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Abstract

In dieser Arbeit werden die Ergebnisse einer zeitaufgelosten spektroskopischen Untersuchung
des Rydberganregungsweges 651/, — 7P3/2 — 3251/ in thermischem Céasium-Dampf pré-
sentiert. Der Zwei-Photonen-Ubergang wurde von zwei Lasern mit Wellenlingen von 455 nm
beziehungsweise 1073 nm getrieben. Untersucht wurde der Einfluss beider Laserintensitéten,
der Strahldurchmesser sowie der atomaren Dichte des Cdsium-Dampfes auf das Verhalten des
Systems.

This thesis presents the results of an experimental investigation of the Rydberg excitation
scheme 6512 — 7P3/2 — 32512 in thermal caesium vapour by means of time-resolved spec-
troscopy. The two-photon-transition was driven by two lasers with wavelengths of 455 nm and
1073 nm respectively. The influence of both laser intensities, the beam diameters and the atomic
density of the caesium vapour on the behaviour of the system has been investigated.
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1. Einleitung

Die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie beschéftigt Naturwissenschaftler seit jeher.
Bereits frith war bekannt, dass alle Elemente charakteristisches Licht emittieren, was wie ein
Fingerabdruck zur Identifikation von Stoffen eingesetzt werden kann. 1885 fand Johann Balmer
eine empirische Formel, welche die Wellenléngen einer bestimmten Folge von Spektrallinien im
sichtbaren Spektrum von Wasserstoff beschreibt. Wenig spéter wurde diese Formel von dem
Schweden Johannes Rydberg zu einem allgemeineren Ausdruck erweitert, dessen vollstandige
Bedeutung jedoch erst mit dem 1913 von Niels Bohr entwickelten Atommodell klar wurde.
Bohr postulierte die Existenz diskreter Energieniveaus in Atomen und erklérte das Aussenden
von Licht durch Uberginge zwischen diesen Niveaus. Sein Atommodell lieferte eine Grundlage,
um Atom-Licht-Wechselwirkungen zu verstehen und war Vorlaufer weiterer Modelle, die im
Zuge der Quantenmechanik entstanden. Zwei Jahre spéter sagte Albert Einstein den Prozess
der stimulierten Emission voraus. Die Grundidee des Lasers war geboren.

Der erste Laser wurde 1960 von Theodore Maiman gebaut und nach weiterer Entwicklungs-
arbeit standen den Atomphysikern mit verstimmbaren, monochromatischen Lasern hoch pra-
zise Spektroskopiemethoden zur Verfiigung. Dies fiihrte nicht nur dazu, dass die Spektren von
Atomen mit grofler Genauigkeit vermessen werden konnten, sondern auch zur Entdeckung eini-
ger erstaunlicher Effekte, welche bei der Wechselwirkung von Atomen mit Lichtfeldern auftre-
ten. Zu diesen gehort unter anderem die so genannte elektromagnetisch induzierte Transparenz
(EIT), ein Effekt, der 1991 erstmals beobachtet wurde [!] und aus einem quantenmechanischen
Interferenz-Prozess hervorgeht.

Heute bilden Atom-Licht-Wechselwirkungen eine Grundlage fiir Anwendungen in der Mess-
technik und in dem wachsenden Forschungsgebiet der Quanteninformationstechnologie. In die-
sem Zusammenhang sind unter anderem Rydbergatome, welche mindestens ein hochangeregtes
Elektron besitzen, von grolem Interesse. Erst kiirzlich (2012) wurden solche Rydbergatome zur
akkuraten Messung elektrischer Mikrowellen-Felder genutzt [2]. Hierbei wurde ein hochange-
regter Zustand in thermischem Rubidium spektroskopiert, der durch das Mikrowellen-Feld
an einen benachbarten Zustand gekoppelt war. Solche Messmethoden, welche eine Vielzahl
von Atomen als atomare Sensoren einsetzen, bieten aufgrund der Gleichartigkeit und Stabili-
tdt von Atomen ein hohes Mafl an Reproduzierbarkeit und Genauigkeit. Starke Dipol-Dipol-
Wechselwirkungen zwischen Rydbergatomen machen diese auch zu Hoffnungstragern in der
Entwicklung von Quantencomputern [3]. Erste Gatteroperationen mit ultrakalten Atomen wur-
den bereits realisiert [1]. In thermischen Gasen sind die Kohérenzzeiten wesentlich kiirzer als in
ultrakalten Experimenten. Mit der Beobachtung von Gigahertz-Rabioszillationen zu Rydberg-
zustédnden in thermischem Rubidium-Dampf wurde jedoch gezeigt, dass auch Anwendungen
bei Raumtemperatur moglich sind [5].

Im Rahmen dieser Arbeit wurde Zwei-Photonen-Spektroskopie in einer Casium-Dampfzelle
durchgefiihrt, wobei die Atome in einen Rydberzustand angeregt wurden. Das hierfiir ver-
wendete Anregungsschema wurde an unserem Institut bereits untersucht, sodass diese Arbeit
eine Fortfithrung der Untersuchungen darstellt [6]. Damals wurde festgestellt, dass das System
nur unter bestimmten Umstédnden EIT zeigt und Konkurrenzprozesse bestehen. Im Folgenden
werden die Ergebnisse einer zeitabhingigen Untersuchung des Systems présentiert.



2. Grundlagen

An dieser Stelle werden die fiir das Verstandnis der Arbeit notwendigen Grundlagen erlautert.
Die im vorliegenden Fall relevanten Eigenschaften von Rydbergatomen und Césium werden
vorgestellt. Weiterhin ist die Atom-Licht-Wechselwirkung Schwerpunkt des Kapitels.

2.1. Rydbergatome

In dieser Arbeit wird von der Spektroskopie von Rydbergzustinden berichtet. Bei Rydberg-
atomen handelt es sich um Atome, welche ein hochangeregtes Auflenelektron mit hoher Haupt-
quantenzahl n besitzen. Hieraus resultiert ein grofler Orbitalradius und eine sehr starke Pola-
risierbarkeit der Rydbergatome. Letztere ist Ursache von Dipol-Dipol-Wechselwirkungen zwi-
schen Rydbergatomen sowie von ausgepriagten Wechselwirkungseffekten mit Ionen oder dufle-
ren Feldern.

Rydbergzustinde sind sehr langlebig, da die Ubergangswahrscheinlichkeiten zu anderen
Energieniveaus klein sind. Dies lisst sich anschaulich mit der geringen Uberlappung der Wellen-
funktion mit weiter innen liegenden Zusténden erkléren. Die Zerfallsrate zu einem bestimmten
Zustand ist durch den Einstein-A-Koeffizienten gegeben. In diesen geht neben dem Dipolma-
trixelement des entsprechenden Ubergangs auch die Ubergangsfrequenz mit der dritten Potenz
ein. Daher zerfallen Rydbergzustinde bevorzugt in den Grundzustand des Atoms. Eine Zu-
sammenfassung des Themas ist in den Untersuchungen von B. Butscher [7] enthalten.

2.2. Das Alkalimetall Casium

Casium gehort zur Hauptgruppe der Alkalimetalle und besitzt somit nur ein Valenzelektron.
Im Experiment fand das einzig stabile Isotop *3Cs Verwendung. Die atomare Dichte des Ciisi-
ums in der verwendeten Spektroskopiezelle konnte durch die Heiztemperatur eines Reservoirs
reguliert werden. Die Temperaturen iiberschritten dabei nie 150 °C. In diesem Temperaturbe-
reich ist der Dampfdruck des Césiums hinreichend klein, sodass das Modell des idealen Gases
angewandt werden kann. Mit der Dampfdruckkurve von Cisium [3] lésst sich dann ein Aus-
druck fiir die atomare Dichte n des gasférmigen Césiums in Abhéngigkeit der Temperatur T'
(in Kelvin) angeben:

133,322 - 107046— 275
N kpT '
Hierbei stellt kg die Boltzmannkonstante dar. Ausgewéhlte physikalische Eigenschaften des
Elements sowie eine mit (2.1) berechnete Dichtekurve sind im Anhang enthalten (A.1, A.2).

n(T) (2.1)

2.3. Atom-Licht-Wechselwirkung

Im Folgenden werden einige Grundziige der Atom-Licht-Wechselwirkung am Modell des Zwei-
und Drei-Niveau-Systems vorgestellt. Zu diesem Thema existiert eine grofie Auswahl an Fachli-
teratur, in der wesentlich ausfiihrlichere Betrachtungen enthalten sind [9, 10].



2.3. Atom-Licht-Wechselwirkung

2.3.1. Zwei-Niveau-System

Die Wechselwirkung eines Atoms mit dem elektrischen Anteil eines klassischen Lichtfelds
E(t) = Ep(e™rt + e~™rt) /2 lisst sich im einfachsten Fall mit einem Zwei-Niveau-System
beschreiben. Hierbei wird angenommen, dass das Lichtfeld nur zu einem Ubergang im Atom
resonant, und zu allen anderen Ubergéngen weit verstimmt ist. Dann lésst sich die elektronische
Struktur des Atoms auf einen Grundzustand |g) und einen angeregten Zustand |e) reduzieren,
welche eine Energiedifferenz von fuvg, aufweisen (Abb. 2.1a). Der Zustand des Gesamtsystems

ergibt sich zu
1 0
(V) = cglg) + cele) =: ¢, < 0 ) + ce ( 1 ) ) (2.2)

Mit diesen Definitionen lasst sich der Hamiltonoperator des Systems angeben:

B . (0 0 0 —dg E(t)
mete (0 0o (L0 O ey

Hierbei ist Hx der Hamiltonoperator des ungestérten Atoms, wiahrend Hyww die Wechselwir-
kung des Atoms mit dem Lichtfeld beinhaltet und d,4. das Dipolmatrixelement des Ubergangs
darstellt. Zur Vereinfachung ist es sinnvoll, in ein Bezugssystem zu wechseln, das mit der
Laserfrequenz wy, rotiert. Nach Vernachlissigung schnell rotierender Terme (sog. Drehwellen-

néherung) und Einfithrung der Rabifrequenz €, = —dLhEO, erhélt man den Hamiltonoperator
. 0 e

H="n| q _3 , (2.4)
2 ge

wobei 0ge = W, — Wge. Das Gesamtsystem aus Atom und Lichtfeld besitzt neue Eigenzustén-
de und Eigenenergien, welche durch Diagonalisieren von H gewonnen werden koénnen. Die
Eigenenergien ergeben sich unter Verwendung der verallgemeinerten Rabifrequenz {2 zu

By = g (—5ge +./02, + 5;6) - g(—age +£Q). (2.5)

Die Zeitentwicklung des Systems kann im Dichtematrixformalismus mit der Liouville-von-
Neumann-Gleichung beschrieben werden:

0 :
zha—i = [H, p| + ihLp(p). (2.6)
Hierbei wurde die Dichtematrix p sowie der Lindbladoperator L eingefiihrt, die durch
1
_ _ [ Pes  Pge _ Pee  —3Pge
= = und L =T 2 2.7
p=lowl = (% 7 sl =1 (s ) e

gegeben sind. Die Diagonaleintrége der Dichtematrix pge und pe. entsprechen den Populationen
der Zustéinde |g) und |e). Bei den Auflerdiagonaleintrigen handelt es sich um die sogenann-
ten Kohirenzen. Mithilfe des Lindbladoperators Lp werden dissipative Effekte beschrieben.
Im vorliegenden Fall wird somit ein Zerfall des angeregten Zustands mit der Zerfallsrate I'
beriicksichtigt. Wird die Liouville-von-Neumann-Gleichung im rotierenden Bezugssystem und
mit dem transformierten Hamiltonoperator H gelost, so ist zu beachten, dass auch die Dich-
tematrix transformiert werden muss.

Eine Losung von Gleichung (2.6) nach Anwendung der Drehwellennéherung und I' = 0 zeigt,
dass die Populationen der zwei Zustdnde mit der verallgemeinerten Rabifrequenz

Q = /Q2, + 03, oszillieren. Fiir I' # 0 treten diese sogenannten Rabioszillationen ged&mpft

auf, sodass nach einem Einschwingvorgang ein stationérer Zustand erreicht wird. Dieser kann
mit der zusétzlichen Bedingung % = 0 aus Gleichung (2.6) gewonnen werden.



