkt ist jeweils eine homogene Dichteverteilung N0 zum Zeitpunkt
t = 0. a)-d) zeigt den Fall rotverstimmter, e)-h) den blauverstimmter Ein-
strahlung, in äquidistanter zeitlicher Entwicklung (farbige Kurven), sowie
die Gleichgewichtslösung (schwarz). Verwendete Parameter: ∆UV = ±2 GHz,
T = 70 °C, q = ∓2,35 × 1012 W−1m−1, σ = 3,71 × 10−18 m2, L = 0,2 m,
D = 2,99× 10−3 m2s−1, I0 = 2,5× 107 W m−2.
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2.4. Licht-induzierte Drift

von 1. Die Intensität wird im vorderen Bereich der Zelle bereits komplett absor-
biert. Dies erhöht lokal die Dichte und der Fluss in die Faser erreicht schnell den
stationären Wert. Im rechten Bereich der Kapillare gleicht sich der entstehende
Dichtegradient diffusiv aus, bis der Gleichgewichtszustand erreicht ist. Verringert
man die Dichte und nähert sich damit dem Wert σN0L = 1, ändert sich der
Gleichgewichtszustand nur unwesentlich (Abbildung 2.19 b)). Allerdings ist der
relative Dichtezuwachs größer und die Annäherung an den stationären Zustand
verläuft deutlich anders. Auf Grund der geringeren Abschwächung des Lichtes,
erfahren die Atome auf der kompletten Länge der Kapillare eine Drift und ak-
kumulieren sich am hinteren Ende. Von dort erhöht sich die Dichte in Richtung
Zellenanfang, da der induzierte Fluss bei z = 0 (JLID = DqσI0N0) geringfügig
größer als der maximale Fluss DqI0/L bei z = L ist. Für eine optische Dichte
von 0,95 (Abbildung 2.19 c)) ist das anfängliche Verhalten ähnlich dem in b)
diskutierten Fall. Allerdings reicht hier der diffusive Fluss am Ende der Kapillare
aus, um den einlaufenden Fluss auszugleichen, und das Maximum der Verteilung
liegt in der Nähe des hinteren Endes. Für optische Dichten deutlich kleiner 1
(Abbildung 2.19 d)) findet nur eine geringe Schwächung des Laserstrahls statt
und entsprechend klein ist die Erhöhung der Dichte. Die generelle Form bleibt
aber erhalten, mit einem Maximum nah des hinteren Endes der Kapillare. Zu be-
achten ist darüber hinaus, dass sich die Zeitskalen, auf der sich das Gleichgewicht
in den unterschiedlichen Regimen einstellt, um mehrere Größenordnungen unter-
scheiden. Allgemein ist noch zu erwähnen, dass mit größerer effektiver Dichte qI0

des Systems, die Verschiebung des Maximums vom Anfang der Zelle zum Ende,
beim Übergang vom optisch dichten zum dünnen Regime abrupter wird.

Anregung im blauverstimmten Flügel der Resonanz führt zu einem negativen Pa-
rameter q und damit einem negativen Fluss. Die Atome werden durch LID ent-
gegen des Laserstrahls bewegt. Die numerischen Lösungen bei den unterschiedli-
chen optischen Dichten sind in Abbildung 2.19 e)-h) gezeigt. Die sich einstellende
Dichteverteilung weist eine weniger dramatische Abhängigkeit von der optischen
Dichte des Mediums auf: Die Lage des Minimums liegt bei allen gezeigten Fällen
nah am linken Rand. Auch die Zeitskala auf der sich das Gleichgewicht einstellt
ist vergleichbar und im Allgemeinen schneller als bei rotverstimmter Anregung.
Der konzeptionelle Unterschied liegt in der Tatsache, dass die Dichte in der Ka-
pillare durch LID verringert wird und somit der Strahl auch bei hoher optischer
Dichte bis zum hinteren Zellenende vordringen kann. Mit steigender optischer
Dichte wird die Zelle effektiver entleert.

Es existiert also ein deutlicher Unterschied, sowohl in der Dynamik, als auch im
angestrebten Gleichgewichtszustand, zwischen rot- und blauverstimmter Anre-
gung. Die Anfangsdichte N0 hat dabei einen entscheidenden Einfluss auf das sich
einstellende Gleichgewicht.
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2.4.2 LID mit zusätzlichen Verlusten

Die Leitungsverluste, welche das Licht auf Grund der Propagation in der Faser
erfährt, bedingen einige Modifikationen an den Transportgleichungen (2.52): Mit
der Näherung, dass sich die Verluste in der Faser als Summe von Absorptions-
und reinen Propagationsverlusten schreiben lassen (α ≈ αabs +αprop), erhält man
für die räumliche Änderung der Intensität

∂

∂z
I = −σNI − αpropI . (2.57a)

Für den durch LID hervorgerufenen Driftterm ist aber nur die Schwächung des
Strahls durch Absorption verantwortlich. Folglich gilt

∂

∂t
N = D

∂2

∂z2
N −Dqσ ∂

∂z
(NI) , (2.57b)

denn die Ersetzung, welche die zweite räumliche Ableitung der Intensität in Glei-
chung (2.52) liefert ist nicht mehr legitim.

Die Änderungen, die dies in der Dichteverteilung bewirkt, sind im optisch dün-
nen Regime am deutlichsten, weshalb im Folgenden die Diskussion auf die zwei
bereits betrachteten Fälle mit einem kritischen Parameter kleiner 1 beschränkt
wird. In Abbildung 2.20 ist die Gleichgewichtslösung mit (durchgezogene Kurve)
und ohne Propagationsverluste (gestrichelte Kurve) dargestellt. Der zur Berech-
nung verwendete Verlustkoeffizient beträgt αprop = 1,755 m−1, was dem des UV
Strahls in einer Faser mit 25µm Kernradius entspricht. Den signifikantesten Un-
terschied erkennt man in Abbildung 2.20 a), was die Situation bei rotverstimmter
Anregung und einem N0 knapp unter der kritischen Dichte Nkr = (σL)−1 zeigt.
Die zusätzlichen Verluste führen zu einer Verschiebung des Maximums an den
Anfang der Zelle, ähnlich den Lösungen zu N0 > Nkr. Tatsächlich kann man die
Propagationsverluste als eine Reduzierung der effektiven Zellenlänge interpretie-
ren, was eine niedrigere kritische Dichte Nα gegenüber dem verlustfreien Fall Nkr

zur Folge hat:

Nα = Nkr
1

L

∫ L

0

e−αpropz dz . (2.58)

Im gezeigten Beispiel liegt diese bei Nα = 0,84 · Nkr. Die dadurch beschriebe-
ne Verschiebung des Systems zu scheinbar höheren optischen Dichten, ist auch
am Verhalten in den Graphen 2.20 b)-d) zu beobachten: Die Verluste verstärken
die Ansammlung, beziehungsweise Entleerung der Kapillare. Der Effekt ist aus-
geprägter, je deutlicher die absorptive von der dissipativen Schwächung domi-
niert wird. Eine anschauliche Interpretation kann am Beispiel geringer Absorp-
tion klar gemacht werden: Ist die Schwächung des Strahls entlang der Zelle ver-
nachlässigbar, herrscht ein nahezu konstanter Fluss JLID über die komplette Zelle,
der die Atome von einem Ende zum anderen transportiert. Erst durch die Verluste
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Abbildung 2.20: Einfluss der Faserverluste auf die stationäre Dicht-
verteilung. Gleichgewichtslösung der Dichteverteilung bei rotverstimmer
(a, b) und blauverstimmer (c, d) Anregung, mit (durchgezogene Kurve)
und ohne (gestrichelte Kurve) Berücksichtigung von Propagationsverlus-
ten. Die verwendeten Parameter entsprechen denen in Abbildung 2.19, mit
αprop = 1,755 m−1.

bekommt der Fluss, welcher die Atome in, beziehungsweise aus der Faser bewegt,
einen starken räumlichen Gradienten. Wegen der monoton fallenden Intensität
ist JLID weiter vorne in der Zelle immer stärker als in darauf folgenden Regionen,
was je nach Verstimmung, zu einer Verdichtung beziehungsweise Verminderung
der atomaren Dichte führt.

Hiermit kann nun die Relevanz Licht-induzierter Kräfte für den Vierwellenmisch-
prozess in einer Hohlfaser abgeschätzt werden. Für den Bereich rotverstimm-
ter Phasenanpassung beträgt der kritische Parameter für das häufigste Isotop
202Hg σN0L = 0,005, bei einer Verstimmung von ∆UV = -50 GHz (Phasenan-
passungstemperatur Topt ≈ 90 °C). Für einen UV Strahl mit einer Leistung von
100 mW errechnet sich ein maximaler Dichtezuwachs von weniger als 0,5 %. Folg-
lich spielen Licht-induzierte Drifts bei Verstimmungen von einigen 10 GHz ei-
ne vernachlässigbare Rolle. Betrachtet man Phasenanpassungszenarien zwischen
den Resonanzen (zum Beispiel ∆UV = -2 GHz, Topt ≈ 56 °C, σN0L = 0,32) sind
Dichtänderungen von bis zu 15 % denkbar. Zum Vergleich: Diese Änderung kann
mit einer Temperaturänderung von etwa 1,8 °C gleichgesetzt werden, was deutli-
che Auswirkungen auf die Phasenanpassung hat. Im Fall kleiner Verstimmungen
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2. Theoretische Grundlagen

zum 63P1 Niveau können sich Lichtkräft demnach negativ auf die erreichbaren
Mischeffizienzen auswirken, obwohl die mit dem transversalenen Intensitätsprofil
verbundene geringere Intensität in Wandnähe den Effekt von SLID womöglich
vermindert [119].
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Kapitel 3

Experimentelle Realisierung

Der experimentelle Aufbau für das Vierwellenmischen in einer Hohlfaser stellt
einen signifikanten Teil dieser Arbeit dar und soll in diesem Kapitel präsentiert
werden. Die drei Lasersysteme bei den fundamentalen Wellenlängen wurden zu
großen Teilen in dem hier präsentierten Umfang bereits für Experimente zur Er-
zeugung von VUV Strahlung mit fokussierten Lasern verwendet. Es wird eine
Gesamtübersicht über die Systeme gegeben, sowie die Überlagerung der Laser-
strahlen zur Einkopplung in die Hohlfaser erörtert. Zur Verbesserung des Ein-
koppelsignals wurden Experimente zur Metall-Beschichtung von Faserfacetten
durchgeführt. Auf das hierfür aufgebaute Verdampfersystem wird kurz eingegan-
gen.
Die Vakuumkammer für die Erzeugung von kontinuierlicher VUV Strahlung in ei-
ner Hohlfaser lässt sich in zwei Bereiche unterteilen. Eine mit Quecksilber befüllte
Vierwellenmischkammer, welche die Hohlfaser enthält, und eine Detektionskam-
mer. In dieser erfolgt die Separation des erzeugten VUV Strahls von den Funda-
mentalen und dessen Nachweis. Im Vorfeld wurde das Einbringen von Quecksilber
in die Faser in einer speziellen Spektroskopiekammer mit gutem optischen Zugang
getrennt davon quantitativ untersucht.

3.1 Lasersystem

Die experimentellen Voraussetzungen und Ziele stellen gewisse Bedingungen an
das Lasersystem, bezüglich Wellenlänge, Leistung und Linienbreite. Wie im vor-
angegangenen Kapitel ausführlich diskutiert wurde, ist bei nichtlinearen Prozes-
sen mit kontinuierlichem Laserlicht die Nähe zu atomaren Resonanzen essen-
ziell. Entsprechend ist die Wahl der Wellenlängen der Fundamentalstrahlen an
der atomaren Niveaustruktur von Quecksilber orientiert. Abbildung 3.1 gibt eine
Übersicht über das gesamte Lasersystem mit den dazugehörigen Übergängen in
Quecksilber bei 254 nm (UV), 408 nm (blau) und 540 nm (grün). Die Leistung der
erzeugten VUV Strahlung ist proportional zur Leistung jeder der Fundamental-
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3. Experimentelle Realisierung

Abbildung 3.1: Übersicht des Gesamtlasersystems. Die Fundamental-
laser, mit Wellenlängen in der Nähe der Quecksilberübergänge, werden durch
Frequenzverdopplung (SHG: second harmonic generation) aus leistungsstar-
ken, infraroten Lasersystemen erzeugt. LBO: Lithiumtriborat, BBO: Beta-
Bariumborat

laser. Folglich wird eine hohe Ausgangsleistung bei allen drei Lasern angestrebt.
Hierfür werden Festkörper- und Halbleiter-basierte infrarote Lasersysteme mit
hoher Ausgangsleistung in Überhöhungsresonatoren frequenzverdoppelt, bezie-
hungsweise vervierfacht. Der ultraviolette und blaue Laser sind dabei kontinu-
ierlich über die Ein- und Zwei-Photonen Resonanz abstimmbar. Zum Ausnutzen
eines dreifach resonanten Vierwellenmischschemas wird für den grünen Laser eine
Wellenlänge nahe der 121P1 Resonanz gewählt.

Für die künftige Anregung von langlebigen Rydbergzuständen in Calciumionen
ist ferner eine schmale Linienbreite (wenige 10 kHz) des VUV Lasers elementar, so
dass alle Laser auf externe Referenz-Resonatoren stabilisiert werden können [120].

Die einzelnen Systeme werden in den folgenden Abschnitten im Detail vorgestellt.
Auf Grund der eingeschränkten kommerziellen Verfügbarkeit von Hochleistungs-
systemen bei den benötigten Wellenlängen wird in der Gruppe viel Forschung auf
dem Gebiet der Laserentwicklung betrieben [121–127]. Diese fortlaufende Ent-
wicklung hat im zeitlichen Rahmen dieser Arbeit mehrere Umbauten an den
einzelnen Systemen bedingt. Daher wird der aktuelle Stand des Gesamtlasersys-
tems präsentiert und in relevanten Fällen auf eventuelle Abweichungen davon
hingewiesen.

3.1.1 UV Lasersystem bei 254 nm

Das UV Lasersystem basiert auf einem Ytterbium (Yb) Faserverstärkersystem
bei 1014,8 nm. Ein äquivalentes System mit einer Ausgangsleistung von bis zu
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3.1. Lasersystem

10 W wird ausführlich in [127] beschrieben. Die Frequenz des infraroten Fun-
damentallasers wird in zwei sukzessiven Frequenzverdopplungen zu 253,7 nm
vervierfacht. Der Faserverstärker ersetzt dabei einen bisher verwendeten, für
1015 nm umgebauten, Ytterbium:Yttrium-Aluminium-Granat (Yb:YAG) Schei-
benlaser [121,128]. Die Lebensdauer der Laserscheiben beträgt bei dieser für
Yb:YAG unüblichen Wellenlänge etwa zwei Jahre, und der Hersteller bietet seit
2012 keine Ersatzscheiben mehr an.

Ytterbium-dotierte Faserlaser und -verstärker sind heute etablierte Quellen nah-
infraroter Strahlung im Bereich von 1000-1200 nm [129], die mehrere 100 W Aus-
gangsleistung bei guter Strahlqualität liefern können [130]. Als Verstärkerfaser
kommen typischerweise large-mode-area double-clad -Fasern zum Einsatz. Diese
bestehen aus einem Kern mit Brechungsindex nK , in den das laseraktive Yb3+

dotiert ist, umgeben von einem Mantel1 mit Brechungsindex nM < nK . Das
zu verstärkende Signal-Licht wird auf diese Weise durch interne Totalreflexi-
on im Kern geführt. Zur Reduktion der Leistungsdichte haben large-mode-area
(LMA) Fasern einen großen Kerndurchmesser von bis zu 30µm, verglichen mit
herkömmlichen single-mode Fasern (SMF) für infrarotes Licht mit typischerweise
6µm. Das multi-modige Pumplicht wird in den mehrere 100µm durchmessenden
Mantel eingekoppelt. Dieser ist von einer Polyamid-Hülle mit nH < nM umge-
ben, welche den zweiten Mantel darstellt. Bei der Propagation des Pumplichtes
durch die Faser durchdringt es ebenfalls den dotierten Kern und erzeugt die zur
Verstärkung nötige Besetzungsinversion.

Durch die Dotierung in das Wirtsmaterial ist das untere Laserniveau von Yb
Stark-aufgespalten [129]. Thermische Besetzung dieser Unterzustände limitiert
unterhalb von 1030 nm durch Reabsorption des Signal-Lichtes die Verstärkung
drastisch. Diese thermische Besetzung kann durch Kühlen der Faser auf Flüs-
sigstickstoff-Temperatur (−196 °C) deutlich reduziert werden [131,132]. Für T =
23 °C und T = −196 °C zeigt Abbildung 3.2 die, mit einem optischen Spektral-
Analysator aufgenommene, spektrale Mantelabsorption einer Ytterbium-dotierten
Verstärkerfaser2 bei Illumination mit einer Weißlichtquelle. Dabei bezeichnet Man-
telabsorption die Absorption des im Mantel geführten Lichtes durch den dotierten
Kern. Das Spektrum bei Raumtemperatur ist in rot dargestellt. Der hohe schma-
le Absorptionspeak bei 976 nm entspricht der Null-Phononen Linie, welche zum
optischen Pumpen verwendet wird. Die zu höheren Wellenlängen auslaufende
Absorption bis etwa 1050 nm stammt von thermisch besetzten Grundzustandsni-
veaus. Ein Vergleich mit dem Spektrum bei Flüssigstickstoff-Temperatur (blau)
zeigt neben einer erhöhten Absorption bei der Pumpwellenlänge eine signifikante
Reduktion der Absorption jenseits von 985 nm.

Der schematische Aufbau des UV Lasersystems ist in Abbildung 3.3 dargestellt.
Das zu verstärkende Signal-Licht bei 1015 nm stammt von einem gitterrückgekop-

1engl.: Cladding
2Nufern LMA-YDF-10/400
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Abbildung 3.2: Absorptionsspektrum einer Ytterbium-dotierten
Faser. Gemessene Mantelabsorption bei Raumtemperatur (rot) und
Flüssigstickstoff-Temperatur (blau) als Funktion der Wellenlänge.

pelten Eigenbau-Diodenlaser (ECDL3), in Littrow-Konfiguration [133], welcher
im Folgenden als Seed-Laser bezeichnet wird. Als Laserdiode wird eine antireflex-
beschichtete Fabry-Perot-Diode4 mit einem Durchstimmbereich von 960 nm bis
1080 nm verwendet. Die Wellenlänge des Lasers lässt sich über eine Änderung
des piezogesteuerten Gitterwinkels und des Injektionsstromes variieren. Die El-
liptizität des Strahls wird durch ein anamorphes Prismenpaar kompensiert. Ein
Faraday-Isolator (FI) schützt die Laserdiode vor Rückreflexen des sich anschlie-
ßenden optischen Aufbaus. Ein Teil des Strahls wird zur Wellenlängenmessung
und Stabilisierung auf eine Referenzkavität an einem Strahlteiler abgenommen.
Die Frequenzstabilisierung ist ausführlich in [120] beschrieben und gewährleistet
eine Linienbreite von < 100 kHz.

Über eine single-mode Faser werden nach Polarisationsanpassung über Verzöger-
ungsplatten 17 mW Signal-Leistung zur Vorverstärkung in einen Trapezverstär-
ker5 (TA6) eingekoppelt. Der auf etwa 1 W verstärkte Strahl wird durch eine
sphärische und eine Zylinderlinse kollimiert. Ein Faraday-Isolator gewährleistet,
dass der Trapezverstärker nicht durch etwaige Reflexe aus dem weiteren Strah-
lengang in Rückrichtung injiziert wird. Wegen des schlechten Strahlprofils lassen
sich nur etwa 50 % der Leistung in eine polarisationserhaltende SMF einkoppeln,
welche das Licht zum Ytterbium Faserverstärker leitet.

Ein weiterer Faraday-Isolator schirmt das Vorverstärker-System gegen eventuell

3engl.: External cavity diode laser
4Eagleyard Photonics: EYP-AWE-1060
5m2k laser: TA-1010-2000
6engl.: Tapered amplifier
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3.1. Lasersystem

Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau des UV Lasersystems.
Das Signal-Licht eines gitterstabilisierten Diodenlasers (ECDL) wird in
einem Trapezverstärker (TA) vorverstärkt. Als Hauptverstärker fungiert
ein Diodenlaser gepumpter kryogener Yb:Faserverstärker. Die Frequenz-
vervierfachung findet in zwei stufenweisen Frequenzverdopplungen in
Überhöhungsresonatoren statt.
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3. Experimentelle Realisierung

in Rückrichtung verstärktes, spontan emittiertes Licht (ASE7) und nicht absor-
biertes Pumplicht aus der Verstärkerfaser ab. Bis zu 400 mW Leistung stehen
nach dem Isolator zur Verfügung. Die Strahlgröße wird in einem sphärischen Te-
leskop angepasst und das Licht über einen dichroitischen Spiegel in den Kern
der Verstärkerfaser gekoppelt. Bei dieser handelt es sich um eine 20 m lange
Ytterbium-dotierte Faser8 mit einem Kerndurchmesser von 11µm. Diese liegt auf-
gewickelt in einem mit flüssigem Stickstoff gefüllten Dewar. Die für den notwendi-
gen optischen Zugang an Raumtemperatur befindliche Faserlänge wird möglichst
kurz gehalten. Die Faser wird von der Rückseite durch einen fasergekoppelten Di-
odenlaserbarren9 bei 976 nm mit einer Leistung von maximal 10 W gepumpt. Die
Verwendung von eingeschriebenen holographischen Bragg-Gittern gewährleistet
eine spektrale Breite der Dioden von < 1 nm [134]. Mit diesem Aufbau wer-
den Ausgangsleistungen von etwa 3,5 W bei 1015 nm erreicht. Die dotierte Faser
ist nicht explizit polarisationserhaltend. Die Polarisation des verstärkten Lichtes
bleibt aber konstant, wenn mechanischer Stress auf die Faser vermieden wird.

Die Frequenzvervierfachung zu 254 nm erfolgt in zwei aufeinander folgenden Fre-
quenzverdopplungen. Zur effizienten Konversion finden beide Verdopplungen in
Überhöhungsresonatoren in Doppel-Z-Geometrie statt. Die transversale Modenan-
passung an den ersten Resonator wird über ein sphärisches und ein Zylinderlinsen-
Teleskop vorgenommen, und die Polarisation über Halb- und Viertelwellenplatten
eingestellt. Einkoppeleffizienzen von 75 % werden erreicht. Zur Stabilisierung der
Resonatorlänge auf ein Vielfaches der umlaufenden Wellenlänge ist der plane
Umlenkspiegel auf eine Piezokeramik aufgeklebt, deren Ausdehnung aktiv über
eine Regelschleife kontrolliert wird. Die Fehlersignalerzeugung wird aus dem am
Einkoppelspiegel reflektierten Strahl über das Hänsch-Couillaud-Verfahren reali-
siert [135].

Der mitlaufende ASE-Anteil des Lichtes und rückgestreutes Pumplicht erfüllen
die Resonanzbedingung nicht und werden entsprechend am Einkoppelspiegel re-
flektiert. Für die Erzeugung von 508 nm wird ein rechtwinkelig geschnittener,
antireflex-beschichteter, (Typ I)-temperaturphasenangepasster Lithiumtriborat
(LBO) Kristall verwendet. Typische Leistungen von 1,8 W im grünen werden
erreicht. Dies ist vergleichbar mit den Konversionseffizienzen im ursprünglichen,
Scheibenlaser-basierten System [121,128]. Die zweite Verdopplung verwendet ei-
nen brewstergeschnittenen (Typ I)-kritisch-winkelphasenangepassten Beta-Bari-
umborat (BBO) Kristall. Die Modenanpassung in den zweiten Resonator wird
über eine sphärische Linse nach der ersten Verdopplung vorgenommen. Der Re-
sonator wird ebenfalls über das Hänsch-Couillaud-Verfahren stabilisiert. Ohne
besonderen Justageaufwand werden typischerweise 350 mW Ausgangsleistung im
UV erreicht. Dies entspricht in etwa der täglichen Leistung des alten Systems.

7engl.: Amplified spontaneous emission
8Nufern: LMA-YDF-10/400
9LIMO40-F200-DL976(VHG)-LM
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3.1. Lasersystem

Abbildung 3.4: Aufbau der Absorptionsspektroskopie an Quecksil-
ber. Transmission durch eine Spektroskopiezelle bei Raumtemperatur und
Leistungsreferenz des zur Lock-in Detektion modulierten UV Strahls werden
an identischen Photodioden detektiert. λ/2: Halbwellenplatte, PSW: Polari-
sierender Strahlteilerwürfel, PD: Photodiode.

Die Durchstimmbarkeit des Systems wird an einer Absorptionsspektroskopie des
relevanten ultravioletten 61S0 → 63P1 Übergangs in Quecksilber getestet. Die
Sättigungsintensität Isat für den Übergang berechnet sich nach [136]

Isat =
πhcΓ

3λ3
mit Γ =

µ2
egω

3

3π~ε0c3
, (3.1)

zu 105,6 W/m2. Um Sättigungsverbreiterung auszuschließen wurde deshalb die
UV Leistung auf unter 1 mW reduziert und der Strahl für die Spektroskopie auf
3 mm aufgeweitet. Der schematische Aufbau ist in Abbildung 3.4 skizziert. Die
Wellenlänge des unstabilisierten Seed-Lasers wird mittels einer Spannungsram-
pe auf den Piezoaktuator des Reflexionsgitters über die Resonanz gescannt. Zur
Unterdrückung von durch Hintergrundlicht verursachtem Rauschen wird der UV
Strahl mit einem Blendenrad für eine Lock-in Detektion moduliert. Über eine
Halbwellenplatte und einen polarisierenden Strahlteilerwürfel kann der Strahl in
beliebigem Leistungsverhältnis aufgeteilt werden. Das Transmissionssignal hin-
ter einer Quecksilberzelle und der Referenzstrahl zur Leistungsnormierung wer-
den von zwei identischen Photodioden aufgenommen. Bei der Spektroskopiezelle
handelt es sich um eine 2 mm dicke, mit einem natürlichen Quecksilberisotopen-
gemisch befüllte Quarzglaszelle bei Raumtemperatur.
Die gemessene Transmission ist in Abbildung 3.5 b) als Funktion der UV Ver-
stimmung zum 202Hg Isotop aufgetragen (schwarze Kreise). Die fünf Doppler-
verbreiterten Absorptionsmulden können den in a) aufgeführten Isotopen und
Hyperfeinkomponenten zugeordnet werden. Die rote Kurve zeigt die nach Kapi-
tel 2.1.1 berechnete Transmission für die gegebenen experimentellen Parameter.
Messdaten und Theorie zeigen eine sehr gute Übereinstimmung in Lage, Absorp-
tionstiefe und Resonanzbreite.
Durch die Trennung in Seed-Laser und Leistungsverstärker profitiert das Sys-
tem von der einfachen Durchstimmbarkeit von Diodenlasern. Während das alte
System nur sehr aufwendig mit einer maximalen Rate von 15 MHz/s im UV kon-
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Abbildung 3.5: Absorptionsspektroskopie des 61S0 → 63P1

Übergangs. a) Relative Linienstärken der Quecksilberisotope und ihrer
Hyperfeinkomponenten. b) Gemessenes, normiertes (schwarze Kreise)
und theoretisches (rote Kurve) Transmissionsspektrum des Ein-Photon
Übergangs in Quecksilber für eine 2 mm Zelle bei Raumtemperatur.

tinuierlich durchgestimmt werden konnte, wurde das Spektrum in Abbildung 3.5
mit einer Scanrate von 200 MHz/s aufgenommen.

Mittlerweile ist das System soweit umgebaut, dass Frequenzscans nicht mehr über
eine direkte Rampe auf das Littrow-Gitter gefahren werden. Vielmehr wird die
Länge der Referenzkavität, auf die der Laser stabilisiert ist, verändert, wodurch
der Seed-Laser auch im stabilisierten Betrieb verstimmt werden kann.

