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1. Einleitung

Die Sicherheit digitaler Kommunikationsnetzwerke ist einer der kritischsten Punkte der
heutigen Zeit. Da es prinzipiell nicht moglich ist diese abhorsicher zu machen, ist die
Forschung an Quantennetzwerken in den letzten Jahren notwendiger denn je geworden.
Die Quantenkryptographie [1] erlaubt eine Ubermittlung von Nachrichten, ohne dass
diese unbemerkt von einer dritten Person abgehort werden kénnen. Hierbei werden die
Nachrichten nicht wie bei klassischen Netzwerken durch Bits (englisch binary digit) tiber-
mittelt, sonder durch sogenannte Qubits (Quantenbits). Diese besitzen zwei Zusténde,
welche eindeutig voneinander unterschieden werden koénnen.

Qubits lassen sich zum Beispiel durch Photonen realisieren. Dabei konnte man den Zu-
stand eines solchen iiber dessen Polarisation definieren. Um die Idee der sicheren Quan-
tenkommunikation mit Photonen zu realisieren, muss es moglich sein auf Abruf einzelne
Photonen auszusenden.

Eine Moglichkeit, solch eine Einzelphotonenquelle zu realisieren, basiert auf dem Effekt
der Rydbergblockade [2] und dem Vier-Wellen-Mischen in einer dampfgefiillten Mikro-
zelle [3]. Hierbei werden Atome in den Rydbergzustand angeregt, wobei das Anregungs-
volumen (beschriankt durch die Groe der Zelle und der Bandbreite der entsprechenden
Laser) kleiner ist als das Blockadevolumen, weshalb sich immer nur ein einzelnes Atom
im Rydbergzustand [4, 5] befindet. Uber ein Zwischenniveau wird das Atom wieder in
den Grundzustand gebracht, wobei der letzte Ubergang nicht getrieben wird. An jenem
wird aufgrund des Vier-Wellen-Mischen ein einzelnes Photon mit bekannter Phase und
Richtung emittiert. Durch das Pulsen der Laser lauft dieser Vorgang auf Verlangen ab.
Als Anregungsmedium eignen sich am besten Alkaliddmpfe, da diese aufgrund ihres ein-
zelnen Valenzelektrons leicht in den Rydbergzustand angeregt werden kénnen. Von die-
sen Elementen hat sich wiederum Rubidium als am besten erwiesen, da es beispielsweise
im Vergleich zu Caesium einen grofleren Blockaderadius aufweist. Dieses Experiment
wurde schon erfolgreich durchgefiihrt [6], wobei ein Anregungsschema verwendet wurde,
bei welchem die Atome vom 5P Zustand direkt in den Rydbergzustand angeregt wer-
den. Fiir diesen Ubergang benétigt der entsprechende Laser eine sehr hohe Leistung,
um Rabifrequenzen im Bereich von einigen hundert Megahertz zu erreichen. Bei unge-
fahr 480 nm kann dies aktuell nur durch einen Farbstoff-Laserverstérker erreicht werden,
welcher aber die Repetitionsrate auf 50 Hz beschrénkt. Dies macht es sehr schwer lange
Messreihen mit konstanten Bedingungen durchzufiihren.

Daher soll dieses Anregungsschema durch ein anderes ersetzt werden, bei dem jenes Pro-
blem nicht mehr besteht.
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Eine Moglichkeit wire die Wahl eines anderen Rydbergzustandes, was sich aber als nicht
moglich erwiesen hat, da die Rydberg-P- und D-Zustdnde von Rubidium nur eine sehr
geringe Rydbergblockade aufweisen. Um fiir den gleichen Endzustand andere Wellen-
lingen fiir die Ubergénge zu erhalten, miissen also die Zwischenniveaus anders gewiihlt
werden. Aufgrund der Auswahlregel sind nur Anregungsschemata mit einer ungeraden
Anzahl an Niveaus zwischen Grund- und Rydbergzustand méglich.

In dieser Arbeit werden daher ein Acht- sowie ein Vier-Niveau-System untersucht, um zu
iiberpriifen, ob und wenn ja welches dieser Anregungsschemata sich fiir die Realisierung
einer Einzelphotonenquelle eignet.
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2.1. Atom-Licht-Wechselwirkung

Die theoretische Beschreibung der Wechselwirkung zwischen einem Atom und einem
Lichtfeld ist die Grundlage fiir die meisten Prozesse in der Atomphysik und wird daher
auch in vielen Lehrbiichern behandelt (z.B. [7]). Die folgenden Betrachtungen orientieren
sich an der Arbeit von B. Huber [8].

Der Hamiltonoperator H eines Systems, das aus einem Atom mit mehreren Energieni-
veaus und angelegten Lichtfeldern besteht, setzt sich zusammen aus dem Hamilton des
Atoms H A und dem der Wechselwirkung zwischen Atom und Lichtfeld H AL

]:I:f{A-i-[:IAL. (2.1)

Ersterer enthélt bei geeigneter Wahl der Basis nur Eintrége in der Hauptdiagonale,
welche sich aus den Eigenzustédnden |i) und deren entsprechender Energie ¢; ergeben

Oy = Zﬁ?i ) (d] - (2.2)

Da die Wellenlidnge des angelegten Lichtfeldes sehr viel gréfler ist als das Atom, kann
das Lichtfeld als klassische elektromagnetische Welle E beschrieben werden. Somit ergibt
sich fiir den Hamiltonoperator der Wechselwirkung

Hy, = —d - E, (2.3)

wobei d dem Ubergangsdipolmoment entspricht.
Hierbei wird angenommen, dass jedes Lichtfeld nur zwei benachbarte Zustéinde mitein-
ander koppelt und immer im Bereich der Eigenfrequenz liegt.

Der Zustand dieses Systems lédsst sich durch die Dichtematrix
pij = 1) (J (2.4)

beschreiben. Die Diagonaleintrige dieser stehen jeweils fiir die Population des entspre-
chenden Eigenzustands und die Nebendiagonaleintrige fiir die Kohérenzen zwischen den
Zustéanden.

Zudem ist die Dichtematrix hermitesch, also p;; = pj;. Daraus folgt, dass die Diagonal-
eintrage stets reell sind. Da die Populationen oder auch Besetzungswahrscheinlichkeiten
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normiert sind, muss zu jedem Zeitpunkt die Randbedingung Spur (p) = 1 erfiillt sein.
Die zeitliche Entwicklung der Dichtematrix wird durch die von-Neumann-, beziehungs-

weise Liouville-Gleichung
op(t) T [~ .
— =——|H 2.

beschrieben, wobei [a, b] = ab— ba fiir den Kommutator und £ das reduzierte Plancksche
Wirkungsquantum steht. Diese Gleichung beriicksichtigt aber noch nicht die endliche
Lebensdauer der Zusténde, welche zum Beispiel durch die spontane Emission gegeben
ist. Jener Effekt kann durch den Lindblad Operator [9] beschrieben werden. Fiir den
Zerfall von dem Ausgangszustand |i) zu dem Endzustand |f) mit der Zerfallsrate I';y
gilt

o) = X Ty (1005 41 = 5 0 1.5 ). (26)

i—=f

{a,b} = ab+ ba bezeichnet hier den Antikommutator. Da die Population in dem System
erhalten bleiben muss, gilt: Spur(Lp(p)) = 0.

Wird die von-Neumann-Gleichung nun um diesen Term ergénzt, so ergibt sich die Lindblad-
Gleichung, beziehungsweise Mastergleichung in Lindbladform

a’;_it) - —% 2,50 + Lo (5(1)) (2.7)

Diese Differentialgleichung lasst sich durch die Verwendung der Drehwellenndherung
16sen.