2. Grundlagen
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Abb. 2.1: Zwei- und Drei-Niveau-System mit den Ubergangsfrequenzen Wge und wer, Laser-
frequenzen wy, und Verstimmungen 9.

2.3.2. Absorption

Die Intensitédt [ einer ebenen Lichtwelle, welche durch ein homogenes Medium entlang der
z-Richtung propagiert und durch Absorption abgeschwécht wird, ist durch den Absorptions-
koeffizienten o gegeben:

dl = —aldz . (2.8)

Zu beachten ist, dass a von der Intensitdt I abhédngen kann.

Beschreibt man die Atome eines homogenen atomaren Mediums der Dichte n und ihre
Wechselwirkung mit einem Lichtfeld der Frequenz wy, mit dem Zwei-Niveau-Modell, so ist der
Absorptionskoeffizient gegeben durch [(]

w 2c
a6, I)=n % \/ ol dge Im(pge) - (2.9)

Hierbei wurde die Lichtgeschwindigkeit ¢, die Permittivitidt des Vakuums ey sowie der Zu-
sammenhang [ = 1/2 ceoEg benutzt. Der Absorptionskoeffizient ist somit proportional zum
Imaginirteil der Kohirenz des Ubergangs. Zu beachten ist, dass a sowohl von der Intensitéit
I (die beim Durchgang des Strahls durch das Medium abnimmt) als auch iiber den Dichtema-
trixeintrag pge von der Verstimmung des Lasers ¢ abhéngt.

2.3.3. Drei-Niveau-System

Eine Erweiterung des Zwei-Niveau-Systems durch einen dritten Zustand |r), welcher im Rah-
men dieser Arbeit einem Rydbergzustand entspricht, und ein zweites Lichtfeld, fiihrt zum
sogenannten Drei-Niveau-System. Ein solches ist in Abbildung 2.1b dargestellt. Die Eigenzu-
stdnde des ungestorten Systems sind hierbei

1 0 0
lg)=1 0 |, ley =11 und my=101]. (2.10)
0 0 1



2.3. Atom-Licht-Wechselwirkung

Beschreibt man den elektrischen Anteil des Lichtfelds, das den Grundzustand mit dem ersten
angeregten Zustand koppelt, mit E1(t) = E o (e“r1f + e~L1t) /2 und die Kopplung zwischen
erstem angeregten Zustand und Rydberniveau mit Ey(t) = Foq (e™“42! 4+ e~™“L2!) /2 50 sind
die Rabifrequenzen der zwei Ubergiinge durch

d eEO,l derE0,2
ge:—gT und Qep = — -

definiert. Hierbei stellen dye und de, wieder die Dipolmatrixelemente der entsprechenden
Uberginge dar. Analog zum Zwei-Niveau-System lisst sich der Hamiltonoperator des Gesamt-
systems aufstellen. Nach Transformation in ein Bezugssystem, welches mit den Laserfrequen-
zen rotiert und nach Anwendung der Drehwellennédherung ergibt sich mit den in Abbildung
2.1 eingefiihrten Bezeichnungen der vereinfachte Hamiltonoperator zu [11]

Q

(2.11)

0 e 0
) o
H=h|% - e . (2.12)

0 %o (b + o)

Wieder ist die Zeitentwicklung durch die Liouville-von-Neumann-Gleichung (2.6) gegeben.
Hierbei werden die Dichtematrix p und der Lindbladoperator Lp zu 3 x 3 Matrizen erwei-
tert. Auch in diesem Fall legen die Kohérenzen py. und p., die Absorption der zwei Lichtfelder
fest. Die Eintrdge des Lindbladoperators sind abhingig von den erlaubten Zerféllen I'j; des
Systems und gegeben durch [6]:

Fegpee + Frgprr _%Fegpge _%(Fre + Frg)pgr
LD (p) = 1 _%Fegpeg 1 _Fegpee + 1—‘reprr _%(Fre + I‘rg + Feg)per . (213)
_§(Fre + Frg)prg _§(Fre + Frg + Feg)/)re _(Fre + Fl‘g)prr

2.3.4. Elektromagnetisch induzierte Transparenz (EIT)

Eine Anregung in den mittleren angeregten Zustand kann sowohl direkt (|g) — |e)), als auch
indirekt erfolgen. Eine indirekte Anregung geschieht hierbei nach dem Schema |g) — |e) —
|r) — |e) oder durch Kombinationen hoherer Ordnung. Im Fall von resonanten Lasern inter-
ferieren diese Anregungswege destruktiv miteinander, sodass keine Anregung in den mittleren
angeregten Zustand stattfinden kann und somit auch kein Licht der Frequenz wr; absorbiert
wird. Dieser Effekt, mithilfe dessen die Absorption eines Probelasers (wp;) mit einem Pum-
plaser (wpz) kontrolliert werden kann, wird als elektromagnetisch induzierte Transparenz be-
zeichnet (EIT). Eine ausfiihrliche Behandlung des Themas ldsst sich in den Untersuchungen
von M. Fleischhauer [12] finden.

Alternativ kann EIT auch mit den neuen Eigenzustinden des Gesamtsystems, das aus dem
Atom und den Lichtfeldern besteht, erklirt werden. Aus H ergibt sich mit der zusétzlichen
Bedingung der Zwei-Photonen-Resonanz (dge + der = 0) einer der drei Eigenzusténde zu [11]

|d) = cosf |g) — sinf |r) mit 6 = arctan (gge) ) (2.14)
wobei |g) und |r) Eigenzustinde des ungestorten Systems darstellen. Befindet sich das Atom
in diesem Zustand, so besteht keine Moglichkeit einer Anregung in den Zustand |e). Das Licht
der Frequenz wr; wird also nicht absorbiert, weshalb |d) auch als Dunkelzustand bezeichnet
wird. Wie viele Atome in diesem Dunkelzustand vorliegen und ob dieser stabil ist, hdngt von
den erlaubten Zerféllen im System ab.



2. Grundlagen

Sind die zwei Lichtfelder gegeniiber den Ubergéingen verstimmt, so herrscht an der Zwei-
Photonen-Resonanz trotzdem erhchte Transmission fiir den Probestrahl vor. Fiir welche Kom-
binationen der Verstimmungen von Probe- und Pumpstrahl EIT auftritt, ist somit vom Wel-
lenlingenverhiltnis des oberen und unteren Ubergangs abhiingig. Dieser Sachverhalt wird in
einer Arbeit von H. Kiibler [11] und in einem Artikel von J. Boon et al. [I1] ausfiihrlicher
betrachtet.

2.3.5. Dopplermittelung

Bei der Spektroskopie von thermischen Gasen muss die Geschwindigkeit der Atome bertick-
sichtigt werden. Durchlauft eine ebene Lichtwelle der Frequenz w und mit Wellenvektor k ein
thermisches Gas in z-Richtung, so ist die Frequenz des Lichts im Ruhesystem eines Atoms, das
sich mit der Geschwindigkeit v bewegt, durch den Doppler-Effekt im Vergleich zum Laborsys-
tem verschoben:

W=w—-—kv=w-ku,. (2.15)

Betrachtet man ein Gas mit Dichte ngy bei einer Temperatur 7', so besitzen die Atome eine
Maxwell’sche Geschwindigkeitsverteilung [13]:

m mu?
2 )dv, = — L | dv, . 2.16
n(v,)dv, = ng kT exp ( 2kBT) v (2.16)

Hierbei ist n(v,) die Dichte der Atome mit der Geschwindigkeitskomponente v, im Bereich
zwischen v, und v, +duv,. Hieraus resultiert eine Dopplerverbreiterung natiirlicher Linienbreiten
von Ubergingen.

Um den Einfluss der thermischen Bewegung in einer Spektroskopiezelle auf die Absorption
zu ermitteln, muss der Imaginérteil der Kohérenzen pg. beziehungsweise p, fiir jede Geschwin-
digkeitsklasse der Atome mit Geschwindigkeiten im Intervall zwischen v, und v, + dv, getrennt
ermittelt werden. Hierbei miissen die durch den Doppler-Effekt bedingten Verstimmungen
beriicksichtigt werden. Die gesamte Absorption ist dann durch eine Mittelung iiber die Ge-
schwindigkeitsverteilung gegeben. Die Dopplermittelung zeigt, dass EIT im untersuchten Sys-
tem aufgrund des Wellenlingenverhiltnisses des Zwei-Photonen-Ubergangs stark unterdriickt
ist [14].

2.3.6. Flugzeiteffekte

Im Experiment mit thermischen Atomen ist die Wechselwirkungszeit der Atome mit den Licht-
feldern meist durch die Flugzeit der Atome durch den Lichtstrahl beschréankt. Hierbei wird jedes
Atom, das den Strahl verlidsst, durch ein Grundzustandsatom ersetzt, welches in den Strahl
eintritt. Dieser Effekt kann durch einen zusétzlich eingefiithrten Zerfall I'y; der angeregten Zu-
stinde in den Grundzustand beschrieben werden (engl. transit time decay). Nach J. Sagle et
al. [15] ist ein passender Ausdruck dieses Zerfalls durch

2 [8kgT 1
Ty =1/ =1/ - 2.1
e m2V 7mm d (2.17)

gegeben. Hierbei ist d der 1/e?-Durchmesser des Lichtstrahls, T' die Temperatur des Gases und
m die Masse der Atome.

10



3. Das Experiment

Ziel des Experiments war die zeitabhingige Zwei-Photonen-Spektroskopie eines Rydbergzu-
stands in thermischem Césiumgas. Das hierfiir verwendete Anregungsschema und dessen Be-
sonderheiten werden im ersten Teil des Kapitels vorgestellt. Der eigentliche Aufbau des Ex-
periments sowie die Spektroskopiezelle werden im zweiten Abschnitt beschrieben. Da die ge-
messenen Signale ein schlechtes Signal-Rausch-Verhéltnis aufwiesen, musste ein Messverfahren
eingesetzt werden, das eine nachtriagliche Auswertung durch Mittelung nach sich zog. Die Vor-
gehensweise beim Messen und Nachbearbeiten der Daten wird im letzten Teil des Kapitels
erldutert.

3.1. Anregungsschema

Rydberganregungen von Alkaliatomen werden oft iiber die Dy-Linie realisiert. Im Fall einer
Zwei-Photonen-Anregung entspricht dies dem Anregungsschema msS)/, — mPs/; — nS/nD.
Dabei ist die zum ersten Ubergang korrespondierende Wellenlinge groBer als die des zweiten
Ubergangs.

Im vorliegenden Fall wird die Anregung in den Rydberzustand iiber den Zwei-Photonen-
Ubergang 6S1/2 — TP35 — 325))5 erreicht, welcher an unserem Institut bereits untersucht
wurde [6]. Im Gegensatz zur oben genannten Methode erfolgt der erste Anregungsschritt hier-
bei mit einer kleineren Wellenlénge (455nm) als die Rydberganregung (1073 nm). Wie bereits
erwihnt hat dieses Wellenldngenverhéltnis Einfluss auf die Dopplermittelung, was im unter-
suchten System zu schwach ausgepréigtem EIT fiithrt (vgl. Abschnitt 2.3.5). Abbildung 3.1 zeigt
die beteiligten Energieniveaus samt Hyperfeinstruktur. Der blaue 455 nm Laser (Probelaser)
ist im Experiment auf den Ubergang 651/2(F = 4) — TPss(F’ = 5) stabilisiert. Aufgrund
der thermischen Geschwindigkeit der Césiumatome in der Spektroskopiezelle ist die Frequenz
des Probelasers im Ruhesystem der Atome jedoch Doppler-verschoben. Dies fiihrt dazu, dass
nicht nur der F = 4 — F’ = 5 Ubergang, sondern auch alle anderen erlaubten Uberginge

3281,2 _&Fi\_
1073 nm
Pumplaser

7P s A _1 83,045 MHz
312 “E=3 |t %66,436 MHz

49,827 MHz

455 nm
Probelaser

BS. . m— 9,192 631 770 GHz
172 (exakt)

Abb. 3.1: Verwendetes Anregungsschema mit Ubergangsfrequenzen [3, 6] zwischen den be-
teiligten Hyperfeinniveaus.
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3. Das Experiment

5Ds);
1,37 ms

5D3/2
952 ns

30,405 ns

6P1/2
28,743 ns

— getriebener optischer Ubergang
AN\ erlaubte Zerfallskanéle

631/2

Abb. 3.2: Zerfallskanéle des 7P3/, Zustands mit Zerfallsraten und Lebensdauern der beteilig-
ten Niveaus. Abbildung (leicht abgeéndert): A. Urvoy [0].

getrieben werden. Diese ergeben sich mit der Auswahlregel AF = 0, £1, sodass die Ubergénge
F =4 — F' = 3,4,5 angesprochen werden. Es existieren drei spezifische Geschwindigkeits-
klassen kv der Atome, innerhalb derer das durch den Doppler-Effekt verstimmte Licht des
blauen Lasers resonant auf einen der moglichen Ubergéinge ist. Im Fall des F =4 — F' =5
Ubergangs ist dies die Geschwindigkeitsklasse kv = 0.