3.1.2 Blaues Lasersystem bei 408 nm

Die zur Erfüllung der Zwei-Photonen Resonanz notwendige Übergangswellenlänge
vom 63P1 zum 71S0 Niveau beträgt 407,9 nm. Obwohl es seit der ersten Reali-
sierung von InGaN Laserdioden 1996 [137] eine immense Entwicklung auf dem
Gebiet blau-violetter Halbleiterlaser gegeben hat, sind die Leistungen kommer-
ziell verfügbarer Systeme auf typischerweise < 100 mW in Littrow-Konfiguration
beschränkt10. Für höhere Leistungen muss nichtlineare Frequenzkonversion lang-

10z. B. Toptica: DL pro HP 405 mit #LD-0405-0250-1
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3.1. Lasersystem

Abbildung 3.6: Schematischer Aufbau des blauen Lasersystems.
Der von einem Verdi V10 gepumpte Titan:Saphir Ringlaser wird mittels der
Pound-Drever-Hall Methode (PDH) auf einen externen Referenzresonator
stabilisiert. Der Überhöhungsresonator der Frequenzverdopplung ist Hänsch-
Couillaud stabilisiert.

welligerer Laserquellen angewandt werden. In unserem Fall wird der blaue Fun-
damentalstrahl über Frequenzverdopplung des Lichtes eines Titan:Saphir Lasers
(Ti:Sa) bei 815,8 nm generiert.
Bei dem Ti:Sa Laser handelt es sich um einen Sirah Matisse TX Ringlaser, welcher
von einem intern frequenzverdoppeltem Neodym:Yttrium-Vanadat (Nd:YVO4)
Laser11 bei 532 nm mit einer maximalen Leistung von 10,5 W gepumpt wird. Der
schematische Aufbau ist in Abbildung 3.6 skizziert. Longitudinaler Ein-Moden-
Betrieb wird durch ein dreistufiges Lyot-Filter und zwei Etalons unterschiedli-
cher Dicke erreicht, welche frequenzselektive Verluste für nicht erwünschte Mo-
den einführen. Die Feinabstimmung der Wellenlänge wird durch Variation der
Resonatorlänge über den Piezospiegel PS1 vorgenommen. Brewsterflächen im
Resonator bestimmen die umlaufende lineare Polarisation. Um ein bidirektio-

11Coherent: Verdi V10
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3. Experimentelle Realisierung

nales Anschwingen zu verhindern, bilden ein Faraday-Rotator und ein außerhalb
der Resonatorebene befindlicher Faltspiegel eine optische Diode: Im Feld eines
starken Permanentmagneten ruft der Faraday-Effekt [138] in einem Terbium-
Gallium-Granat (TGG) Plättchen eine Rotation der linearen Polarisation her-
vor, die unabhängig von der Umlaufrichtung ist. Die geometrische Drehung der
Polarisation bei der Reflexion am Faltspiegel dagegen hängt von der Propaga-
tionsrichtung ab [139]. Während sich die Drehungen in einer Orientierung kom-
pensieren, führt die Netto-Drehung der Polarisation bei falscher Umlaufrichtung
zu Verlusten an den Brewsterflächen. Die Ausgangsleistung des Ti:Sa Lasers
bei 816 nm beträgt 2 W. Die Frequenz des Lasers wird über das Pound-Drever-
Hall Verfahren [140,141] auf eine nicht konfokale externe Referenzkavität stabi-
lisiert. Hierfür wird ein Teil des Strahls durch ein Teleskop an die Resonator-
mode angepasst. In einem elektro-optischen Modulator (EOM) werden die für
das Lock-Verfahren notwendigen Seitenbänder über Phasenmodulation auf die
Trägerfrequenz aufgeprägt. Das aus dem am Referenzresonator reflektierten Licht
gewonnene Fehlersignal wird über eine Regelschleife an drei Elemente im Laser-
Resonator zurückgekoppelt, welche die Länge auf unterschiedlichen Zeit- und
Größenskalen anpassen können. Der Piezospiegel PS1 hat wegen seiner langen
Piezokeramik einen großen Hub, bei langsamer Regelzeit. Der schnelle Piezo von
PS2 ist zum Ausgleich von Fluktuationen im mittleren Frequenzbereich gedacht.
Die höchste Regelbandbreite wird durch einen resonatorinternen EOM erreicht.
Damit ist eine Stabilisierung des Lasers auf eine Linienbreite von < 30 kHz relativ
zum Referenzresonator möglich. Durch einen Scan der Referenzkavität mittels ei-
nes Piezoaktuators ist eine kontinuierliche, modensprungfreie Durchstimmbarkeit
des Lasers von mehreren 10 GHz möglich.

Frequenzverdopplung findet in einem Hänsch-Couillaud stabilisierten Überhöh-
ungsresonator in Doppel-Z-Geometrie statt. Dieser kann einem Frequenzscan des
infraroten Lasers von 3,5 GHz folgen, bevor ein neuer Lockpunkt gefunden werden
muss. Eine geeignete Linse und eine Halbwellenplatte vor dem Resonator dienen
der Moden- und Polarisationsanpassung. Als nichtlineares Medium kommt ein
brewstergeschnittener (Typ I)-kritisch-winkelphasenangepasster Lithiumtriborat
Kristall zum Einsatz. Die mit diesem System maximal erreichte Ausgangsleistung
bei 407,9 nm beträgt 700 mW.

3.1.3 Grünes Lasersystem bei 540 nm

Die Wellenlänge des dritten Fundamentallasers bestimmt, bei erfüllter Zwei-
Photonen Resonanzbedingung, die Wellenlänge des VUV Strahls. Je nach An-
wendung [37,55,84] kommen hier Wellenlängen zwischen 540 nm und 555 nm zum
Einsatz, wobei die für Lyman-α benötigte Wellenlänge bei 545,5 nm liegt. Die-
ser Wellenlängenbereich kann durch die Frequenzverdopplung von Ytterbium-
dotierten Faserverstärkersystemen abgedeckt werden.
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3.1. Lasersystem

Abbildung 3.7: Schematischer Aufbau des grünen Lasersystems.
Dem Signal-Licht eines ECDLs bei 1080 nm werden in einem EOM Sei-
tenbänder für eine PDH Stabilisierung aufmoduliert. Nach Erhöhung der
Leistung in zwei Faserverstärkern schließt sich die Frequenzverdopplung in
einem externen Delta-Resonator an.

Das in dieser Arbeit verwendete System bei 540 nm ist ähnlich dem UV System
als ein modulares, mehrstufiges Verstärkersystem aufgebaut. Es basiert auf einem
schmalbandigen Seed-Laser mit zwei angeschlossenen Faserverstärkerstufen und
entspricht bis auf die Seed-Quelle dem in [122] vorgestellten Aufbau für 545,5 nm.
Hier wird statt eines Faseroszillators bei 1091 nm, ein gitterrückgekoppelter Di-
odenlaser in Littrow-Konfiguraton (ECDL) verwendet. Die vorselektierte Laser-
diode12 mit einer frei laufenden Zentralwellenlänge von 1084,5 nm kann über den
externen Resonator sowohl bei 1080 nm, als auch bei 1091 nm betrieben wer-
den. Der Gesamtaufbau des grünen Lasers ist in Abbildung 3.7 dargestellt. Der
Strahl der Diode wird durch ein anamorphes Prismenpaar geformt und in ei-
ne single-mode Faser eingekoppelt. Ein Faraday-Isolator schützt die Diode vor
Rückreflexen. Durch den fasergekoppelten Ausbau wird bei Bedarf ein einfa-

12Eagleyard: EYP-RWL-1080-00080-0750-SOT01
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ches Tauschen des Seed-Lasersystems gewährleistet. Für die Pound-Drever-Hall
Stabilisierung des Verdopplungsresonators werden dem Strahl in einem EOM
Seitenbänder aufmoduliert. Die Polarisationsanpassung wird durch eine Kombi-
nation aus Halb- und Viertelwellenplatte erreicht. Bei Laserdioden können Sei-
tenbänder auch über eine Strommodulation generiert werden. Diese Möglichkeit
gibt es allerdings bei dem ursprünglich in diesem Aufbau verwendeten Faseroszil-
lator13, für die Erzeugung von 545,5 nm nicht. Eine weitere Halbwellenplatte und
ein polarisierender Strahlteilerwürfel zweigen einen variablen Anteil des Strahls
zur Wellenlängenbestimmung und derzeit noch nicht implementierten aktiven
Frequenzstabilisierung ab. Ein Faraday-Isolator im Hauptstrahlengang schützt
das Seed-System vor den sich anschließenden faserintegrierten Verstärkerstufen.
Die typischerweise 5 mW Signal-Leistung werden in zwei kommerziellen Ytterbi-
um Faserverstärkern14 sukzessiv verstärkt. Diese können eine Ausgangsleistung
von bis zu 9 W liefern. Ein weiterer Faraday-Isolator soll verhindern, dass Refle-
xe aus dem nachfolgenden Aufbau die Verstärker in Rückrichtung injizieren und
beschädigen.

Die Frequenzverdopplung findet in einem kommerziellen15 Delta-Resonator [142]
statt, der für die hohen infraroten Leistungen modifiziert wurde (Details sie-
he [122]). Die präzise Anpassung der Resonatorlänge wird hier mittels eines, auf
eine Piezokeramik aufgebrachtes Umlenkprisma realisiert. Die Delta-Konfigura-
tion hat wegen des kompakten Aufbaus eine hohe mechanische Stabilität. Der ge-
ringe Umlaufweg und die damit verbundene große Linienbreite bei gegebener Fi-
nesse machen den Resonator intrinsisch unanfälliger für Frequenzschwankungen.
Zur Modenanpassung dient ein sphärisches Teleskop und ein Strahlschieber (Be-
amshifter), der einen variablen Strahlversatz erzeugt. Die Frequenzverdopplung
findet in einem brewstergeschnittenen (Typ I)-kritisch-winkelphasenangepasstem
Lithiumtriborat (LBO) Kristall statt. Mit dem Faseroszillator als Seed-Quelle
wurde aus 8,3 W, die nach dem letzten Isolator zur Verfügung stehen, eine grüne
Leistung von 4,1 W generiert.

Für das System bei 540 nm wurde das volle Leistungspotential des Aufbaus noch
nicht ausgeschöpft. Wegen der mit einer Zerstörung der Faserfacetten einherge-
henden Fehleranfälligkeit des Verstärkersystems bei hohen Intensitäten, wird die-
ses typischerweise bei moderaten Leistungen von < 1,5 W betrieben, was grüne
Leistungen von bis etwa 500 mW liefert. Um unabhängig von den langen Repa-
raturzeiten des Herstellers zu sein, wurde in der Gruppe zusätzlich ein eigenes
Faserverstärkersystem aufgebaut [123]. Dieses erreicht in zwei Verstärkerstufen
bis zu 30 W infrarote Ausgangsleistung bei 1091 nm, die zu 20 W im grünen ver-
doppelt werden können [124,126].

13Koheras: Adjustic - 120 mW @ 1091 nm
14Koheras: Boostik
15Spectra Physics: Wavetrain
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3.2 Einkopplung in die Hohlfaser

Hohlfasern haben wegen der Notwendigkeit hoher Fresnel-Reflektivität an der
Kern-Mantel Grenze eine geringe Winkelakzeptanz bei der Einkopplung. Während
die nummerische Apertur NA von konventionellen single-mode Fasern im Bereich
von 0,05 < NA < 0,4 liegt, gelten für Hohlfasern Werte zwischen 0,01 < NA <
0,05 [143]. Entsprechende Sorgfalt muss bei der Überlagerung der drei Funda-
mentalstrahlen erfolgen.

Der schematische Aufbau der Strahlüberlagerung ist in Abbildung 3.8 skizziert.
Die Größe aller drei Strahlen in tangentialer und sagittaler Orientierung wird

Abbildung 3.8: Strahlüberlagerung zur Einkopplung in die Hohlfa-
ser. Nach Strahlformung und Polarisationsanpassung werden die Fundamen-
talen an dichroitischen Spiegeln überlagert. Piezo-betriebene Spiegelhalter
dienen der Feinjustage. Die Fokussierung erfolgt über eine 200 mm brenn-
weitige Linse. Das Brewsterfenster repräsentiert das Einkoppelfenster der
Vakuumkammer. Als Justagehilfe bei der Einkopplung wird der Ort der Fo-
ki mit einem HeNe Laser markiert.

über sphärische und Zylinderlinsenteleskope angepasst. Durch eine Kombination
aus Viertel- und Halbwellenplatten werden die Laserstrahlen p-polarisiert, und an
dichroitischen Spiegel überlagert. Über jeweils zwei Piezo-betriebene Spiegelhal-
ter kann jeder Fundamentalstrahl unabhängig von den anderen sehr fein justiert,
und so jede Einkopplung separat optimiert werden. Die Strahlen werden durch
eine, für alle drei Wellenlängen antireflex-beschichtete, Linse mit einer nominel-
len Brennweite von 200 mm fokussiert. Hinter der Linse ermöglichen zwei weitere
Piezospiegel, die Einkopplung aller drei Strahlen gemeinsam zu verändern. Da
eine Vermessung der Strahlen innerhalb der Vakuumkammer nicht möglich ist,
werden die Foki außerhalb der Apparatur charakterisiert. Ein Brewsterfenster
welches identisch mit dem Einkoppelfenster der Vakuumapparatur ist, befindet
sich ebenfalls im Strahlengang. Dies ist wichtig, da es im konvergenten Strahlab-
schnitt neben einem Strahlversatz auch einen Astigmatismus hervorruft, welcher
kompensiert werden muss. Der Fokus wird mit Hilfe eines Helium-Neon Lasers
(HeNe) senkrecht zum Strahlengang der Fundamentallaser markiert. In der Va-
kuumkammer kann dann die Faser an die durch den Hilfslaser markierte Position
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verschoben werden, was einen guten Ausgangspunkt für die Einkopplung dar-
stellt.

3.2.1 Strahlqualität und Überlagerung

Die optimale Strahlgröße für die Einkopplung eines Gaußstrahls in die EH11 Mode
einer Hohlfaser mit a = 25µm Kernradius beträgt w = 0,64a = 16µm (vergleiche
Kapitel 2.2.2). Für eine optimale Anpassung der Strahlradien und longitudinale
Überlagerung der Foki müssen das Divergenzverhalten und die unterschiedliche
Brennweite der Fokussierungslinse bei den drei Wellenlängen, der im Einkop-
pelfenster hervorgerufene Astigmatismus sowie die Strahlqualität berücksichtigt
werden.

Abbildung 3.9: Strahlprofile der drei Fundamentallaserstrahlen.
Transversale Intensitätsprofile der drei Fundamentalstrahlen, aufgenommen
mit einer Strahlprofilkamera, hinter den Verdopplungsresonatoren.

Abbildung 3.9 zeigt die Strahlprofile der Fundamentalen kurz hinter den Ver-
dopplungsresonatoren. Die Profile sind durch den walk-off Effekt bei der Win-
kelphasenanpassung unterschiedlich stark beeinflusst. Während der grüne Strahl
nur eine leichte Elliptizität, mit annähernd gaußförmigem Profil aufweist, ist der
UV Strahl durch Interferenzeffekte deutlich verformt. Der walk-off ist ein Effekt,
der bei kritischer Phasenanpassung in doppelbrechenden Kristallen auftritt. Er
wird anhand von Abbildung 3.10 illustriert. Der unter dem Brewsterwinkel αB
auf den nichtlinearen Kristall treffende, p-polarisierte Fundamentalstrahl (rot)
propagiert als ordentlicher Strahl durch das doppelbrechende Medium. Seine Po-
larisation steht senkrecht auf der durch die optische Achse c und den Wellenvektor
ko aufgespannten Ebene (hier: x-y-Ebene). Brechungsindex no und Poyntingvek-
tor So sind unabhängig vom Winkel ξ zwischen optischer Achse und Wellenvektor
ko. Bei Typ I Frequenzverdopplung wird die harmonische Welle (grün) als Strahl
außerordentlicher Polarisation erzeugt, weshalb kao (Normale auf den Phasen-
fronten) und Sao (Richtung des Energieflusses) im walk-off Winkel ρ auseinander
laufen. Dies führt neben der Limitierung der Wechselwirkungszone zu der beob-
achteten Verformung der transversalen Profile in Richtung des walk-off Winkels.

68



3.2. Einkopplung in die Hohlfaser

Abbildung 3.10: Walk-off Effekt bei Frequenzverdopplung. Propa-
gation von ordentlich (o) polarisiertem Fundamentalstrahl (rot) und außer-
ordentlich (ao) polarisierter harmonischer Welle (grün) durch einen winkel-
phasenangepassten nichtlinearen Kristall. ξ bezeichnet den Winkel zur opti-
schen Achse c und αB den Brewster Winkel. Die Poyntingvektoren S beider
Strahlen laufen unter dem walk-off Winkel ρ auseinander. Die Wellenvekto-
ren sind mit k bezeichnet, die Polarisation der Strahlen ist mit Doppelpfeilen
angedeutet.

Für die hier betrachteten Strahlen betragen die Winkel ρLBO(540 nm) = 5,6 mrad,
ρLBO(408 nm) = 15,7 mrad und ρBBO(254 nm) = 84,7 mrad, was die unterschied-
liche Ausprägung des Effektes in Abbildung 3.9 widerspiegelt.

Ein weit verbreitetes Konzept zur Beschreibung der Strahlqualität von Laser-
strahlen ist das der BeugungsmaßzahlM2 und des eingebetteten Gaußstrahls [144].
Die Beugungsmaßzahl ist definiert als das Produkt des halben Strahldivergenz-
winkels θ mit der Strahltaille w0 im Fokus (Strahlparameterprodukt), normiert
auf das Strahlparameterprodukt λ/π eines beugungslimitierten Gaußstrahls:

M2 = θw0
π

λ
. (3.2)

Hierbei bezeichnet λ die Wellenlänge des Lasers. Folglich gilt für einen idealen
Gaußstrahl der minimale Wert M2 = 1. Das Bild des eingebetteten Gaußstrahls
ist eine Möglichkeit optische Systeme für Strahlen mit M2 > 1 zu planen und
wird an Abbildung 3.11 veranschaulicht. Innerhalb des realen Strahls, mit einem
Fokus bei z = 0, kann man sich einen beugungsbegrenzten Gaußstrahl mit einem
Strahlradius

w(z) = w0

√
1 +

(
z

zR

)2

mit zR =
πw2

0

λ
, (3.3a)

und Divergenzhalbwinkel

θ =
λ

πw0

, (3.3b)

vorstellen. Strahlradius und Divergenzwinkel des realen Strahls sind an jedem
Ort jeweils M -mal größer. Es ist anzumerken, dass der eingebettete Strahl kei-
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Abbildung 3.11: Eingebetteter Gaußstrahl. Der in einem realen Strahl
(grau) verlaufende eingebettete Gaußstrahl (rot) hat an jedem Ort z einen
M -mal kleineren Divergenzhalbwinkel θ und Strahlradius w(z).

ne zwangsläufige physikalische Bedeutung hat, sondern ein hypothetisches Kon-
strukt zur Berechnung der Strahlpropagation durch ein optisches System dar-
stellt.

Die angestrebte Strahlgröße von w0 = 16µm im Fokus liegt unterhalb der Auf-
lösung üblicher Strahlprofilkameras, weshalb zur Vermessung die knife-edge Me-
thode [145] verwendet wird. In der Nähe des Fokus wird für verschiedene Positio-
nen entlang der Propagationsrichtung der Leistungsinhalt beim Durchgang einer
Klinge, transversal zum Strahl, gemessen. Den Strahlradius erhält man aus der
Anpassung einer Gaußschen Fehlerfunktion an die integrale Intensitätsverteilung.

Tabelle 3.1: Ergebnisse der knife-edge Messung. ∆z0: Abstand zum
mittleren Fokus, wexp: experimentell gemessene Strahltaille, w0: eingebettete
Strahltaille, M2: Beugungsmaßzahl.

Laser Achse ∆z0 [µm] wexp [µm] w0 [µm] M2

grün
tang. -43 16,4 16,4 1,00
sag. -42 16,1 16,1 1,01

blau
tang. -70 18,4 17,1 1,17
sag. -55 17,7 16,2 1,21

UV
tang. 66 20,1 17,6 1,30
sag. 144 18,6 13,6 1,88

Der gemessene Strahlradius in tangentialer und sagittaler Richtung ist in Abbil-
dung 3.12 für die drei Fundamentallaser über der Position in Strahlrichtung aufge-
tragen. Den Daten wurden Strahlverläufe mit M2 als freiem Parameter angepasst
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Abbildung 3.12: Überlagerung der Fundamentalstrahlen. Aus der
knife-edge Messung bestimmter Strahlradius als Funktion der Position in
tangentialer und sagittaler Richtung. Durchgezogene Linie: M2-Fit an die
Daten; gestrichelte Linie: zugehöriger eingebetteter Gaußstrahl.

(durchgezogene Linien), die zugehörigen eingebetteten Strahlen sind gestrichelt
dargestellt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst.
Obwohl dem eingebetteten Strahl physikalisch nicht die Bedeutung der in einem
realen Strahl enthaltenen Grundmode zukommt, kann gezeigt werden, dass bei
M2 < 2 mindestens 50% des Strahls in der TEM00 Mode vorliegen [89]. Des-
halb wurde angestrebt eine eingebettete Strahltaille w0 von 16µm einzustellen,
was für alle Strahlen bis auf wenige µm Fehler erreicht wird. Die longitudinale
Überlagerung ist mit einer Standardabweichung von σz0 = 85µm ebenfalls sehr
gut. Während der grüne Strahl als beugungslimitiert angesehen werden kann, ha-
ben der blaue und UV Strahl ein erwartungsgemäß höheres M2, auf Grund des
walk-off Effekts.

3.2.2 Einkoppeleffizienz und Propagationsverluste

Die Einkoppeleffizienz η in die Hohlfaser kann über die Transmission T unter
Berücksichtigung der Propagationsverluste α entlang der Faser aus

T = ηe−αL , (3.4)

bestimmt werden, wobei L die Länge der Faser ist. Dafür ist eine genaue Kenntnis
dieser Verluste notwendig. Neben den in Kapitel 2.2.2 theoretisch erfassten Ver-
lusten kann Oberflächenrauigkeit der Faserinnenwand weitere Abschwächung her-
beiführen, wobei diese Problematik für kürzere Wellenlängen relevanter ist [146].
Um derartige zusätzliche Verluste ausschließen zu können, wird die Transmissi-

71



3. Experimentelle Realisierung

on durch eine freistehende Hohlfaser16 mit einem Kerndurchmesser von 50µm
gemessen, und die Faser bei gleich bleibender Einkopplung von der Austritts-
facette her gekürzt. An die in Abbildung 3.13 gezeigten Messwerte für die drei
Fundamentalstrahlen sind exponentielle Abklingkurven angepasst worden. Dabei
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Abbildung 3.13: Propagationsverluste und Einkoppeleffizienz.
Hohlfasertransmission bei unterschiedlicher Faserlänge. Für die Anpassung
an die Werte (durchgezogene Linie) wurden die theoretischen Verlustkoeffi-
zienten angenommen.

wurde der nach Gleichung (2.24b) theoretische Verlustkoeffizient angenommen,
womit die Einkoppeleffizienz η als einziger freier Parameter bleibt. Letztere lie-
gen zwischen 63% und 78%. Unter Berücksichtigung der Streuung der Daten,
sind die Theoriewerte für α gut mit der Messung vereinbar. Insbesondere beim
UV Strahl, welcher von etwaigen zusätzlichen Verlusten am stärksten beeinflusst
wäre, ist keine signifikante Diskrepanz festzustellen.

3.2.3 Metallbedampfte Faserfacetten

Die Optimierung der Einkoppeleffizienz in eine Hohlfaser ist nicht zwangsläufig
äquivalent mit einer Leistungsoptimierung am Ende der Faser: Wird der Kern
nicht getroffen oder stimmt die Strahlgröße nicht, wird der nicht eingekoppelte
Teil des Lichtes im Glasmantel der Faser durch innere Totalreflexion geleitet.
Dieses mantelgeführte Licht erleidet praktisch keine Verluste und überstrahlt
am Faserausgang als ungeordnetes Streumuster das Kernlicht. Dieses lässt sich
durch die Verwendung einer Apertur weitgehend ausblenden, doch ein Teil des

16Polymicro: TSU050375
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Lichtes kann durch die Blende abgebildet werden und verfälscht eine etwaige
Leistungsmessung.

Um ein systematisches Vorgehen bei der Einkopplung zu ermöglichen, wurden
Versuche zur thermischen Bedampfung der Faserfacetten mit Metallen durch-
geführt. Eine dünne Metallschicht soll dabei das nicht eingekoppelte Licht reflek-
tiv oder absorptiv blockieren.

Hierfür wurde ein Verdampfersystem aufgebaut, welches in Abbildung 3.14 skiz-
ziert ist. Der komplette Aufbau kann auf einen Druck von etwa 10−6 mbar ab-

Abbildung 3.14: Skizze der Vakuumapparatur zur thermischen
Verdampfung von Metallen. Das Metall wird in einem Tiegel verdampft
und schlägt sich auf die darüber gehalterten Optiken nieder. Die auf einer
Seite zugeschmolzene Faser wird über einen Swagelok Adapter in der Kam-
mer gehalten. Die mit einer Photodiode aufgezeichnete Transmission eines
HeNe Laserstrahls durch ein Deckplättchen in der Nähe der Faser gibt Auf-
schluss über die optische Dichte der Metallschicht. Nicht maßstabsgetreu.

gepumpt werden. Der Verdampfer selbst besteht aus einem mit wenigen Gramm
Metall-Pellets befüllten Aluminiumoxid Tiegel, welcher von einem Wolframdraht-
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korb17 gehalten wird. Durch eine Stromdurchführung an der Unterseite der Ap-
paratur können über 50 A durch den Wolframdraht geleitet werden, womit Tem-
peraturen bis etwa 1800 °C erreicht werden. Das evaporierte Metall breitet sich
kegelförmig nach oben aus und schlägt sich auf der Faserfacette nieder. Für die
Dichtung der Hohlfaser an das Vakuumsystem wird die in [147] beschriebene
Quetschdichtung in einem Swagelok Adapter angewandt. Die Hohlfaser wird für
diesen Prozess auf einer Seite zugeschmolzen. Wegen der hohen auftretenden Tem-
peraturen wird als Material für die Druckferrulen nicht Teflon, sondern die Ther-
moplastik Lauramid verwendet (Details siehe [99]). Der Kernbohrdurchmesser
der Ferrule beträgt 400µm. Ein unter 30 ° zur Horizontalen gehaltertes Deckglas
in der Apparatur wird zeitgleich mit der Faser bedampft. Die mit einer Photodi-
ode aufgezeichnete Transmission eines HeNe Lasers durch dieses Plättchen dient
als Indikator für die Opazität der Schicht.
Lichtmikroskopische Aufnahmen der Faserfacetten von bedampften und unbe-
dampften Hohlfasern sind exemplarisch in Abbildung 3.15 gezeigt. Es wurden
Versuche mit Gold und Aluminium unternommen. Die Schichten sind stabil ge-

Abbildung 3.15: Metallbedampfte Fasern. Lichtmikroskopische Auf-
nahmen der Faserfacetten von Hohlfasern mit 50µm Kerndurchmesser und
∼350µm Außendurchmesser.

genüber mechanischer Einwirkung (Reinigung mit optischen Tüchern), es wurde
jedoch beobachtet, dass hohe Intensitäten sie lokal zerstören können. Gold ist
diesbezüglich anfälliger als Aluminium, da es im blauen bis ultravioletten Wel-
lenlängenbereich absorbiert. Als weitere Maßnahme zum Schutz der Schichten
werden diese auf der Austrittsfacette verwendet, was die auftretenden Leistungs-
dichten deutlich reduziert.
Eine Transmissionskurve, welche während einer Bedampfung mit Aluminium auf-
gezeichnet wurde, ist exemplarisch in Abbildung 3.16 gezeigt. Die Stromstärke
wird dafür langsam erhöht, bis bei etwa 50 A die Evaporation einsetzt. Die Schicht-
dicke, welche sich auf der Faser bildet, wird unter Berücksichtigung der Geometrie
der Anordnung, sowie der Beschichtungsdauer, aus dem theoretischen Absorpti-
onskoeffizienten [148,149] und einer exponentiellen Anpassung (rote Kurve) an die

17Bestehend aus drei verdrillten Wolframdrähten mit einem Durchmesser von jeweils 0,025 ′′.
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Daten (schwarze Kreise) abgeschätzt. Da das Reflexionsverhalten dünner Schich-
ten sehr komplex ist, wird nur das Verhalten für lange Zeiten angefittet. Typische
Schichtdicken liegen bei 50-100 nm und sind für den verwendeten HeNe Strahl op-
tisch dicht. Im gezeigten Beispiel beträgt die Schichtdicke nach einer Evaporati-
onszeit von 25 Minuten etwa 60 nm. Die in der Transmissionsmessung detektierte
Restintensität für lange Zeiten stammt von der Schwarzkörperstrahlung des hei-
ßen Wolframdrahtes und geht auf Null zurück, wenn der Heizstrom abgeschaltet
wird.
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Abbildung 3.16: Transmissionsmessung während einer Aluminium
Beschichtung. Ab einer Stromstärke von 50 A setzt die Evaporation ein und
die Transmission durch das Deckplättchen nimmt ab. Über einen exponen-
tiellen Fit (rote Kurve) an einen Teil der Daten (schwarze Kreise) kann die
Schichtdicke abgeschätzt werden. Die Strahlprofile zeigen den grünen Strahl
hinter einer Faser mit und ohne Beschichtung, bei leichter Dejustage.