2.1.1. Drehwellenndherung

Das elektriscbe Feld eines Lasers, mit der Kreisfrequenz w;; und dem Wellenvektor k;;,
welcher den Ubergang von |i) nach |j) anregt, kann als ebene Welle der Form

1 i(wijt—kijr * —ilwsit—l
E,;(t) = 5 |:E07ije( Z]t kl] ) + EO,ije ( z]t kz] )] (28)

beschrieben werden.
Nun wird ein Koordinatensystem gewahlt, welches mit der Laserfrequenz oszilliert. Somit
vereinfacht sich Gleichung 2.8 zu

1 .
Ei;(t) = 5 [Eoij + B yye it —kim)] (2.9)

und es ergibt sich nach Gleichung 2.3 fiir den Hamiltonoperator der Wechselwirkung

1 i e
(HAL)ij = —§dl] : [EO,ij + Eoﬂ-je Zi(wigt=hig )] . (210)
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Der hintere Term oszilliert sehr schnell und kann daher vernachléssigt werden, was als
Drehwellennédherung bezeichnet wird. Insgesamt vereinfacht sich der Hamiltonoperator
der Wechselwirkung zwischen Atom und angelegtem Lichtfeld zu
1
(HAL)ij = _idij . Eo,ij
(2.11)

ij

1
= ZKQ,
2

mit der Rabifrequenz
Qz] = - dl] : E07ij7
h
welche die Frequenz der Oszillation der Populationen beschreibt. Da als Basis die Eigen-
basis von dem Atom gewahlt wurde, entsprechen diese Eintrdge auch den Nebendiago-
nalelementen des gesamten Hamiltonoperators

(Hav)y; = (H),;  fiird # j, (2.13)

(2.12)

Fiir die Diagonaleintrige des Hamiltonoperators ergibt sich, wenn das Nullniveau der
Energie im Grundzustand liegt, nach Gleichung 2.2

i1
(H)y=h> (£Am)  mitb=a+1, (2.14)
a=1
mit den Verstimmungen A;;, wobei das Vorzeichen davon abhingt, ob es sich um ei-
ne stimulierte Emission (positiv) oder Absorption (negativ) handelt. Die Verstimmung
bezeichnet die Differenz zwischen der Resonanzfrequenz wy und der Frequenz des einge-
strahlten Lichts wy,,

Aij = WL,ij — Wo,ij- (2-15)

Um die Mastergleichung in der Drehwellennéherung zu l6sen, muss natiirlich auch die
Dichtematrix sowie der Lindblad Operator in das neue Koordinatensystem transformiert
werden.

Die Transformationsmatrix A ist in Diagonalform und gegeben durch

i1
A = exp [—i Z + (wWapt — Kap - r)] mitb =a + 1, (2.16)

a=1

fiir die Vorzeichen gilt dasselbe wie in Gleichung 2.14.
Der Lindblad-Operator ist invariant gegeniiber der Transformation, genauso wie die
Diagonaleintrige der Dichtematrix, wohingegen fiir die Kohérenzen gilt

7—1

Pij = Pij €XP [—i Z + (Wapt — Kap - r)] mitb = a + 1, (2.17)

a=1
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fiir j > 7. Die anderen Terme konnen iiber die Hermitizitét der Dichtematrix berechnet
werden. Auch hier steht das Minuszeichen fiir eine Absorption und das Pluszeichen fiir
eine Emission.

2.1.2. Zwei-Niveau-System

Das einfachste System, in dem Atom-Licht-Wech- 0 A
selwirkungen beobachtet werden konnen, ist ein 1
Zwei-Niveau System. Ein Solches ist schematisch
in Abbildung 2.1 zu sehen. Es besteht aus Atomen
mit jeweils zwei Energieniveaus (|1) und [2)), wobei wr |wo DT
die Energiedifferenz hwy betragt. Dieser Ubergang
wird durch einen Laser mit der Frequenz wy, ange-
. Y Y
regt, welcher um den Wert A = wy, — wy verstimmt |1>
ist. Somit ergibt sich nach Gleichungen 2.11 und
2.14 fiir den Hamiltonoperator der Atome unter
dem Einfluss eines Lichtfeldes

Abbildung 2.1.: Schema eines Zwei-
Niveau-Systems
1
0 =Q
H=h|, 2. (2.18)
-Q* —A
2
Der angeregte Zustand zerfillt mit einer Zerfallsrate von I' zuriick in den Grundzustand.
Hieraus lasst sich der Lindblad Operator

1
P22 — P12
Ln(p)=T| 7 2 (2.19)
—5,021 —pP22

aufstellen. Nach Gleichung 2.7 lasst sich daraus die Mastergleichung fiir das Zwei-Niveau-
System formulieren. Fiir die einzelnen Komponenten der Dichtematrix lautet diese

o= Lpog + %Q (p12 — pa1) (2.20)
19) 1 . 1

g2 = <§F + ZA) p12 + §Q (p11 — p22) (2.21)
0 1 . 1

Fric i <§F - ZA) P21 + 59 (p22 — p11) (2.22)
0 i

apm = —I'pa + 59 (p21 — p12) - (2.23)

Hierbei wurde angenommen, dass die Rabifrequenz reell ist, also 2 = Q*. Diese ge-
koppelten Differenzialgleichungen werden auch optische Blochgleichungen genannt und
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P11
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Abbildung 2.2.: Zeitliche Entwicklung der Diagonaleintrige der Dichtematrix p;; und
poz mit der Anfangsbedingung, dass sich zur Zeit ¢ = O ns alle Atome in
dem Grundzustand befinden.

konnen numerisch gelost werden, wobei aufgrund der Hermitizitdt von p nur eine der
Gleichungen fiir die Nebendiagonalelemente geldst werden muss.

Die Losung dieser Gleichungen ist in Abbildung 2.2 zu sehen, mit der Randbedingung,
dass sich zu Beginn alle Atome im Grundzustand |1) befunden haben. Es ist deutlich
die Ostzillation der Populationen zu erkennen sowie, dass sich aufgrund des natiirlichen
Zerfalls nach einiger Zeit ein stationédrer Zustand einstellt. Dieser lasst sich auch aus den
optischen Blochgleichungen berechnen, indem die zeitliche Anderung der Dichtematrix
Null gesetzt % p = 0 und das daraus resultierende lineare Gleichungssystem gelost wird.
So ergeben sich folgende Werte:

AN + T2 4+ Q2
= 2.24
PUT AN 1T 202 (2.24)
20 (A +i%)
= 2.2
P12 = A2 L T2 4 202 (2.25)
20 (A — i)
— 2.2
P2 = TN L T2 1 202 (2.26)
QZ
P22 (227)

TAANZ L2 1202

Ohne den natiirlichen Zerfall (I' = 0) und bei einer Anregung mit einem resonanten La-
ser (A = 0) wiére im stationdren Zustand die Besetzungswahrscheinlichkeit der beiden
Zustande identisch bei 0,5 und die Kohérenz null.
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2.1.3. Viel-Wellen-Mischen

Das Viel-Wellen-Mischen beschreibt den Effekt, bei dem angelegte elektromagnetische
Felder in einem nichtlinearen Medium dafiir sorgen, dass ein oder mehrere weitere Felder
erzeugt oder verstiarkt werden. Damit dies auftritt, muss aber die sogenannte Phasenan-
passungsbedingung erfiillt sein. Diese lautet fiir ein geschlossenes Anregungsschema, bei
dem der letzte Zustand |n + 1) dem ersten |1) entspricht

0=> +k;  mitj=i+1 (2.28)
=1

Ein negatives Vorzeichen haben Ubergiinge, die eine stimulierte Emission anregen.
Wenn also die Wellenvektoren der angelegten Felder bekannt sind, kann aus diesen ein-
deutig bestimmt werden, wo das erzeugte Feld beziehungsweise Photon auftritt und
dessen Phase vorhersagen. Dadurch lassen sich diese auch von Photonen unterscheiden,
die bei der spontanen Emission entstehen, da jene in eine zufillige Richtung und mit
zufilliger Phase ausgesendet werden.

Zusétzlich muss in einem geschlossenen Anregungsschema natiirlich auch die Energieer-
haltung gelten, welche besagt, dass

Ozh(E:iMJ mit j =i+ 1. (2.29)
=1

Fiir den Fall, dass alle Laser kopropagieren, also alle Wellenvektoren die gleiche Richtung
haben, sind die beiden Bedingungen identisch.

Vier-Wellen-Mischen

Ein einfaches Beispiel fiir das Viel-Wellen-Mischen
ist das Vier-Wellen-Mischen. Hierbei erzeugen drei
angelegte elektrische Felder (wqa, wo3, wsg) mit
den entsprechenden Wellenvektoren (kio, ko3, k34)
ein viertes Feld (w4 beziehungsweise ky; ).

Ein mogliches Anregungsschema hierfiir ist in Ab- Wiz
bildung 2.3 zu sehen. I

Die entsprechende Phasenanpassungsbedingung
und die Bedingung fiir die Energieerhaltung lau-

|4)

¢ Abbildung 2.3.: Schema fiir das Vier-
o Wellen-Mischen
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k12 + k23 - k34 - k41 — 0 (230)
hw12 + h&)gg - hw34 — hbd41 = 0. (231)

Dieses System ldsst sich theoretisch beschreiben, indem wie zuvor gezeigt, die Master-
gleichung aufgestellt und diese gelost wird. Doch die einzelnen Eintrége der Dichtematrix
sind experimentell nicht messbar, weshalb in dem néchsten Abschnitt der Zusammen-
hang zwischen theoretisch berechenbaren und experimentell bestimmbaren Gréflen er-
klart wird.