Wird der infrarote 1073 nm Laser (Pumplaser) wie in den Messungen gescannt, so existieren
drei Resonanzen, um die herum ein Ubergang in den Rydbergzustand getrieben werden kann.
Da den drei bevolkerten Hyperfeinzustdnden des mittleren angeregten Zustands auch drei ver-
schiedene Geschwindigkeitsklassen zugeordnet werden kénnen, ist die Frequenz des Pumplasers
im Ruhesystem der Atome dieser Geschwindigkeitsklassen unterschiedlich Doppler-verschoben.
Ordnet man dem Pumplaser eine Verstimmung A z—s5_,305 = 0 zu, wenn dieser mit dem Uber-
gang 7Ps /o (F' = 5) — 32515 resonant ist, so ergeben sich die benétigten Verstimmungen fiir
die anderen zwei Ubergiinge im resonanten Fall und bei gegenldufigen Strahlen zu

gegenl.

trahlen k um
Apr—yszog =" 045 (1 — M) ~ 21 - 47,731 MHz (3.1)

|kpr0be|

und

Soranies K pump|
Apr_yns 2 5y (1 - ’kp p|> ~ 2 - 85,592 MHz . (3.2)

probe

Hierbei sind Kpope und kpymp die Wellenvektoren des blauen und infraroten Lichts. Bei i+ d4 5
handelt es sich um die Energiedifferenz zwischen dem F' = 4 und F' = 5 Hyperfeinniveau des
mittleren Zustands. Analog entspricht A - 035 der Energiedifferenz zwischen dem F' = 3 und
dem F'= 5 Niveau.

Der Rydbergzustand ist sehr langlebig und besitzt eine mittlere Lebensdauer von circa
Tyos = 27 ps [16]. Tritt ein Zerfall ein, so fiithrt dieser bevorzugt in den Grundzustand. Im
Experiment treten jedoch zusétzlich flugzeitbedingte Effekte auf, welche ebenfalls als Zerfall
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3.2. Aufbau

Spektroskopiezelle
* mit Ofen
) - [ r - N\
=t 5 Spiegel
1 [ L - // spieg
N ‘o" Dichroitischer Spiegel
AOM N Polarisierender Strahlteiler
vz @y M / -
[ Ordnung H M2 Plattchen
|-| ¢ Strahiblocker
W v Oy
455 nm ‘ — |' ——¢ Fotodiode
|_ L —v—f Faser-Auskoppler
o — )4 1
1 073 nm 1 Halterung fiir optionale Linse

T

Abb. 3.3: Aufbau des Experiments. Die Laserintensitéiten koénnen mit einer Kombination
von A/2-Wellenpléttchen und polarisierenden Strahlteilern reguliert werden. Der Pumpstrahl
wird mittels eines AOMs rechteckférmig moduliert und der Probestrahl von einer Fotodiode
detektiert.

in den Grundzustand betrachtet werden koénnen und die Lebensdauer betréchtlich verringern
konnen (vgl. Abschnitt 2.3.6).

Der mittlere angeregte Zustand besitzt eine wesentlich geringere Lebensdauer, die experi-
mentell zu 77p, , = (134,5 £ 2,8) ns bestimmt wurde [17]. AuBer dem direkten Zerfall in den
Grundzustand existieren noch weitere Zerfallskanile, welche in Abbildung 3.2 skizziert sind.

Alle Zerfalle in den Grundzustand enden in einem der beiden Hyperfeinzustéinde F' = 3 oder
F = 4. Da im Experiment nur Uberginge aus dem F = 4 Niveau getrieben werden, handelt
es sich beim F' = 3 Zustand um einen sogenannten Dunkelzustand, aus dem die Atome nicht
entweichen konnen. Aufgrund dieses Dunkelzustands sowie der zusétzlichen Zerfallskanéle des
mittleren angeregten Zustands kann das System nicht als geschlossenes Drei-Niveau-System
aufgefasst werden.

3.2. Aufbau

Als Probelaser wird ein verstimmbarer, frequenzverdoppelter Diodenlaser mit einer Wellenlén-
ge von 455 nm eingesetzt!. Der Laser wird mittels der DAVLL-Methode (engl. Dichroic Atomic
Vapour Laser Lock) auf den Ubergang 65 /2(F = 4) — 7Py 2(F' = 5) stabilisiert. Bei dieser
Technik wird Séttigungsspektroskopie in einem magnetischen Feld betrieben. Der Ubergang in
den Rydbergzustand wird durch einen verstimmbaren Diodenlaser bei einer Wellenldnge von
1073 nm getrieben®. Hierzu wird die zur Verfiigung stehende Lichtleistung zunschst mit ei-
nem sogenannten TA (engl. Tapered Amplifier) verstirkt. Das Ausgangslicht eines TAs besitzt
hierbei die gleichen spektralen Eigenschaften wie das Eingangslicht.

Der Spektroskopie-Aufbau ist in Abbildung 3.3 dargestellt. Das Licht beider Laser wird
durch polarisationserhaltende Monomoden-Fasern zum Aufbau iibertragen. Die Leistung der
Strahlen wird durch eine Kombination von \/2-Wellenplittchen und polarisierenden Strahl-
teilern reguliert. Dies sorgt ebenfalls fiir eine definierte, lineare Polarisation des Laserlichts in
der Zelle. Da die verwendeten Fasern allerdings die Polarisationsrichtung des eingekoppelten
Strahls nicht génzlich erhalten, kommt es hierdurch auch zu geringen Leistungsschwankungen.

! Toptica TA-SHG Pro
2Toptica DL100 Pro
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3. Das Experiment

Mithilfe eines akustooptischen Modulators (AOM) kann der Pumpstrahl rechteckférmig am-
plitudenmoduliert werden. Dies wird durch das periodische Ein- und Ausschalten des AOMs
erreicht, der das Licht in eingeschaltetem Zustand beugt. Um sicherzustellen, dass die Intensi-
tat des Pumpstrahls bei ausgeschaltetem AOM auf Null absinkt, wird im weiteren Strahlverlauf
die +1. Beugungsordnung verwendet, welche durch eine Iris vom restlichen Beugungsbild ab-
getrennt wird. Wihrend der Messungen wurde der Pumpstrahl mit einer Frequenz zwischen
10kHz und 50 kHz rechteckférmig moduliert.

Pump- und Probestrahl werden in der Spektroskopiezelle gegenlaufig iiberlagert und nach
Durchlaufen der Zelle durch dichroitische Spiegel wieder voneinander getrennt. Der Probestrahl
wird anschliefend auf eine Fotodiode geleitet. Die Spektroskopiezelle befindet sich zwischen
zwei Linsenhalterungen, die optional mit Linsen bestiickt werden kénnen. Dies erlaubt eine
Fokussierung der Strahlen in die Zelle. Bei einem Grofiteil der Messreihen waren jedoch beide
Strahlen kollimiert, besalen ein annithernd gaufiformiges Strahlprofil und hatten einen 1/e*-
Durchmesser von circa 1,4 mm. Im fokussierten Fall wurde mit den verwendeten Linsen in der
Zelle ein 1/e*.-Durchmesser der Strahlen von circa 100 um erreicht.

Abbildung 3.4 zeigt eine Schemazeichnung der Spektroskopiezelle. Diese besteht aus der
eigentlichen Hauptzelle, in der die Spektroskopie stattfindet, und einem mit Césium befiillten
Reservoir. Sowohl die Zelle als auch das Reservoir sind von einem eigenen Ofen umgeben,
sodass die Reservoir- und Zellentemperatur zumindest in Grenzen unabh&ngig voneinander
kontrolliert werden konnen. Mit der Reservoirtemperatur kann nach Gleichung (2.1) die Dichte
des gasformigen Césiums in der Zelle abgeschétzt werden. Mit der Zellentemperatur wird die
thermische Geschwindigkeit der Atome in der Zelle beeinflusst.

Hauptzelle

Reservoir

L \ ISmm

R /
Ofen Strahldurchlass

Abb. 3.4: Schemazeichnung der verwendeten Spektroskopiezelle.

3.3. Messprinzip

3.3.1. Datenaufnahme

Der Probelaser wurde mittels einer vorverstéirkten Fotodiode detektiert, welche bei einer Ver-
starkung von 20 dB eine Bandbreite von 2,1 MHz besafl. Da die Messergebnisse mafigeblich von
niederfrequentem Rauschen beeintrichtigt wurden, musste das Signal durch einen Hochpass
zweiter Ordnung und Grenzfrequenz von 1kHz gefiltert werden. Anschlieend wurde ein breit-
bandiger Verstirker eingesetzt, mit dem bis zu 125-fach verstirkt wurde. Bei extrem kleinen
Signalen wurden der Hochpass und der Verstiarker durch einen digitalen Verstérker ersetzt, mit
dem eine bis zu 10 000-fache Verstédrkung erzielt werden konnte. Dieser besafl einen integrier-
ten Hochpass zweiter Ordnung, welcher ebenfalls bei einer Grenzfrequenz von 1 kHz betrieben
wurde.

Der Pumplaser wurde wihrend der Messungen rechteckférmig amplitudenmoduliert und
dessen Frequenz langsam (1 Hz) gescannt. Bei jeder Messung wurde das Signal der Fotodiode
von 50 bis 100 positiven Scanrampen sowie das zugehorigen Modulationssignal mithilfe eines
Oszilloskops aufgenommen. Abbildung 3.5 zeigt beispielhaft die aufgenommenen Daten einer
Scanrampe.
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Abb. 3.5: Veranschaulichung der aufgenommenen Daten wihrend einer Scanrampe. Der
Pumplaser wurde sowohl in der Frequenz gescannt als auch rechteckférmig amplitudenmo-
duliert. Der Probelaser wurde mittels einer Fotodiode detektiert.

3.3.2. Datenverarbeitung

Die gemessenen Signale beziehungsweise Signalinderungen waren duferst klein (vgl. 2.3.5). In
Verbindung mit dem Rauschen des Verstéirkers, der Fotodiode sowie der Leistung des Probela-
sers fithrte dies zu einem sehr schlechten Signal-Rausch-Verhéltnis. Aus diesem Grund musste
in der Auswertung viel gemittelt werden. Da die Frequenz des infraroten Lasers mit 1 Hz ver-
hiltnisméBig langsam gescannt wurde, dnderte sich diese iiber mehrere Modulationsperioden
wenig. Deshalb konnten immer 50 bis 200 Modulationsperioden durch punktweise Mittelwert-
bildung zu einer zusammengefasst werden. Dies wurde fiir alle aufgenommenen Scanrampen
durchgefiihrt. Anschlielend wurde iiber die so bearbeiteten Rampen gemittelt, indem die zu-
einander korrespondierenden Modulationsperioden der unterschiedlichen Rampen punktweise
addiert wurden. Die grofle Menge an Daten erforderte eine computergestiitzte und automa-
tisierte Auswertung. Das entsprechende Programm, welches auch die insgesamt etwa 20 000
Mittelungen ausfiihrte, wurde mithilfe der kommerziellen Software Matlab geschrieben.