Die Strahlprofile in Abbildung 3.16 zeigen den grünen Strahl nach Austritt aus
einer Hohlfaser im beschichteten und unbeschichteten Fall, bei leicht dejustier-
ter Einkopplung. Ohne Beschichtung ist die Kernmode von einem ungeordneten
Interferenzmuster überlagert. Bei der bedampften Faser ist trotz Dejustage kein
erhöhter Untergrund festzustellen und der Strahl hat ein gaußsches Profil.
Die erreichbaren Einkoppeleffizienzen in bedampften Fasern sind etwas kleiner
als die in unbedampften. Worin dies begründet liegt muss noch im Detail un-
tersucht werden. Eine mögliche Erklärung können geringe Mengen Metall sein,
welche sich beim Bedampfen an der Kerninnenwand niederschlagen und dort zu
Oberflächenunebenheiten führen. Die zusätzlichen Verluste können dann bei einer
Transmissionsmessung als geringere Einkoppeleffizienz missinterpretiert werden.
Sollte sich diese Vermutung bestätigen, muss die Verwendung bedampfter Fasern
kritisch überdacht werden, da die angesprochenen Verluste für kurzwelliges Licht
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am signifikantesten sind. So wurde in [146] beobachtet, dass Aluminiumbeschich-
tungen der Faserinnenwand mit einer Oberflächenrauhigkeit18 von 10 nm für Wel-
lenlängen unterhalb von 150 nm signifikante, zusätzliche Verluste herbeiführt.

3.3 Vakuumsystem

Dieses Kapitel beschäftigt sich mit der Beschreibung der Vakuumapparatur, in
welcher die Erzeugung und der Nachweis von VUV Strahlung stattfindet. Das
System ist dabei in zwei Abschnitte unterteilt: Eine Vierwellenmischkammer, in
welcher die Hohlfaser krümmungsfrei gehaltert wird und eine homogene Queck-
silberdampfdichte erzeugt werden kann, sowie eine Detektionskammer. In Letzt-
genannter werden die fundamentalen Strahlen von dem erzeugten VUV Licht di-
spersiv getrennt und dieses über ein Einzel-Photonen sensitives Nachweissystem
detektiert. Im Gegensatz zur Vierwellenmischkammer ist die Detektionskammer
frei von Quecksilber.
Das Diagramm 3.17 skizziert den groben Aufbau des Vakuumsystems. Der Pump-

Abbildung 3.17: Übersicht über das Vakuumsystem. Einzelne Ab-
schnitte des Systems lassen sich über Ventile abtrennen. Eine Kühlfalle (LN2)
schützt das Pumpensystem vor Quecksilber aus der dahinter liegenden Kam-
mer.

stand, bestehend aus einer Scroll-Pumpe19 und einer Turbomolekularpumpe20,
ist in der Lage das System bis auf einen Druck von wenigen 10−7 mbar zu eva-
kuieren. Ein Ausheizen der Apparatur zur weiteren Druckverbesserung ist auf
Grund des Quecksilbers in der Vierwellenmischkammer nicht möglich. Ein Druck
von < 10−4 mbar ist jedoch ausreichend, um VUV Absorption an Restgasatomen

18mittlere quadratische Abweichung
19Edwards: nXDS 10i
20Edwards: EXT75DX
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vernachlässigen zu können [150]. Ein Pirani-Manometer21 und ein Magnetron22

dienen der Druckmessung im Fein- beziehungsweise Hochvakuumbereich. Der mit
Quecksilber befüllte Teil der Apparatur befindet sich hinter einer Flüssigstickstoff-
Kühlfalle, um zu verhindern, dass Quecksilber ins Pumpensystem gelangt.
Vierwellenmisch- und Detektionskammer werden in den folgenden Abschnitten
im Detail beschrieben. Zunächst wird jedoch eine spezielle Spektroskopiekammer
präsentiert. In dieser wurde im Vorfeld untersucht, ob die für die Phasenanpas-
sung notwendigen Dampfdrücke innerhalb der Hohlfaser erreicht werden können.

3.3.1 Spektroskopiekammer

Der Nachweis von Quecksilber innerhalb der Hohlfaser erfolgt über eine Spek-
troskopie des ultravioletten 61S0 → 63P1 Übergangs bei 253,7 nm. Bei den zur
Phasenanpassung notwendigen Temperaturen im Bereich von 50−100 °C und den
damit assoziierten Dichten liegt die Absorptionslänge auf Resonanz deutlich un-
ter 1 mm. Eine Spektroskopie entlang der Faserachse (longitudinal) ist wegen der
hohen optischen Dichte demnach nicht möglich. Die Spektroskopie wird deshalb
transversal zur Faser durchgeführt. Die verwendete Hohlfaser23 hat einen Kern-
durchmesser von 50µm und einen 350µm durchmessenden Quarzglasmantel, der
von einer etwa 10µm dicken, UV durchlässigen Polyamidschicht umgeben ist.
Die Hohlfaser verbindet zwei, bis auf Details identische, Vakuumkammern, an
welche sie jeweils über einen Swagelok Adapter mit einer Ferrule aus Lauramid
gedichtet ist. Schnittansichten durch eine der Kammern sind in Abbildung 3.18
gezeigt. Die Kammer besteht aus einem CF16-Würfel mit einem etwa 0,5 ml fas-

Abbildung 3.18: Schnittansicht der Vakuumkammer. a) Seitenan-
sicht, b) Aufsicht.

senden Quecksilberreservoir an der Unterseite. An der Oberseite ist ein UHV

21Edwards: APG100-XLC
22Edwards: AIM-X
23Polymicro: TSU050375
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Ventil angeflanscht (nicht abgebildet), hinter welchem sich das Pumpensystem
befindet. Die restlichen Seiten sind mit Fenster- oder Bildflanschen verschlossen.
Durch sechs Heizpatronen (vier in der Kammer und zwei seitlich des Reservoirs),
mit einer maximalen Heizleistung von jeweils 15 W, kann die Kammer auf über
180 °C geheizt werden. Die Temperaturen von Reservoir und Kammer werden
dabei getrennt aufgenommen und über einen Mikroprozessorregler auf 0,1 °C ge-
nau stabilisiert. Die Dichtung der Faser wird auch durch mehrmaliges Heizen und
Abkühlen nicht beeinträchtigt.

In den in diesem Abschnitt beschriebenen Untersuchungen ist nur eine der beiden
Kammern mit Quecksilber befüllt, im Folgenden als Hg-Kammer bezeichnet. Für
die Spektroskopie wird das durch die Faser verbundene Vakuumkammer-System
auf einen Restgasdruck von wenigen 10−6 mbar evakuiert. Vor dem Heizen der
Hg-Kammer wird diese durch das UHV Ventil vom Pumpensystem getrennt, so
dass sie nur noch differentiell über die Faser gepumpt wird. Der schematische Auf-
bau der Spektroskopie ist in Abbildung 3.19 dargestellt. Als UV Quelle wurde

Abbildung 3.19: Aufbau der Hg-Spektroskopie transversal zur Fa-
ser. Der zur Lock-in Detektion mit einem Blendenrad modulierte UV Strahl
wird über ein Teleskop kollimiert und zur Leistungsnormierung und Spektro-
skopie aufgeteilt. Die Spektroskopieeinheit (gestrichelter Kasten), bestehend
aus Justagespiegel, Fokussierungslinse (L1), Sammellinse (L2) und Photodi-
ode, kann longitudinal zur Faser verschoben werden. Durch die Faser wird
heißer Quecksilberdampf von der rechten Vakuumkammer in die linke ge-
pumpt. λ/2: Halbwellenplatte, PSW: Polarisierender Strahlteilerwürfel, PD:
Photodiode.
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bei diesen Messungen das Licht des Trapezverstärkers ohne weitere Verstärkung
vervierfacht. Der kryogene Faserverstärker stand zum Zeitpunkt der Messungen
noch nicht zur Verfügung. Für die Detektion mit einem Lock-in-Verstärker wird
das Licht über ein Blendenrad periodisch moduliert. Der Strahl wird durch ein
sphärisches Teleskop kollimiert, und mittels einer Kombination aus Halbwellen-
platte und polarisierendem Strahlteilerwürfel zwischen Spektroskopie und einer
Photodiode zur Leistungsnormierung aufgeteilt. Über eine 50 mm brennweitige
Linse (L1) wird das Licht durch den Kern der Hohlfaser fokussiert. Die exakte
Positionierung des Fokus innerhalb des Faserkerns wird über Justagespiegel und
den Abstand der Linse L1 zur Faser eingestellt. Die Strahltaille im Fokus beträgt
etwa 5µm und hat damit eine Rayleigh-Länge von 300µm. Dies gewährleistet,
dass der Strahl komplett innerhalb des Kerns verläuft und somit auf der gan-
zen Länge des Kerndurchmessers absorbiert wird. Bei dieser Strahlgröße wird
die Sättigungsintensität bereits bei einer Leistung von 8 nW erreicht (vergleiche
Gleichung (3.1)), weshalb die Messungen mit typischerweise < 5 nW Leistung
durchgeführt wurden. Das transmittierte Licht wird von einer kurzbrennweitigen
Linse L2 (f = 10 mm) aufgesammelt und auf einer Photodiode detektiert. Die
gesamte Spektroskopieeinheit (gestrichelter Kasten in Abbildung 3.19) kann ent-
lang der Faserachse verschoben werden, um an verschiedenen Positionen in der
Faser zu messen.
Ein Absorptionsspektrum der 63P1-Resonanz des 202Hg-Isotops bei einer Hg-
Kammertemperatur von TKammer = 90 °C ist in Abbildung 3.20 gezeigt. Zur Be-
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Abbildung 3.20: Hg-Spektroskopie transversal zur Faser. Gemesse-
ne, normierte Transmission durch die Hohlfaser (schwarze Kreise) als Funkti-
on der UV Verstimmung ∆UV zum 202Hg-Isotop. Die blau gestrichelte Kurve
ist ein Fit an die Daten, aus welchem die Hg-Dampftemperatur bestimmt
wird. Die rote Kurve zeigt eine theoretische Rechnung für diese Temperatur.
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stimmung der Dichte wird an die leistungsnormierten Daten eine Funktion der
Form

f(ν) = Be−A·g(µ,δL,σG,ν) , (3.5)

angepasst. Der Parameter B ist ein Skalierungsfaktor, zur Normierung der Da-
ten auf eine Transmission von 1. Die Linienform g(µ, δL, σG, ν) entspricht einem
um µ zentrierten Voigt-Profil mit einer Lorentz-Breite δL und einer gaußschen
Standardabweichung σG. Sie ist bei der Mittenfrequenz ν = µ auf 1 normiert, so
dass A ein Maß für die Absorptionstiefe auf Resonanz ist. Wegen des geringeren
Rechenaufwands wird als Anpassungsfunktion ein erweitertes Pseudo-Voigt-Profil
verwendet, dessen maximale Abweichung von einem echten Voigt-Profil bei 0,12 %
liegt [151]. Die über die Parameter B und µ skalierten und verschobenen Trans-
missionsdaten sind in Abbildung 3.20 als Funktion der UV Verstimmung zum
202Hg-Isotop dargestellt (schwarze Kreise). Der Verlauf der Daten wird durch die
entsprechend skalierte Anpassungsfunktion (blau gestrichelt) gut wiedergegeben.
Aus der Absorptionstiefe kann unter der Annahme einer Absorptionslänge von
50µm und dem nach Kapitel 2.1.1 berechneten linearen Absorptionskoeffizienten
die Quecksilberdichte, beziehungsweise Temperatur zu TFit = 72,0 °C bestimmt
werden. In rot ist der aus dem Imaginärteil von χ(1) berechnete Kurvenverlauf
für eine Temperatur von Ttheo = 72,0 °C dargestellt. Nur in den Flanken der Ab-
sorptionsmulde sind minimale Unterschiede zu erkennen. Folglich berücksichtigt
die theoretische Beschreibung alle relevanten Verbreiterungsmechanismen, was
im weiteren genauer quantifiziert werden soll: Die theoretische Breite der Ab-
sorptionslinie setzt sich aus den Linienbreiten der homogenen und inhomogenen
Verbreiterungsmechanismen zusammen. Diese kann mittels der auf 0,02 % genau-
en Näherungsformel [152]

∆V = 0,5346∆L +
√

0,2166∆2
L + ∆2

G , (3.6)

berechnet werden. Dabei bezeichnen ∆V,L,G jeweils die vollen Halbwertsbreiten
von Voigt-, Lorentz- und Gauß-Profil, und sind mit den Größen δL und σG über
die Beziehungen

∆G = 2
√

2 ln(2)σG , (3.7a)

∆L = 2δL , (3.7b)

verknüpft (vergleiche Anhang B). Die theoretische Halbwertsbreite der Absorpti-
onslinie, zusammengesetzt aus natürlicher Linienbreite, Druck- und Dopplerver-
breiterung, beträgt nach Gleichung (3.6) ∆theo = 1,11 GHz und stimmt mit der
Breite der roten Theoriekurve in Abbildung 3.20 überein. Darin nicht enthalten
sind Einflüsse von Wandstoß- und Durchflugzeitverbreiterung. Diese belaufen sich
auf ∆Wand = 7 MHz, beziehungsweise ∆DFZ = 20 MHz und würden additiv zu ∆L

beitragen. Die Breite der an die Daten angepassten Kurve ist mit ∆Fit = 1,16 GHz
nur unwesentlich größer als der theoretische Wert, so dass weitere Verbreitungs-
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mechanismen auch experimentell ausgeschlossen werden können.
Die experimentell bestimmte Temperatur liegt mit 72 °C signifikant unter der ein-
gestellten Kammertemperatur von 90 °C. Diese Diskrepanz hat zwei Ursachen:
Zum einen kann es eine Differenz zwischen der Quecksilberdampftemperatur und
der an der Außenseite gemessenen Kammertemperatur geben. Diese kann von ei-
nem Temperaturunterschied zwischen Kammerinnen- und -außenseite, sowie dem
schlechten Wärmetransport zwischen Quecksilber und den geheizten Oberfläche
stammen, bedingt durch die schlechte Benetzung des Edelstahls [73,81]. Zum
anderen verursacht der große Druckunterschied zwischen den Kammern einen
unilateralen Fluss, welcher einen linearen Dichtegradienten entlang der Faser
bewirkt [153,154]. Um dies experimentell zu überprüfen wird die spektrosko-
pische Dichtebestimmung an unterschiedlichen, longitudinalen Faserpositionen
durchgeführt. Die Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung 3.21 zusammen-
gefasst. Die aus den Spektren bestimmte Temperatur, beziehungsweise Dichte
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Abbildung 3.21: Transversale Hg-Spektroskopie entlang der Fa-
ser. Aus der transversalen Spektroskopie bestimmte Dichte beziehungsweise
Temperatur als Funktion der Faserposition (schwarze Kreise). Die rote Linie
ist eine Regressionsgerade an die Daten. Expemlarische Spektren zu ver-
schiedenen Messpunkten sind als eingebettete Graphen inkludiert.

ist als Funktion der Faserposition z aufgetragen (schwarze Kreise). Die Posi-
tion z = 0 mm entspricht dabei dem Faseranfang innerhalb der Hg-Kammer.
Exemplarische Spektren sind einzelnen Messpunkten zugeordnet. An die Daten
wurde eine Regressionsgerade angepasst (rote Linie), die den erwarteten Gradi-
enten wiedergibt. Die mittlere relative Abweichung der gemessenen Dichten von
der Regressionsgeraden liegen bei < 5%. Extrapoliert man die Temperatur zum
Faseranfang erhält man die Quecksilberdampf-Temperatur in der Hg-Kammer.
Diese liegt bei 78,8 °C.
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Die Messungen zeigen, dass die Erzeugung einer ausreichend hohen Dampfdichte
innerhalb der Hohlfaser möglich ist. Experimentell konnten keine signifikanten
zusätzlichen Linienverbreiterungen festgestellt werden.
Für Experimente zur nichtlinearen Frequenzkonversion ist die Kammerkonstruk-
tion jedoch aus mehreren Gründen ungeeignet: Für die Ausbreitung einer ho-
mogenen Dichte entlang der kompletten Faserlänge werden beide Kammern mit
Quecksilber befüllt und geheizt. Ohne den durch das Abpumpen hervorgerufenen
Druckgradienten gelangt das Quecksilber über Diffusion in die Faser. Es wurde
aber beobachtet, dass es ohne ein stetes Pumpen innerhalb der Faser zu Konden-
sation und Tröpfchenbildung kommt. Dies ist konsistent mit den Beobachtungen
von Mason, dass zur Kondensation von Quecksilber ein aus vielen Atomen beste-
hender Kondensationskeim, sowie eine Oberflächentemperatur nur knapp unter-
halb (∼1 °C) der Dampftemperatur notwendig ist [155]. Ein zusätzliches Heizen
der Faser behebt folglich dieses Problem, jedoch ist eine homogene Faserheizung
in dieser Anordnung nur unzureichend möglich.
Ferner erfährt die Faser durch die Dichtung mittels der Druckferullen mecha-
nischen Stress und wird tordiert. Dies wirkt sich negativ auf die lichtleitenden
Eigenschaften des Wellenleiters aus. So kann beobachtet werden, dass es während
des Festziehens einer Faserdichtung, zu einem kompletten Verlust der Grundmo-
de durch Modenmischung kommt. Die EH11-Mode lässt sich auch durch Justage
nicht wiederherstellen.
Bei der Konzipierung der, im folgenden Abschnitt vorgestellten, Vierwellenmisch-
kammer wurde entsprechend darauf geachtet, dass die Faser krümmungs- und
spannungsfrei gehaltert wird, und eine homogene Heizung gewährleistet ist.

3.3.2 Vierwellenmischkammer

In der Vierwellenmischkammer findet die Summenfrequenzmischung in Quecksil-
ber statt. Wie im vorangegangenen Kapitel erörtert wurde, ist dabei eine span-
nungsfreie Halterung der Faser essenziell.
Eine schematische Übersichtszeichnung der Vierwellenmischkammer ist in Abbil-
dung 3.22 a) dargestellt. Im Gegensatz zur Spektroskopiekammer, sind die beiden
Quecksilber-Kammern (vergleiche Abbildung 3.18) hier starr über ein CF16-T-
Stück verbunden. Auf der Außenseite dieser Verbindung angebrachte Heizele-
mente, mit einer maximalen Gesamtheizleistung von 135 W, gewährleisten eine
gleichmäßige Temperierung, welche über eine Regelschleife stabilisiert wird. In
Abbildung 3.22 c) und d) sind Schnittansichten der Kammer gezeigt. Auf der
Einkoppelseite (rechts im Bild) ermöglichen Sichtfenster die Positionierung der
Faserfrontfacette an die Fokusposition der Fundamentalstrahlen, welche mit Hilfe
eines Justagelasers markiert wird (siehe Abschnitt 3.2). Zu diesem Zweck ist die
komplette Vakuumkammer auf einem dreiachsigen Verschiebetisch montiert.
Die fundamentalen Laserstrahlen treten über ein Einkoppelfenster aus Quarzglas
in die Kammer ein. Dieses steht im Brewsterwinkel für die blaue Wellenlänge,
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Abbildung 3.22: Übersichtszeichnung der Vierwellenmischkam-
mer. a) Isometrische Ansicht der Vakuumkammer. b) Detaillierte Frontal-
ansicht der Faserhalterung. c) Sagittale und d) tangentiale Schnittansicht.
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um Reflexionsverluste zu minimieren. Ein zusätzliches lokales Erwärmen mittels
Heizfolien (nicht abgebildet) verhindert Kondensation von Quecksilber am Glas.

Die Faser ist in einem zweigeteilten Titanzylinder gehaltert (Oberseite - grau,
Unterseite - braun in Abbildung 3.22). Verglichen mit Edelstahl hat Titan einen
etwas höheren Wärmeleitkoeffizienten und bildet mit Quecksilber ebenfalls kei-
ne Amalgame [156]. Der Außendurchmesser des Zylinders ist dabei an den In-
nendurchmesser des umgebenden Rohrs angepasst und kann durch Klemmkeile
darin fixiert werden. In der unteren Hälfte des Zylinders befindet sich entlang
der Längsachse eine v-förmige Auskehlung, in welcher die Faser liegt (siehe De-
tailsansicht b) in Abbildung 3.22). Durch Blattfedern wird die Faser bei der Ver-
schraubung von Zylinderober- mit -unterseite ohne großen mechanischen Druck
in Position gehalten.

Eine Aussparung auf halber Länge des Zylinders und der seitliche Fensterflansch
an der T-Verbindung bieten optischen Zugang zur Beobachtung der Zwei-Photo-
nen Fluoreszenz.

Der Abschluss der Vierwellenmischkammer zur Detektionskammer wird durch
eine, in einen doppelseitigen Durchgangsflansch eingeklebte24, Magnesiumfluorid
Linse realisiert. Diese erfüllt zwei Funktionen: Zum einen trennt sie die beiden Va-
kuumbereiche von einander. Des Weiteren dient die Linse der Kollimation der aus
der Faser stark divergent austretenden Strahlen. Die einen halben Zoll durchmes-
sende, plan-konvexe Linse hat einen Krümmungsradius von R = 20 mm. Während
die Brennweite im hier diskutierten VUV Bereich bei etwa 32 mm liegt, beträgt
sie im UV-VIS Bereich der Fundamentalstrahlen zwischen 50 mm und 53 mm. Das
hat zur Folge, dass die Fundamentalstrahlen nach der Linse noch eine Restdiver-
genz aufweisen, während der VUV Strahl nahezu kollimiert ist. Der Strahlradius
des grünen Laserstrahls beträgt nach einer Freistrahlpropagation von 30 cm etwa
1,7 mm und ist damit an dieser Stelle etwa zehn mal größer als der VUV Strahl.
Zum Schutz vor Quecksilberkondensation ist auch diese Linse zusätzlich etwas
über Kammertemperatur geheizt.

3.3.3 Detektionskammer

In der Detektionskammer erfolgt die räumliche Separation der Fundamentalstrah-
len von der VUV Strahlung, sowie die Detektion der erzeugten Photonen. Der
hierfür verwendete Aufbau ist in Abbildung 3.23 gezeigt. Am rechten Rand ist die
Magnesiumfluorid Linse dargestellt, welche den Abschluss zur Vierwellenmisch-
kammer bildet. Ein flexibler Wellschlauch erlaubt eine relative Verschiebung der
beiden Kammersysteme gegeneinander. Die Detektionskammer besteht aus einem
individualisierten CF100 Messflansch mit insgesamt sechs Messstutzen (4×CF16
(A-D), 2×CF40 (E-F)). Über den Flansch A gelangen die Strahlen in die Kammer
und treffen unter einem Winkel von 60° zum Lot auf ein gleichseitiges Magnesi-

24EPO-TEX ND353 - UHV geeigneter Hochtemperatur zwei Komponenten Epoxidkleber
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Abbildung 3.23: Tangentiale Schnittansicht der Detektionskam-
mer. Die Fundamentalstrahlen werden an einem Magnesiumfluorid Prisma
dispersiv von der VUV Strahlung getrennt und aus der Kammer reflektiert.
Der Nachweis der erzeugten Strahlung erfolgt in einem Photomultiplier.

umfluorid Prisma. Dies entspricht annähernd dem Brewsterwinkel für den VUV
Strahl. Der geringe an der Fläche reflektierte Anteil der Fundamentalstrahlen
wird über Flansch C aus der Kammer ausgekoppelt. Mittels eines Justagelasers
kann über das Sichtfenster an Flansch B die exakte Ausrichtung des Prismas
kontrolliert werden. Die Fundamentalstrahlen und der VUV Strahl laufen nach
dem Prisma wegen der unterschiedlichen Dispersion unter einem Winkel von et-
wa 18° auseinander. Über einen Spiegel werden die Fundamentalstrahlen aus der
Kammer reflektiert (Flansch D) und können, nach Abtrennung über Dichroiten,
separat beobachtet werden. In Vorwärtsrichtung gestreutes infrarotes Licht aus
dem strahlenden Zerfall des 71S0-Niveaus kann so ebenfalls detektiert werden.
Die Transmission der Fundamentalstrahlen durch die Detektionskammer, inklu-
sive Separationslinse beträgt etwa 85 %. Die Strahlung bei der Summenfrequenz
wird auf einen Photomultiplier25 gelenkt und dort Einzel-Photonen sensitiv de-

25Hamamatsu - R6835
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tektiert (Flansch E). Ansteuerung und Dichtung der Verstärkerröhre an das Va-
kuumsystem sind [150] nachempfunden und dort im Detail beschrieben. Während
der Photomultiplier insensitiv für das grüne und blaue Licht ist, kann gestreutes
UV Licht einen Untergrund hervorrufen. Zwei Lyman-α Filter26 mit einer Trans-
mission von jeweils 4,7 % bei 121,56 nm unterdrücken diesen pro Filter um einen
Faktor 3,7× 10−4.
In früheren Experimenten zur kontinuierlicher Lyman-α Erzeugung wurde be-
obachtet, dass UV-induzierte Spaltung organischer Restgasmoleküle einen VUV
undurchlässigen Beschlag auf Optiken verursachen kann [51,157]. Zur Vermei-
dung dieser Problematik ist der Deckel der Detektionskammer als Dewargefäß
mit thermisch nicht isoliertem Boden konzipiert, der bei Befüllung mit flüssigem
Stickstoff als Kühlfalle fungiert. Über den Flansch F kann die Kammer evakuiert
werden. Unter Zuhilfenahme der Kryofalle werden Drücke von wenigen 10−8 mbar
erreicht.

VUV Transmission von Optiken

Zur Abschätzung der erzeugten Leistung bei der Summenfrequenz ist die Kennt-
nis der Transmissionsverluste der verwendeten Magnesiumfluorid Optiken (Se-
parationslinse und Prisma) erforderlich. Zur Vermessung der Transmission von
Optiken im VUV Wellenlängenbereich wurde in [150] ein Teststand aufgebaut.
In diesem wird das Licht einer Deuteriumlampe monochromatisch gefiltert und
die Photonenzählrate eines Photomultipliers mit und ohne Optik verglichen. Aus
technischen Gründen kann dieser aber für die in diesem Experiment erforderlichen
Optiken nicht verwendet werden: Die doppelte Brennweite der Linse ist deutlich
kleiner als der Abstand des Optikhalters zum Photomultiplier im Teststand, so
dass der Strahl zu stark aufgeweitet wird, um noch vollständig nachgewiesen
werden zu können. Beim Prisma unterbindet der gewinkelte Strahlengang eine
Anwendung.
Deshalb wurde eine alternative Messapparatur aufgebaut, die in Abbildung 3.24
skizziert ist. Als Lichtquelle dient auch hier eine Deuteriumlampe27 deren Emis-
sionsspektrum zwischen 115 nm und 400 nm liegt. Zwei Vakuumvolldichtungen
mit einer 1 mm durchmessenden zentrischen Bohrung formen einen Strahl aus
dem von der Lampe emittierten Licht. Diese Lichtquelle (gestrichelter Kasten)
ist über einen Wellschlauch mit der Detektionskammer verbunden. Die dispersi-
ven Eigenschaften des Magnesiumfluorid Prismas in Kombination mit der schma-
len Bandbreite der Lyman-α-Filter bilden einen Monochromator, mit einer nur
wenigen Nanometer breiten Akzeptanz um 121,6 nm. Der sichtbare Teil des Lam-
penspektrums kann am Austrittsflansch der Fundamentalen als 1,5-2 mm großer
Strahl beobachtet werden. Für Messungen wird die Apparatur auf einen Druck
von etwa 1× 10−6 mbar evakuiert.

26Acton Optics & Coatings - FN122-XN
27Hamamatsu - L7293-50
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Abbildung 3.24: Schematischer Aufbau zur VUV Transmissions-
messung. Der durch ein Blendensystem geformte Strahl einer Deuterium-
lampe wird über das Prisma der Detektionskammer in den Photomulti-
plier (PMT) gelenkt. Die Separationslinse wird für die Transmissionsmes-
sung dicht vor den PMT montiert. Zur Vermessung des Prismas kann die
Lichtquelle senkrecht zum Strahl verschoben werden.