2.1.4. Optische Eigenschaften

Die atomare Polarisation P eines Mediums und das elektrische Feld E kénnen jeweils
als ebene Welle beschrieben werden, die sich in z-Richtung ausbreitet

P(z,1) = % <Poei(wf—’”7> + 155‘@—75(1”5—’“5)) (2.32)
E(z,1) = % (Eoe’(“f*’“f) + E;;e*i(wf*’ff)) (2.33)

und sind {iber die inhomogene Wellenfunktion

? 1P\ = 1O

miteinander verkniipft. Hierbei bezeichnet ¢, die elektrische Feldkonstante und ¢ die
Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Da sich aber die Amplituden dieser Wellen im Ver-
gleich zu der Laserfrequenz nur sehr langsam &ndern, lasst sich die Wellengleichung zu

0 iw
&Eo(,%t) = —focpo(z,t) (235)

vereinfachen [10]. Dies wird als die slowly varying envelope approximation bezeichnet.
Somit lasst sich das gesamte elektrische Feld sowie die atomare Polarisation beschreiben
durch

P(Z, t) — Z Z (% (Bj,oei(Wijt_kijZ) + PZ’Oe_i(wijt_kijz))) (2'36)

i g>i
1 . .
E(z,t) = ZZ (5 (Eyjoeiit—Fi?) 4 E;jvoe—z(wijt—km)) _ (2.37)
i g>i

Eine weitere Definition der atomaren Polarisation [10] lautet

P = n{d). (2.38)
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Hierbei bezeichnet (...) den Erwartungswert des Dipoloperators d und n die Atomdich-
te. Da es sich bei diesem System um ein Zustandsgemisch handelt, berechnet sich der
Erwartungswert wie folgt:

(d) = Spur (p(t) - d)
= ZZ: ; (dzjﬁ]1<t> + d_]lﬁlj (t)) (239)
— Z Z (dijpji(t) + (dijpsi(t))7)

i g>i

Wenn man dies in Gleichung 2.38 einsetzt und mithilfe von Gleichung 2.17 in das rotie-
rende Koordinatensystem wechselt und die Drehwellennédherung durchfiihrt, ergibt sich

P(z,t)=n- Z Z (dijpji(t) €' M%) 4 (dypsi(t))" e~ iat=kia)) (2.40)

i oj>i

Durch einen Koeffizientenvergleich von Gleichung 2.36 und 2.40 ldsst sich nun eine Glei-
chung fiir F,; aufstellen:

Pij’()(Z, t) = QTldU,OJZ<t) . (241)

Aus dieser Polarisation lidsst sich wiederum mit Gleichung 2.35 das entsprechende elek-
trische Feld berechnen.
0 iwij

Um diese Gleichung zu l6sen, wird die Annahme gemacht, dass die Dichtematrix unab-
héngig ist von z, woraus fiir das E-Feld in Abhéngigkeit von der Linge L des Mediums
folgt

ou in W
Ez‘j,O(t) = Eij,(g(t) - Eij,0<t) = - 500] Lndz‘jpji(t) . (2.43)
E;}l’o bezeichnet hierbei das elektrische Feld, welches von auflen angelegt wurde und E;;ug

jenes, das hinter dem Medium gemessen werden kann.
Im Weiteren wird der Fall betrachtet, dass an diesem Ubergang kein Feld anliegt, also

EP,(t) = 0 weshalb sich der Term weiter zu
Ejjo(t) = ——*Lnd;;pji(t) (2.44)
EopC
vereinfacht.

Experimentell gemessen wird dann aber nicht das elektrische Feld sondern entweder die

10
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Intensitat I oder die Photonenanzahl N.
Fiir die Intensitat gilt

1
]z(t) = 5500|E¢j70<t) |2.
1wy 2,2 2 2 (2:45)
= ——L[*n?|d;; () ]
2 2oc n|di;|” | pji(t) |
Durch eine anschlielende Integration iiber die Querschnittsfliche A des Mediums be-
kommt folgt fiir die Leistung P, ;;

Py = [ 10 as

1wij 2 2 2712
= ——n%d;|? pii(t) |* L*A.
2600” | ]‘ |pJ(>‘

(2.46)

Hier wurde angenommen, dass die Eintrége der Dichtematrix unabhéngig sind von der
Fléche des angeregten Mediums.

Von dieser Leistung ldsst sich auf die Anzahl der Photonen riickschliefen, da die Leis-
tung allgemein definiert ist als die Energiednderung pro Zeiteinheit und jedes emittierte
Photon dieselbe Energie hw hat und somit N Photonen eine Energie von Nhw. Folglich
ergibt sich fiir die Anderung der Photonenanzahl

dN;;  Pui(t)

= 2.47
dt hw; ( )
und fiir die Menge V;; der nach einer Zeit ¢, emittierten Photonen
1 [t
Nij(to) = —— [ Prg(t) di
hwij Jo
Lo " (2.48)
= Qdi-QLQA/ (1) 12 dt.
27%00”‘ il ; |pji(t) |

Somit muss fiir eine hohe Photonenzahl der Term [ |p;;(¢) |>dt optimiert und ein Uber-
gang mit einem groflen Dipolmatrixelement ausgewéhlt werden. Auch eine hohe Atom-
dichte ist von Vorteil. Diese kann aber nicht beliebig erh6ht werden, da sonst uner-

wiinschte Wechselwirkungseffekte auftreten.

2.1.5. Dopplerverbreiterung

Eine Eigenschaft der Atome die bisher noch nicht in Betracht gezogen wurde ist die
Bewegung jener. Je nach Temperatur 7" spielt diese eine nicht zu vernachléssigende Rolle.

11
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Die mittlere eindimensionale Geschwindigkeit © von Atomen der Masse m berechnet sich
wie folgt
8kpT
b=y ===, (2.49)
m™m
wobei kg die Boltzmann-Konstante beschreibt. Die Energieniveaus der Atome erfahren

wegen dem Dopplereffekt eine zusétzliche Verstimmung

ADop =—v-k. (250)

Aufgrund des Skalarproduktes ist also lediglich der Teil der Geschwindigkeit von Inter-
esse, der parallel zum Lichtfeld verlduft. Da die verschiedenen Geschwindigkeitsklassen
nach der Maxwell-Boltzmann-Verteilung auftreten, beschreibt

m mU2
T =,/ _ 251
p(v,T) kT eXp{ 2/<;BT] (2.51)

die Wahrscheinlichkeit, dass in einem Medium mit der Temperatur 7" ein Atom die Ge-
schwindigkeit v hat.

Um den Dopplereffekt nun bei der Berechnung der Dichtematrix mit einzubeziehen er-
weitert man den Hamiltonoperator (Gleichung 2.14) um die zusétzlichen Verstimmungen
(Gleichung 2.50) und 16st die Mastergleichung fiir verschiedene Geschwindigkeitsklassen.
Diese Ergebnisse werden anschlieSend mit ihrer entsprechenden Wahrscheinlichkeit nach
Gleichung 2.51 gewichtet und aufsummiert.

Der Dopplereffekt fiihrt zu einer Linienverbreiterung der natiirlichen Linienbreite von
atomaren Ubergingen. Diese ist in Abbildung 2.4 fiir die Kohérenz eines Zweiniveausys-
tems zu sehen. Hierbei sind betragsméflig hohe Geschwindigkeitsklassen fiir die Beitrége
bei hohen Verstimmungen verantwortlich, welche aber nur sehr gering sind, da hohe Ge-
schwindigkeiten nicht sehr wahrscheinlich sind. Langsame Atome sind wahrscheinlicher,
aber sorgen nur fiir eine geringe zusétzliche Verstimmung. Die Halbwertsbreite der ver-
breiterten Spektrallinie ist circa 50 mal so breit wie jene fiir Atome, die sich parallel zum
Lichtfeld nicht bewegen.

Allgemein ist die Halbwertsbreite der Dopplerverbreiterung [11] definiert als

w 8In (2) kgT
Whop = ?L\/% (2.52)

Durch die zusétzliche Verstimmung sind somit bei der Anregung eines Ubergangs nicht
immer alle Atome auf Resonanz. Daher wird die effektive atomare Dichte n eingefiihrt,
welche angibt wie viele Atome bei der Verstimmung A des Lasers resonant angeregt
werden

AAYdA =y [P 2 [—4ln(2) (WA )2 dA, (2.53)

T WDhop

hierbei bezeichnet n die Atomdichte und wp,, die Halbwertsbreite der Dopplerverbrei-
terung, welche wie in Gleichung 2.52 definiert ist.
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2.1. Atom-Licht-Wechselwirkung
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Abbildung 2.4.: Imaginérteil der Kohérenz po;, fiir eine mittlere Geschwindigkeit von
07 (rot), verschiedene Geschwindigkeitsklassen (schwarz), sowie iiber
diese gemittelt (blau) bei einer Temperatur von 200 °C in Abhéngigkeit
von der Verstimmung des zweiten Lasers.