3.3.3. Nachbearbeitung der Daten

Durch die Verwendung des Hochpasses wurden Frequenzkomponenten unter 1kHz aus dem
Signal gefiltert. Dies hat zur Folge, dass die gemessenen Signale nicht die absolute Trans-
mission des Probelasers wiedergeben. Vielmehr wurden nur schnelle Transmissionsénderungen
aufgezeichnet, die durch das Ein- und Ausschalten des Pumplasers bedingt waren. Durch den
Hochpass entstand aulerdem ein Offset, welcher sich auf der Zeitskala einer gesamten Scan-
rampe zwar verdndert, wihrend der Zeitspanne einer Modulationsperiode jedoch als konstant
angesehen werden kann. Dies duflerte sich in den Messergebnissen durch ein Signal, das zu
Zeitpunkten auftrat, an denen der stationire Zustand bei ausgeschaltenem Pumplaser bereits
erreicht war. Dieser Offset wurde nachtriglich am Computer entfernt.

In seltenen Fillen konnte bei hohen Verstirkungen ein Ubersprechen des Modulationssignals
festgestellt werden, was sich durch eine rechteckférmige Storung im Messsignal bemerkbar
machte. Auch dieser Effekt wurde nachtraglich vom eigentlichen Signal abgezogen.
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4. Ergebnisse und Interpretation

Im Folgenden werden die Ergebnisse der in Kapitel 3 beschriebenen Messungen présentiert
und anschlieSend analysiert. Zum Einstieg wird zunéchst die Darstellung der zeitabhéngigen
Spektren erldutert.

Die Zeitentwicklung und das stationére Verhalten des Systems zeigten eine Abhéingigkeit
von den Intensitédten des Probe- und Pumplasers. Am ausfiihrlichsten wurde diese Intensitéts-
abhéngigkeit bei niedrigen Dichten des Cédsium-Dampfes untersucht. Die Ergebnisse werden
im zweiten Teil des Kapitels vorgestellt und mit Simulationen verglichen.

Weiterhin wurden Messungen mit fokussierten Strahlen oder erhéhter Heiztemperatur des
Reservoirs durchgefiihrt. Sowohl die Strahldurchmesser als auch die atomare Dichte des Césium-
Dampfes beeinflussten das System mafigeblich. Die Ergebnisse dieser Messungen sind Inhalt
der beiden letzten Abschnitte des Kapitels.

4.1. Darstellung

Abbildung 4.1 zeigt das Beispiel eines zeitabhéngigen Transmissionsspektrums des blauen Pro-
belasers. Die zeitliche Entwicklung der Transmission ist in Abhéngigkeit der Verstimmung ¢ des
infraroten Pumplasers dargestellt. Aufgrund der Verwendung eines Hochpasses entbehrt das
Signal hierbei eines frequenzabhéngigen Offsets und gibt nur Transmissionséinderungen wieder.
Der Pumplaser wurde bei allen durchgefiihrten Messungen mit einer Frequenz zwischen 10 kHz
und 50 kHz rechteckformig moduliert, wobei der Einschaltzeitpunkt in den Darstellungen mit
t = O us bezeichnet wird. Der Ausschaltzeitpunkt ist grau gestrichelt gekennzeichnet. Zu be-
achten ist, dass eine zeitliche Verzogerung des Signals besteht, welche in erster Linie durch den
Hochpass bedingt ist.

Die relative Transmission des Probelasers ist farbkodiert dargestellt und in willkiirlichen
Einheiten angegeben. Ermittelt wurde die Transmission aus dem gefilterten und verstéarkten
Signal der Fotodiode. Um verschiedene Messungen vergleichen zu kénnen, wurden die Trans-
missionssignale entsprechend der verwendeten Verstérkung skaliert. Rote Bereiche entsprechen
erhohter Transmission, blaue Bereiche kennzeichnen erhchte Absorption.

In fast allen Messergebnissen lassen sich drei Resonanzen feststellen, welche von den drei
erlaubten Ubergiingen F' = 4 — F’ = 3,4, 5 in den mittleren angeregten Zustand herriihren.
Wie in Abschnitt 3.1 erldutert, kann jedem dieser Uberginge eine bestimmte Geschwindig-
keitsklasse der Atome zugeordnet werden. Somit existieren drei mogliche Verstimmungen des
Pumplasers fiir eine resonante Zwei-Photonen-Anregung in den Rydbergzustand. Kurze Zeit
nach dem Einschalten des Pumplasers lassen sich fiir alle drei Uberginge ausgeprigte Trans-
missionseinbriiche feststellen. Zum Erstellen einer Frequenzachse wurde zu fester Zeit ¢ ein
Schnitt durch diese Transmissionsminima extrahiert. An das so erhaltene Profil wurde eine
dreifache Lorentzkurve angefittet, um die Frequenzachse mithilfe der theoretisch errechneten
Resonanzen skalieren zu koénnen (vgl. Gleichungen (3.1) und (3.2)).

Im Experiment wurden die Leistungen der beiden Strahlen gemessen. In der Auswertung
werden jedoch die physikalisch relevanten Rabifrequenzen 2,ump und ,r0ne angegeben. Hierzu
wurden die Leistungen unter Verwendung des 1/e*-Durchmessers zuniichst in Intensititen
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4.2. Intensitidtsabhingigkeit bei niedrigen Atomdichten
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Abb. 4.1: Zeitabhéngige relative Transmission des blauen Probelasers in Abhéngigkeit von der
Verstimmung ¢ des rechteckformig amplitudenmodulierten Pumplasers. Der Pumplaser wurde
bei t = 0 ps ein- und bei t = 12,5 us (grau gestrichelte Markierung) wieder ausgeschaltet. Die
Rabifrequenzen betrugen Qrope = 27 - 2,2 MHz und €y, = 27 - 2,7 MHz. Die Dichte der

Casiumatome in der Zelle betrug circa n = 4,3 x 10*2 cm 3.

umgewandelt, aus denen die entsprechenden Rabifrequenzen nach Gleichung (2.11) bestimmt
werden konnten. Zur Berechnung von Qpump wurde das reduzierte Dipolmatrixelement [6]

(7 =3llex]ls" =

)

1 -31
3)7py aps, = 3,06 x 1077 C-m (4.1)
2 2
herangezogen.
Qprobe wurde unter Berticksichtigung der Hyperfeinstruktur mit den reduzierten Dipolma-
trixelementen

(F|l er HF/>651 —7P3
2 2
berechnet. Diese wurden aus dem experimentell bestimmten Wert [18]

(J=3ller|[J" = 3)es, 7p, = 4:965(35) x 107°°C-m (4.2)
2 2

gewonnen. Die bendtigte Relation zur Umrechnung ist im Anhang (A.3) enthalten. Um die
Ubersichtlichkeit zu wahren, wird in den zeitabhingigen Spektren, in denen alle Resonanzen
enthalten sind, die Probe-Rabifrequenz (),,pe nur fiir den Ubergang FF=4— F =5 an-
gegeben. Die Rabifrequenzen der anderen Ubergiinge liegen in der gleichen Gréfienordnung.
Ein Vergleich von Gleichung (4.1) mit (4.2) zeigt, dass die Leistung des Pumplasers wesentlich
hoher als die des Probelasers sein muss, um vergleichbare Rabifrequenzen (2,;one und pump
zu erreichen.

4.2. Intensitiatsabhingigkeit bei niedrigen Atomdichten

Alle Messungen bei niedrigen Gasdichten wurden bei einer Zellentemperatur von 100 °C durch-
gefiithrt. Die Reservoirtemperatur betrug 80°C, was nach Gleichung (2.1) einer Dichte der
Casiumatome in der Zelle von circa n = 4,3 x 10'2cm ™2 entspricht. Beide Strahlen waren
kollimiert und hatten einen 1/e%.-Durchmesser von 1,4 mm. Das System wurde fiir unterschied-
liche Kombinationen der Rabifrequenzen {,;one und {2,ump untersucht. Limitiert waren die
Messungen hierbei durch Detektionsprobleme bei niedrigen Laserleistungen (vgl. Abschnitt
3.3.2) sowie durch die maximal verfiigbare Leistung des infraroten Pumplasers, welche die
Pump-Rabifrequenz auf Qpymp = 27 - 2,7 MHz beschrinkte.
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4. Ergebnisse und Interpretation

4.2.1. Zeitabhingige Spektren

Abbildung 4.2 zeigt vier ausgewéhlte zeitabhéngige Spektren fiir unterschiedliche Intensitéiten
des Probe- und Pumpstrahls. In den Spektren lassen sich die drei erwarteten Resonanzen fest-
stellen, welche aufgrund von unterschiedlichen Ubergangswahrscheinlichkeiten der zugehorigen
Ubergiinge verschieden stark ausgepriigt sind. Direkt nach dem Einschalten des Pumplasers
kann fiir alle drei Resonanzen ein Transmissionsminimum beobachtet werden, wihrend nach
dem Ausschalten des Pumplasers ein Transmissionsmaximum auftritt. Beide Effekte zeigen
sich bei allen untersuchten Intensitédtskombinationen der beiden Laser. Hiervon abgesehen un-
terscheidet sich das Verhalten der verschiedenen Resonanzen jedoch voneinander und ist von
den Rabifrequenzen (2,;0ne und pymp abhéngig.

In den untersuchten Intensitétsbereichen dhneln alle Ergebnisse fir Qpump > probe qua-
litativ dem in Abbildung 4.2 oben links abgebildeten Spektrum, in welchem alle Strukturen
weitgehend symmetrisch um die theoretisch errechneten Resonanzen auftreten. In diesem Fall

Qprope = 2 - 1,1 MHz, Qpump = 27 -27MHz  Quuope = 2 - 3,4 MHz, Qymp = 27 - 2,7 MHz
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Abb. 4.2: Zeitabhingige relative Transmission des blauen Probelasers in Abhéngigkeit von
der Verstimmung ¢ des rechteckformig amplitudenmodulierten Pumplasers. Der Pumplaser
wurde bei ¢ = Ous ein- und bei ¢t = 12,5 us (grau gestrichelte Markierung) wieder ausge-
schaltet. Die Dichte des Céasium-Dampfes war bei allen Messungen niedrig und betrug circa
n =43 x 102 cm™3.
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4.2. Intensitidtsabhingigkeit bei niedrigen Atomdichten

herrscht im stationiren Zustand fiir die F” = 5 Resonanz erhéhte Transmission vor, wihrend
fiir die beiden anderen Resonanzen erhchte Absorption beobachtet werden kann.

Mit zunehmender Probe-Rabifrequenz tritt vor allem in der F” = 5 Resonanz eine Asymme-
trie auf, die auch im stationéiren Zustand erhalten bleibt. Die F” = 4 Resonanz entwickelt sich
zu einer Doppelstruktur, welche aus einem Transmissionstal besteht, in dem mit zunehmender
Probe-Rabifrequenz 2p,0be €in lokales Transmissionsmaximum heranwéchst (vgl. Abb. 4.2 un-
ten). Diese Entwicklung wird durch kleine Pump-Rabifrequenzen €2, des oberen Ubergangs
begiinstigt. Eine #hnliche Doppelstruktur lisst sich auch fiir die /” = 3 Resonanz erahnen
(vgl. Abb. 4.2 o. re.), doch ist diese in allen Messergebnissen so schwach ausgeprigt, dass keine
definitive Aussage iiber eine Aufspaltung getroffen werden kann.

Allgemein kann fiir zunehmende Intensitidt des Probestrahls eine Verbreiterung der Linien
festgestellt werden, was zumindest teilweise auf Séttigungsverbreiterung zuriickzufiihren ist.
In einigen aufgenommenen Spektren kénnen bei eingeschaltetem Pumplaser zusétzlich zu den
drei erwarteten Resonanzen zwei sehr schwach ausgeprégte Signale erhohter Transmission be-
obachtet werden (vgl. Abb. 4.2). Diese liegen ungeféihr bei den Verstimmungen 6; = —36 MHz
und 0, = 152 MHz. Die Herkunft dieser Linien konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht gekléart
werden, jedoch kann ausgeschlossen werden, dass die Signale von reflektierten Strahlen des
Pumplasers herriihren. Fiir solche muss Gleichung (3.1) aufgrund der gleichgerichteten Laser-
strahlen modifiziert werden. Dies resultiert zwar in erheblich verschobene Resonanzen, doch
liegen diese bei anderen Verstimmungen.