Für die Transmissionsmessung durch die kurzbrennweitige Separationslinse wird
diese in etwa 5 cm Abstand vor dem Photomultiplier montiert, und die Photo-
nenzählrate mit und ohne Linse verglichen. Die Transmission beträgt 63 % und
liegt damit etwas unter der Herstellerangabe28 von 73 %. Diese Angabe beruht auf
einem Transmissionspektrum einer 5 mm Platte des verwendeten Materials, aus
der sich unter Berücksichtigung der Fresnel-Relexion ein Absorptionskoeffizient
von αMgF2

= 61,7 m−1 bestimmen lässt. Um auszuschließen, dass die Transpa-
renz der Linse durch die Klebe-Prozedur in den Flansch beeinträchtigt wurde,
sind Messungen mit eingeklebten wie auch unbehandelten Linsen durchgeführt
worden. Beide lieferten vergleichbare Ergebnisse.
Bei der Transmissionsmessung des Prismas ist der Auftreffpunkt auf der ers-
ten Grenzfläche relevant, da dieser die Weglänge durch das Material bestimmt.
Hierfür ist die Lichtquelle auf einen Linearverschiebtisch senkrecht zur Strahl-
richtung montiert. Aus dem exponentiellen Abfall der Transmission bei linearer
Änderung der Absorptionsstrecke lässt sich der Absorptionskoeffizient bestim-
men. Die Photonenzählrate als Funktion der Verschiebung senkrecht zur einlau-
fenden Strahlachse ist in Abbildung 3.25 a) logarithmisch aufgetragen. Dabei
werden drei Bereiche unterschieden, die farblich gekennzeichnet sind und in Ab-
bildung 3.25 b) veranschaulicht werden: Im blau markierten Bereich trifft der

28Bernhard Halle Nachfl. GmbH
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3. Experimentelle Realisierung

Abbildung 3.25: Transmissionmessung durch MgF2 Prisma. a) Ge-
messene Zählrate (logarithmisch aufgetragen) in Abhängigkeit von der Ver-
schiebung der Strahlposition. Die Farben codieren dabei die drei in b) skiz-
zierten möglichen Strahlengänge. Aus den grün markierten Daten wird mit-
tels einer exponentiellen Anpassung (gestrichelte Linie) der Absorptionsko-
effizient bestimmt.

Strahl das Prisma unvollständig und nur ein Teil der VUV Leistung wird de-
tektiert. Mit wachsender Überschneidung steigt die Zählrate stark an. Im grün
eingefärbten Bereich liegt der Strahl vollständig auf dem Prisma und wird in den
Photomultiplier geleitet. Der Verlauf dieser Daten zeigt auf der logarithmischen
Skala einen annähernd linearen Abfall, der mit der längeren Absorptionsstrecke
assoziiert ist. Unter Berücksichtigung der geometrischen Weglängenänderung bei
senkrechter Verschiebung kann über eine Anpassung an diese Daten (grün gestri-
chelte Linie) der Absorptionskoeffizient zu αMgF2

= 64,7 m−1 bestimmt werden, in
hinreichender Übereinstimmung mit den Herstellerangaben. Der verminderte Ab-
fall im roten Kurvenverlauf lässt sich mit Reflexion beziehungsweise Streuung an
der nicht polierten Seitenfläche des Prismas erklären29. Licht oberhalb der mit B
markierte Spitze wird nur diffus in den Photomultiplier gestreut, überlagert aber
dennoch den eigentlich erwarteten Abfall auf Grund der Strahlanteile, die den
Photomultiplier nicht mehr erreichen. Verantwortlich dafür ist die fehlende Ab-
sorption im Medium und der Anteil anderer Wellenlängen im UV-VUV Bereich,
im Spektrum der Deuteriumlampe welche innerhalb der Ansprechempfindlichkeit
des Detektors liegen.
Der Auftreffpunkt der Strahlen im Experiment kann durch die Streuung des
grünen Strahls über ein Sichtfenster mit einer CCD-Kamera bestimmt werden
und liegt etwa 3,7 mm von der Spitze A des Prismas entfernt. Inklusive der
Fresnel-Verluste von 1 % beträgt die VUV Transmission an diesem Durchstoß-
punkt 78,2 %.

29Für den blauen und grünen Bereich ist der Übersichtlichkeit halber auf die Darstellung
der reflektierten Strahlanteile in Abbildung 3.25 b) verzichtet worden.
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Kapitel 4

Ergebnisse

Dieses Kapitel beschreibt die ersten nichtlinearen optischen Experimente mit dem
vorgestellten apparativen Aufbau, welche in einer Quecksilberdampf gefüllten
Hohlfaser durchgeführt werden konnten.

Im ersten Teil wird dabei ausführlich auf die für den Mischprozess essentielle
Zwei-Photonen Resonanz eingegangen, deren Nachweis über den infraroten Zer-
fall des angeregten Niveaus realisiert ist. Wie auch schon in Experimenten mit
fokussierten Gaußstrahlen, kann bei kleinen Verstimmungen zum intermediären
63P1 Niveau das Auftreten von TALISE, einem durch Zwei-Photonen Absorpti-
on gepumpten Laserprozess auf dem infraroten Zerfallskanal des 71S0 Niveaus,
beobachtet werden.

Zudem werden signifikante Abweichungen der gemessenen Linienform des Fluo-
reszenzsignals vom theoretischen Verlauf beobachtet. Die Möglichkeit, dass diese
eine erstmalige experimentelle Manifestation einer Licht-induzierten Drift auf der
Basis einer Zwei-Photonen Anregung sind, wird diskutiert.

Im zweiten Abschnitt wird die Erzeugung vakuumultravioletter Laserstrahlung
bei 121,26 nm präsentiert. Der Einfluss des 71S0 Niveaus auf die Mischeffizienz
wird experimentell untersucht und es werden maximale Mischeffizienzen erreicht,
welche mit denen bisheriger Experimente mit fokussierten Gaußstrahlen ver-
gleichbar sind.

4.1 Zwei-Photonen Resonanz

Gegenstand des vorliegenden Abschnittes ist die Untersuchung der 61S0 − 71S0

Zwei-Photonen Resonanz, wobei die Wellenlänge des UV Lasers in der Nähe des
63P1 Zwischenniveaus liegt. Wegen der großen Relevanz für ein effizientes Vier-
wellenmischen mit kontinuierlichen Laserstrahlen ist ein gutes Verständnis dieses
Prozesses essentiell. Auf Grund des niedrigen Absorptionswirkungsquerschnittes
von Mehr-Photonen Prozessen ist auch auf Resonanz die Absorption auf diesem
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4. Ergebnisse

Übergang typischerweise gering, und beeinträchtigt den nichtlinearen Mischpro-
zess im Allgemeinen nicht [158]. Mit der Messung der Fluoreszenz des strahlenden
71S0 → 61P1 Zerfalls bei 1014 nm steht eine geeignete Methode zur Detektion zur
Verfügung.

Darüber hinaus stellt die Beobachtung der Zwei-Photonen Fluoreszenz einen ers-
ten experimentellen Nachweis eines nichtlinearen Mehr-Photonen Prozesses in-
nerhalb der Hohlfaser dar.

Abhängig von der Verstimmung zum intermediären 63P1 Niveau kann zwischen
nah- und fernresonantem Regime unterschieden werden. Der nahresonante Fall
ist dabei durch einen nicht zu vernachlässigenden Einfluss von Ein-Photon Pro-
zessen charakterisiert, welche bei großen UV Verstimmungen nur eine untergeord-
nete Relevanz haben. Alle in diesem Kapitel gezeigten Theoriekurven zur Zwei-
Photonen Resonanz sind deshalb über die in [88,89] beschriebene Lösung der
optischen Bloch Gleichungen berechnet (vergleiche Kapitel 2.1.2), sofern nicht
anders angegeben.

4.1.1 Fern-resonante UV Verstimmung

Zur Untersuchung der 71S0 Resonanz werden der UV und der blaue Fundamen-
talstrahl in die, mit Quecksilberdampf gefüllte Hohlfaser eingekoppelt. Mittels
Photodioden hinter den entsprechenden Verdopplungsresonatoren wird kontinu-
ierlich die Leistung der Fundamentallaser zur Normierung mitgeschrieben. Wegen
der geringen Signalstärke der isotrop emittierten Fluoreszenz wird zur Detektion
ein Lock-in Verfahren verwendet. Hierfür wird der UV Strahl mit einem Blen-
denrad periodisch moduliert.

Die Vakuumapparatur bietet die Möglichkeit, die Fluoreszenz longitudinal und
transversal zur Faserachse über InGaAs-Photodioden1 zu beobachten (verglei-
che Abbildung 4.1): Transversal erlaubt das seitliche Sichtfenster der Vierwel-
lenmischkammer optischen Zugang. Longitudinal wird das Fluoreszenzlicht zu-
sammen mit den Fundamentalstrahlen aus der Detektionskammer reflektiert und
von diesen durch dichroitische Spiegel getrennt. Interferenzfilter bei 1014 nm mit
einer Bandbreite von 10 nm vor den Photodioden dienen der weiteren Reduktion
von Hintergrundlicht.

Eine Messung der transversal aufgenommenen Zwei-Photonen Resonanz ist in
Abbildung 4.2 gezeigt. Hierfür wurde bei einer festen UV Verstimmung von
∆UV = −135 GHz die Frequenz des blauen Lasers über einen Bereich von 25 GHz
um das 71S0 Niveau gescannt. Die Daten (rote Kreise) sind über der Zwei-
Photonen Verstimmung (νblau + νUV) − ν71S0

zum häufigsten Isotop 202Hg auf-
getragen und auf die Signalhöhe dieser Resonanz normiert. Man erkennt deutlich
die von den verschiedenen Isotopen stammenden Resonanzpeaks. Die Lagen und
relativen Häufigkeiten eines natürlichen Quecksilber Isotopengemischs sind als

1Hamamatsu - InGaAs PIN photodiode G8605-25
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4.1. Zwei-Photonen Resonanz

Abbildung 4.1: Schematische Messanordnung zur Detektion der
Zwei-Photonen Fluoreszenz. Der, zur Lock-in Detektion modulierte, UV
und der blaue Strahl regen in der Hohlfaser das 71S0 Niveau in Quecksilber
an. Dessen Zerfall bei 1014 nm kann longitudinal und transversal zur Faser-
achse detektiert werden.
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Abbildung 4.2: Zwei-Photonen Resonanz bei ∆UV = −135 GHz.
Transversales Fluoreszenzsignal als Funktion der Zwei-Photonen Verstim-
mung zum 202Hg Isotop (rote Kreise). In schwarz ist die zugehörige Theorie-
kurve gezeigt. Die vertikalen Striche deuten Lage und Häufigkeit der Isotope
an. TKammer = 70 °C, PUV = 20 mW, Pblau = 150 mW.
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4. Ergebnisse

vertikale Striche im Bild angedeutet. Höhen, Positionen und Breiten der einzel-
nen Resonanzen werden durch die Theoriekurve (schwarze Linie) mit hoher Güte
wiedergegeben.

Wegen des durch die Fasergeometrie vorgegebenen kleinen Raumwinkels ist das
Signal in longitudinaler Richtung typischerweise zu klein um sich vom Unter-
grundrauschen abzuheben, so dass hier keine Messung möglich ist.

4.1.2 Nah-resonante UV Verstimmung

Ist neben der Erfüllung der Zwei-Photonen Resonanzbedingung ebenfalls die UV
Wellenlänge im Bereich der Ein-Photon Resonanz, zeigen sich eine Vielzahl inter-
essanter zusätzlicher Effekte: So wurde in unserer Gruppe das Auftreten einer ge-
schwindigkeitsselektiven Doppelresonanz [88], die Verschiebung von Resonanzen
durch das intermediäre Niveau oder die Unterdrückung der Zwei-Photonen Re-
sonanz durch die Hyperfein aufgespalteten Isotope im Zwischenniveau in Queck-
silber nachgewiesen [89].

Hier werden einige Effekte diskutiert, die sich bereits bei mehreren 10 GHz Ver-
stimmung zum 63P1 Niveau manifestieren und teilweise auf dem Einschluss der
Atome in der Hohlfaser begründet sind.

Zwei-Photonen induzierte stimulierte Emission

Mit abnehmender UV Verstimmung erhöht sich die Population des Zwei-Photonen
Niveaus. Wegen der kurzen Lebensdauer des 61P1 Niveaus von τ61P1

= 1,48 ns [159]
wird dieses schnell durch den strahlenden Zerfall bei 185 nm in den Grundzu-
stand entvölkert (vergleiche Abbildung 4.3). Dem gegenüber ist die Lebensdauer
des 71S0 Zustandes mit τ71S0

= 32,1 ns verhältnismäßig lang [70]. Dies kann bei
ausreichender Pumprate zu einer Besetzungsinversion durch Zwei-Photonen Ab-
sorption führen. Spontan emittiertes Fluoreszenzlicht wird in diesem Fall durch
stimulierte Emission verstärkt. Dieser durch Zwei-Photonen Absorption gepump-
te Laserproszess wird in der Literatur als TALISE2 bezeichnet. Er wurde erstmals
auf dem 3S − 2P Übergang in Wasserstoff beobachtet [160] und ist wegen der
geringen Anregungswahrscheinlichkeit typischerweise nur bei gepulsten Quellen
zu beobachten. In unserer Arbeitsgruppe konnte TALISE in Quecksilber das ers-
te mal mit kontinuierlichen Lasern nachgewiesen werden [158], bedingt durch die
geringe Verstimmung zum intermediären 63P1 Niveau.

In der Hohlfaser bietet die, durch den transversalen Einschluss der Atome vorge-
gebene, ausgezeichnete Pumpgeometrie ideale Voraussetzungen für die gerichtete,
stimulierte Emission, longitudinal zur Faserachse.

Die simultane Messung der Zwei-Photonen Fluoreszenz in longitudinaler und
transversaler Richtung ist für zwei unterschiedliche Pumpleistungen in Abbildung

2Two-Photon Absorption Laser Induced Stimulated Emission
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4.1. Zwei-Photonen Resonanz

Abbildung 4.3: Zwei-Photonen Anregung in Quecksilber. Die über
Zwei-Photonen Absorption bei 254 nm und 408 nm aufgebaute Population
des 71S0 Zustandes zerfällt zu 87 % in den 61P1 Zustand. Dieser wird schnell
durch den strahlenden Zerfall in den Grundzustand entvölkert.

4.4 über der Zwei-Photonen Verstimmung aufgetragen. Die feste UV Verstim-
mung zum Zwischenenniveau liegt in den gezeigten Graphen bei ∆UV = −60 GHz.
Die Pumpleistungen in den Messungen a) und c) sind dabei geringer als in b) und
d). Alle Daten sind jeweils auf die Höhe der 202Hg Resonanz normiert. Das trans-
versal detektierte Signal (rote Kreise) zeigt den bekannten Verlauf der isotrop
emittierten Fluoreszenz mit vier Resonanzpeaks. Die Lage der beteiligten Isoto-
pe mit ihren relativen Häufigkeiten sind durch vertikale Striche angedeutet.

Das Signal in Strahlrichtung (grüne Dreiecke) weicht deutlich von diesem Verlauf
ab: Abhängig von der eingestrahlten Pumpleistung erkennt man ein oder zwei
Resonanzen die den Isotopen mit den größten Häufigkeiten zugeordnet werden
können (202Hg und 200Hg). Dies ist ein klares Indiz für das nichtlineare Verhalten
eines Laserprozesses im Bereich der Schwellenpumpleistung. Die unterschiedli-
chen Teilchenzahldichten der verschiedenen Isotope bedingen ein isotopenselek-
tives Anschwingen des Verstärkungsprozesses. Die geringere spektrale Breite des
longitudinalen Signals ist ein weiteres Charakteristikum der stimulierten Emissi-
on. Ebenso die höhere Leistung: In Vorwärtsrichtung ist bei reiner Fluoreszenz
typischerweise kein infrarotes Signal detektierbar. Die Höhen des TALISE Signals
der 202Hg Resonanz in Abbildung 4.4 c) und d) entsprechen absoluten Leistungen
von 0,7 nW beziehungsweise 1,0 nW.

Licht-induzierte Drift im Zwei-Photonen Signal

Ein weiterer Einfluss der Faser manifestiert sich ebenfalls mit sinkender UV Ver-
stimmung. Abbildung 4.5 zeigt die transversal detektierte Zwei-Photonen Reso-
nanz für verschiedene UV Verstimmungen (rote Kreise: ∆UV = −135 GHz, grüne
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4. Ergebnisse

Abbildung 4.4: Zwei-Photonen induzierte stimulierte Emission.
Transversal (a,b) und zugehöriges longitudinal (c,d) zur Faser gemessenes
infrarotes Fluoreszenzsignal als Funktion der Zwei-Photonen Verstimmung.
Die deutlichen Unterschiede der Linienform in longitudinaler Richtung sind
auf Zwei-Photonen induzierte Laserprozesse zurückzuführen. Die einlaufen-
den Leistungen in a), c) sind etwas geringer als in b), d). Die vertika-
len Striche geben Lage und relative Häufigkeit der Quecksilberisotope an.
TKammer = 83 °C.

Dreiecke: ∆UV = −60 GHz, blaue Quadrate: ∆UV = −39 GHz) bei sonst ver-
gleichbaren experimentellen Bedingungen. Alle Daten sind auf die Höhe der jewei-
ligen 202Hg Resonanz normiert und die theoretischen Kurvenverläufe als durch-
gezogene Linie eingezeichnet. Während die Theorie den Verlauf der Daten für
∆UV = −135 GHz gut wiedergibt, ist mit zunehmender Nähe zum intermediären
63P1 Niveau eine wachsende Abweichung festzustellen. Insbesondere die relati-
ve Höhe der dem Isotop 204Hg zugeordneten Resonanz ist signifikant größer als
theoretisch erwartet. Für ∆UV = −39 GHz treten auch bei den anderen Isotopen
Veränderungen der Linienform auf.

Da die Lösung der optischen Bloch-Gleichungen in Experimenten mit fokussier-
ten Gaußstrahlen auch bei kleinen UV Verstimmungen eine hervorragende Über-
einstimmung mit gemessenen Fluoreszenzsignalen liefert [89,158], werden bisher
nicht berücksichtigte Einflüsse der Faser als Ursache vermutet. Ein möglicher Er-
klärungsansatz ist die Veränderung der relativen Häufigkeiten der Isotope entlang
der Faser durch Licht-induzierte Kräfte. Da die Isotope auf Grund der Isotopiever-
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Abbildung 4.5: Zwei-Photonen Resonanz bei unterschiedlicher UV
Verstimmung. Transversal aufgenommenes Fluoreszenzsignal bei ∆UV =
−135 GHz (rote Kreise), ∆UV = −60 GHz (grüne Dreiecke) und ∆UV =
−39 GHz (blaue Quadrate). Die durchgezogenen Linien entsprechen Theo-
riekurven mit den gegebenen experimentellen Parametern. Die vertikalen
Linien im unteren Diagramm geben Lage und Häufigkeit der Isotope an.
Alle Messungen wurden bei vergleichbaren Temperaturen von TKammer =
75 ± 5 °C durchgeführt. Die Laserleistungen lagen bei PUV = 30 ± 10 mW
und Pblau = 200± 25 mW.
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Abbildung 4.6: Zwei-Photonen induzierte Drift. Das Zwei-Photonen
Fluoreszenzsignal zeigt ein stark asymmetrisches Verhalten, abhängig von
der Scanrichtung der blauen Frequenz (rot - ansteigend, blau - absteigend).
Scanrate: 200 MHz/s, TKammer = 90 °C, PUV = 50 mW, Pblau = 250 mW.

schiebung und Hyperfeinstrukturaufspaltung, sowie der verschiedenen relativen
Häufigkeiten, in unterschiedlicher Weise und Intensität mit dem Strahlungsfeld
wechselwirken, können einzelne Isotope verschieden stark beeinflusst werden. Al-
lerdings wurde abgeschätzt, dass der Einfluss von LID bei den gezeigten Ver-
stimmungen vernachlässigbar sein sollte, da die eingestellten Verstimmungen mit
mehreren 10 GHz deutlich außerhalb der Dopplerbreite der Resonanzen liegen
(vergleiche Abschnitt 2.4.2).

Da aber die Kombination aus UV und blauer Laserwellenlänge beim Spektrosko-
pieren des Zwei-Photonen Übergangs nah- beziehungsweise vollresonant ist, wird
eine Anregung in das 71S0 Niveau als Ursache für LID vermutet. Der Einfluss der
Verstimmung zum intermediären Niveau spiegelt sich dann in einer erhöhten An-
regungsrate und damit in der Ausprägung des Effektes wider. In der Literatur ist
der Fall von Zwei-Photonen Absorption bedingter Licht-induzierter Drift kaum
diskutiert: Es existieren wenige theoretische Arbeiten, die Licht-induzierte Drift
durch Zwei-Photonen Anregung vorhersagen [161–163], experimentell wurde der
Effekt aber bisher noch nicht nachgewiesen.

Einen signifikanten Hinweis dafür, dass die Ursache der beobachteten Abweichun-
gen auf der Anwesenheit des blauen Laserlichtfeldes basiert, liefert eine weitere
Messung bei noch kleinerer UV Verstimmung und höheren Laserleistungen: In
Abbildung 4.6 ist erneut ein transversal detektiertes 71S0 Fluoreszenzsignal als
Funktion der Verstimmung dargestellt. Die beiden gezeigten Datensätze entspre-
chen dabei unterschiedlichen Scanrichtungen über die Resonanz. Es zeigt sich eine
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4.1. Zwei-Photonen Resonanz

deutliche Asymmetrie zwischen den Spektren mit ansteigender (rot) und abstei-
gender Frequenz (blau). Die Scangeschwindigkeit der blauen Laserfrequenz liegt
bei 200 MHz/s.

Um abzuschätzen, ob ein derart dynamisches Verhalten, wie es sich in den Mes-
sungen präsentiert, durch LID hervorgerufen werden kann, sollen die in Ab-
schnitt 2.4.2 erarbeiteten Transportgleichungen für Dichte und Intensität entlang
der Faser auf den Fall von Zwei-Photonen Absorption angepasst werden. Eine
quantitative theoretische Beschreibung erfordert die Lösung der optischen Bloch-
Gleichungen für das betrachtete Drei-Niveau System unter Berücksichtigung ge-
schwindigkeitsverändernder Stoßprozesse. Da darüber hinaus die entsprechenden
Stoßwirkungsquerschnitte der beteiligten Niveaus, welche als Parameter in die
Rechnung mit einfließen, nicht bekannt sind, wird hier ein heuristischer Ansatz
gewählt:

Die induzierte Drift basiert auf der nahresonanten Anregung des dopplerverbrei-
terten Zwei-Photonen Niveaus und ist folglich proportional zu

∂z(I1 + I2)�abs= −~(ω1 + ω2)σ2γNI1I2 , (4.1)

der durch Absorption verursachten Schwächung der beiden eingestrahlten Licht-
felder [163]. Dabei bezeichnet σ2γ den Zwei-Photonen Absorptionswirkungsquer-
schnitt und N die Dichte.

Weiterhin muss beachtet werden, dass ein Gemisch mehrerer Isotope vorliegt:
Wenn ein Gradient der Gesamtdichte existiert, welcher zu einer kollektiven Drift
aller Isotope führt, so können auch Isotope, die gerade keine Licht-induzierte
Kraft erfahren, diffusiv aus dem Reservoir nachströmen. Ebenso muss der Kon-
zentrationsausgleich der einzelnen Isotope untereinander berücksichtigt werden.
Dies lässt sich durch eine geänderte diffusive Drift

Ji = −D
2

∂

∂z
Ni −

D

2

Ni

N

∂

∂z
N , (4.2)

in den Gleichungen erfassen [164]. Dabei bezeichnet Ji die Drift des Isotops i, Ni

dessen Dichte, Ni/N den Anteil dieses Isotops an der Gesamtdichte N =
∑

j Nj

undD die Diffusionskonstante (Details siehe Anhang C.2). Die zeitliche Änderung
der Dichteverteilung eines Isotops wird dann durch die Gleichung

∂

∂t
Ni =

D

2

∂2

∂z2
Ni +

D

2

∂

∂z

(
Ni

N

∂

∂z
N

)
− ~(ω1 + ω2)q2γ,iσ2γ,i

∂

∂z
(NiI1I2) ,

(4.3a)

beschrieben. Der eingeführte Parameter q2γ,i beschreibt dabei wieder die Stärke
der induzierten Drift für das Isotop i (vergleiche Gleichung (2.46b)). Deren Größe
ist nicht bekannt und geht als einziger freier Parameter in die folgenden numme-
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rischen Berechnungen ein. Die Schwächung der Intensitäten I1,2 der Fundamen-
talstrahlen wird über

∂I1

∂z
= −~ω1

∑
i

σ2γ,iNI1I2 − α1I1 , (4.3b)

∂I2

∂z
= −~ω2

∑
i

σ2γ,iNI1I2 − α2I2 , (4.3c)

formuliert, wobei auch Faserverluste in Form der Koeffizienten α1,2 beinhaltet
sind. Die Absorptionswirkungsquerschnitte σ2γ,i berechnen sich nach Gleichung
(2.12) unter Vernachlässigung von Ein-Photon Prozessen.

Für den betrachteten Fall in Quecksilber besteht das Gleichungssystem (4.3)
aus acht nichtlinear gekoppelten partiellen Differentialgleichungen (sechs Isotope,
zwei Lichtfelder). Ein Scan der blauen Laserfrequenz über die 71S0 Resonanzen
(−10 GHz bis 12 GHz) dauert bei einer Scanrate von 200 MHz/s 110 Sekunden.
Die frequenzabhängigen Parameter q2γ,i und σ2γ,i werden dabei zu Funktionen
der Zeit. Für die unbekannte Größe q2γ,i wird analog zum Ein-Photonen Fall
eine lineare Funktion der Verstimmung mit Nulldurchgang bei der Resonanzfre-
quenz angenommen, deren Vorzeichen der Richtung der induzierten Drift ent-
spricht. Die Stärke ist dabei willkürlich über den Wert q′ bei −10 GHz para-
metrisiert. Von Interesse für die beobachteten Abweichungen ist die durch LID
verursachte Dichteveränderung der einzelnen Isotope am Beobachtungspunkt der
Zwei-Photonen Fluoreszenz. Man erhält diese aus der nummerischen Lösung des
zeitabhängigen Gleichungssystems (4.3), unter Berücksichtigung der Randbedin-
gung Ni(t, 0) = Ni(t, L) = N0i an den offenen Zellenenden. Ausgangssituation ist
eine homogene Dichtverteilung mit der natürlichen Häufigkeitsverteilung.

Abbildung 4.7 zeigt die Lösung für beide Scanrichtungen wobei die zeitliche Ab-
folge wieder in eine Verstimmung übersetzt ist. Die generelle Form des Verlaufs
ähnelt dem einer Dispersionskurve. Man erkennt deutlich die Erhöhung bezie-
hungsweise Verminderung der Dichte, abhängig von der Verstimmung zum je-
weiligen Isotop. Auf Grund der Dynamik ist der Wendepunkt gegenüber den
Resonanzfrequenzen (vertikale Striche) verschoben. Die Verschiebung ist dabei
abhängig von der Scanrichtung. Dichteveränderungen jenseits der Resonanz ei-
nes Isotops beruhen auf dem durch Diffusion bedingten partiellen Nachfluss aller
Isotope bei einem Gradienten der Gesamtdichte.

Das aus dieser Dichteverteilung resultierende Fluoreszenzsignal ist in Abbildung
4.8 als Funktion der Zwei-Photonen Verstimmung dargestellt. Dafür wird zu je-
der Verstimmung die gegenwärtige Dichte mit der Anregungswahrscheinlichkeit
multipliziert. Wegen der, über die ausgedehnte Beobachtungszone (1 cm) abfal-
lenden Fundamentalleistungen, wird dieses Signal zusätzlich mit den räumlich
veränderlichen Intensitätsverläufen der Laserstrahlen in Propagationsrichtung ge-
wichtet.
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sung. Für die Stärke der Lichtkraft wurde q′ = 7,5×10−4 N−1 angenommen.
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Abbildung 4.8: Simuliertes Zwei-Photonen Fluoreszenzsignal un-
ter Einfluss von LID. Aus der in Abbildung 4.7 gezeigten Dichtevertei-
lung resultierende 71S0 Fluoreszenz. Die Asymmetrie bei unterschiedlicher
Scanrichtung wird durch Licht-induzierte Drift hervorgerufen. Die horizon-
talen Balken geben Lage und relative Häufigkeit eines natürlichen Isotopen-
gemischs wieder.