2.1.6. Ubergangsdipolmoment

Das Ubergangsdipolmoment (oder auch Ubergangmatrixelement) ist ein Maf§ dafiir, wie
gut ein Atom an ein Lichtfeld koppeln kann. Hierbei ist aber zu beachten, dass nicht die
eigentlichen Energieniveaus miteinander koppeln, sondern die einzelnen Hyperfeinnive-
aus. Daher ergibt sich ein effektives Ubergangsdipolmoment [12]

1
[ dest(F' = F') [P = 3 S| (Tller|| )] (2.54)

fiir den Ubergang von F nach F’ mit der Konstante

J 7 1’

) = ! 2.55

die angibt, wie stark die aufgespaltenen Energieniveaus miteinander wechselwirken. {...}
steht hier fiir das Wigner 6j-Symbol. I, J und F beschreiben die Quantenzahlen (Kern-
spin, Gesamtdrehimpuls Elektron und Gesamtdrehimpuls Atom) des Atoms.
Nun ist aber meistens die Bandbreite des verwendeten Lasers zu grof}, als dass man
genau sagen kann, welche Zustinde man anregt. Daher kann man fiir gfoﬁe Rabifre-
quenzen und kurze Anregungspulse die Ndherung machen, dass nur der Ubergang mit
der stiarksten Kopplungskonstante Spp angeregt wird.
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2. Theoretische Grundlagen

2.1.7. Absorption von elektromagnetischer Strahlung

Wenn elektrische Strahlung mit der Intensitéit [ ein Medium der Lange L durchquert,
so wird diese von den vorhandenen Atomen teilweise absorbiert. Die Anderung der In-
tensitdat wird durch

dl = —aldL (2.56)

beschrieben, mit dem Absorptionskoeffizienten «. Das Atom kann in diesem Fall als
Zwei-Niveau-System beschrieben werden, wie in Unterabschnitt 2.1.2. Aus dem Intensi-
tatenverhaltnis [12]

I 0\?
=2 = 2.57
Isat ( F > ( )
mit der Sattigungsintensitit
cegh?T?
Iy = ——— 2.58
T 4dg, (2.58)

ldsst sich die Population des angeregten Zustandes schreiben als
I

i
P22 = zat . (259)
2 (1+ﬁ+4(%)2>
Mit diesem kann man den Streuquerschnitt [11] o berechnen
_ thFPQQ
I
 hwpD 1 (2.60)

2Isat 1—|— —|—4( )

Fiir geringe Intensitaten [ < I, kann der Term I /1, vernachléssigt werden, wodurch
der Streuquerschnitt unabhéngig von der eingehenden Intensitéit wird.
Mit Hilfe von diesem ldsst sich nun der Absorptionskoeffizient «

a=n--o
wopd?, 1 (2.61)
e T4 (3)

berechnen. Hierbei steht n fiir die Atomdichte.
Bei dieser Betrachtung wurde aber bisher noch nicht der Dopplereffekt mit einbezogen.
Dieser sorgt dafiir, dass der Absorptionskoeffizient kleiner wird, da die elektromagneti-

sche Strahlung immer nur zu Atomen einer einzelnen Geschwindigkeitsklasse resonant
ist. Mit Gleichung 2.52 und 2.53 ergibt sich so

op = / T (A = A (A A

2.62
2°~’Ld21 \ [In(2) / —n wDop) —1 da’ .
hCEO T WDop r + 4 ( ) '

ﬂID
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2.2. Rydbergatome

Da die natiirliche Linienbreite im Vergleich zu der Dopplerverbreiterung nur sehr schmal
ist, kann diese als Delta-Distribution gendhert werden, wodurch dass Integral analytisch
16sbar wird

2wrd3, [In(2) 2 ze—4ln(2)( A )2

“Dop

(2.63)

QDop — N
P hceg T Wpop 2

Mit der zusétzlichen Annahme, dass der Laser nicht Verstimmt ist also A = 0, ldsst sich
der Absorptionskoeffizient weiter vereinfachen zu

2wrd3, [In(2) 2 m

2.64
heeg T Whop 2 ( )

Qpop = N

Aus diesem kann nun auch die optische Dichte bestimmt werden, welche definiert ist,
als das Produkt von dem Absorptionskoeffizienten und der Lénge L, die die Strahlung
durchquert

OD = OéDOpL
2wrds, [In(2) w
= L
"Theze VT wpop (2:65)
d2
_,dn [mm
hgo 2]€BT

Die optische Dichte héngt also lediglich von dem Ubergangsdipolmoment des entspre-
chenden Ubergangs, nicht aber von dessen Wellenlénge, ab.

2.2. Rydbergatome

Als Rydbergatome [4, 5] werden Atome bezeichnet, die mindestens ein Elektron in einem
Zustand mit einer sehr groflen Hauptquantenzahl n und somit Radien von bis zu einigen
Mikrometern besitzen. Am einfachsten in den Rydbergzustand zu bringen sind Elemen-
te der ersten Hauptgruppe, sogenannte Alkalimetalle, da diese nur ein Valenzelektron
besitzen, welches leicht angeregt werden kann. Dadurch, dass die Elektronen so weit von
dem Atomkern entfernt sind und entsprechend gering die Wechselwirkung mit diesem
ist, treten interessante Effekte zum Beispiel bei der Interaktion zwischen Rydbergatomen
auf. Ein solcher wird in dem néchsten Abschnitt qualitativ behandelt.

2.2.1. Rydbergblockade

Durch ihre schwache Bindung an den Atomkern sind Rydbergatome sehr sensibel gegen-
iiber dufleren elektrischen Feldern. Ein solches Feld geht zum Beispiel auch von anderen
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2. Theoretische Grundlagen

Rydbergatomen auf Grund des grofien Abstandes zwischen dem positiv geladenen Atom-
rumpf und dem Elektron im angeregten Zustand aus. Diese starke Wechselwirkung fiihrt
dazu, dass bei dem zweiten Atom die Energielevel angehoben werden. Ist diese grofier
als die Bandbreite der Anregung, so kann das zweite Atom nicht in den selben Ryd-
bergzustand gebracht werden. Dies ist aber nur der Fall, solange es sich in so einem
Abstand zum ersten Atom befindet, dass es das elektrische Feld von diesem noch spiirt.
Jener Abstand wird als Blockaderadius [2] bezeichnet, welcher sowohl von dem entspre-
chenden Atom und Rydbergzustand als auch von der Bandbreite des Lasers, mit dem
die Anregung durchfiihrt wird, abhéngt. Ist das Anregungsmedium aber kleiner als das
Blockadevolumen, so kann sich nur ein einziges Atom im Rydbergzustand befinden.

2.3. Rubidium

Rubidium ist ein Alkalimetall, steht somit in der ersten Hauptgruppe im Periodensystem
und hat lediglich ein Valenzelektron, weshalb es leicht in den Rydbergzustand angeregt
werden kann.

Rubidium kommt in zwei natiirlichen Isotopen ®*Rb und 8"Rb in einem Isotopenverhilt-
nis von 72,17 % zu 27,83 % vor. Alle folgenden Werte und Rechnungen beziehen sich,
wenn nicht niiher erliutert auf *Rb.

Einige physikalischen Eigenschaften von Rubidium sind in Tabelle 2.1 zu sehen. Die
D;-Linie entspricht hierbei dem Ubergang vom Grundzustand 5S; /2 zu dem ersten an-
geregten Zustand 5P;/; und die D,-Linie dem Ubergang vom Grundzustand zu 5Ps /2

Tabelle 2.1.: Physikalische Eigenschaften von Rubidium [12].

85Rb
Protonenzahl A 37
Neutronenzahl N 48
Masse m 84,912 u
Kernspin I 5/2
D;-Linie Wellenldnge AD1 780,241 37 nm
D,-Linie Wellenlange AD2 794,978 01 nm
D;-Linie Ubergangsdipolmoment | (J = 1/2|le,||J' = 1/2) | 2,5377 - 1072 Cm
D,-Linie Ubergangsdipolmoment | (J = 1/2||e,||J" = 3/2) | 3,58425-10"%* Cm

Ein einfaches Energieschema ist in Abbildung 2.5 abgebildet, wobei auf die Darstellung
der Hyperfeinstruktur verzichtet wurde.
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2.3. Rubidium
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Abbildung 2.5.: Einfaches Energieschema von Rubidium
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3. Grundlagen der Simulation

Um die Effizienz verschiedener Anregungsschemata zu untersuchen und miteinander zu
vergleichen, wurden Simulationen in MATLAB und Mathematica geschrieben, die fiir das
entsprechende System die Dichtematrix numerisch berechnen. Hierfiir wurden zuerst mit-
hilfe von Mathematica, wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, der Hamilton- und Lindblad-
Operator berechnet und mit diesen die Lindbladgleichung aufgestellt. Aufgrund der Her-
mitizitdt der Dichtematrix ergeben sich so fiir ein N-Level-System NQTjLN—linear unabhén-
gige gekoppelte Gleichungen. Man koénnte dies noch um eine weitere Gleichung verrin-
gern, wenn man die Bedingung verwendet, dass die gesamte Population in dem System
erhalten bleiben muss. Dies wurde hier aber nicht gemacht, da man so iiber die Spur
von p auf die Genauigkeit der Losung zuriick schlieflen kann.