Im Folgenden werden die stationdren Zustinde des Systems, sowie die Zeitentwicklung néher
betrachtet.

4.2.2. Stationirer Zustand

Um die stationdren Zusténde des Systems bei eingeschaltetem Pumplaser genauer analysieren
zu konnen, wurden zu fester Zeit ¢ (nach abgeschlossener Zeitentwicklung) Schnitte aus den
zeitabhéngigen Spektren extrahiert. Abbildung 4.3 zeigt die gewonnenen Transmissionsprofile
fiir unterschiedliche Kombinationen der Rabifrequenzen €2,;ope und Qpump. In den Darstellun-
gen wurde iiber 25 Zeitpunkte gemittelt. Weitere Datenséitze sind im Anhang (A.4) enthalten.
Die Messdaten legen nahe, dass konkurrierende Prozesse existieren, welche zu erhohter
Transmission beziehungsweise erhchter Absorption fithren. Ob sich erh6hte Transmission oder
erhohte Absorption durchsetzt, ist sowohl von den zugehorigen Ubergiingen als auch von der
Kombination der Laserintensitéiten abhéngig. Dies wurde aufgrund von vorhergegangenen Un-
tersuchungen erwartet [6]. AuBerst auffillig sind auerdem asymmetrische Linienformen im
Spektrum. Auf diese Asymmetrien wird im zweiten Teil dieses Abschnitts eingegangen.
Abbildung 4.3a zeigt die stationdren Zustédnde des Systems fiir unterschiedliche Rabifre-
quenzen ),.oh und konstante Pump-Rabifrequenz. Der Konkurrenzprozess zwischen erhohter
Absorption und erhshter Transmission wird besonders an der F’' = 4 Resonanz deutlich.
Wihrend das zugehorige Signal bei niedriger Probe-Rabifrequenz aus einem reinen Transmis-
sionseinbruch besteht, wichst in diesem mit steigender Intensitdt des Probelasers ein lokales
Maximum heran, das schliellich die Null {iberschreitet und fiir erh6hte Transmission sorgt.
Die " = 5 Resonanz zeigt ausschliefflich erhohte Transmission. Allerdings wird das Trans-
missionsmaximum im Vergleich zum Signal der F/ = 4 Resonanz mit abnehmender Probe-
Rabifrequenz kleiner, bis es schliefllich unkenntlich wird (vgl. Abb. A.2a). Erhchte Transmis-
sion scheint also durch eine hohe Probe-Rabifrequenz begiinstigt zu werden, was mit dem
Verhalten der F’ = 4 Resonanz qualitativ iibereinstimmt. Detektionsprobleme (vgl. Abschnitt
3.3.2) verhinderten eine weitere Reduktion der Intensitéit in ein Regime, in welchem ein mog-
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Abb. 4.3: Stationire Zustidnde des Systems bei eingeschaltetem Pumplaser (gemittelt iiber 25
Zeitpunkte) fiir unterschiedliche Kombinationen von Qpone und pump. Dargestellt ist die rela-
tive Transmission des Probelasers in Abhéingigkeit von der Verstimmung d des Pumplasers. Zur
besseren Darstellbarkeit wurden kleine Signale in (a) teilweise vergrofiert. Die Vergroferungen
sind in den Spektren links angegeben.

licher Ubergang zu erhohter Absorption (wie er fiir die F” = 4 Resonanz beobachtet werden
kann) fiir die F' = 5 Resonanz stattfinden konnte.

Die in Abbildung 4.3b enthaltenen Ergebnisse wurden bei gleichen Probe-Rabifrequenzen
und unterschiedlichen Pump-Rabifrequenzen erzielt. Fiir die F/ = 5 Resonanz kann mit stei-
gender Intensitdt des Pumplasers eine Abschwichung der vorherrschenden erhdhten Trans-
mission festgestellt werden. Im Gegensatz hierzu kann bei anderen Probe-Rabifrequenzen mit
steigender Intensitit des Pumplasers ein Anwachsen der erhthten Transmission fiir die F’ = 5
Resonanz beobachtet werden (vgl. Abb. A.2b). Es muss also von einem komplexen Zusam-
menhang zwischen den Rabifrequenzen und der Auspriagung von erhohter Transmission bezie-
hungsweise erhohter Absorption ausgegangen werden. Tendenziell scheint bei einer konstanten
Pump-Rabifrequenz eine hohe Probe-Rabifrequenz zu erhéhter Transmission zu fithren, wih-
rend eine niedrige Probe-Rabifrequenz zu erhchter Absorption fiihrt.

Simulationen der beteiligten Populationen geben Hinweise darauf, dass die erhohte Trans-
mission groBitenteils auf EIT und nicht auf Pumpeffekte zuriickzufiihren ist. Auf das verwendete
Modell in den Simulationen wird in Abschnitt 4.2.3 genauer eingegangen. Wie bereits erldutert,
ist EIT im vorliegenden System jedoch duflerst schwach ausgeprégt (vgl. Abschnitt 2.3.5), was
die Beobachtung von erhohter Absorption erst moéglich macht.

Die erhohte Absorption kann durch den Anregungsweg zum Rydbergniveau erkléart werden.
Hierbei spielen zwei Effekte eine Rolle. Bei eingeschaltetem Pumplaser werden Atome aus dem
Grundzustand in den Rydbergzustand transferiert. Diese Anregung geschieht meist iiber den
mittleren angeregten Zustand, was eine erhthte Absorption des Probelasers erkléart. Zusétzlich
sind in dem System Zwei-Photonen-Prozesse erlaubt. In Untersuchungen von A. Urvoy [6] wird
die erhohte Absorption im gleichen System unter anderem durch Zwei-Photonen-Absorption
erklért, bei der eine direkte Anregung aus dem Grundzustand in den Rydbergzustand statt-
findet. Hierbei werden zwei Photonen gleichzeitig absorbiert, welche zusammen die Differenz-
energie zwischen Grund- und Rydbergzustand besitzen. Solche Prozesse sind unwahrscheinlich
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4.2. Intensitidtsabhingigkeit bei niedrigen Atomdichten

und werden normalerweise von anderen Effekten wie EIT iiberlagert, sodass sie nur beobachtet
werden konnen, wenn EIT stark unterdriickt ist.

Wie bereits erwdhnt, konnen in den Spektren unter bestimmten Umstinden Asymmetrien
festgestellt werden. Besonders ausgepréigt ist eine Rotverschiebung des Transmissionsmaxi-
mums der I’ = 5 Resonanz, welche aus einer solchen Asymmetrie hervorgeht. Diese Verschie-
bung nimmt sowohl mit der Probe-Rabifrequenz als auch mit der Pump-Rabifrequenz zu, wenn
die jeweils andere Rabifrequenz hinreichend grof} ist. Ist hingegen eine der beiden Rabifrequen-
zen vergleichsweise klein, so kann weder eine Asymmetrie noch eine Verschiebung ausgemacht
werden. Auch fiir die F/ = 4 Resonanz kénnen asymmetrische Linienformen beobachtet wer-
den. Diese treten hauptséchlich in Leistungsbereichen auf, in denen eine Doppelstruktur aus
Transmissionsminimum und lokalem Maximum besteht (vgl. Abb. A.2b). Im Folgenden sollen
zwei mogliche Ursachen fiir solche Asymmetrien betrachtet werden.

Grundséatzlich sind im vorliegenden System Wechselwirkungen zwischen Rydbergatomen
durch Dipol-Dipol-Kréfte moglich. Im langreichweitigen Van-der-Waals-Regime lésst sich das
Wechselwirkungspotential zweier Rydbergatome durch

Ce
Vaw =~ (4.3)

beschreiben, wobei C ein Van-der-Waals-Koeffizient und R der Abstand der wechselwirkenden
Atome ist. Fiir die Wechselwirkung zweier Casiumatome im 325 Zustand wurde C von Singer
et al. zu

Cs(Cs,325) = —2,512 x 10! a.u. = —2,404 x 107%% Jm® (4.4)

bestimmt [19]. Einsetzen in Gleichung (4.3) liefert eine repulsive Wechselwirkung, sodass das
Rydbergniveau eines wechselwirkenden Atoms zu hoheren Energien verschoben wird. In die-
sem Fall wiirde man eine Blauverschiebung der Resonanzen erwarten, was nicht mit dem
Experiment iibereinstimmt, in dem eine Rotverschiebung der F’' = 5 Resonanz auftritt. Somit
scheinen Rydberg-Rydberg-Wechselwirkungen nicht Ursache der Verschiebung zu sein.

Ein anderer Erkldrungsansatz setzt das Vorhandensein von Ionen in der Spektroskopiezelle
voraus. Diese erzeugen ein elektrisches Feld, gegeniiber dem die Rydbergatome aufgrund ihrer
groflen Polarisierbarkeit &uflerst empfindlich sind. Beim untersuchten Rydbergzustand handelt
es sich um einen S-Zustand, sodass der quadratische Stark-Effekt auftritt. Dieser fithrt zu ei-
ner Rotverschiebung der Linien im Spektrum. Huennekens et al. untersuchten die Ionisation
und Population von hochliegenden Energieniveaus in gasformigem Césium, welches nach dem
Schema 65/ — 7P3/, angeregt wurde [20]. Die Ergebnisse sind nicht direkt iibertragbar auf
das hier untersuchte System, da in ihrem Experiment wesentlich héhere Dichten des Césiums
vorherrschten (~ 10'® cm™3 und gréfier im Vergleich zu n = 4,3 x 1012 cm ™ in unserem Expe-
riment) und ein breitbandiger Laser verwendet wurde. Trotzdem scheint es plausibel, dass die
beobachteten Prozesse weniger ausgeprégt auch bei niedrigeren Dichten ablaufen. Huennekens
et al. berichten von Kollisionen zwischen angeregten Atomen, bei denen ein Energietransfer
zwischen den Anregungszustinden der beteiligten Atome stattfindet. Durch solche Kollisionen
konnen hochliegende Energieniveaus populiert werden, was sich durch Fluoreszenz bemerkbar
macht. Hierbei sind auch Anregungen in das Kontinuum méglich. Die Gruppe um Huennekens
identifizierte unter anderem den Prozess

Cs(nL) 4+ Cs(n'L') — Cs™ + e~ + Cs(6S) — Cs(n”L") + hv + Cs(6S), (4.5)

welcher zu Césiumionen und freien Elektronen fiihrt, die wieder rekombinieren kénnen. Weiter-
hin wird von einer Verbreiterung einiger Spektrallinien durch die positiv geladenen Ionen und
die negativ geladenen Elektronen berichtet. Ein asymmetrischer Anteil dieser Verbreiterung
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Abb. 4.4: 5-Niveau Modell, das zur Simulation des untersuchten Systems verwendet wurde.
Beriicksichtigt wurden sowohl die eingezeichneten Zerfallskanéle als auch ein flugzeitbedingter
Zerfall T'y;.

wird hierbei auf die langsamen Ionen zuriickgefiihrt, wihrend ein symmetrischer Anteil den
wesentlich schnelleren Elektronen zugeschrieben wird.

Um zu untersuchen, ob Kollisionen zwischen angeregten Atomen bei den von uns untersuch-
ten Dichten tatséchlich eine Rolle spielen, wéire der Einsatz eines Spektrometers denkbar. Mit
einem solchen konnte die Fluoreszenz der hochliegenden Niveaus nachgewiesen werden. Die
Produktion von Ionen kénnte unter anderem in einer speziellen Spektroskopiezelle nachgewie-
sen werden, welche das Messen eines Stromes bei angelegtem elektrischen Feld ermdoglicht.

4.2.3. Vergleich mit Simulationen

Wie bereits in Abschnitt 3.1 erlautert, trifft das Modell des 3-Niveau-Atoms nur duflerst be-
grenzt auf das untersuchte System zu. Eine Beschreibung durch ein 5-Niveau-Modell ermoglicht
die Beriicksichtigung von zusétzlichen Zerfallskanédlen und der Hyperfeinstruktur des Grund-
zustands. Im Folgenden sollen die Messergebnisse mit Simulationen eines solchen 5-Niveau-
Systems verglichen werden, die an unserem Institut durchgefiihrt wurden'. Das verwendete
Modell der Simulationen ist in Abbildung 4.4 dargestellt.