99
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Wie auch im Experiment, zeigt sich eine deutliche Asymmetrie der Kurven zwi-
schen steigendem und fallendem Frequenzscan, deren Ursache in der unterschied-
lichen Dynamik von LID in und entgegen der Laserrichtung begründet liegt.
Allerdings werden durch die Simulation nicht alle Merkmale der im Experiment
beobachteten Veränderungen wiedergegeben. Während der deutlich ausgeprägte
Höhenunterschied sowie eine leichte Verschiebung des Maximums für die Reso-
nanzkurven der Isotope 204Hg und 202Hg qualitativ reproduziert werden, ist die
Übereinstimmung für die restlichen Isotope nur unzureichend. Auch kann das
Modell die von der Scanrichtung unabhängige Erhöhung der 204Hg Resonanz bei
größeren UV Verstimmungen nicht erklären (vergleiche Abbildung 4.5). Hier lie-
fert die Simulation bei Verwendung des gleichen Parameters q′ und Anpassung
der experimentellen Größen keine signifikante Änderung der Linienform.
Als Grund hierfür wird die Simplizität des zugrunde liegenden Modells vermu-
tet: Bei der Berechnung der Absorptionswirkungsquerschnitte wurde die doppelte
Ein-Photon Absorption vernachlässigt, deren Beitrag wegen der Isotopieverschie-
bung und Hyperfeinstrukturaufspaltung des intermediären 63P1 Niveaus ebenfalls
isotopenselektiv ist. Ebenso ist ein Einfluss der aus dem 71S0 in das 63P1 oder
61P1 Niveau zerfallenen Atome, sowie die Auswirkung von Sättigung bisher un-
berücksichtigt. In [162] wird darüber hinaus die bei Zwei-Photonen Absorption
zusätzlich auftretende geschwindigkeitsselektive Angregung auf Grund eines dy-
namischen Stark Effektes diskutiert.
Obwohl die Details der beobachteten, veränderten Isotopenhäufigkeit noch nicht
vollständig verstanden sind, wird davon ausgegangen, dass die Ursache hierfür
die durch den starken transversalen Einschluss der Atome in der Hohlfaser her-
vorgerufene LID ist. Die gezeigten Messungen stellen somit die nach unserem
Kenntnisstand erste experimentelle Beobachtung von Zwei-Photonen Absorption
bedingter Licht-induzierter Drift dar. Dabei spielt die Tatsache, dass die Propa-
gationsverluste in der Faser zu einer stärkeren Ausprägung des Effektes führen
eine maßgeblich Rolle (vergleiche Abschnitt 2.4.2).
Im Hinblick auf die VUV Erzeugung ist wegen des Einflusses der Dichteverän-
derungen auf die Phasenanpassung des Mischprozesses ein besseres Verständnis
der vorliegenden Mechanismen notwendig. Dies bedarf weiterer systematischer
Untersuchungen, sowohl experimenteller als auch theoretischer Natur. Da die
Auswirkungen von LID im vorliegenden Experiment nur als Nebeneffekt zu be-
obachten sind, ist auf experimenteller Seite gegebenenfalls eine modifizierte Mess-
anordnung zweckmäßig, in welcher sich die Einflüsse isoliert quantifizieren lassen.
So ist beispielsweise in einer geschlossenen Zelle der sich einstellende relative
Druckunterschied auf Grund von SLID direkt proportional zum Unterschied der
Akkomodationskoeffizienten von Grund- und angeregtem Zustand. SLID stellt
damit, losgelöst von seinem Einfluss auf die Erzeugung von kohärenter kurzwelli-
ger Strahlung, eine sensitive Methode zur Untersuchung zustandsselektiver Ober-
flächenwechselwirkung von Atomen dar und ist auch hinsichtlich der Möglichkeit
zur Isotopentrennung ein eigenständiges, interessantes Forschungsthema.
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Abbildung 4.9: Zwei-Photonen Signal in der VUV Zählrate. a)
VUV Zählrate in Abhängigkeit von der Zwei-Photonen Verstimmung. b)
Zugehöriges, transversal aufgezeichnetes Fluoreszenzsignal des 71S0 Nive-
aus. Die theoretischen Verläufe sind als durchgezogene Kurven eingezeichnet.
Verstimmung zum 121P1 Niveau ∆VUV = −31 GHz, TKammer = 90 °C.

4.2 VUV Erzeugung in einer Hohlfaser

Im Folgenden werden die ersten Ergebnisse zur Erzeugung vakuumultraviolet-
ter Laserstrahlung durch Summenfrequenzmischung in einer Quecksilberdampf
gefüllten Hohlfaser präsentiert. Nach unserem Kenntnisstand stellt dies die erste
experimentelle Demonstration von durch einen Vierwellenmischprozesses in ei-
ner mit Metalldampf gefüllten Faser erzeugter VUV Strahlung dar. Dies mar-
kiert einen wichtigen Schritt hin zu einer Effizienzsteigerung kontinuierlicher
kohärenter VUV Lichtquellen. In diesen ersten Experimenten wird für den grünen
Fundamentalstrahl eine Wellenlänge von 540 nm gewählt, um durch die Nähe zu
einer vakuumultravioletten Ein-Photon Resonanz die nichtlineare Suszeptibilität
zu erhöhen. Die Wellenlänge der generierten Strahlung beträgt damit 121,26 nm.

Der Einfluss der Zwei-Photonen Resonanz auf den Vierwellenmischprozess wird
anhand von Abbildung 4.9 a) verdeutlicht. Es zeigt die am Photomultiplier gemes-
sene Zählrate detektierter VUV Photonen als Funktion der Zwei-Photonen Ver-
stimmung. Hierfür wurde bei einer festen UV Verstimmung von ∆UV = −60 GHz
die Frequenz des blauen Lasers über die Zwei-Photonen Resonanz gescannt. Die
Erhöhung der Mischeffizienz bei Erfüllung der Resonanzbedingung für die unter-
schiedlichen Isotope ist als deutliche Signatur im Signal zu erkennen. Die durch-
gezogene Kurve entspricht der berechneten Linienform und liefert eine sehr gute
Übereinstimmung mit den Messwerten. Die Untergrundzählrate des Photomulti-
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4. Ergebnisse

pliers beträgt bei der Messung etwa 50 s−1 und ist auf detektiertes Streulicht des
UV Lasers zurückzuführen. Abbildung 4.9 b) zeigt die zugehörige Zwei-Photonen
Fluoreszenz zusammen mit dem berechneten Verlauf (durchgezogene Linie). Die
theoretisch vorhergesagte Verschiebung der Maxima im VUV Signal gegenüber
der Lage wie sie im Fluoreszenz Signal wiedergegeben werden, lässt sich auch
experimentell verifizieren (vergleiche Abbildung 2.5).
Es fällt auf, dass die durch LID verursachte Diskrepanz in der Signalhöhe des
204Hg Isotops nur im Fluoreszenzsignal, nicht aber in der VUV Zählrate auf-
tritt. Eine Modifikation der Dichte sollte sich aber auch in der Leistung bei der
erzeugten Summenfrequenz niederschlagen (vergleiche Gleichung (2.39b)). Die
Erklärung für dieses Verhalten liegt in der Tatsache begründet, dass der hier
gezeigte Mischprozess nicht korrekt temperaturphasenangepasst ist: Die bei der
Messung eingestellte Kammertemperatur liegt mit TKammer = 90 °C unterhalb der
theoretischen Phasenanpassungstemperatur von Topt = 97 °C. Die Erkenntnisse
aus Kapitel 3.3.1 lassen vermuten, dass wegen THg < TKammer die Fehlanpassung
tendenziell noch größer ist. Somit findet nur in einem kurzen Bereich am Anfang
der Faser eine effektive Konversion statt, in welchem die Dichteverteilung der Iso-
tope durch den Anschluss an das Quecksilberreservoir weitgehend der natürlich
vorkommenden Häufigkeitsverteilung entspricht. Die Fluoreszenz dagegen wird
etwa in der Mitte der Faser detektiert, wo Dichteveränderungen durch LID am
ausgeprägtesten sind.
Wie die Fluoreszenzmessungen des vorangegangenen Abschnittes gezeigt haben,
wird der Einfluss von LID bei kleinen UV Verstimmungen signifikanter. Dies
bestätigt sich auch in einer Messung der VUV Leistung in Abhängigkeit von der
Zwei-Photonen Resonanz für eine UV Verstimmung von nur ∆UV = −34 GHz,
welche in Abbildung 4.10 dargestellt ist. Die beiden gezeigten Datensätze ent-
sprechen wieder unterschiedlichen Scanrichtungen der blauen Laserfrequenz über
die 71S0 Resonanz. Die durch die Nähe zum 63P1 Niveau erhöhte Anregungsrate
begünstigt das Auftreten einer LID und geringe Höhenunterschiede der zu 204Hg
und 202Hg gehörigen Resonanzen sind festzustellen. Zudem scheint eine, über das
theoretisch erwartete Maß hinaus, stärkere Verschiebung des 204Hg Peaks hin zu
negativen Verstimmungen zu existieren. Die Ursache hierfür ist im Moment noch
nicht geklärt.
Obwohl sich die rechnerischen, phasenangepassten Mischeffizienzen für die in
Abbildung 4.9 und 4.10 eingestellten UV Verstimmungen nur um etwa 10 %
unterscheiden, ist die Zählrate bei der Messung mit ∆UV = −34 GHz deutlich
größer. Dies lässt sich damit erklären, dass die Phasenanpassungstemperatur von
Topt = 85 °C näher an der tatsächlichen Quecksilberdampftemperatur liegt, als in
der vorangegangenen Messung. Damit geht eine Vergrößerung der Kohärenzlänge
einher, so dass zudem die Indizien für Licht-induzierte Dichteänderungen promi-
nenter werden.
Im Hinblick auf die Phasenanpassung des Vierwellenmischprozesses muss berück-
sichtigt werden, dass LID zu einer Abweichung von der angestrebten homogenen
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Abbildung 4.10: VUV Zählrate unter Einfluss von LID. Die beiden
Datensätze zeigen den Einfluss der Zwei-Photonen Resonanz auf das VUV Si-
gnal bei unterschiedlicher Scanrichtung der blauen Laserfrequenz. Die leich-
ten Unterschiede in den beiden Kurven werden auf LID zurückgeführt. Die
horizontalen Balken deuten Lage und relative Häufigkeit eines natürlichen
Isotopengemischs an. Bis auf die UV Verstimmung sind die experimentellen
Parameter mit denen aus der in Abbildung 4.9 gezeigten Messung vergleich-
bar. Scanrate: 200 MHz/s.

Dichteverteilung führt. Dies schränkt gegebenenfalls die Bereiche möglicher Pha-
senanpassung ein, insbesondere bei kleinen UV Verstimmungen.

Die für eine effiziente VUV Erzeugung erforderliche Phasenanpassung der nichtli-
nearen Frequenzkonversion wird vermittels der Temperatur der Quecksilberkam-
mer über die Dichte in der Faser eingestellt. Die in diesem Experiment bisher
maximal erzielte VUV Leistung wurde in der in Abbildung 4.11 dargestellten
Messung erreicht und beträgt 52 nW. Die Daten zeigen die Zählrate des Photo-
multiplierers, während die Kammertemperatur über einen Bereich von etwa 70 °C
bis 100 °C erhöht wurde. Für die Umrechnung von Zählrate in Leistung siehe An-
hang C.3. Die Einkopplung der Fundamentalstrahlen in die Faser muss wegen der
thermischen Ausdehnung der Apparatur dabei kontinuierlich nachjustiert werden.

Der gemessene Kurvenverlauf weicht signifikant von der theoretisch erwarteten
schmalen Linienform mit einem ausgeprägten Maximum ab, welches bei den gege-
benen experimentellen Parametern rechnerisch um 87,4 °C zentriert sein müsste.
Statt dessen zeigt sich nach einem steilen Anstieg oberhalb von 75 °C über einen
weiten Temperaturbereich ein stark strukturierter Verlauf.

Als Ursache für dieses abweichende Verhalten kommen mehrere Aspekte in Frage:
Betrachtet man die Strahlprofile der fundamentalen Laserstrahlen welche aus der
Detektionskammer herausreflektiert werden (Abbildung 4.12) erkennt man, dass
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Abbildung 4.11: VUV Zählrate in Abhängigkeit von der Tempera-
tur. Zur Phasenanpassung wird die Quecksilberdichte über die Temperatur
variiert. Die maximale VUV Leistung liegt bei etwa 52 nW.

Abbildung 4.12: Fundamentalstrahlen hinter der Detektionskam-
mer. Transversale Strahlprofile der Fundamentallaserstrahlen nach Austritt
aus der Detektionskammer. Der UV Strahl weist höhere Modenanteile auf.

der UV Strahl bei der Messung nicht ausschließlich in der EH11 Fasergrundmode
geführt wurde. Auch die höheren Modenanteile können an einem Mischprozess
teilnehmen. Dieser ist allerdings bei höheren Temperaturen phasenangepasst (ver-
gleiche Abschnitt 2.3.5).

Weiterhin ist der Einfluss von Licht-induzierten Dichteveränderungen und deren
Relevanz für die Phasenanpassung unklar. Fakt ist, dass bei einem signifikanten
Auftreten von LID keine homogene Dichteverteilung vorliegt, was eine optimale
Phasenanpassung unterbindet.

Jenseits dieser physikalischen Aspekte, ist die Messung zudem durch eine techni-
sche Problematik verfälscht: Nachdem in folgenden Messungen weder die erziel-
bare Maximalleistung, noch die Struktur des Signals reproduziert werden konnte,
wurde die Vakuumkammer geöffnet und eine Verschmutzung der MgF2 Separa-
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4.2. VUV Erzeugung in einer Hohlfaser

tionslinse zwischen Vierwellenmisch- und Detektionskammer festgestellt. Dabei
handelt es sich um einen etwa 1 mm durchmessenden runden, bräunlichen Be-
schlag mittig auf der Linse, wo die Strahlen verlaufen. Die Verunreinigung ist
ausschließlich auf der Seite der Quecksilberkammer und lässt sich mittels Me-
thanol unproblematisch entfernen. Dies lässt vermuten, dass es sich um durch
UV Exposition aufgespaltene organische Verbindungen handelt. In früheren Ex-
perimenten zur Lyman-α Erzeugung wurde dies bereits beobachtet, und kann
zu einer Unterdrückung der VUV-Transmission von mehreren Größenordnungen
führen [51]. Kryofallen in der Nähe und ein Heizen der kritischen Optiken können
das Aufkommen derartiger Beschläge verhindern [157], was bei der Konzipierung
der Apparatur auch berücksichtigt wurde. Da sich aber die cutoff Wellenlänge,
bis zu welcher MgF2 transparent ist (113,7 nm bei 25 °C), mit steigender Tempe-
ratur zu größeren Wellenlängen verschiebt [165], wurde die Separationslinse nur
moderat und offenkundig unzureichend geheizt. Da an dem stärker geheizten Ein-
trittsfenster aus Quarzglas keine derartigen Verunreinigungen auftreten, besteht
die Möglichkeit, dass eine höhere Temperatur der Linse bereits eine hinreichende
Verbesserung der Situation herbeiführt. Alternativ muss die Vakuumkammer mit
einem Kühlfinger in der Nähe der betroffenen Optik modifiziert werden.
Obwohl die Daten suggerieren, dass der Mischprozess nicht korrekt phasenange-
passt war, beziehungsweise Absorption an der Verunreinigung der Separationslin-
se die erreichbaren VUV Leistungen limitiert hat, ergibt sich bei einer konservati-
ven Abschätzung der eingekoppelten Fundamentalleistungen eine Mischeffizienz
von ηVUV > 550µW/W3. Dieser Wert ist vergleichbar mit den bisher höchsten
Mischeffizienzen die bei dreifach resonantem Vierwellenmischen mit fokussierten
Gaußstrahlen erreicht wurden [54].
Folglich lässt das Konzept des Vierwellenmischens in einer Quecksilberdampf
gefüllten Hohlfaser eine gute Prognose für zukünftige Effizienzsteigerungen ko-
härenter, kontinuierlicher VUV Quellen zu.

105





Kapitel 5

Zusammenfassung und Ausblick

Zukünftige Vorhaben zur Laserkühlung und Spektroskopie magnetisch gefangener
Antiwasserstoffatome, sowie quantenlogischen Operationen, mit Rydberg ange-
regten Calciumionen in einer Paulfalle, benötigen kontinuierliche Laserstrahlung
im Bereich um 122 nm mit mehreren nW bis µW Leistung.

Im Rahmen der vorgestellten Doktorarbeit wurden die theoretischen, sowie ex-
perimentellen Grundlagen für eine kontinuierliche VUV Quelle, basierend auf der
nichtlinearen Summenfrequenzmischung dreier Fundamentallaserstrahlen in einer
Quecksilberdampf gefüllten Hohlfaser geschaffen. In dieser soll die lange Wech-
selwirkungszone von Lichtfeldern und nichtlinearem Medium zu einer deutlichen
Effizienzsteigerung gegenüber der Verwendung fokussierter Gaußstrahlen führen.

Neben einer ausführlichen theoretischen Analyse des Vierwellenmischprozesses
unter Berücksichtigung der relevanten Fasercharakteristika wurde eine kompakte
Vakuumapparatur zur Erzeugung und Detektion von VUV Strahlung aufgebaut
und in Betrieb genommen. Durch die Ausnutzung dreier atomarer Resonanzen in
Quecksilber konnten 52 nW Leistung bei einer Wellenlänge von 121,26 nm nach-
gewiesen werden. Dies ist nach unserem Kenntnisstand das erste Mal, dass die
Erzeugung kohärente, kontinuierliche VUV Strahlung durch Vierwellenmischen in
einer Metalldampf gefüllten Hohlfaser demonstriert werden konnte. Obwohl aus
apparativen Gründen keine optimale Phasenanpassung möglich war, ist die Mi-
scheffizienz in diesen ersten Experimenten bereits vergleichbar mit den maximal
erreichten Effizienzen mit fokussierten Strahlen.

Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit bilden damit einen guten Ausgangspunkt
für weitere Leistungssteigerungen im VUV Bereich, die nach theoretischen Vor-
hersagen möglich sein sollten. Als ersten Schritt ist hier die Vermeidung der be-
obachteten Verunreinigungen der Separationslinse zu nennen, was Voraussetzung
für die Messung einer kompletten Phasenanpassungskurve ist.

Ferner wurden bei der Untersuchung der für den Mischprozess essentiellen Zwei-
Photonen Resonanz Hinweise auf Licht-induzierte Drift in der Faser auf Basis
einer Zwei-Photonen Anregung beobachtet. Die durch diesen, bis dato experimen-
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tell nicht beobachteten, Effekt bedingten signifikanten Dichtänderungen wirken
sich negativ auf die Phasenanpassung aus. Entsprechend ist ein besseres quan-
titatives Verständnis der Vorgänge substanziell und sollte Gegenstand weiterer
theoretischer wie experimenteller Untersuchungen sein.

Sowohl zukünftiges Dopplerkühlen von Antiwasserstoff, als auch die Rydberg-
Physik mit gefangenen Ionen profitieren von einer effizienteren VUV Quelle:
Beim Laserkühlen ist mit höheren VUV Leistungen eine direkte Reduzierung
der Kühlzeit verbunden. Bei ausreichend hohen Mischeffizienzen können im Hin-
blick auf die Installation des Systems am CERN auch einfacher handhabbare
Alternativsysteme für die Fundamentallaser mit geringeren Leistungsansprüchen
in Erwägung gezogen werden.

Die Wahl der derzeit präferierten Rydbergniveaus ist stark an die Resonanzstruk-
tur von Quecksilber, und der damit verbundenen Überhöhung der nichtlinearen
Suszeptibilität gekoppelt. Gelockerte Anforderungen an die Fundamentallaser-
leistungen würden hier eine größere Freiheit bei der Wahl des Rydbergniveaus
erlauben.

Darüber hinaus existieren weitere Ansätze zur Weiterentwicklung des Systems,
welche die erreichbaren VUV Leistungen steigern sollen. Bei diesen kann konzep-
tionell zwischen einer Steigerung der Funadmentalleistungen, welche vornehm-
lich mit Laserentwicklungen einhergehen, und Effizienzsteigerung des Vierwellen-
mischprozesses unterschieden werden. Diese sollen im Folgenden diskutiert wer-
den.

Fundamentalleistungen und Laserentwicklung

Die Leistung jedes einzelnen Fundamentallasers liefert einen linearen Beitrag zur
Leistung bei der Summenfrequenz. Entsprechend besteht ein nicht unwesentlicher
Anteil an Forschungsarbeit der Gruppe in der Neu- und Weiterentwicklung von
Lasersystemen mit hoher Ausgangsleistung bei den fundamentalen Wellenlängen.

Mit dem selbst aufgebauten Faserverstärkersystem und der Frequenzverdopplung
für den grünen Fundamentalstrahl, steht im Wellenlängenbereich von 540-555 nm
bereits eine Quelle mit bis zu 20 W zur Verfügung [123,124,126].

Im blauen Lasersystem wurde mittlerweile die Pumpquelle des Ti:Sa Lasers durch
ein stärkeres Modell1 ersetzt wodurch bis zu 2,0 W bei 408 nm erreicht werden. In
einem vergleichbaren System wurden Verdopplungseffizienzen von 80 % realisiert
[166], so dass auch hier Optimierungsmöglichkeiten bestehen.

Die Ausgangsleistung des Systems bei 254 nm ist momentan durch Degenera-
tion des BBO Kristalls bei der Verdopplung ins UV limitiert [121]. Mit dem
in [127] präsentierten kryogenen Faserverstärker, welcher bis zu 10 W infraro-
te Leistung zur Frequenzvervierfachung bereitstellt, werden derzeit alternative
nichtlineare Kristalle zur Frequenzkonversion untersucht. Für die Verdopplung

1Coherent: Verdi V18
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ins UV soll dabei Cäsium-Lithium-Borat (CsLiB6O10, kurz: CLBO) verwendet
werden. Der nichtlineare Koeffizient von CLBO ist zwar nur etwa halb so groß
wie der von BBO, doch führt der deutlich geringere walk-off Winkel zu einer ins-
gesamt höheren Konversionseffizienz bei besserem Strahlprofil [167]. Mit CLBO
wurden bei 266 nm bereits Leistungen von 5 W demonstriert [168].

Eine weitere Möglichkeit zur Steigerung der Fundamentalleistungen, welche als
eigenständiges Projekt in der Arbeitsgruppe verfolgt wird, ist die gleichzeiti-
ge Überhöhung der Strahlen in drei verschachtelten Resonatoren. Durch Pris-
men werden dabei die fokussierten Arme der drei Doppel-Z-Resonatoren in einer
Quecksilberdampfzelle überlagert [169]. Wegen des hohen Justageaufwandes und
der technischen Komplexität der Dampfzelle [170,171] konnte bisher kein VUV
Licht mit diesem Aufbau erzeugt werden. Es wurden aber Messungen zur Zwei-
Photonen Resonanz durchgeführt und das Anschwingen von TALISE beobach-
tet [172].

Vierwellenmischeffizienz

Neben der Steigerung der Fundamentalleistungen ist die Verbesserung der Mis-
cheffizienz die zweite Möglichkeit zur Leistungssteigerung im VUV. Diese setzt
sich aus vielen, oft gekoppelten Faktoren wie Dichte, Phasenanpassung und nicht-
linearer Suszeptibilität zusammen und bietet daher mannigfaltige Ansatzpunkte
zur Optimierung.

In Abschnitt 2.3.3 wurde erörtert, dass unter der Berücksichtigung von Pha-
senanpassung und effektiv nutzbarer Faserlänge, ein veränderter Kernradius a
eine Leistungsskalierung von a−2 mit sich bringt. Die Verwendung von Fasern
mit kleineren Kernradien ist daher eine naheliegende Modifikation. Da dies mit
einer Erhöhung der Phasenanpassungstemperaturen, sowie einer Verkürzung der
Faser und einer stärkeren Divergenz aller beteiligten Strahlen einhergeht, ist ab-
zuwägen in welchem Maße eine Reduktion des Radius technisch umsetzbar ist.
Ebenso wurde gezeigt, dass das Vierwellenmischen mit unterschiedlichen trans-
versalen Fasermoden vorteilhaft sein kann.

Eine Alternative, um die Limitierung der nutzbaren Faserlänge auf Grund der ho-
hen Propagationsverluste der kapillaren Wellenleiter zu umgehen, und damit die
Wechselwirkungszone weiter zu vergrößern, könnten photonische Kristall Hohlfa-
sern (HC-PCF2) bieten: In diesen wird das Licht ebenfalls vornehmlich im hoh-
len Kern geführt. Dieser ist von einer periodischen Struktur unterschiedlicher
Dielektrika (typischerweise Luft und Glas) umgeben, welche ein zweidimensio-
nales Bragg-Gitter bilden. Die mehrfache Reflexion und Interferenz führt zur
Ausbildung photonischer Bandlücken, welche eine nahezu verlustfreie Führung
des Lichtes gewährleisten [173]. Die Bragg-Bedingung ist dabei jedoch nur für
schmale Transmissionsfenster erfüllt und die Bandbreite geführter Wellenlängen

2Hollow-core photonic crystal f iber
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5. Zusammenfassung und Ausblick

entsprechend eingeschränkt. Anders ist dies in songenannten Kagome Fasern, bei
welchen der hohle Kern von einem, aus einer Struktur dünner Glasstreben beste-
hendem Mantel im Kagome-Gitter umgeben ist. Deren lichtleitenden Eigenschaf-
ten sind auf den geringen transversalen Überlapp der Feldverteilung von Kern-
moden und möglicher Moden der umgebenden Mantelstruktur zurückzuführen3,
welcher sie zudem unanfällig gegenüber Biegeverlusten macht [174,175]. Dabei
kommt es zu keiner Ausbildung von photonischen Bändern, was kontinuiertliche
Transmission vom IR bis ins VUV möglich macht [176]. Wegen des ähnlichen
dispersiven Verhaltens und den geringeren Propagationsverlusten gegenüber ka-
pillaren Hohlfasern [176,177] stellen Kagome Fasern eine interessante Alternative
zur Verlängerung der effektiv nutzbaren Wechselwirkungslänge dar [178]. Fraglich
ist hierbei nur, ob die kleinen geometrischen Strukturen im Bereich weniger Mi-
krometer zu Problemen mit Kondensation von Quecksilber führen können. Glei-
ches gilt aber auch für die Verwendung von kapillaren Hohlfasern mit kleineren
Kernradien.

Wegen der natürlichen Häufigkeitsverteilung der Isotope nimmt beim resonanten
Vierwellenmischen immer nur ein Isotop effektiv am Mischprozess teil, welches
im Fall des häufigsten Isotops 202Hg 29,9 % der Gesamtdichte ausmacht. Da die
Dichte quadratisch in die Effizienz eingeht, erlaubt die Verwendung isotopenrei-
nen Quecksilbers eine Steigerung um einen Faktor 11, jedoch ist diese mit einem
hohen Kostenaufwand verbunden. Unter diesem Gesichtspunkt ist die Hohlfaser
in zweifacher Weise interessant: Zum Einen ist das Dampfvolumen in der Fa-
ser sehr gering, so dass die Anschaffungskosten wirtschaftlich vertretbar bleiben.
Zum Anderen steht mit dem Mechanismus der Licht-induzierten Drift eine Me-
thode zur Verfügung in einer geeigneten Apparatur gegebenenfalls selbstständig
Isotopentrennung vorzunehmen.

Bisher wurde der Vierwellenmischprozess nur mit UV Verstimmungen auf der
langwelligen Seite der 63P1 Resonanz aller Isotope durchgeführt. Die theoreti-
schen Rechnungen sagen noch ein deutliches Potential beim Vierwellenmischen
zwischen den Resonanzen voraus, welches in Zukunft erforscht werden soll. Da in
der Theorie nahresonante Effekte wie LID und AC-Stark Verschiebung noch nicht
enthalten sind, und in ersten Experimenten mit fokussierten Strahlen bereits eine
bisher nicht verstandene Sättigung der VUV Leistung beobachtet wurde, sollte
dieser Frequenzbereich Gegenstand weiterer Forschungsbemühungen sein.