Je nachdem, ob man die zeitabhingige Losung (%p # 0) oder den stationdren Zu-
stand (% p = 0) berechnen will, handelt es sich um ein System aus gekoppelten linearen
Differentialgleichungen oder einem einfachen linearen Gleichungssystem. Letzteres kann
direkt und analytisch gelost werden. Um die zeitabhéngige Losung zu bestimmen, wurde
in MATLAB ein vierstufiges Runge-Kutta-Verfahren implementiert, welches diese nume-
risch 16st. Hierbei werden die Ableitungen als Differenzenquotienten genahert und so die
Funktion rekursiv nach festgelegten Zeitabschnitten h berechnet. Fiir eine Differential-
gleichung '(t) = f(t,y(t)) berechnet sich so die Losung

1
Ynt1l = Yn + Eh (k1 4 2ko + 2k3 + ky) (3.1)
mit
kl = f(tm yn) 5
h h
k2 = f(tn+_ayn+_k1> s
2 2
(3.2)

2
ky = f(tn + h,yn + hk3),

h h
k3:f<tn+_7yn+§k2)a

sowie der Anfangsbedingung y(to) = yo. Hierbei macht es keinen Unterschied, ob es sich
bei y(t) um eine einzelne Gleichung oder um ein Gleichungssystem wie in diesem Fall
handelt.

Als Startbedingung wurde bei allen Schemata die Losung von dem jeweiligen stationéren
Zustand zum Zeitpunkt ¢ = 0 verwendet. Das bedeutet, dass wenn alle Laser erst mit
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3. Grundlagen der Simulation
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Abbildung 3.1.: Boltzmann Verteilung der Geschwindigkeitsklassen bei einer Tempera-
tur von 200 °C fiir Rubidium.

dem Beginn des Experiments (¢ > 0) angemacht werden, sich bei ¢, alle Atome in dem
Grundzustand aufhalten. Wenn aber zum Beispiel der Laser, der den Ubergang von |1)
nach |2) treibt schon davor (¢ < 0) an ist, so befinden sich schon ein Teil der Atome bei
to in einem angeregten Zustand.

Um den Dopplereffekt zu beriicksichtigen, wird nicht nur die Dichtematrix fiir jeden
Zeitpunkt bestimmt, sondern auch fiir verschiedene Geschwindigkeitsklassen mit den
entsprechenden zusétzlichen Termen fiir die Verstimmungen der Energieniveaus. Diese
Ergebnisse werden wie in Unterabschnitt 2.1.5 beschrieben, je nach ihrer Wahrschein-
lichkeit gewichtet und aufsummiert.

In Abbildung 3.1 ist die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Geschwindigkeitsklassen fiir
Rubidium bei einer Temperatur von 200 °C zu sehen. Diese hohe Temperatur ist notwen-
dig, um eine ausreichend grofie Atomdichte in der Zelle zu bekommen. Es ist zu erkennen,
dass ab einer betragsméfigen Geschwindigkeit von etwa 700 2 die Wahrscheinlichkeit von
diesen nahezu Null ist. Da die Boltzmann Verteilung normiert ist, muss gelten:

/_00 p(v)dv = Av - Z pv) =1 (3.3)

o0 v=—00

mit dem Abstand Av zwischen zwei Geschwindigkeitsklassen. Fiir alle folgenden Simu-
lationen wurden immer Geschwindigkeiten von —700* bis 700 7 beriicksichtigt, mit
Av =17 und bei 200 °C. Fiir diesen Bereich ergibt sich fiir die Summe der Wahrschein-
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lichkeiten
700

> p(v) =0,99997 (3.4)
v=—T00

was gendhert als 1 angesehen werden kann. Dies bedeutet, dass Atome mit einer Ge-
schwindigkeiten von |v| > 700 ohnehin nur einen sehr geringen Beitrag zum Ender-
gebnis beisteuern wiirden und daher vernachléssigt werden kénnen.
Die Zeitspanne, in der das Photon generiert werden soll betragt ungefdhr 10 ns, da bei
grofleren Zeitskalen die natiirliche Lebensdauer der Zustdnde sowie thermische Effekte
zu groBe Rollen spielen wiirden.

Fiir gepulste Anregungen ist die Pulsform, die real generierten Pulsen am néchsten
kommt, die Gauf}-Funktion. Das Problem dieser ist, dass der entsprechende y-Wert nie
exakt null wird. Deshalb gibt es die Blackman-Fensterfunktion, welche im Prinzip genau
dies tut und so eine Gaufl-Funktion beschreibt, die aber die Null erreicht.

Diese lautet fiir einen einzelnen Puls

wlt) = {o, 42 0,5 cos (M) +0.08 - cos (wﬂ .
Oty — (t—tq)) - Ot — tdl) |

(3.5)

wobei ¢, die Pulslinge, tq die zeitliche Verzogerung und ©(t) die Heaviside-Funktion
beschreibt.

Falls nicht néher erldutert, werden im Folgenden alle Pulse durch diese Form beschrieben.
Fiir die Rabbifrequenz eines gepulsten Lasers mit der maximal Frequenz von 2y gilt
somit:

Qt) = Qo - w(t). (3.6)
In den nachfolgenden Ausfiihrungen bezeichnet bei gepulsten Anregungen (2;; immer die
maximale Frequenz ;.

So kann theoretisch die Dichtematrix fiir beliebig grofle Systeme gelost werden. Der
einzige Faktor, der dies einschréankt ist die Rechendauer, sowie der Speicher des verwen-
deten Computers.

Fiir diese Arbeit wurde ein Acht- sowie Vier-Niveau-System in Abhéngigkeit von ver-
schiedenen Rabifrequenzen und Laserverstimmungen untersucht, von welchen man an-
schlieend auf die entsprechenden Eigenschaften der benétigten Laser fiir das Experiment
zuriick schliefen kann.

Die wichtigen Faktoren bei der Beurteilung wie gut oder schlecht ein Anregungssche-
ma ist, sind zum einen die Anzahl der erzeugten Photonen, welche natiirlich maximal
sein sollten. Diese konnen nach Gleichung 2.48 berechnet werden, wobei immer die Pho-
tonenzahl nach 10 ns berechnet wird. Bei dieser Simulation kénnen sich so im Gegensatz
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3. Grundlagen der Simulation

zu dem spéteren Experiment Werte ergeben, die grofler sind als eins. Dies liegt daran,
dass die Rydbergblockade hier nicht beriicksichtigt wird.

Zum anderen muss, dass die Rydbergblockade funktioniert, die Population im Rydber-
gzustand moglichst grof sein.

Des weiteren muss darauf geachtet werden, dass die maximale Population im Endzustand
ungefihr so grof} ist wie die im Rydbergzustand, da es auch moglich ist, dass die Atome
nicht in den Rydbergzustand angeregt werden sondern ein Raman-Ubergang stattfindet
[13]. Hierbei handelt es sich um einen Zwei-Photonen-Ubergang, was bedeutet, dass in
dem Zwischenniveau (was in diesem Fall der Rydbergzustand wére) keine Populationen
sind. Atome, die {iber diesen Weg in den Endzustand kommen, haben so die Rydberg-
blockade umgangen, wodurch es passieren konnte, dass mehrere Photonen gleichzeitig
emittiert werden, was dem Grundprinzip einer Einzelphotonenquelle widersprechen wiir-

de.

Als Rydbergzustand wurde der 40S; /» Zustand gewihlt, da dieser einen grofien Blockade-
Radius besitzt. Die Rydberg nS;/» Zustdnde liegen aber alle energetisch sehr dicht bei-
einander, weshalb es keinen signifikanten Unterschied fiir die Simulation macht, welchen
man wahlt.

3.1. Fehler der Simulation

Es gibt natiirlich noch einige Effekte, die in dieser Simulation nicht beriicksichtigt wer-
den. Einer davon ist der, dass Elektronen bei realen Experimenten durch spontane Emis-
sion in sogenannte Dunkelzustédnde zerfallen kénnen. Dies sind Zusténde, die nicht durch
Laser angeregt werden und daher in der Simulation nicht vorkommen. Da aber von dem
Zeitpunkt des ersten Pulses und dem erscheinen des generierten Photons nur wenige
Nanosekunden liegen, sollte dies keinen allzu grofien Faktor ausmachen.

Auflerdem wird angenommen, dass die Atome nicht miteinander wechselwirken oder
kollidieren. Bei sehr hohen Temperaturen und Dichten haben diese aber einen grofien
Effekt, welcher eigentlich nicht vernachlassigt werden darf.

Es wird auch nur der natiirliche Zerfall und keine weiteren Dephasierungsprozesse mit
in die Simulation einbezogen.