Der mittlere angeregte Zustand sowie der Rydbergzustand entsprechen den Zusténden |2)
und |3). Die Hyperfeinstruktur des Grundzustands wird durch die Zusténde |1) und |5) re-
prisentiert, wobei |5) den Dunkelzustand 654 /2(F = 3) darstellt. Die Zerfallskanéle des 7Ps /o
Zustands (vgl. Abb. 3.2) werden durch Zerfille zum zusiitzlich eingefiihrten Niveau |4) model-
liert. Um flugzeitbedingten Effekten Rechnung zu tragen, wurden ferner zusétzliche Zerfille
des Rydbergzustands sowie der Grundzustéinde eingefiihrt. Der Rydbergzustand zerfillt hier-
bei mit 'y /2 = 27 - 23,5kHz (vgl. Gleichung (2.17)) in die zwei Grundzustinde. Aufgrund
der langen natiirlichen Lebensdauer des Zustands wird dessen Zerfall also durch Flugzeitef-
fekte dominiert. Die Grundzustéinde zerfallen mit I'y; /2 in den jeweils anderen Grundzustand,
oder werden zu gleicher Wahrscheinlichkeit durch ein Grundzustandsatom im genau gleichen
Zustand ersetzt’. Weiterhin wurde eine Dephasierung Ydeph = 100kHz (volle Halbwertsbrei-
te) eingefiihrt, welche durch die Bandbreite der Laser motiviert ist und ausschliellich auf die
Kohérenzen pio, p13 und pos wirkt.

LAlle in dieser Arbeit prisentierten Simulationen wurden am 5. Physikalischen Institut der Universitiit
Stuttgart von A. Urvoy durchgefiihrt.
2Dies hat keinen Einfluss auf die Population, sehr wohl jedoch auf die Kohirenzen.
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Abb. 4.5: Rabifrequenzabhéngigkeit von erhdhter Absorption beziehungsweise erhohter
Transmission fiir die Resonanzen F’ = 4 und F’ = 5. Dargestellt sind die experimentellen
Ergebnisse und die Resultate der Simulation.

Simulationen, die mit dem oben vorgestellten Modell durchgefiihrt wurden, reproduzieren
eine Konkurrenz zwischen erhéhter Absorption und erhéhter Transmission. Was sich hiervon
durchsetzt, ist sowohl vom Wellenlingenverhiltnis der Ubergéinge als auch von beiden Rabi-
frequenzen, dem Flugzeitzerfall I'; und der Dephasierung vgepn abhéngig. Im untersuchten
Leistungsbereich liefern die Simulationen fiir grofie Verhéltnisse Qpump/$probe tendenziell er-
hohte Absorption, wéhrend sie fiir kleinere Verhéltnisse Qpump/$probe erhohte Transmission
vorhersagen.

Abbildung 4.5 gibt einen Uberblick, bei welchen Rabifrequenzen experimentell erhthte Ab-
sorption beziehungsweise erhohte Transmission gemessen wurde und zeigt gleichzeitig die Er-
gebnisse der Simulation. Aufgrund des meist sehr schlechten Signal-Rausch-Verhéltnisses der
F’ = 3 Resonanz werden nur die Ergebnisse fiir die zwei anderen Resonanzen prisentiert.

Fiir die F/ = 5 Resonanz konnte experimentell keine erhéhte Absorption festgestellt werden.
Dies stimmt grofitenteils mit der Simulation iiberein. Fiir drei der Messpunkte sagt die Simula-
tion jedoch erhohte Absorption voraus, was im Widerspruch zu den aufgenommenen Spektren
steht. Fiir die F/ = 4 Resonanz werden alle Messergebnisse, in denen erhdhte Absorption
auftritt, von der Simulation reproduziert. Ein reines Signal erhchter Transmission konnte im
Experiment nicht erreicht werden. Stattdessen zeigen die Transmissionsprofile eine Doppel-
struktur aus einem Transmissionsminimum und einem lokalem Transmissionsmaximum. Da
dieses Maximum nur bei hohen Probe-Rabifrequenzen die Null iiberschreitet (vgl. Abb. 4.3a),
stimmen die meisten experimentellen Ergebnisse, in denen eine Doppelstruktur auftritt, mit
der Simulation iiberein.

Die Diskrepanzen zwischen Simulation und Experiment lassen sich unter anderem dadurch
erkldren, dass die Dephasierung ~yqgepn nicht exakt bekannt ist und die Beschreibung von Flug-
zeiteffekten durch einen Zerfall nur als Modell verstanden werden darf.
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4. Ergebnisse und Interpretation

Zusammenfassend lédsst sich sagen, dass im Experiment weder erhdhte Absorption fiir die
F’" = 5 Resonanz, noch ein reines Signal erhéhter Transmission fiir die F’ = 4 Resonanz erreicht
wurden. Alles deutet jedoch darauf hin, dass beides mit hoheren Pump-Rabifrequenzen, welche
im Experiment nicht zur Verfiigung standen, erreicht werden koénnte.

4.2.4. Dynamik

Zur Analyse der Zeitentwicklung des Systems wurden aus den zeitabhingigen Spektren bei
fester Verstimmung § des Pumplasers Schnitte extrahiert. Abbildung 4.6a zeigt drei Schnitte
durch die Resonanzen. Die Rabifrequenzen betrugen im gezeigten Fall Qpy, = 27 - 2,7 MHz
und Qprobe = 27 - 2,2 MHz.

Bei allen drei Resonanzen tritt direkt nach dem Einschalten des Pumplasers ein Transmissi-
onsminimum auf, dessen fallende Flanke steiler als die ansteigende Flanke ist. Fiir die F’ =5
Resonanz kann vor dem Ubergang in den stationéren Zustand ein Uberschwinger festgestellt
werden. Dieser ist vor allem bei hohen Intensitdten des Probelasers besonders ausgepragt, wih-
rend er fiir niedrige Rabifrequenzen Qpone génzlich verschwindet (vgl. Abb. 4.2.1). Im Fall von
hohen Intensitéiten des Probestrahls kann fiir die F/ = 3 und F’ = 4 Resonanz ebenfalls ein
Uberschwinger beobachtet werden. Nach dem Ausschalten des Pumplasers entsteht bei allen
untersuchten Intensitdtskombinationen ein temporires Transmissionsmaximum, nach dem das
Signal auf Null abfillt.

Simulationen, welche mit dem in Abschnitt 4.2.3 vorgestellten Modell durchgefiithrt wurden,
zeigen im Vergleich zu den experimentellen Ergebnissen differenziertere Strukturen. Die zur
oben beschriebenen Messung korrespondierende Simulation ist in Abbildung 4.6b dargestellt.
Sowohl nach dem Einschalten, als auch nach dem Ausschalten des Pumplasers zeigen sich
in den Simulationen Oszillationen. Diese konnen auf Rabioszillationen zuriickgefiihrt werden,
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Abb. 4.6: Zeitentwicklung der einzelnen Resonanzen. Dargestellt ist die relative Transmis-
sion des Probelasers in willkiirlichen Einheiten. Es werden sowohl die Messergebnisse (a) als
auch das Ergebnisse der Simulation (b) fiir die Rabifrequenzen Quymp = 27 - 2,7 MHz und
Qprobe = 27 - 2,2 MHz gezeigt. Der Pumplaser wurde bei ¢ = 0 ps ein- und zum grau gestri-
chelt markierten Zeitpunkt wieder ausgeschaltet.
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4.2. Intensitidtsabhingigkeit bei niedrigen Atomdichten

welche durch die Zerfille im System stark geddampft auftreten. Da die Populationsverteilung
im stationédren Zustand abhingig von der Kopplung zum Rydbergniveau ist, befindet sich das
System nach dem Ein- und Ausschaltvorgang des Pumplasers nicht im Gleichgewicht. Durch
Zerfille kommt es zu Pumpeffekten, die eine Umverteilung der Populationen bewirken und
somit das System wieder in einen stationdren Zustand iiberfiihren.

Beim Vergleich der gemessenen Transmissionsprofile mit den Simulationen muss beachtet
werden, dass im Experiment die Laserintensitéiten mit der Position innerhalb der gauférmi-
gen Strahlen variierten. In den experimentellen Ergebnissen sind die Oszillationen deshalb auf-
grund einer Uberlagerung unterschiedlicher Rabifrequenzen ausgewaschen. In Abbildung 4.6a
kann nach dem Ausschalten des Pumplasers fiir alle Resonanzen ein Transmissionsmaximum
festgestellt werden. Dies scheint zunéchst widerspriichlich zu den Simulationen zu sein, in wel-
chen ein ausgeprigter Transmissionseinbruch auftritt. Eingeleitet wird dieser Einbruch jedoch
von einem wesentlich kleineren lokalen Transmissionsmaximum, sodass sich die Transmission
nach dem Ausschalten des Pumplasers zuniichst erhéht. Kommt es zu einer Uberlagerung ver-
schiedener Rabifrequenzen, so wird dieser Transmissionsanstieg konstruktiv verstéirkt, da alle
Oszillationen anfénglich in die gleiche Richtung starten. Erst in der weiteren Zeitentwicklung
iiberlagern sich die verschiedenen Frequenzen auch destruktiv, sodass der in den Simulationen
sichtbare Transmissionseinbruch in den experimentellen Ergebnissen nicht mehr zur Geltung
kommt. Analog kann das Transmissionsminimum nach dem Einschalten des Pumplasers erklért
werden. Zusitzlich zu der Uberlagerung verschiedener Rabifrequenzen muss in Betracht gezo-
gen werden, dass die Auflésung der Messungen durch die Bandbreite der benutzten Fotodiode
limitiert war.
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4. Ergebnisse und Interpretation

4.3. Messungen bei fokussierten Strahlen

4.3.1. Zeitabhingige Spektren

Um den Einfluss der Strahlgrofien auf das Verhalten des Systems zu untersuchen, wurden Mes-
sungen bei reduziertem Strahldurchmesser durchgefiihrt. Hierzu wurden beide Laserstrahlen
in die Zelle fokussiert. Die Strahlen waren wieder gegenldufig ausgerichtet, wurden in der Zelle
iiberlagert und hatten beide einen 1/e?-Durchmesser von circa 100 um. Die Dichte der Cisi-
umatome in der Zelle war bei allen Messungen niedrig und betrug nach Gleichung (2.1) circa
n = 4,3 x 10"2cm—3. Das Signal der Fotodiode wurde mit einem digitalen Verstérker bis zu
10 000-fach verstarkt. Abbildung 4.7a zeigt ein zeitabhéngiges Spektrum aus der aufgenomme-
nen Messreihe. Das gemessene Transmissionssignal erscheint zeitlich verzogert, was teilweise
auf die Fotodiode, grofitenteils jedoch auf den verwendeten digitalen Verstarker zuriickzufiihren
ist. Alle untersuchten Intensitéitskombinationen von Probe- und Pumpstrahl lieferten qualitativ
sehr dhnliche Ergebnisse.

Bei allen drei Resonanzen kann bei eingeschaltetem Pumplaser erhohte Absorption fest-
gestellt werden. Um bei fokussierten Strahlen Rabifrequenzen zu erlangen, welche mit dem
kollimierten Fall vergleichbar sind, muss mit sehr kleinen Laserleistungen gearbeitet werden.
Detektionsprobleme (vgl. Abschnitt 3.3.2) verhinderten eine beliebige Reduktion der Leistun-
gen, doch konnten fiir einen Spezialfall gleiche Rabifrequenzen fiir fokussierte und kollimierte
Strahlen erreicht werden. Abbildung 4.8 zeigt die Messergebnisse fiir diesen Spezialfall. Ge-
messen wurde bei gleichen Rabifrequenzen, wobei die Strahlen einmal fokussiert und einmal
kollimiert waren. Wihrend bei grofler Strahlgrofie fiir die £/ = 5 Resonanz im stationéren
Zustand erhohte Transmission beobachtet werden kann, herrscht im fokussierten Fall erhchte
Absorption vor.
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(a) Zeitabhingige relative Transmission des (b) Relative Transmission des Probela-
blauen Probelasers (in willkiirlichen Einheiten) sers in Abhé#ngigkeit der Verstimmung o
in Abhéngigkeit der Verstimmung ¢ des Pump- des Pumplasers. Dargestellt ist der statio-
lasers. Der Pumplaser wurde bei ¢ = 0 ps ein- niren Zustand (gemittelt iiber 30 Zeitpunk-
und bei t = 12,5 ps ausgeschaltet. Die Pump- te) fiir unterschiedliche Rabifrequenzen des
Rabifrequenz betrug Qpump = 27 - 6,4 MHz. Pumpstrahls.