Die Untersuchung des Einflusses der ultravioletten Ein-Photon Resonanz [53,81]
hat gezeigt, dass die resonante Überhöhung der nichtlinearen Suszeptibilität bei
sinkender UV Verstimmung in erster Ordnung vollständig durch die sinkende
Phasenanpassungstemperatur und damit geringere Dichte kompensiert wird. Ei-
ne Option diese beiden Größen zumindest teilweise zu entkoppeln, um die Dich-
te unabhängig von der Phasenanpassung zu erhöhen, ist Quasiphasenanpassung

3bekannt als: low density of states guidance
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(QPM4). Diese schon 1962 von Armstrong vorgeschlagene Methode basiert auf der
periodischen Modulation der nichtlinearen Suszeptibilität mit der Kohärenzlänge
des nicht phasenangepassten Prozesses [179]. Dies kompensiert die Dephasierung
von fundamentalen und erzeugtem Lichtfeld. Während bei fokussierten Strah-
len die Wechselwirkungszone mit etwa 1 mm zu kurz ist, sind QPM Szenarien
auf der Längenskala der Hohlfaser denkbar. Hier könnte zum Beispiel die starke
Abhängigkeit der Mischeffizienz von der Erfüllung der Zwei-Photonen Resonanz
Bedingung zur Variation von χ(3) genutzt werden, indem ein periodisches Ma-
gnetfeld durch den Zeeman-Effekt das Zwei-Photonen Niveaus in oder von der
Resonanz schiebt. Die mathematische Formulierung zur Berechnung der Mis-
cheffizienz bei räumlich inhomogener linearer und nichtlinearer Suszeptibilitäten
wurde im Zuge dieser Arbeit bereits erarbeitet.

Eine weitere interessante Option, welche häufig im Zusammenhang mit resonan-
tem Vierwellenmischen diskutiert wird, ist die Reduktion der Ein-Photon Ab-
sorption durch elektromagnetisch induzierte Transparenz (EIT). Hierbei wird das
Ein-Photon Niveau unter dem Einfluss eines starken Kopplungslasers aufgespal-
ten, was zu einer destruktiven Interferenz möglicher Anregungspfade und einer
reduzierten Absorption bis hin zur vollständigen Transparenz führt. Die nicht-
lineare Suszeptibilität verringert sich ebenfalls, bleibt aber wegen konstruktiver
Interferenz endlich [180]. In [181] wurde das Potential von EIT für das Vierwel-
lenmischen in Quecksilber detailliert untersucht und festgestellt, dass die gerin-
ge Wechselwirkungszeit der Atome mit dem Lichtfeld die Ausprägung von EIT
limitiert. Der transversale Einschluss in einer Hohlfaser könnte hier eine Verbes-
serung zur Folge haben. Die mathematischen Grundlagen zur Berechnung der
nichtlinearen Suszeptibilität in Quecksilber über die Lösung der optischen Bloch
Gleichungen eines Vier-Niveau Systems wurden in [89] erarbeitet.

Zuletzt sei noch erwähnt, dass Überlegungen zu anderen Mischschemata ange-
stellt wurden. So kommt in Quecksilber neben dem 71S0 auch der 73S1 Zustand
als resonantes Zwei-Photonen Niveau in Frage [82]. Dadurch, dass dieser ein Tri-
plett Zustand ist, werden Interkombinationsübergänge vermieden, was wegen der
größeren Übergangsstärken höhere Effizienzen verspricht. Der Übergang vom 63P1

Zustand ist über eine Wellenlänge von λ2 = 436,0 nm erreichbar, welche im Wel-
lenlängenbereich frequenzverdoppelter Ti:Sa Laser liegt. Für die Erzeugung von
Lyman-α Licht ist als dritte Wellenlänge λ3 = 502,3 nm notwendig. Eine poten-
tielle leistungsstarke Lichtquelle bei der doppelten Wellenlänge könnte hier der
vorgestellte kryogene Faserverstärker sein, da die Reabsorption thermisch besetz-
ter Zustände durch die Kühlung bis unterhalb von 1000 nm unterdrückt wird.
Über diese qualitative Argumentation hinaus wurde die Mischeffizienz für die
Produktion von Lyman-α Licht berechnet. Die notwendigen Quecksilberdaten
sind in Anhang 2.1 aufgeführt. Allerdings verschwindet wegen der Auswahlre-
geln das Dipolmatrixelement für den 63P1 → 73S1 Übergang mit π-Licht wegen

4engl. quasi-phasematching
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5. Zusammenfassung und Ausblick

∆J = 0 und ∆mJ = 0 identisch, so dass zirkulares (σ+, σ−) oder senkrecht
zur π-Polarisation polarisiertes σ-Licht verwendet werden muss [182]. Hier wur-
de ein Schema mit π-Licht für λ1 und λ4 sowie σ-Licht für λ2 und λ3 gewählt.
Die Berechnung der entsprechenden Dipolmatrixelemente für σ-Polarisation aus
der Absorptionsoszillatorstärke fij des Übergangs berechnen sich über die For-
mel [72,183]

|〈J,mJ ± 1|dσ|J,mJ〉| = ea0

√
J(J + 1)−mJ(mJ ± 1)

2J(J + 1)(2J + 1)

3

2

fijcR∞gi
ωij
2π

. (5.1)

Dabei bezeichnet e die Elementarladung, a0 den Bohr’schen Radius, c die Va-
kuumlichtgeschwindigkeit, R∞ die Rydbergkonstante und gi den Entartungsgrad
des unteren Niveaus. Entgegen der Erwartung liegen die theoretischen Mischef-
fizienzen etwa einen Faktor 10 unter denen für das 71S0 Niveau, was vermutlich
mit dem höheren Entartungsgrad des Triplett Zustandes und der geänderten Po-
larisation erklärt werden kann.
Mischen mit unterschiedlichen fundamentalen Polarisation zur Erzeugung zirku-
lar polarisierter VUV Strahlung [184] ist auch im Hinblick auf die Laserkühlung
von Antiwasserstoff interessant. Hier wird für den geschlossenen Kühlübergang
|1S1/2, F = 1,mF = −1〉 → |2P3/2, F

′ = 2,mF ′ = −2〉 σ−-Licht benötigt. Wel-
lenplatten mit hinreichender Präzision bei Lyman-α können aber wegen der
Überschneidung von ordentlichem und außerordentlichem Brechungsindex von
MgF2 bei 119,4 nm technisch anspruchsvoll zu produzieren sein [185].
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Anhang A

Konstanten und Materialdaten

A.1 Konstanten

Liste der in dieser Arbeit verwendeten Naturkonstanten. Bis auf die Quecksilber-
masse mHg [186] wurden alle Daten [187] entnommen.

Tabelle A.1: Relevante Naturkonstanten.

Name Zeichen Wert

Dielektrische Feldkonstante ε0 8,854187817...× 10−12 F/m
Elementarladung e 1,602176565(35)× 10−19 C
Elektronenmasse me 9,10938291(40)× 10−31 kg
Planckkonstante h 6,62606957(29)× 10−34 Js
Bohr’scher Radius a0 0,52917721092(17) Å
Vakuumlichtgeschwindigkeit c 299792458 m/s
Atomare Masseneinheit u 1,660538921(73)× 10−27 kg
Boltzmann Konstante kB 1,3806488(13)× 10−23 J/K
Rydberg Konstante R∞ 10973731,568539(55) 1/m
Atomare Masse von Hg mHg 200,592(3) u

A.2 Quecksilberdaten

Im folgenden Abschnitt sind die für die in Kapitel 2.1 vorgestellten Berechnungen
der linearen und nichtlinearen Suszeptibilität notwendigen Daten von Quecksilber
zusammengefasst.
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A. Konstanten und Materialdaten

A.2.1 Dampfdruckkurve von Quecksilber

Die experimentell zugängliche Größe zur Variation der Teilchenzahldichte ist die
Temperatur des Quecksilbers. Die Kenntnis der temperaturabhängigen Dampf-
druckkurve ermöglicht es, mit Hilfe der idealen Gasgleichung, die Temperatur mit
der Dichte zu verknüpfen. Eine entsprechende Kurve ist in [111] tabelliert und
hier wiedergegeben. Für Zwischenwerte werden die Datenpunkte interpoliert.

Tabelle A.2: Dampfdruck von Quecksilber in Abhängigkeit von der
Temperatur.

T [°C] p [mbar] T [°C] p [mbar]

−40 2,39× 10−6 140 2,43
−38,87 2,77× 10−6 160 5,50
−30 8,94× 10−6 180 1,16× 101

−20 2,93× 10−5 200 2,28× 101

−10 8,98× 10−5 220 4,16× 101

0 2,53× 10−4 240 7,54× 101

10 6,63× 10−4 260 1,28× 102

20 1,63× 10−3 280 2,09× 102

40 8,16× 10−3 300 3,29× 102

60 3,37× 10−2 320 5,02× 102

80 1,18× 10−1 340 7,44× 102

100 3,62× 10−1 350 8,96× 102

120 9,84× 10−1 356,58 1,01325× 103

A.2.2 Übergangsfrequenzen und Oszillatorstärken

Zur Berechnung der Suszeptibilitäten χ(1) und χ(3) nach Kapitel 2.1 ist die Kennt-
nis der vom 61S0 Grundzustand und vom 71S0 Zwei-Photonen Niveau aus erlaub-
ten Ein-Photon Übergänge erforderlich. Wegen der intermediären Kopplung in
Quecksilber werden Singulett und Triplett Zustände berücksichtigt. Die energe-
tische Lage der entsprechenden n1P - und n3P -Zustände bis n = 13 wurden [188]
entnommen und in Tabelle A.3 zusammengefasst. Hierbei handelt es sich um
Schwerpunktsenergien der Isotope und Hyperfein-Komponenten. Die entspre-
chenden Oszillatorstärken der Übergänge wurden in [73,74] vermessen und sind
zusammen mit dem Vorzeichen, mit dem die Übergangsmatrixelementprodukte
in die Berechnung eingehen, aufgeführt. Der Einfluss des Kontinuums wird durch
den dominierenden, autoionisierenden Zustand (2D3/2)6p′ 1P oberhalb der Ioni-
sationsschwelle von ωion = 15857,3 THz erfasst. Für die Berechnung der Effizienz
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A.2. Quecksilberdaten

des im Ausblick angesprochenen alternativen Mischschemas sind auch die Werte
für das 73S1 Niveau angegeben.

Tabelle A.3: Energien, Oszillatorstärken und relative Vorzeichen
der Dipolmatrixelementprodukte relevanter Übergänge in Queck-
silber. Die Lage der Energieniveaus ist relativ zum 61S0 Grundzustand an-
gegeben.

Zustand Frequenz ω [THz] f61S→n2S+1P f71S→n2S+1P f73S→n2S+1P

61S 0
63P 7423,8705 0,024 −0,0022 −0,12
61P 10184,6744 1,15 −0,15 +0,0051
73S 11932,9817
71S 12041,8185
73P 13121,873 < 10−5 +0,11 +0,52
71P 13429,522 0,020 +1,24 −0,016
83P 14403,7311 0,0014 +1,2× 10−4 −0,013
81P 14478,3608 0,010 −0,029 −3,2× 10−4

(2D5/2)6p′ 1P 14845,6 0,15 +0,018 +0,0015
93P 14958,5942 0,0055 −5,0× 10−5 +0,0016
91P 15062,45 0,070 +0,029 +0,0033

103P 15241,8842 0,0018 +2,6× 10−7 +6,6× 10−4

101P 15286,5132 0,0155 +0,0097 +0,0013
113P 15410,5068 0,0011 +1,6× 10−6 +3,0× 10−4

111P 15435,1013 0,0050 +0,0050 +7,5× 10−4

123P 15517,33 0,0008 +7,5× 10−6 +2,0× 10−4

121P 15533,354 0,0023 +0,0025 +3,8× 10−4

133P 15590,21 0,0005 +1,7× 10−5 +1,7× 10−4

131P 15601,144 0,0011 +0,0015 +3,1× 10−4

(2D3/2)6p′ 1P 16719,3 0,53 +0,061 +2,9× 10−4

A.2.3 Isotopieverschiebung und
Hyperfeinstrukturaufspaltung

Auf Grund der Nähe zur Ein- und Zwei-Photonen Resonanz kann der Einfluss von
Isotopieverschiebung und Hyperfeinstrukturausfspaltung für das 63P1 und 71S0

beziehungsweise 73S1 Niveau nicht vernachlässigt werden. Für sechs der sieben
stabilen Quecksilber Isotope ist in Tabelle A.4, die in einem natürlichen Isoto-
pengemisch vorkommende Häufigkeit [189], zusammen mit den Isotopieverschie-
bungen für das 63P1 [190] und die 7S Niveaus [191,192] aufgeführt. Die Verstim-
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mung ist dabei relativ zum häufigsten Isotop 202Hg angegeben. Das stabile Isotop
196Hg wird wegen seiner geringen Häufigkeit von 0,15 % nicht berücksichtigt. Bei
Übergangen zum 63P1 und 73S1 Zustand tritt bei den ungeraden Isotopen 199Hg
und 201Hg wegen des nichtverschwindenden Kernspins von I = 1/2 beziehungs-
weise I = 3/2 zusätzlich eine Hyperfeinstrukturaufspaltung mit Entartungsgrad
g = 2F + 1 auf [193].
In den Berechnungen der Suszeptibilitäten müssen die beitragenden Übergangs-
stärken entsprechend ihrer relativen Haufigkeit und des Verzweigungsverhältnis-
ses berücksichtigt werden.

Tabelle A.4: Hyperfeinstruktur im Quecksilber. Relative Häufigkeit
der stabilen Quecksilber Isotope und Isotopieverschiebung. Für den 63P1 und
73S1 Zustand sind für die ungeraden Isotope ferner die Hyperfeinkomponen-
ten (HFK) mit Entartungsgrad g angegeben.

Häufigkeit ∆61S0→71S0
∆61S0→63P1

∆61S0→73S1Isotop
[%] [GHz]

HFK g
[GHz] [GHz]

198Hg 9,968 8,314 10,102 8,375
F = 1

2
2 −5,283 −13,644199Hg 16,873 7,791

F = 3
2

4 16,833 18,604
200Hg 23,096 4,362 5,297 4,392

F = 1
2

2 16,844 22,938
201Hg 13,181 3,045 F = 3

2
4 9,292 11,013

F = 5
2

6 −4,694 −8,855
202Hg 29,863 0 0 0
204Hg 6,865 −4,297 −5,207 −4,326

A.3 Eigenschaften optischer Materialien

Für die in dieser Arbeit angestellten Berechnungen sind die optischen Eigenschaf-
ten, wie Brechungsindex und Absorptionskoeffizient, der verwendeten Gläser und
Kristalle relevant. Die hierfür herangezogenen Daten sind in diesem Kapitel zu-
sammengetragen.

A.3.1 Komplexer Brechungsindex von Quarzglas (SiO2)

Für die Berechnung der Fasereigenschaften ist die Kenntnis des komplexen Bre-
chungindexes ν = n + ik des Mantelmaterials erforderlich. Dabei bezeichnet n
den realen Brechungsindex und k den Extinktionskoeffizienten. Die verwendeten
Fasern (Polymicro TSU050375) bestehen aus Quarzglas, dessen Brechungsindex
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zum Beispiel in [194] tabelliert ist. Ein Auszug aus dieser Tabelle für die rele-
vanten Wellenlängenbereiche ist in Tabelle A.5 zusammengefasst. Zwischenwerte
werden über eine Interpolation der Daten bestimmt.

Tabelle A.5: Komplexer Brechungindex von Quarzglas (SiO2).

λ [nm] n k λ [nm] n k

120,4 2,048 0,925 239,938 1,51338 0
121,0 2,152 0,810 248,272 1,50841 0
121,5 2,240 0,715 265,204 1,50004 0
122,8 2,332 0,460 269,885 1,49805 0
124,0 2,330 0,323 275,278 1,49592 0
125,2 2,292 0,236 361,051 1,47512 0
130,5 2,092 0,0561 365,015 1,47453 0
136,2 1,935 0,0228 404,656 1,46961 0
142,5 1,825 1,09× 10−2 435,835 1,46669 0
151,2 1,73 4,63× 10−3 467,816 1,46429 0
163,1 1,653 0 486,133 1,46313 0
183,7 1,582 0 508,582 1,46187 0
198,4 1,554 0 546,074 1,46008 0

213,856 1,53429 0 576,959 1,45885 0
226,747 1,52276 0 579,065 1,45877 0
237,833 1,51474 0 587,561 1,45847 0

A.3.2 Brechungsindex von Magnesiumfluorid (MgF2)

Zur dispersiven Trennung der Fundamentalstrahlen von dem erzeugten Licht-
feld im VUV-Bereich wird ein Magnesiumfluorid Prisma (MgF2) verwendet. Die
Berechnung des Ablenkwinkels erfordert die Kenntnis des realen Brechnungsin-
dexes n. Ordentlicher (o) und außerordentlicher (ao) Brechungsindex können im
Wellenlängenbereich von 202,6 nm bis 7,04µm durch die Sellmeier-Gleichungen

no(λ) =

[
1 +

0.48755108λ2

λ2 − (4.338408× 10−8 m)2
+

0.39875031λ2

λ2 − (9.461442× 10−8 m)2

+
2.3120353λ2

λ2 − (2.3793604× 10−5 m)2

]1/2

,

(A.1a)
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nao(λ) =

[
1 +

0.41344023λ2

λ2 − (3.684262× 10−8 m)2
+

0.50497499λ2

λ2 − (9.076162× 10−8 m)2

+
2.4904862λ2

λ2 − (2.3771995× 10−5 m)2

]1/2

,

(A.1b)

beschrieben werden [195]. Messungen zum Brechungsindex unterhalb von 200 nm
wurden in [165] durchgeführt und sind in Tabelle A.6 wiedergegeben. Für Zwi-
schenwerte werden die Daten interpoliert.

Tabelle A.6: Ordentlicher (o) und außerordentlicher (ao) Bre-
chungsindex von Magnesiumfluorid (MgF2).

λ [nm] no nao λ [nm] no nao

114,55 1,753 1,7295 150,00 1,48 1,4945
114,90 1,742 1,7215 155,00 1,4715 1,4855
115,65 1,7235 1,708 160,00 1,461 1,475
116,76 1,7 1,6905 165,00 1,4535 1,4675
117,85 1,68 1,675 170,00 1,4475 1,4615
119,80 1,651 1,652 175,00 1,4435 1,4575
121,53 1,6275 1,632 178,00 1,43975 1,45362
125,10 1,5915 1,6005 180,00 1,439 1,453
127,50 1,573 1,5835 185,00 1,43424 1,44795
130,15 1,5565 1,568 190,00 1,4305 1,444
135,00 1,5285 1,5415 195,00 1,426 1,4395
140,00 1,5095 1,523 200,00 1,422 1,4355
145,00 1,4945 1,5085

Der Unterschied im Ablenkwinkel für ordentliche und außerordentliche Strahlen
liegt, in der im Experiment gegebenen Geometrie, bei wenigen mrad und kann
demnach vernachlässigt werden.
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Anhang B

Linienbreiten

In der Literatur findet sich eine Vielzahl von Beschreibungen für Linienbreiten,
mit der die spektralen Eigenschaften von Resonanzlinien charakterisiert wer-
den, die aber nur selten einer einheitlichen Nomenklatur folgen. Beim Vergleich
oder gleichzeitigem Auftreten mehrerer Verbreiterungsmechanismen muss ent-
sprechend sorgfältig darauf geachtet werden, dass komparable Größen verwendet
werden.
Im folgenden Abschnitt werden die typischerweise relevanten Verbreiterungsme-
chanismen und die assoziierten Breiten diskutiert, und eine einheitliche Nomen-
klatur definiert.

B.1 Nomenklatur

In der vorliegenden Arbeit wurde darauf geachtet eine einheitliche Nomenklatur
bei der Bezeichnung von Frequenzbreiten zu verwenden. Die verwendeten Formel-
symbole sind dabei eindeutig den verschiedenen Breiten zugeordnet. Weiterhin
wird bei der Angabe von Zahlenwerten die Verwendung von Kreisfrequenzen mit
dem Voranstellenen von

”
2π × . . .“ angedeutet.

Hier folgt eine Auflistung der für die Beschreibung von Breiten verwendeten For-
melzeichen:

Γ - beschreibt die volle Halbwertsbreite einer Resonanzlinie, ausgedrückt als
Kreisfrequenz. Ein prominentes Beispiel ist die natürliche Linienbreite, wenn
sie als Kehrwert der Lebensdauer des Niveaus definiert ist Γn = τ−1

n [196].

γ - entspricht der halben Halbwertsbreite als Kreisfrequenz, also 2γ = Γ. Dieser
Ausdruck wird zum Beispiel in der Berechnung der Suszeptibilität (Glei-
chung (2.3)) für die Dipol-Dephasierungsrate verwendet.

∆ - bezeichnet die volle Halbwertsbreite, ausgedrückt als Frequenz.
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B. Linienbreiten

δ - steht für die halbe Halbwertsbreite als Frequenz. Diese Form wird zum Bei-
spiel häufig in Zusammenhang mit der sogenannten Lorentzbreite verwen-
det, wenn die Linienform als gL(ν, µ, δ) = (δ/π)/[(ν − µ)2 + δ2] definiert
ist [197].

σ - entspricht der gaußschen Standardabweichung, ausgedrückt als Frequenz.
Sie ist als die halbe e−1/2-Breite einer Gaußkurve definiert und findet bei
der Beschreibung der Dopplerverbreiterung Anwendung.

In der Umrechnungstabelle B.1 ist zusammengefasst, wie die unterschiedlichen
Formulierungen der Breite in einander überführt werden können. Dabei ist zu
beachten, dass die Standardabweichung σ nur für eine Gaußkurve definiert ist.

Tabelle B.1: Umrechnungsfaktoren für Linienbreiten. Den Ausdruck
für den Zeileneintrag erhält man aus der Multiplikation des Spalteneintrags
mit dem Faktor im Kreuzungspunkt.

Γ γ ∆ δ σ

Γ 1 2 2π 4π 4π
√

2 ln(2)

γ 1
2

1 π 2π 2π
√

2 ln(2)

∆ 1
2π

1
π

1 2 2
√

2 ln(2)

δ 1
4π

1
2π

1
2

1
√

2 ln(2)

σ 1

4π
√

2 ln(2)

1

2π
√

2 ln(2)

1

2
√

2 ln(2)

1√
2 ln(2)

1

Dipol-Dephasierungsrate

Die homogenen Verbreiterungsmechanismen bei der Berechnung der linearen und
nichtlinearen Suszeptibilität werden über die Dephasierungsrate γnm der Ne-
bendiagonaleinträge der Dichtematrix eingeführt [71]. Diese setzt sich aus den
natürlichen Linienbreiten Γn,m der am Übergang beteiligten Niveaus n und m
und der Dephasierungsrate γdeph

nm zusammen:

γnm =
1

2
(Γn + Γm) + γdeph

nm . (B.1)

Die Größe γdeph
nm fasst dabei die Rate dephasierender Prozesse (wie zum Beispiel

elastische Stoßverbreiterung) zusammen.
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B.2. Druckverbreiterung in Quecksilber

B.2 Druckverbreiterung in Quecksilber

Bei der Berechnung der Suszeptibilitäten ist im Falle von nahresonanter Einstrah-
lung der Fundamentallaser die Verbreiterung der atomaren Niveaus relevant. Die
Eigendruckverbreiterung ist dabei der dominante homogene Verbreiterungsme-
chanismus.
Die Druckverbreiterung basiert auf stoßinduzierten Störungen der atomaren Zu-
stände. Dabei wird zwischen inelastischen (löschenden) und elastischen Stößen
unterschieden. Bei inelastischen Stößen ändert sich der innere Zustand des Atoms
und es kommt zu einer Abregung. Diese kann über eine zusätzliche Zerfallsrate der
atomaren Besetzung ausgedrückt werden, die für optische Übergänge in Atomen
in der Regel aber klein ist [198]. Elastische Stöße führen zu einer Phasenstörung
der Wellenfunktionen, was eine spektrale Verbreiterung bedingt. Abhängig von
der Relativgeschwindigkeit der Atome kann dabei das Potential des Stoßpartners
einen deutlichen Einfluss haben. Für den 61S0 → 63P1 Übergang in Quecksil-
ber wurde in [75] die Druckverbreiterung über einen weiten Druckbereich hin
vermessen. Für die im vorliegenden Experiment auftretenden Dichten kann die
Verbreiterung über eine semi-klassische Stoßnäherung approximiert werden

∆Druck =
4π√

3
KC3N , (B.2a)

mit der Konstanten

C3 =
e2fnm

32π3ε0meνnm
. (B.2b)

Dabei ist K ∼ 2,07 eine dimensionslose Konstante, N die Dichte, e und me La-
dung, beziehungsweise Masse des Elektrons und ε0 die elektrische Feldkonstante.
Die Frequenz des Übergangs wird mit νnm bezeichnet, fnm entspricht der Oszil-
latorstärke. Die Formel (B.2) liefert für den 61S0 → 63P1 Übergang eine gute
Übereinstimmung, und wird daher für alle Ein-Photon Übergänge vom Grund-
zustand adaptiert.
Eine Linienverschiebung, welche von der Veränderung des effektiven Potentials
durch die Eindringtiefe des Stoßpartner stammt, ist in dem vorliegenden Regime
etwa zwei Größenordnungen kleiner als die Verbreiterung und kann demnach
vernachlässigt werden [76].
Für die Druckverbreiterung des Zwei-Photonen Niveaus wird auf Messungen
aus [81] zurückgegriffen. Dort wurde die homogene Verbreiterung des 71S0-Niveaus
bei einer Temperatur von 130 °C aus der Linienform der Zwei-Photonen-Resonanz
im Lyman-α-Signal auf γhom,71S0

(T = 130 °C) = 2π×0,1 GHz bestimmt. In einem
einfachen Ansatz entspricht die Eigendruckverbreiterung der Stoßrate der Atome
untereinander, und skaliert mit [77]

ΓC = NσC

√
16kBT

πm
. (B.3)
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B. Linienbreiten

Dabei bezeichnet σC den Stoßquerschnitt, kB die Boltzmann Konstante, T die
absolute Temperatur und m die Masse der Atome. Daraus lässt sich für den Fall
des 71S0-Niveaus ein analoger Ausdruck aufstellen, der für die Abschätzung der
Druckverbreiterung bei beliebigen Temperaturen herangezogen wird:

ΓC,71S0
= 7,33× 10−17m2N

√
16kBT

πmHg

. (B.4)

Dabei wurde berücksichtigt, dass der Anteil der natürlichen Linienbreite ΓN,71S0
=

2π× 4,96 MHz beträgt, welchen man aus der Lebensdauer τ71S0
= 32,1 ns erhält.
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Anhang C

Herleitungen

C.1 Abhängigkeit der Mischeffizienz vom

Faserkernradius

In diesem Abschnitt wird erläutert, wie die einzelnen Terme, die zur Vierwellen-
mischeffizienz (2.39b) beitragen, mit dem Faserkernradius a skalieren.

Phasenkonstante β

Die Phasenkonstante βµ einer Hohlfasermode kann näherungsweise als

βµ ≈
2πnHg(ωµ)

λµ
−
u2
µλµ

4πa2
, (C.1)

geschrieben werden [63]. Der erste Term beschreibt dabei die Dispersion durch
das Medium mit Brechungsindex nHg, der zweite die durch die Faser. Für λ� a
bleibt der Einfluss der Faserdispersion in 1/β2

4 klein und die Variation mit a kann
vernachlässigt werden.

Teilchenzahldichte N

Durch Änderung des Faserradius, bei sonst konstant gehaltenen Parametern, be-
einflusst man nur den Anteil der Faserdispersion zur Phasenanpassung. Dieser
muss entsprechend durch die Dispersion des Mediums kompensiert werden. Dies
wird offensichtlich, wenn man die Phasenfehlanpassung ∆β mit (C.1) und der
Entwicklung

nHg(ωµ) ≈ 1 +
1

2
N Re(χ(1)

a (ωµ))

≡χµ

(C.2)

notiert:
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C. Herleitungen

∆β = 2π

(
3∑
i=1

1 + 1
2
Nχi

λi
−

1 + 1
2
Nχ4

λ4

)
− 1

4πa2

(
3∑
i=1

u2
iλi − u2

4λ4

)

= 2π

(
3∑
i=1

1

λi
− 1

λ4

)
=0

+πN

(
3∑
i=1

χi
λi
− χ4

λ4

)
− 1

4πa2

(
3∑
i=1

u2
iλi − u2

4λ4

)

0
!