Die Reabsorption der Photonen vor dem erreichen des Detektors wird auch vernachlés-
sigt. Dies ist aber vertretbar, solange die entsprechende optische Dichte kleiner als eins
ist.
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4. Ergebnisse und Interpretation

4.1. Acht-Wellen-Mischen

Das verwendete Anregungsschema fiir das Acht-Wellen-Mischen ist in Abbildung 4.1 zu
sehen. Hierbei sorgen die angelegten Felder dafiir, dass zwischen dem letzten Zustand
5P3/; und dem Grundzustand 58 /; ein weiteres Feld generiert wird. Die Zusténde werden
im weiteren wie folgt bezeichnet:

|4) = 6P 2 I8

Der Hamiltonoperator, der dieses System beschreibt und das Programm, mit dem der
Lindblad Operator aufgestellt wurde, sind in Abschnitt A.2 zu finden.

Die entscheidende Grofle, die zeigt wie Effizient ein Anregungs-, beziehungsweise Puls-
schema ist, ist die Anzahl N der generierten Photonen. Wie in Unterabschnitt 2.1.4
gezeigt, lasst sich aus der Kohérenz zwischen den entsprechenden Zustédnden diese Zahl
berechnen. In diesem Fall sind dies die Zustédnde |8) und |1). Nach Gleichung 2.48 gilt

1w to
N(tO) = 558016712|d81|2L2A/0 |p18(t) |2 dt. (41)

dg1 entspricht dem effektiven Ubergangsdipolmoment, welches wie in Unterabschnitt 2.1.6
beschrieben, berechnet werden kann. Hierfiir muss zuerst der Hyperfeiniibergang be-
stimmt werden, der die stirkste Kopplungskonstante besitzt, welche in Gleichung 2.55
definiert ist. Aus den berechneten Werten in Tabelle 4.1 wird ersichtlich, dass der stérks-
te Hyperfeiniibergang von F' = 3 nach F’ = 4 mit Spp = 9/14 geht.

Somit ergibt sich fiir dass effektive Ubergangsdipolmoment von [8) — [1)

/1 /
dgl = d18 == 5534 <J = 1/2H6THJ = 3/2> (42)

= 1,659 - 1072 Cm.
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4. Ergebnisse und Interpretation

1081 2
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8S1/2
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651 /2

Abbildung 4.1.: Anregungsschema fiir das Acht-Wellen-Mischen

Tabelle 4.1.: Kopplungskonstante Sgp fiir die verschiedenen Hyperfeiniibergénge des Do
Ubergangs von Rubidium.

Sr1 | Sr2 | Sk | Spa
Sopr | 310 | Ths | Was | -
- | 563 | 518 | 94

S3F’
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4.1. Acht-Wellen-Mischen

Fiir die anderen Parameter (Atomdichte n, Zelllinge L, Anregungsfliche A) wurden
folgende Werte angenommen

n=100-10%m™ (4.3)
L=1-10"°m (4.4)
A=m(05-107%)"m?

Hieraus ergibt sich nach Gleichung 2.65 eine optische Dichte von 0,17. Dies bedeutet,
dass nahezu keine Reabsorption der Photonen durch die Atome stattfindet.

Die verwendeten Werte fiir die Wellenldngen und Zerfallsraten sind in Abschnitt A.1 zu
finden.

Weiter wurde angenommen, dass alle Laser kopropagieren, da fiir diesen Fall die Pha-
senanpassung fiir das Acht-Wellen-Mischen am besten erfiillt ist. Nach Gleichung 2.28
gilt fiir die zusétzliche Phase A¢ mit der das generierte Photon erscheint

k1o + kog — ksa + kus = ks — ko7 + krs + ks1 + Aog. (4.6)

Fiir die entsprechenden Wellenvektoren ergibt sich so numerisch A¢ = 5,936 - 107° 7 /pm.
In den folgenden Abschnitten wurden jeweils einzelne Parameter variiert und optimiert.

4.1.1. Abhangigkeit von den Rabifrequenzen

In diesem Abschnitt werden die optimalen Rabifrequenzen fiir das Acht-Niveau-System
gesucht. Hierbei wird besonderer Wert auf die Ubergéinge gelegt, die den Rydbergzustand
beinhalten, also |[4) — [5) und |5) — |6). Dies liegt daran, dass nach Gleichung 2.12 die
Rabifrequenz proportional zu dem Dipolmatrixelement des entsprechenden Ubergangs
ist. Zudem gilt fiir das elektrische Feld eines Lasers mit einem gaufformigen Strahl

21
Eo=—/ =
C€o

4.7
B 4P, (4.7)
B Twicey’

wobei wy die Strahltaille bezeichnet und P, die Leistung. Also folgt fiir die Rabifrequenz
eines solchen Lasers

d;; 4P,
Qz] - —] L

SOt
h\| Tmwgceo

(4.8)

Da die Dipolmatrixelemente zu den Rydbergzusténden im Vergleich zu dem der D1-Linie
zirka um einen Faktor von 200 kleiner sind, bedeutet dies, dass fiir dieselbe Rabifrequenz
die 4000-fache Leistung bendtigt wird. Deshalb ist es von groflem Interesse vor allem fiir
diese Ubergiinge die optimalen Rabifrequenzen zu finden.
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Abbildung 4.2.: a) zeigt die zeitliche Entwicklung der Populationen des Grund- (pi1),
Rydberg- (ps5) sowie Endzustands (pgs) und b) den Betrag der Ko-
hérenz zwischen den Zustédnden |8) und |1) in einem Achtniveausys-
tem, wobei der erste Ubergang kontinuierlich getrieben wurde mit
Q19 = 27 - 500 MHz und die anderen gepulst angeregt wurden mit jeweils
2;; = 2m - 1000 MHz einer Pulsldnge ¢, von 2ns und Verzdgerungen von
tays = 0ns, tq,, = ta,; = 0,5ns beziehungsweise tq,, = t4,, = ta,, = 1 Ds.

Kontinuierliche Anregung

Die einfachste Moglichkeit fiir das Acht-Wellen-Mischen wire die Verwendung von kon-
tinuierlich strahlenden Lasern, was bedeuten wiirde, dass die Rabifrequenzen zeitlich
konstant wéren. Diese Losung hat aber zwei sehr grofle Nachteile beziehungsweise Pro-
bleme. Das erste ist, dass die Einzelphotonenquelle auf Verlangen das Photon aussenden
soll, was bedeutet, dass es irgendeine Form von Startpunkt fiir den Prozess geben muss.
Dies ist bei einer kontinuierlichen Anregung nicht der Fall.

Das zweite und weitaus schlimmere Problem ist, dass mit kontinuierlichen Lasern keine
Besetzungsinversion erreicht werden kann, also auf lange Sicht der Grundzustand im-
mer die héchste Population hat und entsprechend gering diese im Rydbergzustand ist.
Deutlich verbessern lisst sich dies, indem nur der unterste Ubergang (w;2) kontinuierlich
getrieben wird, wohingegen die anderen gepulst sind. Wie Abbildung 4.2 zeigt, kann so
ein maximales ps; von ungefahr 0,2 erreicht werden, was auch fast exakt mit der maxi-
malen Population im Endzustand iibereinstimmt. Aus der Kohérenz lasst sich mithilfe
von Gleichung 4.1 die Photonenanzahl nach 10 ns bestimmen. Hier liegt sie bei ungeféahr
0,05. Dies ist nicht sonderlich hoch und liegt hauptséchlich daran, dass die Populationen
im Rydberg- und Endzustand doch sehr gering sind, was auch im Experiment dazu fiih-
ren kann, dass die Rydbergblockade nicht wie gewiinscht funktioniert. Weitaus effektiver
ist es daher, wenn auf jeden Fall der Laser gepulst ist, der die Atome aus dem Grundzu-
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Abbildung 4.3.: Anzahl der generierten Photonen nach 10 ns fiir ein gepulstes Anregungs-
schema, mit t; = Ons und ¢, = 2ns fiir alle Pulse, in Abhéngigkeit von
den Rabifrequenzen 045 und Qs¢. Fiir die anderen Uberginge gilt jeweils
Qij = 27 - 1000 MHz.

stand anregt. Wenn alle Laser gepulst sind, kann theoretisch sogar eine Besetzungszahl
von eins im Rydbergzustand erreicht werden.

Gepulste Anregung

Einer der wichtigsten Parameter in einem gepulsten Anregungsschema ist die zeitliche
Verzogerung der Pulse relativ zueinander. Im einfachsten Fall wére diese fiir alle Pul-
se identisch, was bedeutet, dass alle gleichzeitig starten. Das Problem hierbei ist, dass
die Anregung der Atome auch eine gewisse Zeit bendtigt. Dementsprechend ist es fiir
zu kurze Pulse moglich, dass die Atome in dieser Zeit nur bis in den Rydbergzustand
angeregt werden und entsprechend in diesem bleiben (abgesehen von spontaner Emissi-
on). Dies kénnte zum Beispiel durch eine hohere Rabifrequenz oder ldngere Pulsdauer
ausgeglichen werden. In Abbildung 4.3 ist die Anzahl der generierten Photonen in Ab-
héngigkeit von den Rabifrequenzen 245 und 256 zu sehen. Hierbei tritt genau das zuvor
genannte Problem auf. Es sind sehr hohe Rabifrequenzen notig und selbst dann ist die
Photonenanzahl nur einige tausendstel grof3.