Abb. 4.7: Zeitabhéngiges und stationires Spektrum fiir fokussierte Strahlen (Strahldurchmes-
ser d = 100 pm). Die Probe-Rabifrequenz betrug in allen Messungen 2,obe = 27 - 8,1 MHz.
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Abb. 4.8: Vergleich zeitabhéngiger Spektren, welche bei fokussierten Strahlen (d = 100 pum)
beziehungsweise kollimierten Strahlen (d = 1,4 mm) aufgenommen wurden. Die Rabifrequen-
zen betrugen Qprone = 27 - 7,1 MHz und Qpymp = 27 - 2,7 MHz.

4.3.2. Stationirer Zustand

Abbildung 4.7b zeigt die stationédren Zusténde des Systems im fokussierten Fall fiir unterschied-
liche Pump-Rabifrequenzen. Fiir alle drei Resonanzen kann ausschliefSlich erhohte Absorption
beobachtet werden. Mit zunehmender Intensitdt des Pumpstrahls nimmt hierbei die Tiefe der
Transmissionseinbriiche zu. Die Position der F’ = 3 Resonanz ist in allen Messungen gegeniiber
der theoretischen Position leicht verschoben. Dieser Effekt ist moglicherweise auf geringfiigige
Nichtlinearitdten in der Scanrampe zuriickzufiihren.

Eine Reduktion der Strahldurchmesser fithrt zu einer Verkiirzung der mittleren Wechselwir-
kungszeit der Atome mit den Lichtfeldern. Diese Wechselwirkungszeit ist durch die mittlere
Flugzeit 7 der Atome durch die Strahlen gegeben. Wie in Abschnitt 2.3.6 erldautert, kann die
endliche Verweildauer der Atome in den Strahlen modellhaft als ein Zerfall in die Hyperfein-
zustinde des Grundzustands betrachtet werden. Die Zerfallsrate betrigt hierbei I'y; = % und
kann nach Gleichung (2.17) berechnet werden. Bei einer Zellentemperatur von 100 °C ergeben
sich fiir die verwendeten Strahldurchmesser (d = 1,4 mm und d = 100 um) die Werte

[y(d=14mm) =27 -47,08kHz und T'y(d =100 pum) = 27 - 659,14 kHz .

Die Zerfallsrate I'y;; war im Experiment also bei fokussierten Strahlen um den Faktor 14 grofler
als im kollimierten Fall. Die hiermit einhergehende verkiirzte Wechselwirkungszeit 7 kann
als Ursache fiir das Verschwinden von EIT bei reduzierter Strahlgréfie angesehen werden.
Tritt ein Atom in den Lichtstrahl ein, so befindet es sich zunichst in keinem stationéren
Zustand, da die Lichtfelder das urspriingliche Gleichgewicht storen. Damit sich jedoch EIT
zeigt, miissen Atome in den in Abschnitt 2.3.4 beschriebenen Dunkelzustand gepumpt werden.
Ist die Aufenthaltsdauer 7 der Atome im Strahl hierfiir nicht ausreichend lang genug, so tritt
keine erhohte Transmission des Probelasers auf. Eine Rydberganregung iiber den mittleren
angeregten Zustand oder Zwei-Photonen-Absorption kann hingegen sofort nach dem Eintreten
der Atome in den Strahl geschehen, sodass sich erhthte Absorption zeigt.
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4. Ergebnisse und Interpretation
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Abb. 4.9: Zeitentwicklung der einzelnen Resonanzen im Fall von fokussierten Strahlen. Darge-
stellt ist die relative Transmission des Probelasers in willkiirlichen Einheiten. Die Messergebnis-
se sind in (a) abgebildet. (b) zeigt die Simulation fiir die F" = 5 Resonanz. Die Rabifrequenzen
betrugen Qpump = 27 - 6,4 MHz und Qpope = 27 - 8,1 MHz. Der Pumplaser wurde bei ¢t = 0 ps
ein- und zum grau gestrichelt markierten Zeitpunkt wieder ausgeschaltet.

4.3.3. Dynamik

Abbildung 4.9a zeigt die zeitliche Entwicklung aller drei Resonanzen fiir eine Messung bei den
Rabifrequenzen Qpump, = 27 - 6,4 MHz und Q,0ne = 27 - 8,1 MHz. Berticksichtigt man die
systematische zeitliche Verschiebung des Signals durch den verwendeten Verstarker, so lésst
sich kurz nach dem Einschalten des Pumplasers fiir alle Resonanzen ein Transmissionsmini-
mum beobachten. Nach diesem setzt sofort der stationére Zustand ein, welcher ebenfalls durch
erhohte Absorption gekennzeichnet ist. Nach dem Ausschalten des Pumplasers kann kurzzeitig
erhohte Transmission beobachtet werden, worauf das Signal wieder auf Null abfillt.

Eine zur oben beschriebenen Messung korrespondierende Simulation (vgl. Abschnitt 4.2.3)
der F’ = 5 Resonanz ist in Abbildung 4.9b enthalten. Die Simulation reproduziert sowohl das
beobachtete Transmissionsmaximum direkt nach dem Ausschalten des Pumplasers als auch
den stationdren Zustand erhohter Absorption. Wie im Fall von kollimierten Strahlen treten
nach dem Einschalten des Pumplasers Rabioszillationen auf, die im Experiment nicht beob-
achtet werden konnten. Dies liegt in erster Linie daran, dass aufgrund des GaufBlprofils der
Laserstrahlen wieder eine Uberlagerung verschiedener Rabifrequenzen auftritt und die Oszilla-
tionen ausgewaschen werden (vgl. Abschnitt 4.2.4). Zudem ist die Zeitskala der Oszillationen
kleiner als das Auflosungsvermoégen der Fotodiode.

4.4. Dichteabhingigkeit des Systems

Bei hohen Dichten des Céasium-Dampfes in der Zelle unterscheiden sich die Messergebnisse we-
sentlich von den erhaltenen Spektren bei niedrigen Atomdichten. Um den Einfluss der Dichte
zu untersuchen, wurden systematische Messungen durchgefithrt. Untersucht wurden Dichten
zwischen n = 2,2 x 10" ecm™ und n = 8,4 x 10 cm™3. Abbildung 4.10 zeigt die Ergebnisse
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4.4. Dichteabhingigkeit des Systems
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Abb. 4.10: Zeitabhéingige Spektren bei verschiedenen Dichten n des Césiums. Die Rabifre-
quenz des Probestrahls betrug Qpone = 27 - 2,2 MHz. Qpump lag zwischen 27 - 2,6 MHz und
2m - 2,7 MHz. Die zeitabhéngige relative Transmission des blauen Lasers ist mittels Farbkodie-
rung und in willkiirlichen Einheiten in Abhéngigkeit von der Verstimmung ¢ des rechteckformig
amplitudenmodulierten Pumplasers dargestellt. Der Pumplaser wurde bei t = 0 ps eingeschal-
tet. Der Ausschaltzeitpunkt ist gestrichelt gekennzeichnet.

einer Messreihe, in welcher die atomare Dichte des Césiums bei gleichbleibenden Laserintensi-
taten (Qprobe = 27 - 2,2 MHz, Qpump zwischen 27 - 2,6 MHz und 27 - 2,7 MHz) variiert wurde.

Bei niedriger Dichte lassen sich bei eingeschaltetem Pumplaser drei klar getrennte Resonan-
zen erkennen. Wieder sind die zwei zusétzliche Linien unbekannter Herkunft auszumachen,
die in Abschnitt 4.2.1 bereits erwihnt wurden. Wihrend im Fall der F’ = 5 Resonanz fiir
niedrige Dichten bei eingeschaltetem Pumplaser im stationdren Zustand erhtchte Transmissi-
on beobachtet werden kann, zeigen die beiden anderen Resonanzen erhéhte Absorption. Mit
zunehmender Dichte werden die einzelnen Strukturen breiter und verschwimmen, bis sie bei
einer Dichte von n = 8,4 x 10 cm ™ im stationdren Zustand nicht mehr einzeln identifiziert
werden konnen und durchgehend erhéhte Absorption vorherrscht.

Die asymmetrische Struktur der F” = 5 Resonanz bei einer Dichte von n = 1,6 x 10 cm™
kann auch bei niedrigeren Dichten und héheren Intensitéten des Probestrahls in sehr dhnlicher
Form beobachtet werden (vgl. Abb. 4.2 o. re.). Bei hoheren Dichten bilden sich zunéchst

3
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4. Ergebnisse und Interpretation
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Abb. 4.11: Spektren bei einer atomaren Dichte des Cisiums von n = 8,4 x 10 cm™ und
hohen Intensitéten des Probelasers. Die Rabifrequenz des Pumpstrahls €,y lag zwischen
2m - 2,5 MHz und 27 - 2,7 MHz. Die relative Transmission des Probelasers ist in willkiirlichen
Einheiten angegeben. Der Pumplaser wurde bei ¢ = 0 ps ein- und zum gestrichelt markier-
ten Zeitpunkt wieder ausgeschaltet. Die Frequenzskala wurde aus der Scanrampe des Lasers
extrapoliert und ist mangels Referenz im Nullpunkt verschoben.

zwei asymmetrische Zweige aus, innerhalb welcher erhdhte Transmission vorherrscht. Diese
bilden sich bei einer weiteren Steigerung der Dichte wieder zuriick, sodass im stationédren
Zustand auch fiir die I = 5 Resonanz erhohte Absorption vorherrscht. Die Linie der F' = 4
Resonanz zeigt ab einer gewissen Dichte nach einem anfinglichen Transmissionsminimum eine
zeitlich begrenzte Aufspaltung. Bei noch grofieren Dichten wird diese Aufspaltung kleiner, bis
sie schliefflich génzlich unkenntlich wird.

Die Strukturen, die nach dem Ausschalten des Pumplasers entstehen, konnen wieder durch
eine Uberlagerung von Rabioszillationen unterschiedlicher Frequenz erklirt werden. Bei hohen
Dichten kann hierbei auch schwach ausgeprigte erhohte Absorption beobachtet werden (vgl.
Abb. 4.10 unten). Die Zeitspanne, innerhalb welcher nach dem Ausschaltvorgang des Pum-
plasers erhohte Transmission vorherrscht, verkiirzt sich dabei mit zunehmender Dichte des
Césiums.
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4.4. Dichteabhingigkeit des Systems

Abbildung 4.11 zeigt zeitabhéngige Spektren, die bei einer hohen Dichte des gasformigen Cé-
siums (n = 8,4 x 10'3 cm™3) sowie hohen Intensititen des Probelasers aufgenommen wurden.
Die Pump-Rabifrequenz lag hierbei zwischen €,ymp = 27-2,5 MHz und Q,ymp = 27-2,7 MHz.
In keinem der Spektren kénnen die drei erwarteten Resonanzen ausgemacht werden. Vielmehr
existieren grofle Bereiche, innerhalb welcher erhéhte Absorption oder erhdhte Transmission vor-
herrschen. Mangels Referenz wurde die Frequenzachse mittels der Scanrampe des Pumplasers
extrapoliert. Der Nullpunkt wurde hierbei willkiirlich gew#hlt. Wihrend sich bei einer Rabifre-
quenz des Probestrahls von (2,.ope = 27 - 4,1 MHz im stationéren Zustand bei eingeschaltetem
Pumplaser ausschliellich erhchte Absorption zeigt, entsteht bei hoheren Intensitdten des Pro-
belasers ein zweiter Bereich, der erhchte Transmission aufweist. Eine weitere Erhohung von
Qprobe fiihrt zu ausschlieflich erhéhter Transmission im stationdren Zustand. Mit der Intensitét
des Probestrahls erhocht sich ebenfalls die Breite der Signale im Frequenzbereich erheblich.