= πN

(
3∑
i=1

χi
λi
− χ4

λ4

)
− 1

4πa2

(
3∑
i=1

u2
iλi − u2

4λ4

)
(C.3)

Hier wurde in der zweiten Zeile ausgenutzt, dass sich die reziproken Wellenlängen
der Fundamentalen gerade zu der der Erzeugten addieren. Da die Klammer-Terme
in der letzten Zeile von (C.3) konstant sind, muss die Teilchenzahldichte mit
N ∝ a−2 skalieren, um Phasenanpassung zu gewährleisten.

Modenüberlapp G

Für die Betrachtung von G wird vereinfachend angenommen, dass alle beteiligten
Strahlen in der EH11 Grundmode geführt werden. Das Integral im Zähler des
Ausdrucks

G =

∫∫
A

(∏4
µ=1 J0

(
uµ

r
a

))
dA√∏4

µ=1

(∫∫
A
J0

(
uµ

r
a

)2
dA
) , (C.4)

ist nicht analytisch integrabel. Nähert man jedoch das transversale Profil durch
das einer Gaußmode an, erhält man bei Integration über die Radialkomponente
einen Faktor a2 aus den Exponenten. Für die Integrale im Nenner existiert ein
analytischer Ausdruck:∫ a

0

J0

(
u11

r

a

)2

r dr =
1

2
a2J1 (u11)2 . (C.5)

Somit skaliert G insgesamt mit a−2 und ist damit invers proportional zur Kern-
querschnittsfläche.

C.2 Diffusive Drift mehrerer Isotope

Für die Beschreibung der in Abschnitt 4.1.2 erarbeiteten Transportgleichungen
muss die Diffusion eines Gemisches mehrerer Isotope betrachtet werden. Unter
Vernachlässigung von Masseneffekten, haben die Isotope identische chemische
Eigenschaften und können somit als ununterscheidbar angesehen werden. Der
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C.2. Diffusive Drift mehrerer Isotope

Gesamtfluss J aller Isotope muss demnach das erste Fick’sche Gesetz

J = −D ∂

∂z
N , (C.6)

erfüllen, mit der Diffusionskonstanten D und der Gesamtdichte N . Der Anteil
Ji eines ausgezeichneten Isotops i mit der Dichte Ni an der Gesamtdrift setzt
sich dabei aus zwei Beiträgen zusammen [164]. Zum einen erfährt das Isotop
durch den kollektiven Dichtegradienten ∂zN eine Drift, welche in erster Ordnung
proportional zum lokalen Anteil Ni/N des Isotops an der Gesamtdichte ist. Zum
anderen findet ein Konzentrationsausgleich der eigenen Spezies statt, welcher von
einer Ortsabhängigkeit von Ni herrührt. Die allgemeine Form lautet

Ji = −D̃i
∂

∂z
Ni −Di

Ni

N

∂

∂z
N , (C.7)

mit den Diffusionskonstanten D̃i und Di, welche mit der Wechselwirkung mit
den restlichen Isotopen beziehungsweise der gleichen Spezies assoziiert sind. Dies
reduziert sich unter der vereinfachenden Annahme identischer Diffusivitäten zu

Ji = −D
2

∂

∂z
Ni −

D

2

Ni

N

∂

∂z
N , (C.8)

wobei sich D̃i = Di = D/2 aus der Bedingung ergibt, dass J =
∑

i Ji die Glei-
chung (C.6) erfüllen muss.

Zur Veranschaulichung ist der einfache Fall zweier Isotope gleicher Häufigkeit
in einer geschlossenen Zelle in Abbildung C.1 für unterschiedliche Anfangsbe-
dingungen dargestellt. Es zeigt den zeitlichen Verlauf der Dichteverteilung der
beiden Isotope (rote beziehungsweise blaue Kurven), sowie deren Summe (grün).
Die Anfangsverteilungen sind dabei jeweils als gestrichelte Kurven dargestellt.
Im Beispiel a) wird von einer homogenen Gesamtdichte ausgegangen, wobei die
beiden Isotope zu Beginn getrennt in der linken beziehungsweise rechten Hälfte
der Zelle konzentriert sind. Die Durchmischung der beiden Spezies ändert die Ge-
samtdichte nicht. Es findet nur ein Konzentrationsausgleich untereinander statt.
Die eingebetteten Graphen zeigen die Dichte an einem Ort in der Zelle als Funk-
tion der Zeit. Beim in Abbildung C.1 b) illustrierten Fall hat ein Isotop eine ho-
mogene Anfangsverteilung (blau), während die Dichte des zweiten wieder einen
stufenförmigen Verlauf beschreibt. In der zeitlichen Entwicklung zeigt sich ei-
ne Störung der homogenen Ausgangssituation des einen Isotops auf Grund der
kollektiven Diffusion.
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Abbildung C.1: Diffusive Mischung zweier Isotope. Zeitliche Entwick-
lung der Dichteverteilung der beiden Isotope (rote und blaue Kurven), sowie
der Verteilung der Gesamtdichte (grün). Die Anfangsbedingungen a) homo-
gene Gesamtdichte, b) kollektiver Dichtgradient sind als gestrichelte Kurven
eingezeichnet. Die eingebetteten Graphen zeigen die zeitliche Entwicklung
an ausgewählten Punkten in der Zelle.

C.3 Umrechnung von PMT Zählrate in VUV

Leistung

Um von den in Kapitel 4.2 gemessenen Zählraten am Photomultiplier auf die er-
zeugte vakuumultraviolette Leistung zurückzurechnen, müssen mehrere Faktoren
berücksichtigt werden: Diese umfassen die Ansprechwahrscheinlichkeit des De-
tektors, die Transmission der VUV Optiken sowie die reduzierte Belichtungszeit
durch die Verwendung des Blendenrades für die Lock-in Detektion der Zwei-
Photonen Fluoreszenz. Die unterschiedlichen Elemente sind in Tabelle C.1 auf-
gelistet. Zusammen mit der Photonenenergie von 10,22 eV= 1,64 × 10−18 J bei
121,26 nm erhält man einen Umrechnungsfaktor von

PVUV = 4,3× 10−14nPMT Ws , (C.9)

wobei nPMT die Zählrate in s−1 bezeichnet.
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C.3. Umrechnung von PMT Zählrate in VUV Leistung

Tabelle C.1: Faktoren zur Berechnung der VUV Leistung.

PMT Detektionseffizienz 53 %
Quanteneffizienz des PMT (@ 121,6 nm) 13,54 %
Transmission MgF2 Linse 62 %
Transmission MgF2 Prisma am Durchstoßpunkt 78 %
Transmission Lyman-α Filter (2×) (4,7 %)2 = 0,22 %
Blendenrad 50 %
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Anhang D

Mathematica Quellcode

Die Berechnung der linearen und nichtlinearen Suszeptibilität, sowie Faserpro-
pagationskonstanten und die daraus berechenbaren Phasenanpassungsbedingun-
gen und theoretisch erreichbaren VUV Leistungen lassen sich mit dem hier auf-
geführten Mathematica Programm durchführen.

Bei den Eigenschaften des nichtlinearen Mediums werden wie in Kapitel 2.1.1
und 2.1.2 beschrieben, Druck- und Dopplerverbreiterung der betrachteten Nive-
aus bis n = 13 berücksichtigt. Wegen der Nähe der Fundamentalwellenlängen zu
Übergängen in das 63P1 und 71S0 Niveau enthalten deren Frequenzen Isotopie-
verschiebung und Hyperfeinstrukturaufspaltung.

Bei der Propagation der Lichtfelder in der Hohlfaser sind Leitungsverluste, sowie
Dispersion und Absorption in Kern- und Mantelmaterial implementiert (verglei-
che Abschnitt 2.2.2).

Bei der Berechnung der nichtlinearen Mischeffizienz sind die Parameter Tempe-
ratur (T ), Ein- (∆) und Zwei-Photonen Verstimmung (δ), Faserlänge (L) und
-radius (a) frei wählbar. Das Programm unterstützt Rechnungen zur Erzeugung
verschiedener VUV Wellenlängen (definiert über fV UV und ∆V UV ) und Mi-
schen mit höheren Fasermoden. Im letzten Abschnitt ist die nummerische Lösung
der gekoppelten Amplitudengleichungen für inhomogene Dichteverteilungen oder
QPM Szenarien gegeben.

Das Programm verwendet SI Einheiten und ist hier inklusive aller Materialdaten
in der Form aufgeführt, dass es (abgesehen von etwaigen Zeilenumbrüchen) direkt
in ein Mathematica Notebook kopiert und ausgeführt werden kann.

(* --- HEADER --- *)

(* Definition einiger Hilfsfunktionen zum komfortableren Arbeiten *)
Needs["NonlinearRegression ‘"]
T[x_]:= Transpose[x]
Off [NIntegrate ::"slwcon"]
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D. Mathematica Quellcode

Off[NIntegrate ::"ncvb"]
Off[Reduce ::"ratnz"]
Off[NIntegrate ::"inumr"]
Off[N::"preclg"]
GHz =10^9;
n=1; (* Zähligkeit der azimutalen Rotationssymmetrie Subscript[EH , nm]*)
\[ CapitalDelta]VUV = 0; (* Verstimmung zur VUV Ein -Photon Resonanz *)
\[ Delta ]2\[ Gamma ]=0: (* Verstimmung zur Zwei -Photonen Resonanz *)

(* Erzeugt Auswahlfenster mit oberem Quecksilberniveau , Verstimmungen und
Hohlfasermoden *)

Module [{},
\[ CapitalDelta]VUV=0 GHz;
\[ Delta ]2\[ Gamma ]=0 GHz;
a=25. 10^-6;
Subscript[m, UV]=1;
Subscript[m, blau ]=1;
Subscript[m, grün ]=1;
Subscript[m, Ly\[ Alpha ]]=1;
CreatePalette[

{
Slider[Dynamic[a],{10. 10^ -6 ,100. 10^-6,5. 10^-6}],
TextCell[Row[{"a= ",Dynamic[a/10.^-6],"\[Mu]m \n"}]],
PopupMenu[Dynamic[fVUV ] ,{8225928.5001249 c->"Ly\[Alpha]" ,8246405. c ->"

12^1P"}],Slider[Dynamic [\[ CapitalDelta]VUV],{-200. GHz ,200. GHz ,5.
GHz}],

TextCell[Row[{"\[ CapitalDelta]VUV= ",Dynamic[ \[ CapitalDelta]VUV /(1
10^9)],"GHz \n"}]],

Slider[Dynamic [\[ Delta ]2\[ Gamma ]],{-10. GHz ,10. GHz ,.1 GHz}],
TextCell[Row[{"\[Delta ]2\[ Gamma ]= ",Dynamic[ \[Delta ]2\[ Gamma ]/(1 10^9)

],"GHz \n"}]],
Slider[Dynamic[Subscript[m, UV]],{1,5,1}],
TextCell[Row[{"m_UV= ",Dynamic[Subscript[m, UV]],"\n"}]],
Slider[Dynamic[Subscript[m, blau ]],{1,5,1}],
TextCell[Row[{"m_blau= ",Dynamic[Subscript[m, blau]],"\n"}]],
Slider[Dynamic[Subscript[m, grün ]],{1,5,1}],
TextCell[Row[{"m_grün= ",Dynamic[Subscript[m, grün]],"\n"}]],
Slider[Dynamic[Subscript[m, Ly\[Alpha ]]],{1,5,1}],
TextCell[Row[{"m_Ly\[Alpha ]= ",Dynamic[Subscript[m, Ly\[Alpha ]]],"\n"

}]]},

WindowTitle ->"Parameter",

WindowSize ->{All ,All}];
];

(* Erzeugt Auswahlfenster zum Einfügen häufig benötigter Funktionen *)
CreatePalette [{
Style["Hg Dichte:",Italic] ,PasteButton[Defer[NHg[T]]],

Style["\nBrechungsindizes:",Italic],PasteButton[Defer[nHg[T,f]]],
PasteButton[Defer [\[ Alpha]Hg[T,f]]], PasteButton[Defer [\[ Epsilon]Hg[T,
f]]], PasteButton[Defer [\[ Epsilon]UVFS[f]]],

PasteButton[Defer [\[Chi ]3[\[ CapitalDelta ],\[Delta],T]]],

Style["\nFrequenzen & Co:",Italic],PasteButton[Defer[Subscript[f, Farbe
][\[ CapitalDelta ]]]], PasteButton[Defer[Subscript [\[ Omega], Farbe ][\[
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CapitalDelta ]]]], PasteButton[Defer[Subscript [\[ Lambda], Farbe ][\[
CapitalDelta ]]]],

Style["\nFaser Definitionen:",Italic],PasteButton[Defer[Subscript [\[
Gamma], Farbe][T,\[ CapitalDelta ]]]], PasteButton[Defer[Subscript [\[
Alpha], Farbe][T,\[ CapitalDelta ]]]], PasteButton[Defer[Subscript [\[
Beta], Farbe ][T,\[ CapitalDelta ]]]],

Style["\nLyman \[Alpha]:",Italic],PasteButton[Defer[P4[T,\[ CapitalDelta
],L]]],

Style["\nAbsorption quer zur Faser:",Italic],PasteButton[Defer[Trans[T
,\[ CapitalDelta ]]]], PasteButton[Defer[FindN[frac ,\[ CapitalDelta ]]]],
PasteButton[Defer[FindT[frac ,\[ CapitalDelta ]]]]

}
,WindowTitle ->"Funktionen"];

(* Funktion zum schnellen Speichern und Laden von Mathematica -Ausdrücken
*)

SAVE[what_ ,name_ ]:= Put[what ,ToFileName [{ NotebookDirectory [](*,ToString[
nbdata]*)},ToString[name ]]]

LOAD:=Get[SystemDialogInput["FileOpen",ToFileName [{ NotebookDirectory [],"
nbdata"}],WindowTitle ->"Bitte Datensatz auswählen ..."]]

(* Normierung der Eingangsleistungen *)
Subscript[P, 1]:=1
Subscript[P, 2]:=1
Subscript[P, 3]:=1

(* --- Suszeptibilitäten \[Chi ]^(1) und \[Chi ]^(3) --- *)

(* - Bemerkungen und Konstanten: - *)

(*- Temperaturen in °C
- \[ CapitalDelta ]: Verstimmung zur 6^3 P Resonanz
- \[ Delta]: Verstimmung zu 2\[ Gamma] Resonanz *)
c=299792458; (* Lichtgeschwindigkeit in m/s*)
kb =1.3806504 10^ -23; (*Boltzmann -Konstante [J/K]*)
e=1.602176487 10^ -19; (* Elementarladung [C]*)
me =9.109 10^ -31; (* Ruhemasse Elektron [kg]*)
Da= 1.66054 10^ -27;(* Dalton [kg]*)
mHg =200.59 Da; (* Mittlere Masse von Quecksilber [kg]*)
\[ CurlyEpsilon ]0=8.854 10^ -12; (* elektrische Permittivität des Vakuums [

F/m]*)
a0 =5.2917721086 10^ -11;(* Bohrscher Radius in m*)
Ry = 3.289841960 10^15; (* Rydbergenergie als Frequenz [s^-1] (

Rydbergfrequenz) (nicht Kreisfrequenz) --- ACHTUNG: Missverständliche
Bezeichnung: Eigentlich ist R die Rydbergfrequenz , Ry die

Rydbergenergie und R\[ Infinity] die Rydbergkonstante *)
\[HBar ]=1/(2\[ Pi]) 6.62606896 10^ -34; (*in [Js]*)

(* - Atomdichte Hg - *)
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(* Druck in mbar in Abhängigkeit 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*10^ -3} ,
{40, 8.16*10^ -3} , {60, 3.37*10^ -2} , {80, 1.18*10^ -1} ,{100 ,

3.62*10^ -1} ,{120 , 9.84*10^ -1} ,{140 , 2.43}, {160, 5.5}, {180,
1.16*10} ,{200 , 2.28*10} , {220, 41.6} ,{240 , 75.4} , {260,
1.28*10^2} ,{280 , 2.09*10^2} , {300, 3.29*10^2} , {320, 5.02*10^2} ,

{340, 7.44*10^2} , {350, 8.96*10^2}};

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

(* Hg -Dichte in m^-3 in Abhängigkeit von der Temperatur in °C , 10^2
kommt von Umrechnung mbar -> Pa*)

NHg[T_]:= pvonT[T]*10^2/( kb*(T+273.15))

(* - Frequenzen und Übergänge im Quecksilber - *)
FARBE={UV ,blau ,grün ,Ly\[ Alpha ]}; (* indiziert die einzelnen Farben *)

Frequenzen werden aus Energieniveaus des ^202 Hg in m^-1 berechnet.
Subscript[f, UV][\[ CapitalDelta]_]:=c 3941212.2+\[ CapitalDelta]
Subscript[f, blau ][\[ CapitalDelta]_]:=c(6392805.7 -3941212.2) -\[

CapitalDelta ]+\[ Delta ]2\[ Gamma]
Subscript[f, Ly\[ Alpha ]][\[ CapitalDelta]_]:= fVUV +\[ CapitalDelta]VUV
Subscript[f, grün ][\[ CapitalDelta]_]:= Subscript[f, Ly\[ Alpha ]][\[

CapitalDelta ]]-( Subscript[f, UV][\[ CapitalDelta ]]+ Subscript[f, blau
][\[ CapitalDelta ]]) -\[Delta ]2\[ Gamma]

Subscript [\[ Omega], i_][\[ CapitalDelta]_]:=2\[ Pi] Subscript[f, i][\[
CapitalDelta ]] (* Kreisfrequenz *)

Subscript [\[ Lambda], i_][\[ CapitalDelta]_]:=(c/Subscript[f, i][\[
CapitalDelta ]]) (* Wellenlänge *)

(* - Homogene Verbreiterungen - *)

(* Breiten für Rechnung in Kreisfrequenz ausgedrückt *)

\[ Gamma ]63Pn =(125. 10^ -9)^-1; (* natürliche Liniebreite aus [Benck Dakin
JOSA B 6 11 (1989)]*)

\[ Gamma ]71Sn =(32.1 10^ -9)^-1; (* natürliche Liniebreite aus [Benck Dakin
JOSA B 6 11 (1989)] *)

(* Abschätzung der Temperaturabhängigkeit der 7^1 S Druckverbreiterung
aus der gemessenen Verbreiterung von Subscript [\[ CapitalDelta], C
]=2\[ Pi]\[ Cross ]0.1 GHz @ T=130°C in Diss. M. Scheid - dabei ist
natürliche Linienbreite mit eingerechnet *)

coll71S=konst/. FindRoot [2\[Pi] .1 GHz -\[Gamma ]71Sn== konst NHg [130] Sqrt
[(16 kb (130+273.15))/(\[Pi] mHg)] ,{konst ,10^ -22}];

\[ Gamma ]71 SDruck[T_]:= coll71S NHg[T]Sqrt [((16 kb (T+273.15))/(\[Pi] mHg)
)](* Druckverbreiterung 7^1 S*)

PB63P[T_]:=4 (\[Pi]/Sqrt [3]) 2.07 ((e^2 0.024 ‘) /(32 (\[Pi]^3) \[
CurlyEpsilon ]0 me Subscript[f, UV][0] )) NHg[T] (* Druckverbreiterung
6^3 P*)

isolist ={198 ,199 ,200 ,201 ,202 ,204}; (* Liste der Isotope *)

(* Tabelle mit den 6^3 P Daten , inkl. Hyperfeinstrukturaufspaltung *)
Hg63Plevels ={{{{"6^3P:^198Hg"
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,39412.45896644897 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.09968 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}} ,{{{{{"6^3P:^199Hg , F=1/2"
,39411.94577808851 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.16873 ‘ ,1/3 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}},{{{"6^3P:^199 Hg F=3/2"
,39412.68348844145 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.16873 ‘ ,2/3 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}}}} ,{{{"6^3P:^200Hg"
,39412.29868890123 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.23096 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}} ,{{{{{"6^3P:^201Hg , F=1/2"
,39412.68385536195 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.13181 ‘ ,1/6 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}},{{{"6^3P:^201Hg, F=3/2"
,39412.431947757264 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.13181 ‘ ,1/3 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}},{{{"6^3P:^201Hg, F=5/2"
,39411.96542501372 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.13181 ‘ ,1/2 ,\[ Gamma ]63Pn
, -1 ,3}}}}} ,{{{"6^3P:^202Hg ," ,39412.122 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.29863 ‘ ,1 ,\[
Gamma ]63Pn , -1 ,3}}},{{{"6^3P:^204Hg,"
,39411.948313175635 ‘ ,0.024 ‘ ,0.0022 ‘ ,0.06865 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]63Pn , -1 ,3}}}};

(* Tabelle mit den 7^1 S Daten *)
Hg71Slevels ={{"7^1S:^198Hg" ,63928.3343 ‘ ,0 ,0 ,0.09968 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn

,1,1},{"7^1S:^199 Hg" ,63928.3169 ‘ ,0 ,0 ,0.16873 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn ,1,1},{"
7^1S:^200Hg" ,63928.2025 ‘ ,0 ,0 ,0.23096 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn ,1,1},{"7^1S:^201
Hg" ,63928.1586 ‘ ,0 ,0 ,0.13181 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn ,1,1},{"7^1S:^202Hg"
,63928.057 ‘ ,0 ,0 ,0.29863 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn ,1,1},{"7^1S:^204Hg"
,63927.9137 ‘ ,0 ,0 ,0.06865 ‘ ,1 ,\[ Gamma ]71Sn ,1 ,1}};

(* Tabelle mit den von S-Zuständen erreichbaren Niveaus.
Zerfallskonstante Subscript[A, 21] aus f-value Subscript[f, 12]=
Subscript[g, 2]/ Subscript[g, 1] (2\[Pi] Subscript [\[ Epsilon], 0]
Subscript[m, e] c^3)/( Subscript [\[ Omega], 21]^2 e^2) Subscript[A, 12]
(" Einstein coefficients , crossections , ... ") abgeschätzt.*)

Hglevels :={{"6^1P"
,54068.781 ‘ ,1.15 ‘ ,0.15 ‘ ,1 ,1 ,2.242645610815232 ‘*^9 , -1 ,3} ,{"7^3P"
,69661.89 ‘ ,1/100000 ,0.11 ‘ ,1 ,1 ,32371.30142987044 ‘ ,1 ,1} ,{"7^1P"
,71295.15 ‘ ,0.02 ‘ ,1.24 ‘ ,1 ,1 ,6.781404081226404 ‘*^7 ,1 ,1} ,{"8^3P"
,76467.067 ‘ ,0.0014 ‘ ,0.00012 ‘ ,1 ,1 ,5.460677824250252 ‘*^6 ,1 ,1} ,{"8^1P"
,76863.264 ‘ ,0.01 ‘ ,0.029 ‘ ,1 ,1 ,3.941007843182835 ‘*^7 , -1 ,1} ,{"(^2
Subscript[D, 5/2])6p’^1P"
,78813. ‘ ,0.15 ‘ ,0.018 ‘ ,1 ,1 ,6.21522178712602 ‘*^8 ,1 ,1} ,{"9^3P"
,79412.745 ‘ ,0.0055 ‘ ,1/20000 ,1 ,1 ,2.3137304351828746 ‘*^7 , -1 ,1} ,{"9^1P"
,79964.1 ‘ ,0.07 ‘ ,0.029 ‘ ,1 ,1 ,2.985779973054198 ‘*^8 ,1 ,1} ,{"10^3P"
,80916.686 ‘ ,0.0018 ‘ ,2.6 ‘*^ -7 ,1 ,1 ,7.861733789424396 ‘*^6 ,1 ,1} ,{"10^1P"
,81153.614 ‘ ,0.0155 ‘ ,0.0097 ‘ ,1 ,1 ,6.809529122332989 ‘*^7 ,1 ,1} ,{"11^3P"
,81811.876 ‘ ,0.0011 ‘ ,1.6 ‘*^ -6 ,1 ,1 ,4.911283922361052 ‘*^6 ,1 ,1} ,{"11^1P"
,81942.444 ‘ ,0.005 ‘ ,0.005 ‘ ,1 ,1 ,2.2395330905888006 ‘*^7 ,1 ,1} ,{"12^3P"
,82379. ‘ ,0.0008 ‘ ,7.499999999999999 ‘*^ -6 ,1 ,1 ,3.6215348766957843 ‘*^6 ,

1,1},{"12^1P"
,82464.05 ‘ ,0.0023 ‘ ,0.0025 ‘ ,1 ,1 ,1.0433422871464968 ‘*^7 ,1 ,1} ,{"13^3P"
,82765.9 ‘ ,0.0005 ‘ ,0.000017 ‘ ,1 ,1 ,2.284770284432214 ‘*^6 ,1 ,1} ,{"13^1P"
,82823.94 ‘ ,0.0011 ‘ ,0.0015 ‘ ,1 ,1 ,5.033546806403864 ‘*^6 ,1 ,1} ,{"(^2
Subscript[D, 3/2])6p’^1P"
,88760. ‘ ,0.53 ‘ ,0.061 ‘ ,1 ,1 ,2.7853521480793166 ‘*^9 ,1 ,1}}

(* Funktion zum darstellen einer Niveautabelle mit Erklärung der Spalten
*)

ShowTable[tab_ ]:= TableForm[tab/.t->100 ,TableHeadings ->{None ,{"Niveau","
Energie/cm^-1","f: 6^1S -> n^(2S+1)P","f: 7^1S -> n^(2S+1)P","
Häufigkeit","Verzw.verh.","\[ Gamma] nat/Hz","Sign(Subscript[p, nm]
Subscript[p, mg])","Subscript[g, u]","Subscript [\[ CapitalGamma],

133



D. Mathematica Quellcode

Druck] von 6^1S (T=100°C)"}}]

(* Zusammenfassen der Tabellen , indiziert nach den unterschiedlichen
Isotopen *)

MergeTables[org_ ,tabs___ ]:= Partition[Flatten[Prepend[org ,{tabs }]],9]
For[i=198,i<204,i++,
If[i== 203,
Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1]= MergeTables[Hglevels ,Hg71Slevels [[i

-197]] , Hg63Plevels [[i-197]]]; ,
Subscript[Hg\[Chi]3levels , i]= MergeTables[Hglevels ,Hg71Slevels [[i-197]] ,

Hg63Plevels [[i -197]]];]
]

For[i=198,i<204,i++,
If[i== 203,
Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1]= Table[Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1][[j

]]~ Join~{ Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1][[j ,7]]+2 \[Pi] 4 \[Pi]/Sqrt
[3] 2.07 (e^2 Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1][[j ,3]]) /(32 \[Pi]^3 \[
CurlyEpsilon ]0 me (c 100 Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1][[j,2]])) NHg[
t]},{j,1,Length[Subscript[Hg\[Chi]3levels , i+1]]}];

,
Subscript[Hg\[Chi]3levels , i]= Table[Subscript[Hg\[Chi]3levels , i][[j]]~

Join~{ Subscript[Hg\[Chi]3levels , i][[j ,7]]+2 \[Pi] 4 \[Pi]/Sqrt [3]
2.07 (e^2 Subscript[Hg\[Chi]3levels , i][[j,3]]) /(32 \[Pi]^3 \[
CurlyEpsilon ]0 me (c 100 Subscript[Hg\[Chi]3levels , i][[j,2]])) NHg[t
]},{j,1,Length[Subscript[Hg\[Chi]3levels , i]]}];

]
]

(* - Berechnung von Subscript [\[ Chi], a]^(1) und komplexem
Brechungsindex - *)

vw[T_]:= Sqrt [(2 kb)/mHg (T+ 273.15)](*1D Maxwell Boltzmann:
wahrscheinlichste Geschwindigkeit in m/s*)

(* Summe über alle erreichbaren Dipolübergänge:*)
\[Chi]1 levels=MergeTables[Hglevels ,Hg63Plevels ];
\[Chi]1 levels=Module [{lst},
lst=Table [\[ Chi]1 levels [[i]]~ Join ~{\[ Chi]1 levels [[i ,7]]+2 \[Pi] 4 \[Pi]/

Sqrt [3] 2.07 (e^2 \[Chi]1 levels [[i,3]]) /(32 \[Pi]^3 \[ CurlyEpsilon ]0
me (c 100\[ Chi]1 levels [[i,2]]))NHg[t]},{i,1,Length [\[ Chi]1 levels ]}];

lst];
levelsum[f_,v_,T_]:= Evaluate [\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(n = 1\), \( Length [\[ Chi]1 levels ]\)

]\(\((\[ Chi]1 levels [\([\) \(n, 3\) \(]\)] \[Chi]1 levels [\([\) \(n, 5\)
\(]\)] \[Chi]1 levels [\([\) \(n, 6\) \(]\)])\)/\((

\* SuperscriptBox [\((2 \[Pi]\ c\ 100 \[Chi]1 levels [\([\) \(n, 2\) \(]\) ])
\), \(2\)] -