Eine Alternative, die den Effekt beriicksichtigt, dass Atome nicht instantan in einen
anderen Zustand wechseln kénnen, sondern hierbei Zeit vergeht, wire, dass die Pulse
zeitlich versetzt zueinander starten und so die Atome schrittweise iiber die einzelnen
Zwischenniveaus in den Rydberg- und Endzustand gelangen. Ein solches Schema ist in
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Abbildung 4.4 auf der linken Seite zu sehen. Vergleicht man dieses Ergebnis mit dem von
Abbildung 4.2, so fallt auf, dass trotz leicht gréfferen Populationen die absolute Kohé-
renz zwischen End- und Grundzustand nur zirka ein fiinftel so grof ist. Dies liegt daran,
dass zu dem Zeitpunkt, an dem die ersten Photonen theoretisch beobachtet werden kén-
nen (nach ca 2ns), der erste Laser schon wieder aus ist und daher die Phasenbedingung
nicht erfiillt ist. Dieses Problem kann gelost werden, indem der erste Ubergang nicht nur
mit einem Puls getrieben wird, sondern mit zwei direkt aufeinanderfolgenden. Dies ist
in Abbildung 4.4 auf der rechten Seite zu sehen. Hier ist leicht zu erkennen, dass diese
Modifikation der Rabifrequenz 215 nichts an den Populationen in den entscheidenden
Zustédnden (Rydberg- und Endzustand) dndert, aber der Betrag der Koh#erenz, welcher
entscheidend ist fiir die Gesamtphotonenanzahl, signifikant gréfer ist. Fiir das einfache
Anregungsschema liegt die Photonenanzahl bei 0,0006 und kann durch die Optimierung
des ersten Pulses auf 0,0222, also fast einem Faktor 40, erhoht werden.

Eine weitere Moglichkeit die Populationen von dem Grundzustand in den Endzustand
zu bringen, ist das sogenannte STIRAP-Verfahren (englisch Stimulated Raman Adiabatic
Passage) [14-16]. Bei einem einfachen Drei-Niveau-System funktioniert dieses so, dass
das zweite Feld, welches den Zwischenzustand mit dem Endzustand koppelt, schon vor
dem ersten, welches die Atome von dem Grundzustand in das Zwischenniveau bringt,
angemacht wird. Dies bedeutet, dass fiir gepulste Laser t4; > t42 gilt. Das besondere
hierbei ist, dass im Idealfall die komplette Population vom Grundzustand in den End-
zustand gepumpt wird, ohne das Populationen in dem Zwischenniveau landen.

Fiir das Acht-Niveau-System ist es am wichtigsten so viele Atome wie moglich in den
Rydbergzustand zu bringen. In jenem Fall befinden sich aber zwischen diesem und dem
Grundzustand nicht nur ein Zwischenniveau sondern drei. Somit gibt es verschiedene An-
sétze hierfiir STIRAP zu verwenden. Einer wére diesen Weg in zwei Drei-Level-Systeme
zu zerlegen und so zwei Standard STIRAP-Prozesse nacheinander anzuwenden. Dies hat
sich aber fiir dieses Schema als nicht sehr effektiv erwiesen. Deshalb wurde eine andere
alternative gewihlt, bei der die Pulse der mittleren Ubergiinge die anderen einhiillen,
also entweder eine entsprechend gréflere Pulslange haben oder kontinuierlich sein miissen
[16]. Dieses Anregungsschema wurde im folgenden verwendet, wobei sich das Pulssche-
ma in Abbildung 4.5 als am besten erwiesen hat. Der zweite Puls fiir den Ubergang von
|1) nach |2) dient wieder lediglich der Phasenanpassung. Fiir die Ubergéinge von dem
Rydberg- zum Endzustand wurden simultane und identische Pulse gewéhlt.

Um die perfekte Rabifrequenz fiir jeden Ubergang zu finden, wurden diese so lange va-
riiert, bis ein optimales Ergebnis erreicht wurde. In Abbildung 4.6 sind die maximalen
Population im Rydberg- und Endzustand, sowie die Photonenanzahl fiir verschiedene Ra-
bifrequenzen {245 und 256 zu sehen. Hierbei ist direkt ersichtlich, dass fiir die maximale
Photonenzahl andere Rabifrequenzen optimal sind als fiir die maximale Besetzungswahr-
scheinlichkeit im Rydberg- und Endzustand. Dies liegt vermutlich daran, dass die Phasen
der einzelnen Geschwindigkeitsklassen in diesem Fall teilweise destruktiv interferieren,
weshalb die absolute Kohérenz abnimmt. Bei einer maximalen Photonenzahl von 0,524
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Abbildung 4.4.: ¢) und e) beziehungsweise d) und f) zeigen die Zeitentwicklung der Popu-
lationen des Grund- (p11), Rydberg- (ps5) und Endzustandes (pss) sowie
dem Betrag der Kohérenz (|ps;|) fiir das entsprechende Anregungssche-
ma, welches in a) beziehungsweise b) zu sehen ist.

29



4. Ergebnisse und Interpretation

T T T T T T
1.5 F — W2 e
— W23, W34
Wys
— Ws6, We7, Wr8
1
§
0.5 F _
0 1 | 1 | 1 1
0 1 2 3 4 5 6

Zeit [ns]

Abbildung 4.5.: Pulsschema fiir das Acht-Wellen-Mischen mit der STTRAP-Methode und
den zeitliche Verzogerungen tq12 = 0,051ns, tq45 = Ons sowie tq5 =
ta,67 = tars = L ns.

liegt das Maximum von pss nur bei ungefahr 0,253, welches aber nur um 3% von der
Population im Endzustand abweicht. Fiir diese Werte wurden folgende Rabifrequenzen
angenominen:

ng = 27 - 1350 MHz
923 = 27 - 1200 MHz

Q34 = 27 - 1000 MHz
Qu5 = 27 - 600 MHz

Q56 = 27 - 1100 MHz
Qg7 = 27 - 1300 MHz
Qrg = 2 - 1000 MHz.

Abbildung 4.7 zeigt fiir diese Rabifrequenzen die zeitliche Entwicklung der wichtigen
Populationen und der Kohérenz zwischen End- und Grundzustand. Die Photonenzahl
liegt hier bei 0,5235.
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Abbildung 4.6.: Maximale Rydberg- (a)) und Endzustandspopulation (b)), sowie die be-
rechnete Photonenanzahl (c)) in Abhéngigkeit von den Rabifrequen-
zen (U5 und (256, mit der Pulssequenz aus Abbildung 4.5. Fiir die an-
deren verwendeten Rabifrequenzen gilt 25 = 27 - 1350 MHz, (93 =
27 - 1200 MHz, Q34 = 27 - 1000 MHz, Qg; = 27 - 1300 MHz und Q5 =
27 - 1000 MHz.
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Abbildung 4.7.: a) Zeitliche Entwicklung der Populationen im Grund- (p11), Rydberg-

(ps5) und Endzustand (pss), b) Zetiliche Entwicklung des Absolutwert
der Kohérenz zwischen dem End- und Grundzustand (|psi|) in einem
Acht-Niveau-System, fiir ein gepulstes Anregungsschema mit der Pulsse-
quenz aus Abbildung 4.5 und den Rabifrequenzen 2,5, = 27 - 1350 MHz,
Qo3 = 21 -1200MHz, Q34 = 27 -1000MHz, Q4 = 27 -600MHz,
Q56 = 27 - 1100 MHz, Q34 = 27 - 1300 MHz und Q75 = 27 - 1000 MHz

Zusammenfassend lésst sich also sagen, dass sich die Verwendung des STIRAP Verfah-
rens zum Anregen der Atome in den Rydbergzustand als effektivstes herausgestellt hat,
da sowohl die Anzahl der generierten Photonen im Vergleich zu den anderen Pulssche-
mata um einiges grofier ist und die Anzahl der Photonen, die iiber einen Zwei-Photonen-
Ubergang von dem 4. in den 6. Zustand kommen gering ist. Die Population im Ryd-
bergzustand ist zwar bei maximaler Photonenzahl verhéaltnisméfig klein, lasst sich aber,
wenn man eine leicht geringere Anzahl an generierten Photonen in kauf nimmt, auf bis
zu 0,6 erhohen. Daher wird im folgenden nur noch dieses Schema weiter betrachtet.
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Abbildung 4.8.: Zeitabhéngigkeit der Population im Rydbergzustand fiir verschiede-
ne Verstimmungen des Rydbergzustandes, mit den Rabifrequenzen
ng = 27~ 1350MHZ, QQ3 = 27 1200MHZ, Qg4 = 27 1000MHZ,
Qs = 27 - 600 MHz, Q56 = 27 - 1100 MHz, Qg7 = 27 - 1300 MHz und
Q7 = 27 - 1000 MHz, welche wie in Abbildung 4.5 gepulst sind.