Fiir die oben beschriebenen Effekte konnte im zur Verfiigung stehenden Zeitrahmen kei-
ne eindeutige Ursache gefunden werden. Trotzdem liegt wieder die Vermutung nahe, dass
Rydberg-Rydberg-Wechselwirkungen oder Rydberg-lTonen-Wechselwirkungen Asymmetrien
und Verbreiterungen in den zeitabhéngigen Spektren verursachen.

Wie bereits in Abschnitt 4.2.2 erldutert, verschiebt das Wechselwirkungspotential zweier
Rydbergatome die energetische Lage des Rydbergniveaus. Ist diese Verschiebung grofler als
die Linienbreite des Rydbergiibergangs, so kann mit einem urspriinglich resonanten Laser
kein Ubergang mehr in den Rydbergzustand getriecben werden. Somit ergibt sich ein Blo-
ckaderadius 7y, innerhalb dessen nur ein einzelnes Rydbergatom existieren kann [21]. Mit dem
Blockaderadius lédsst sich eine kritische Dichte ny,y errechnen, mit welcher die Relevanz von
Rydberg-Rydberg-Wechselwirkungen abgeschétzt werden kann. Hierzu dient die folgende gro-
be Betrachtung.

Die Linienbreite des Rydbergiibergangs ist ndherungsweise durch die effektive Rabifrequenz

Quir = \/92

probe T qump gegeben. Hiermit gewinnt man den Blockaderadius durch Gleichsetzen

der Wechselwirkungsenergie Vyqw und h{eq:

|Cs| ( |Cs| )1/6
Veaw| = =8 Lpoe = U 4
Wwaw]| 5 f T o (4.6)

Mit dem in Gleichung (4.4) eingefiihrten Cg-Koeffizienten und den Rabifrequenzen der in
Abbildung 4.10 gezeigten Messreihe (Qprone = 27 - 2,2 MHz, Qpump = 27 - 2,7 MHz) ergibt
sich ein Blockaderadius von 7, ~ 1,5 um. Bei der kritischen Dichte ny; gilt fiir den mittlere
Teilchenabstand n~/3 = n;r}t/ % = . Mit Gleichung (4.6) folgt

Nt ~ 3,1 x 10" em™3 . (4.7)

Diese kritische Dichte kann jedoch nicht direkt mit der vorliegenden Dichte der Césiumatome
in der Spektroskopiezelle verglichen werden, da nur ein Teil der Atome zu Wechselwirkungs-
effekten beitragen kann. Dies liegt in erster Linie daran, dass die Frequenz des Probelasers
im Ruhesystem der thermischen Atome Doppler-verschoben ist und ein Grofteil deshalb nicht
angeregt werden kann. Durchdringt der Probestrahl die Spektroskopiezelle in z-Richtung und
nimmt man fiir den Ubergang in den ersten angeregten Zustand eine sittigungsverbreiterte
Linienbreite von {,;ope an (welche grofler als die natiirliche Linienbreite ist), so ldsst sich mit
Gleichung (2.15) ein Bereich errechnen, in dem die Geschwindigkeitskomponente |v,| der Ato-
me liegen muss, damit eine Anregung moglich ist. Betrachtet man die F/ = 5 Resonanz, so
folgt somit die Bedingung
Qprobe

!
| < =222 =05 . 4.8
ol < e ~ 05m/s (43)
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4. Ergebnisse und Interpretation

Im Folgenden wird eine atomare Dichte des Cisium-Dampfes von n = 4,9 x 10" cm™ an-

genommen, da in diesem Dichtebereich bereits ausgeprigte Verbreiterungen auftreten (vgl.
Abb. 4.10). Integration iiber den entsprechenden Geschwindigkeitsbereich einer Maxwell’schen
Geschwindigkeitsverteilung (Gleichung (2.16)) liefert eine effektive Dichte von

Negr = 6,4 x 101 cm ™3, (4.9)

Hierbei wurde auflerdem beriicksichtigt, dass etwa die Héalfte der Atome im Dunkelzustand
651/2(F = 3) vorliegt. Nicht beriicksichtigt wurde, dass nur ein Bruchteil der Atome den
Rydbergzustand einnehmen, sodass der errechnete Wert um einen Faktor zu hoch ist. Da
die effektive Dichte jedoch nicht um viele Groflenordnungen unter der bestimmten kritischen
Dichte (nji =~ 3,1 x 10! cm™3) liegt und es sich bei der obigen Rechnung um eine #uferst
grobe Abschétzung handelt, kann der Einfluss von Rydberg-Rydberg-Wechselwirkungen nicht
ausgeschlossen werden.

Weiterhin sind wieder Einfliissse von Kollisionen angeregter Atome mdoglich, durch welche
unter anderem positiv geladene Ionen und freie Elektronen produziert werden (vgl. Abschnitt
4.2.2). Mit zunehmender Dichte des Césiums gewinnen solche Kollisionen an Relevanz. Hierbei
sollten vor allem Stéfle zwischen Atomen im mittleren angeregten Zustand 7P;/; eine Rolle
spielen, durch die Ionen produziert werden kénnen. In diesem Fall miissten mit zunehmender
Population des mittleren angeregten Zustands verstiarkt kollisionsbedingte Effekte auftreten.
Dies stimmt mit den Ergebnissen des Experiments iiberein, in welchen nicht nur mit zuneh-
mender Dichte der Césiumatome, sondern auch mit zunehmender Leistung des Probelasers
ein Auswaschen der Strukturen beobachtet werden kann. Um die aufgestellten Hypothesen zu
iiberpriifen wire wiederum der Einsatz eines Spektrometers oder einer speziellen Zelle, mit der
Tonen detektiert werden kénnen, sinnvoll.
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5. Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war die zeitabhéngige Spektroskopie eines Rydbergzustands in thermischem
Céasium-Dampf. Untersucht wurde der Anregungsweg 6512 — 7FP3/2 — 32512, welcher unter
anderem aufgrund des Wellenlingenverhéltnisses der Uberginge interessante Effekte zeigt. Der
untere Ubergang wurde hierbei von einem blauen Probelaser (455 nm) getrieben und der Ryd-
bergzustand mit einem infraroten Pumplaser (1073 nm) an den mittleren angeregten Zustand
gekoppelt.

Sowohl die Zeitentwicklung als auch die stationdren Zustidnde des Systems werden mafigeb-
lich von den Intensitdten und Durchmessern beider Laserstrahlen sowie von der Dichte des
Casiumgases beeinflusst. Im stationdren Zustand konnte eine Konkurrenz zwischen erhéhter
Transmission und erhohter Absorption des Probelasers festgestellt werden. Erhohte Transmis-
sion wurde hierbei auf EIT zuriickgefiihrt, wihrend erhchte Absorption durch die Anregung
in den Rydbergzustand (iiber den mittleren angeregten Zustand oder durch Zwei-Photonen-
Absorption) erklért werden konnte.

Der Einfluss der Laserintensitéiten auf diesen Konkurrenzprozess wurde hauptséchlich fiir
niedrige atomare Dichten des Césiums untersucht, wobei die experimentellen Ergebnisse quali-
tativ mit Simulationen iibereinstimmen. Systematische Verschiebungen beziehungsweise Asym-
metrien im Spektrum sind moéglicherweise durch Wechselwirkungen zwischen Ionen und Ryd-
bergatomen bedingt. Durch den Vergleich mit Simulationen stellte sich heraus, dass im Ex-
periment Uberlagerungen von Rabioszillationen verschiedener Frequenz auftraten. Dies ist auf
das Intensitétsprofil der Laserstrahlen zuriickzufithren. Abbildungen stellen eine Moglichkeit
dar, Strahlbereiche konstanter Intensitdt zu detektieren. Eine entsprechende Erweiterung des
Aufbaus liee moglicherweise die Beobachtung differenzierter Strukturen zu.

Im Fall von fokussierten Strahlen zeigte sich im stationédren Zustand ausschliefllich erhohte
Absorption. Dies konnte durch einen flugzeitbedingten Zerfall erklart werden. Weiterhin wurde
der Einfluss der Dichte des Céasium-Dampfes auf das Verhalten des Systems untersucht. Mit
zunehmender Dichte verédndern sich die Messergebnisse wesentlich. Die einzelnen Resonanzen
verschwimmen zunehmend, werden teilweise aufgespaltet und zeigen Asymmetrien. Bei hohen
Dichten und grofien Intensitéiten des Probestrahls konnten weitere Verbreiterungen beobachtet
werden. In diesem Fall zeigen die Spektren ausgedehnte Bereiche erhohter Transmission be-
ziehungsweise erhohter Absorption des Probelasers, die keine Riickschliisse mehr auf einzelne
Resonanzen zulassen. Fiir die beschriebenen Effekte konnte keine eindeutige Ursache gefun-
den werden. Moglich ist der Einfluss von Rydberg-Rydberg-Wechselwirkungen oder von Ionen,
welche ein elektrisches Feld erzeugen.

Im verwendeten Aufbau ist die verfiigbare Leistung des Pumplasers beschrinkt. Um Mes-
sungen bei hohen Pumpleistungen zu ermoglichen, ist die Verwendung eines Ytterbium-Faser-
verstirkers geplant. Mithilfe einer Pockelszelle lassen sich dann kurze, rechteckférmige Licht-
pulse realisieren [22]. Ziel ist es darauthin kohérente Dynamik an thermischen Césiumatomen
zu untersuchen. Als Vorbild dient hierbei ein Experiment an thermischem Rubidium, in wel-
chem bereits Rabioszillationen zu einem Rydbergzustand im Gigahertz-Bereich beobachtet
wurden [5].
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A. Anhang

A.1. Physikalische Eigenschaften von Cisium

Protonenzahl 7 55

Kernspin [ 7/2
Atommasse m 2,20694657(11) x 10~*° kg
Schmelzpunkt Ty 28,5°C
Siedepunkt Ty 671°C
Dampfdruck Py bei 25°C 1,983 x 107* Pa

Tab. A.l.: Ausgewihlte physikalische Eigenschaften von 33Cs [3].

A.2. Dichtekurve von Céasium-Dampf

L e e e I e e I S S

w

Dichte n [cm'3]
>

50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150
Temperatur T [°C]

Abb. A.1: Nach Gleichung (2.1) berechnete Dichte von Céasium-Dampf in Abhéngigkeit der
Temperatur. Die Dichtekurve wurde mit dem temperaturabhéingigen Dampfdruck von Casium

[8] hergeleitet.
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A.3. Relation zur Umrechnung reduzierter Dipolmatrixelemente

A.3. Relation zur Umrechnung reduzierter
Dipolmatrixelemente

Fiir das reduzierte Dipolmatrixelement (F|| er || F") gilt [3]:

(Fller 1) = (e} (07 Jerrpern (Gl f o)

Hierbei wurde das Wigner 6 — j Symbol {:::} verwendet. Bei F', J und I handelt es sich um
die Quantenzahlen des Gesamtdrehimpulses, des Hiillendrehimpulses und des Kernspins.

A.4. Stationidre Zustinde bei niedriger Dichte des
Casium-Dampfes

= F=5 |F=4 |F'=3 = F=3
£ _ = —
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X X
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(a) Gleichbleibende Rabifrequenz von ca. (b) Gleichbleibende Rabifrequenz
Qpump = 27 - 2,7 MHz Qprobe = 2m - 5,2 MHz

Abb. A.2: Stationdre Zustinde des Systems bei eingeschaltetem Pumplaser (gemittelt iiber
25 Zeitpunkte) fiir unterschiedliche Kombinationen von ,;ope und Qpump. Dargestellt ist die
relative Transmission des Probelasers in Abhéngigkeit von der Verstimmung 0 des Pumplasers.
Zur besseren Darstellbarkeit wurden kleine Signale in (a) teilweise vergrofiert. Die Vergrofierung
ist links in den Spektren angegeben.
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