\* SuperscriptBox [\((2 \[Pi]\ f\ \((1 +
\* FractionBox [\(v\), \(c\)])\) + I\
\* FractionBox [\(\[ Chi]1 levels [\([\) \(n, 10\) \(]\)] /. t -> T\), \(2\) ])

\), \(2\)])\)\)\)]
\[Chi]1a[T_,f_]:=e^2/(\[ CurlyEpsilon ]0 me) 1/( Sqrt [\[Pi]]vw[T])

NIntegrate [(E^-(v/vw[T])^2 levelsum[f,v,T]) ,{v,-5 vw[T],0,5 vw[T]}]

(* Berechnung von Brechungsindex und Dielektrizitätskonstante aus der
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linearen Suszeptibilität *)
nHg[T_ ,f_]:= Sqrt [1+ NHg[T]\[ Chi]1a[T,f]]
\[ Epsilon]Hg[T_ ,f_]:= nHg[T,f]^2

(* - Berechnung von \[Chi ]^(3) - *)

(* partielle Suszeptibilitäten *)

p61s[iso_ ,m_]:=e a0 Sqrt[(Ry Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso ][[m,6]]
Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso][[m ,3]])/(c 100 Subscript[Hg\[Chi]3
levels , iso ][[m ,2]])]

p71s[iso_ ,m_]:=e a0 Sqrt[(Ry Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso ][[m,6]]
Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso][[m,4]] Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso
][[m ,9]])/(c 100 Abs[Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso ][[1 ,2]]-
Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso][[m ,2]]])]Subscript[Hg\[Chi]3levels ,
iso][[m,8]]

Subscript [\[Chi]12, iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,v_ ,T_ ]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(m = 2\), \( Length[
\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]]\) ]\((\(( p61s[iso , m] p71s[

iso , m])\) /\((\((2 \[Pi]\ c\ 100
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(m, 2\) \(]\) ])\)

\((1 +
\* FractionBox [\(v\), \(c\)])\) - I\ \(
\* FractionBox [\(1\) , \(2\)] \((
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(m, 10\) \(]\)] /.

t -> T)\)\) - 2 \[Pi]\
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(UV\)]\) [\[ CapitalDelta ]])\) + \(( p61s[iso , m]

p71s[iso , m])\) /\((\((2 \[Pi]\ c\ 100
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(m, 2\) \(]\) ])\)

\((1 +
\* FractionBox [\(v\), \(c\)])\) - I \(
\* FractionBox [\(1\) , \(2\)] \((
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(m, 10\) \(]\)] /.

t -> T)\)\)\ - 2 \[Pi]\
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(blau\)]\) [\[ CapitalDelta] - \[Delta ]])\))\)\)
Subscript [\[Chi]34, iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,v_ ,T_ ]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(\[Nu] = 2\), \( Length[
\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]]\) ]\((\(( p61s[iso , \[Nu]]

p71s[iso , \[Nu]])\) /\((\((2 \[Pi]\ c\ 100
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(\[Nu], 2\) \(]\)

])\) \((1 +
\* FractionBox [\(v\), \(c\)])\) - I\ \(
\* FractionBox [\(1\) , \(2\)] \((
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(\[Nu], 10\) \(]\)

] /. t -> T)\)\) - 2 \[Pi]\
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(Ly\[Alpha ]\) ]\) [\[ CapitalDelta ]])\) + \(( p61s[

iso , \[Nu]] p71s[iso , \[Nu]])\) /\((\((2 \[Pi]\ c\ 100
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(\[Nu], 2\) \(]\)

])\) \((1 +
\* FractionBox [\(v\), \(c\)])\) - I\ \(
\* FractionBox [\(1\) , \(2\)] \((
\(\* SubscriptBox [\(Hg\[Chi]3 levels \), \(iso\)]\) [\([\) \(\[Nu], 10\) \(]\)

] /. t -> T)\)\) + 2 \[Pi]\ \((
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(grün \)]\) [\[ CapitalDelta ]] - \[Delta ])\))\))\)

\)
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(* Berechnung von | S(Subscript [\[ Omega], 1] + Subscript [\[ Omega], 2])
(|^2) *)

Subscript[Sdv , iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,v_ ,T_ ]:=1/( Sqrt [\[Pi]]vw
[T]) E^-(v/vw[T]) ^2/((2 \[Pi] c 100 Subscript[Hg\[Chi]3levels , iso
][[1 ,2]]) (1+ v/c)-I (\[ Gamma ]71Sn +\[ Gamma ]71 SDruck[T])/2 -2\[Pi](
Subscript[f, UV][\[ CapitalDelta ]]+ Subscript[f, blau ][\[ CapitalDelta
]-\[ Delta ]]))

(*\[Chi ]^(3) *)

Subscript [\[Chi]3a, iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_]:= NIntegrate
[1/(6 \[ CurlyEpsilon ]0 \[HBar ]^3) Subscript [\[Chi]12, iso ][\[
CapitalDelta ],\[ Delta],v,T] Subscript [\[ Chi]34, iso ][\[ CapitalDelta
],\[ Delta],v,T] Subscript[Sdv , iso ][\[ CapitalDelta ],\[Delta],v,T],{v
, -1000 ,1000}]

\[Chi]3a[\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_ ]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(n = 1\), \( Length[isolist ]\) ]\(

Hg71Slevels [\([\) \(n, 5\) \(]\)]
\(\* SubscriptBox [\(\[ Chi]3a\), \( isolist [\([\) \(n\)\(]\) ]\) ]\) [\[

CapitalDelta], \[ Delta], T]\)\)
\[Chi ]3[\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_]:= NHg[T]\[ Chi]3a[\[ CapitalDelta

],\[ Delta],T]

(* Berechnung des Zwei -Photonen Absorptionswirkungsquerschnittes aus der
nichtlinearen Suszeptibilität *)

Subscript [\[ Sigma ]2\[ Gamma], iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_ ]:=1/\[
HBar ]^4 1/(4 \[ CurlyEpsilon ]0^2 c^2) Re[NIntegrate[Abs[ Subscript [\[
Chi]12, iso ][\[ CapitalDelta ],\[ Delta],v,T] ]^2 Im[ Subscript[Sdv ,
iso ][\[ CapitalDelta ],\[ Delta],v,T]],{v, -1000 ,1000}]]

\[ Sigma ]2\[ Gamma ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_ ]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(n = 1\), \( Length[isolist ]\) ]\(

Hg71Slevels [\([\) \(n, 5\) \(]\) ]\
\(\* SubscriptBox [\(\[ Sigma ]2\[ Gamma ]\), \( isolist [\([\) \(n\)\(]\) ]\) ]\)

[\[ CapitalDelta], \[ Delta], T]\)\)
Subscript [\[ Alpha ]2\[ Gamma], iso_ ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_]:=NHg[T

]Subscript [\[ Sigma ]2\[ Gamma], iso ][\[ CapitalDelta ],\[ Delta],T]
\[ Alpha ]2\[ Gamma ][\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,T_]:= NHg[T]\[ Sigma ]2\[ Gamma

][\[ CapitalDelta ],\[Delta],T]

(* --- Faser --- *)

(* - komplexer Brechungsindex von UVFS - *)

\[ Lambda]nk
={{1.204 ‘*^ -7 ,2.048 ‘ ,0.925 ‘} ,{1.21 ‘*^ -7 ,2.152 ‘ ,0.81 ‘} ,{1.215 ‘*^ -7 ,

2.24 ‘ ,0.715 ‘} ,{1.228 ‘*^ -7 ,2.332 ‘ ,0.46 ‘} ,{1.24 ‘*^ -7 ,2.33 ‘ ,0.323 ‘} ,
{1.252 ‘*^ -7 ,2.292 ‘ ,0.236 ‘} ,{1.305 ‘*^ -7 ,2.092 ‘ ,0.0561 ‘} ,{1.362 ‘*^ -7 ,
1.935 ‘ ,0.0228 ‘} ,{1.425 ‘*^ -7 ,1.825 ‘ ,0.0109 ‘} ,{1.512 ‘*^ -7 ,1.73 ‘ ,
0.00463 ‘} ,{1.631 ‘*^ -7 ,1.653 ‘ ,0} ,{1.837 ‘*^ -7 ,1.582 ‘ ,0} ,{1.984 ‘*^ -7 ,
1.554 ‘ ,0} ,{2.13856 ‘*^ -7 ,1.53429 ‘ ,0} ,{2.26747 ‘*^ -7 ,1.52276 ‘ ,0} ,
{2.37833 ‘*^ -7 ,1.51474 ‘ ,0} ,{2.39938 ‘*^ -7 ,1.51338 ‘ ,0} ,{2.48272 ‘*^ -7 ,
1.50841 ‘ ,0} ,{2.65204 ‘*^ -7 ,1.50004 ‘ ,0} ,{2.69885 ‘*^ -7 ,1.49805 ‘ ,0} ,
{2.75278 ‘*^ -7 ,1.49592 ‘ ,0} ,{3.61051 ‘*^ -7 ,1.47512 ‘ ,0} ,{3.65015 ‘*^ -7 ,
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1.47453 ‘ ,0} ,{4.04656 ‘*^ -7 ,1.46961 ‘ ,0} ,{4.35835 ‘*^ -7 ,1.46669 ‘ ,0} ,
{4.67816 ‘*^ -7 ,1.46429 ‘ ,0} ,{4.86133 ‘*^ -7 ,1.46313 ‘ ,0} ,{5.08582 ‘*^ -7 ,
1.46187 ‘ ,0} ,{5.46074 ‘*^ -7 ,1.46008 ‘ ,0} ,{5.76959 ‘*^ -7 ,1.45885 ‘ ,0} ,
{5.79065 ‘*^ -7 ,1.45877 ‘ ,0} ,{5.87561 ‘*^ -7 ,1.45847 ‘ ,0}};
(* Interpolation hat nur in der Nähe der Fundamentalwellenlängen und bei

Lyman -\[ Alpha] Gültigkeit.*)
\[ Epsilon]UVFS[f_]:= Module [{n,k},
n=Interpolation[Table [{\[ Lambda]nk[[i,1]] ,\[ Lambda]nk[[i,2]]} ,{i,1,

Length [\[ Lambda]nk]}]];
k=Interpolation[Table [{\[ Lambda]nk[[i,1]] ,\[ Lambda]nk[[i,3]]} ,{i,1,

Length [\[ Lambda]nk]}]];
(n[c/f]+I k[c/f])^2
]

(* - Definitionen für Fasermoden - *)
Subscript[u, n_ ,m_]:=N[BesselJZero[n-1,m]]
\[Nu][T_ ,f_]:= Sqrt [\[ Epsilon]UVFS[f]/\[ Epsilon]Hg[T,f]]
Subscript [\[ Lambda], Farbe_ ][\[ CapitalDelta]_]:=c/Subscript[f, Farbe ][\[

CapitalDelta ]]
Subscript [\[Nu], Farbe_ ][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=1/2 ((\[Nu][T,Subscript[f

, Farbe ][\[ CapitalDelta ]]]) ^2+1)/Sqrt [(\[Nu][T,Subscript[f, Farbe ][\[
CapitalDelta ]]]) ^2-1]

Subscript [\[ Gamma], Farbe_ ][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=(2\[ Pi] nHg[T,
Subscript[f, Farbe ][\[ CapitalDelta ]]])/Subscript [\[ Lambda], Farbe ][\[
CapitalDelta ]] (1-1/2 (( Subscript[u, n,Subscript[m, Farbe ]] Subscript
[\[ Lambda], Farbe ][\[ CapitalDelta ]]) /(2 \[Pi] a))^2 (1-I (Subscript
[\[Nu], Farbe][T,\[ CapitalDelta ]] Subscript [\[ Lambda], Farbe ][\[
CapitalDelta ]]) /(\[Pi] a)))

(* Propagationskonstante *)
Subscript [\[ Beta], Farbe_ ][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=Re[Subscript [\[ Gamma],

Farbe][T,\[ CapitalDelta ]]]
Subscript [\[ Alpha], Farbe_ ][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=2 Im[Subscript [\[ Gamma

], Farbe][T,\[ CapitalDelta ]]]

(* - Phasenanpassung - *)
\[ CapitalDelta ]\[ Beta][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Beta ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\)-Subscript [\[ Beta], Ly\[Alpha ]][T,\[ CapitalDelta ]]
\[ CapitalDelta ]\[ Gamma ][T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=\!\(
\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Gamma ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\)-Subscript [\[ Gamma], Ly\[Alpha ]][T,\[ CapitalDelta ]]
(* --- Lyman \[ Alpha] Produktion in Faser --- *)

(*\[ CapitalDelta] - Verstimmung zum 6^3 P
\[ Delta] - Verstimmung zum 7^1 S
T - Temperatur
L - Faserlänge *)

(* - Definitionen - *)
Subscript[J, 1]:= BesselJ [0,( BesselJZero[n-1, Subscript[m, UV]]\[ Rho])/a
]

Subscript[J, 2]:= BesselJ [0,( BesselJZero[n-1, Subscript[m, blau ]]\[ Rho])
/a]
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Subscript[J, 3]:= BesselJ [0,( BesselJZero[n-1, Subscript[m, grün ]]\[ Rho])
/a]

Subscript[J, 4]:= BesselJ [0,( BesselJZero[n-1, Subscript[m, Ly\[ Alpha
]]]\[ Rho])/a]

G:=N[Evaluate [( NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, 1] Subscript[J, 2]
Subscript[J, 3] Subscript[J, 4],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}]) /\[ Sqrt ](( NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, 4] Subscript[J
, 4],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta],0,2 \[Pi]}])(NIntegrate [\[
Rho] Subscript[J, 3] Subscript[J, 3],{\[ Rho],0,a}] Integrate [1,{\[
Theta],0,2 \[Pi]}])(NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, 2] Subscript[J,
2],{\[ Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta],0,2 \[Pi]}])(NIntegrate [\[ Rho]
Subscript[J, 1] Subscript[J, 1],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta

],0,2 \[Pi]}]))]]
P4[T_ ,\[ CapitalDelta]_,L_ ]:=(3/2 Subscript [\[ Omega], Ly\[Alpha ]][\[

CapitalDelta ]]^2/(c^3 \[ CurlyEpsilon ]0 Subscript [\[ Beta], Ly\[Alpha
]][T,\[ CapitalDelta ]]) G)^2 Re[nHg[T,Subscript[f, Ly\[ Alpha ]][\[
CapitalDelta ]]]]/\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Product ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\ \(Re[nHg[T,
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\) [\[ CapitalDelta

]]]]\) \) (Abs [\[ Chi ]3[\[ CapitalDelta],0,T]])^2 Subscript[P, 1]
Subscript[P, 2] Subscript[P, 3](E^( -(\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\))L)+E^(-Subscript [\[ Alpha], Ly\[Alpha ]][T,\[
CapitalDelta ]] L)-2Cos[L \[ CapitalDelta ]\[ Beta][T,\[ CapitalDelta ]]]E
^( -(1/2)L \!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(4\) ]\((
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]])\)\(\ \)\)))/(\[ CapitalDelta ]\[ Beta][T,\[ CapitalDelta
]]^2+1/4 (\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\)-Subscript [\[ Alpha], Ly\[Alpha ]][T,\[ CapitalDelta
]]) ^2)

P4[T_ ,\[ CapitalDelta]_,\[ Delta]_,L_ ]:=(3/2 Subscript [\[ Omega], Ly\[Alpha
]][\[ CapitalDelta ]]^2/(c^3 \[ CurlyEpsilon ]0 Subscript [\[ Beta], Ly\[
Alpha ]][T,\[ CapitalDelta ]]) G)^2 Re[nHg[T,Subscript[f, Ly\[ Alpha ]][\[
CapitalDelta ]]]]/\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Product ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\ \(Re[nHg[T,
\(\* SubscriptBox [\(f\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\) [\[ CapitalDelta

]]]]\) \) (Abs [\[ Chi ]3[\[ CapitalDelta ],\[Delta],T]])^2 Subscript[P, 1]
Subscript[P, 2] Subscript[P, 3](E^( -(\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\))L)+E^(-Subscript [\[ Alpha], Ly\[Alpha ]][T,\[
CapitalDelta ]] L)-2Cos[L \[ CapitalDelta ]\[ Beta][T,\[ CapitalDelta ]]]E
^( -(1/2)L \!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(4\) ]\((
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]])\)\(\ \)\)))/(\[ CapitalDelta ]\[ Beta][T,\[ CapitalDelta
]]^2+1/4 (\!\(

\* UnderoverscriptBox [\(\[ Sum ]\), \(i = 1\), \(3\) ]\(
\(\* SubscriptBox [\(\[ Alpha ]\), \(FARBE [\([\) \(i\)\(]\) ]\) ]\)[T, \[

CapitalDelta ]]\)\)-Subscript [\[ Alpha], Ly\[Alpha ]][T,\[ CapitalDelta
]]) ^2)

(* --- Inhomogene Dichte --- *)

(* - Lösen der DGL mit inhomogener Dichteverteilung bei gegebener
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Temperaturverteilung - *)

(* Bestimmung der optimalen Phasenanpassungstemperatur *)
Topt=FindRoot [\[ CapitalDelta ]\[ Beta][T,-50 GHz ]==0,{T ,100}][[1 ,2]];//

Quiet

(* Beispiele für inhomogene Dichteverteilungen in der Nähe der optimalen
Temeratur *)

(* Tinhom[z_]:= -(.05/2) .25 Topt +25 .05 Topt (z-.1) ^2+1 Topt*)
(* Tinhom[z_ ]:=.5 .025 Topt -.025 Topt z+1Topt*)
Tinhom[z_]:= -.5 .025 Topt+5 .025 Topt z+1Topt
(* Tinhom[z_]:= Topt*)
(* arbdat=Table[{i,RandomVariate[NormalDistribution[Topt ,1]]} ,{i

,0 ,1 ,.02}];
Tarb=Interpolation[Table[BSplineFunction[arbdat ][i],{i,0 ,1 ,.01}]];
Tinhom[z_]:= Tarb[z]*)

(* Modul zur Berechnung der Effizienz bei inhomogener Dichteverteilung
mit direkter Speicherung der nummerischen Daten in der Datei "
filename ".*)

Pnorm[n_,T_ ,\[ CapitalDelta]_]:=\[ Sqrt]( Subscript[P, n] (1/2 Re[nHg[T,
Subscript[f, FARBE[[n]]][\[ CapitalDelta ]]]]c \[ CurlyEpsilon ]0
NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, n] Subscript[J, n],{\[Rho],0,a}]
Integrate [1 ,{\[ Theta],0,2 \[Pi]}] )^-1)

P4inhom [\[ CapitalDelta]_]:= Module [{ HEADER ={},filename ,NHginhom ,\[ Chi]3
inhom ,\[ Alpha ]1,\[ Alpha ]2,\[ Alpha ]3,\[ Alpha ]4,\[ Beta ]1,\[ Beta ]2,\[
Beta ]3,\[ Beta]4,d\[Beta]1,d\[Beta]2,d\[Beta]3,d\[Beta ]4,\[
CapitalDelta ]\[ Beta]inhom ,nHg1 ,nHg2 ,nHg3 ,nHg4},

HEADER ={"a= "<>ToString[a/10^-6]<>"\[Mu]m","\[ CapitalDelta]UV= "<>
ToString [\[ CapitalDelta ]/GHz]<>"GHz","\[ Lambda]VUV= "<>ToString [(c /
fVUV)/10^-9]<>"nm","\[ CapitalDelta]VUV= "<>ToString [\[ CapitalDelta]
VUV/GHz]<>"GHz","Subscript[m, UV]= "<>ToString[Subscript[m, UV]],"
Subscript[m, blau]= "<>ToString[Subscript[m, blau]],"Subscript[m,
grün ]= "<>ToString[Subscript[m, grün]],"Subscript[m, Ly\[ Alpha ]]= "<>
ToString[Subscript[m, Ly\[Alpha ]]]};

filename=DateString [{"InhomogeneDichte_","Year","_","Month","_","Day","
__","Hour","-","Minute",".dat"}];

F=N[Evaluate [( NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, 1] Subscript[J, 2]
Subscript[J, 3] Subscript[J, 4],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}]) /(( NIntegrate [\[Rho] Subscript[J, 4] Subscript[J,
4],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta],0,2 \[Pi]}]))]];

NHginhom=Evaluate[pvonT[Tinhom[z]]*10^2/( kb*( Tinhom[z]+273.15))];
\[Chi]3 inhom=Evaluate[NHginhom \[Chi]3a[\[ CapitalDelta],0,Tinhom[z]]];

\[ Alpha ]1= Evaluate[Subscript [\[ Alpha], FARBE [[1]]][ Tinhom[z],\[
CapitalDelta ]]];

\[ Alpha ]2= Evaluate[Subscript [\[ Alpha], FARBE [[2]]][ Tinhom[z],\[
CapitalDelta ]]];

\[ Alpha ]3= Evaluate[Subscript [\[ Alpha], FARBE [[3]]][ Tinhom[z],\[
CapitalDelta ]]];

\[ Alpha ]4= Evaluate[Subscript [\[ Alpha], FARBE [[4]]][ Tinhom[z],\[
CapitalDelta ]]];

\[Beta ]1= Interpolation[Table [{z,Subscript [\[ Beta], FARBE [[1]]][ Tinhom[z
],\[ CapitalDelta ]]},{z ,0 ,0.2 ,0.001}]];
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\[Beta ]2= Interpolation[Table [{z,Subscript [\[ Beta], FARBE [[2]]][ Tinhom[z
],\[ CapitalDelta ]]},{z ,0 ,0.2 ,0.001}]];

\[Beta ]3= Interpolation[Table [{z,Subscript [\[ Beta], FARBE [[3]]][ Tinhom[z
],\[ CapitalDelta ]]},{z ,0 ,0.2 ,0.001}]];

\[Beta ]4= Interpolation[Table [{z,Subscript [\[ Beta], FARBE [[4]]][ Tinhom[z
],\[ CapitalDelta ]]},{z ,0 ,0.2 ,0.001}]];

\[ CapitalDelta ]\[ Beta]inhom[x_]:=\[ Beta ]1[x]+\[ Beta ]2[x]+\[ Beta ]3[x]-\[
Beta ]4[x];

nHg1=Evaluate[Re[nHg[Tinhom [0], Subscript[f, FARBE [[1]]][\[ CapitalDelta
]]]]];

nHg2=Evaluate[Re[nHg[Tinhom [0], Subscript[f, FARBE [[2]]][\[ CapitalDelta
]]]]];

nHg3=Evaluate[Re[nHg[Tinhom [0], Subscript[f, FARBE [[3]]][\[ CapitalDelta
]]]]];

nHg4=Evaluate[Re[nHg[Tinhom [0], Subscript[f, FARBE [[4]]][\[ CapitalDelta
]]]]];

s=NDSolve[
{A4 ’[z] -(2\[ Beta]4’[z](z \[Beta ]4[z]-I)-I \[Beta ]4[z] \[ Alpha ]4)/(2I

(\[ Beta ]4[z]+ z \[Beta]4’[z]))A4[z]==6 I \[Chi]3 inhom (Subscript [\[
Omega], FARBE [[4]]][\[ CapitalDelta ]]^2) /(8c^2 (\[ Beta ]4[z]+z \[Beta
]4’[z])) A1[z] A2[z] A3[z] F E^(I \[ CapitalDelta ]\[ Beta]inhom[z] z),

A1 ’[z] -(2\[ Beta]1’[z](z \[Beta ]1[z]-I)-I \[Beta ]1[z] \[ Alpha ]1)/(2I (\[
Beta ]1[z]+ z \[Beta]1’[z]))A1[z]== 0,

A2 ’[z] -(2\[ Beta]2’[z](z \[Beta ]2[z]-I)-I \[Beta ]2[z] \[ Alpha ]2)/(2I (\[
Beta ]2[z]+ z \[Beta]2’[z]))A2[z]== 0,

A3 ’[z] -(2\[ Beta]3’[z](z \[Beta ]3[z]-I)-I \[Beta ]3[z] \[ Alpha ]3)/(2I (\[
Beta ]3[z]+ z \[Beta]3’[z]))A3[z]==0,

A4[0]==0 ,
A1 [0]== Pnorm[1,Tinhom [0] ,\[ CapitalDelta ]],
A2 [0]== Pnorm[2,Tinhom [0] ,\[ CapitalDelta ]],
A3 [0]== Pnorm[3,Tinhom [0] ,\[ CapitalDelta ]]},
{A1[z],A2[z],A3[z],A4[z]},{z,0,.2}
];

Pinhom1[x_]:= Evaluate [1 (nHg1 c \[ CurlyEpsilon ]0)/2 NIntegrate [\[ Rho]
Subscript[J, 1] Subscript[J, 1],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}] Abs[A1[z]]^2/.s][[1]]/.z->x;

Pinhom2[x_]:= Evaluate [1 (nHg2 c \[ CurlyEpsilon ]0)/2 NIntegrate [\[ Rho]
Subscript[J, 2] Subscript[J, 2],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}] Abs[A2[z]]^2/.s][[1]]/.z->x;

Pinhom3[x_]:= Evaluate [1 (nHg3 c \[ CurlyEpsilon ]0)/2 NIntegrate [\[ Rho]
Subscript[J, 3] Subscript[J, 3],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}] Abs[A3[z]]^2/.s][[1]]/.z->x;

Pinhom4[x_]:= Evaluate [1 (nHg4 c \[ CurlyEpsilon ]0)/2 NIntegrate [\[ Rho]
Subscript[J, 4] Subscript[J, 4],{\[Rho],0,a}] Integrate [1,{\[ Theta
],0,2 \[Pi]}] Abs[A4[z]]^2/.s][[1]]/.z->x;

SAVE[{HEADER ,Tinhom[z],Pinhom1[z],Pinhom2[z],Pinhom3[z],Pinhom4[z]},
filename ];]
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Anhang E

Technische Zeichnungen

Hier finden sich die technischen Zeichnungen für die Vakuumbauteile und Halte-
rungen der Vierwellenmisch- und Detektionskammer.
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Quecksilberreservoir mit Heizung
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Übersicht - Faseraufnahme im Verbindungsstück mit Heizung
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Faseraufnahme - Unterseite

A ( 20 : 1 )
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Faseraufnahme - Oberseite

A ( 5 : 1 )

B ( 2 : 1 )

A

B

VON EINEM AUTODESK-SCHULUNGSPRODUKT ERSTELLT

VON EINEM AUTODESK-SCHULUNGSPRODUKT ERSTELLT

V
O

N
 E

IN
E

M
 A

U
TO

D
ES

K
-S

C
H

U
LU

N
G

SP
R

O
D

U
K

T 
ER

S
TE

LL
T V

O
N

 EIN
E

M
 A

U
TO

D
ES

K
-S

C
H

U
LU

N
G

SP
R

O
D

U
K

T ER
S

TE
LLT

180,00
167,50
162,50

112,50
107,50

92,50
82,50

72,50
67,50

17,50
12,50

R8,00

7,50
15,00 62,50

70,00
110,00

117,50
165,00

172,50

8x
 

2,1
0 
DU

RC
H,

4
,00

 s
en
ke
n

2,00

4x
 M
2x
0.4

 -
 6
H

3,
00

0,05

0,50

2x 2
 DURCH

,

4,00 
X 6,00

 senke
n

30
°

5,
00

10,0010,00

5,50

3,
00

Verbindungsstück der Vierwellenmischkammer

144



Kammerheizung - Mittelteil
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Detektionskammer
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Detektionskammer - Boden
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E. Technische Zeichnungen

Optikhalter in Detektionskammer
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proved measurement of the hydrogen 1S − 2S transition frequency. Phys.
Rev. Lett., 107:203001, 2011.

[18] R. J. Hughes. Antihydrogen and fundamental symmetries. Hyperfine In-
teract., 76(1):1–16, 1993.
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coherent Lyman-α source. Nucl. Phys. A, 692(1-2):163–167, 2001.
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ses. In T. W. Hänsch and Y. R. Shen, editors, Laser Spectroscopy VII,
volume 49 of Springer Series in Optical Sciences, pages 181–182. Springer
Berlin Heidelberg, 1985.

[47] R. R. Freeman, G. C. Bjorklund, N. P. Economou, P. F. Liao, and J. E.
Bjorkholm. Generation of cw VUV coherent radiation by four-wave sum
frequency mixing in Sr vapor. Appl. Phys. Lett., 33(8):739–742, 1978.

[48] F. S. Tomkins and R. Mahon. High-efficiency four-wave sum and difference
mixing in Hg vapor. Opt. Lett., 6(4):179–181, 1981.

[49] F. S. Tomkins and R. Mahon. Generation of continuously tunable narrow-
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