4.1.2. Abhangigkeit von der Laserverstimmung

Ein weiterer Parameter, neben den Rabifrequenzen, der variiert werden kann, ist die
Verstimmung der Laser gegeniiber den Eigenenergien der Zustdnde. Wenn aber ein Laser
verstimmt ist, so muss ein weiterer dies ausgleichen, damit das gesamte System wieder
auf Resonanz ist und so die Energieerhaltung fiir das Acht-Wellen-Mischen gewéhrleistet
ist. In Abbildung 4.8 ist die Population des Rydbergzustandes in Abhéngigkeit von der
Verstimmung des Rydbergzustandes zu sehen. Hierbei ist zu erkennen, dass in einem
Bereich bei einer Verstimmung von einigen hundert Megahertz die Atome immer noch in
den Rydbergzustand angeregt werden konnen. Dies liegt an der Dopplerverbreiterung,
welche wie in Unterabschnitt 2.1.5 beschrieben fiir eine zusétzliche Verstimmung, in
Abhéngig von der Geschwindigkeit des entsprechenden Atoms, sorgt. Somit werden je
nach Verstimmung der Laser unterschiedliche Geschwindigkeitsklassen angeregt. Ist die
Verstimmung aber grofler als die Dopplerbreite, so kénnen die Atome nur iiber Mehr-
Photonen-Ubergiinge angeregt werden, was aber bedeutet, dass sie den Rydbergzustand
umgehen.

33



4. Ergebnisse und Interpretation

4081/2

) > 9D/ —— 9Dsp0
1l)5“ g — liilr‘): ,j 8Dy 8D5 /0
98172 TDyp —— TDsp2

) 8P, h
8S1/2 .

p 6Dy — 6D5p2
[
7S1/o B
5D3/9 —0 5D5 /2
6P/
6S1 /2
4D AD

581/2

Abbildung 4.9.: Anregungsschema fiir das Vier-Wellen-Mischen

4.2. Vier-Wellen-Mischen

In Abbildung 4.9 ist eine Skizze des Anregungsschemas zu sehen, welches fiir das Vier-
Wellen-Mischen verwendet wird. Im Vergleich mit dem fiir das Acht-Wellen-Mischen
(Abbildung 4.1) fallt auf, dass auch in diesem Schema die Ubergéinge 6P1/2 — 40S; /2
und 405,/ — 6P3/; vorkommen und lediglich die Ubergiinge von 5S zu 6P direkt
angeregt werden. Daher haben die, durch das Vier-Wellen-Mischen generierten Photonen,
eine Wellenlénge von ungefahr 420 nm (siehe Tabelle A.1). Die Zusténde werden ab sofort
vereinfacht als

‘1) = 5S1/2 |3> = 4081/2
2) = 6Py )9 |4) = P32

bezeichnet. )

Das Ubergangsdipolmoment des entscheidenden Ubergangs | (5S1/s| |e|[6P3/2) | liegt
bei 0,528 eay [17], wodurch sich nach Gleichung 2.54 ein effektives Ubergangsmoment
von

1
dyg = dyy = 5534 | <5sl/2| |€T| |6P3/2> | (49)

=2072-107%"Cm

ergibt. Dieses ist um zirka einen Faktor 8 kleiner als das entsprechende Dipolmoment
beim Acht-Wellen-Mischen. Dies wiirde bedeuten, dass bei gleicher Kohédrenz sowie glei-
chen Eigenschaften der Zelle (Lénge, bestrahlte Flache, Atomdichte) die Zahl der Pho-
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tonen, nach Gleichung 2.48, bei diesem Schema nur ungefihr 3 % von der beim Acht-
Wellen-Mischen entsprechen wiirde. Nun muss aber beriicksichtigt werden, dass Photo-
nen mit einer geringeren Wellenlénge in einem Medium mit gleicher Dichte weniger stark
absorbiert werden, wie Photonen mit einer gréfleren Wellenldnge. Deshalb kann man die
Atomdichte beim Vier-Wellen-Mischen im Vergleich zu der Dichte beim Acht-Wellen-
Mischen erhohen, ohne die Gefahr einzugehen, dass die generierten Photonen wieder
absorbiert werden, bevor sie am Detektor ankommen. Daher wurde der Begriff der op-
tischen Dichte eingefiihrt, die genau dieses beriicksichtigt. So betrigt bei einer gleichen
Atomdichte wie in Abschnitt 4.1 die optische Dichte in diesem Schema nur 0,0027.
Nach Gleichung 2.65 kann fiir eine identische optische Dichte bei zwei verschiedenen
Ubergéingen (i — j und k — [) im gleichen System (gleiche Temperatur, Atommasse,
Zelllange) die Atomdichte um den Faktor

d?.
= 4.10
T 0
erhoht werden. In diesem Fall gilt
_dy
d3, (4.11)
~ 64

Dies wiirde einer Atomdichte von ny = 6400 - 10'¥ m~3 entsprechen. Die restlichen Para-
meter (L und A) sind dieselben, wie bei dem Acht-Wellen-Mischen (Gleichung 4.4 und
4.5).

Fiir den kopropagierenden Fall der Laser ergibt sich hier eine zusétzliche Phase von

A¢ = kio + koz — ksa — ka

4.12
=2,781-107% 7 /pm. (4.12)

Der Hamiltonoperator und das Programm, mit dem der Lindblad Operator aufgestellt
wurden sind in Abschnitt A.3 zu finden.
Fiir das Vier-Wellen-Mischen wird ein gepulstes Anregungsschema angenommen.
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Abbildung 4.10.: Pulsschema fiir das Vier-Wellen-Mischen mit der STIRAP-Methode.
Die zeitliche Verzogerung des ersten Pulses ¢4 12 liegt bei 0,05 ns.

4.2.1. Abhéangigkeit von den Rabifrequenzen
Auch bei dem Vier-Wellen-Mischen hat sich die Verwendung des STIRAP-Verfahrens als

effektivste Methode zum Anregen der Atome ergeben. Das entsprechende Pulsschema ist
in Abbildung 4.10 zu sehen. Abbildung 4.11 zeigt fiir diesen Fall die Populationen in den
entscheidenden Zustinden, sowie die Photonenanzahl fiir dieselbe atomare Dichte und
dieselbe optische Dichte. Im Vergleich fillt auf, dass bei gleicher atomarer Dichte, wie
schon zuvor vermutet, die Photonenanzahl deutlich kleiner ist, obwohl die Populationen
der entschiedenen Zustédnde hoher sind. Wird aber angenommen, dass das Experiment
bei einer gleichen optischen Dichte durchgefiithrt werden kann, so ergibt sich nach Glei-
chung 4.10

ng = 6,411 - 10* m™>. (4.13)

Da die Dichte quadratisch in die Photonenzahl eingeht, ist diese fiir die gleiche optische
Dichte auch entsprechend grofler. Atomare Dichten in dieser Groflenordnung zu erzeu-
gen ist aber aktuell noch nicht méglich, da die Zelle entweder sehr stark geheizt oder
hoch energetischen Desorptionspulsen [18, 19], die die Atome von der Zellwand l6sen,
ausgesetzt werden miisste. Beide Moglichkeiten wiirden dafiir sorgen, dass entweder die
Zelle zerstort wiirde, oder andere unkontrollierbare Effekte mit dem Rubidium auftreten,
wegen welchen das Experiment nicht wie gewiinscht funktionieren wiirde.

Doch eine so hohe Dichte ist generell nicht notwendig, da die Rydbergblockade im Expe-
riment dafiir sorgt, dass die maximale Photonenzahl eins betréagt. So wire zum Beispiel
schon die zehnfache Dichte ausreichend, da hier die Photonenanzahl ungefihr bei zwei
liegt. Auch die Besetzungszahl des Rydbergzustandes ist mit etwas iiber 0,5 sehr gut.
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Abbildung 4.11.:
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Simulationen fiir das Vier-Wellen-Mischen in Abhéngigkeit von den

Rabifrequenzen (93 und 34. a) zeigt die maximale Rydberg- und b)
die maximale Endzustandspopulation. In ¢) ist die berechnete Pho-
tonenanzahl fiir die gleiche Atomdichte und d) bei gleicher optischen
Dichte wie bei dem Acht-Wellen-Mischen zu sehen. Es wurde die Puls-
sequenz aus Abbildung 4.10 und die Rabifrequenz €215 = 27 - 1000 MHz

verwendet.
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Abbildung 4.12.: a) Zeitliche Entwicklung der Populationen im Grund- (pi;), Rydberg-
(p33) und Endzustand (p44), b) Zetiliche Entwicklung des Absolut-
wert der Kohérenz zwischen dem End- und Grundzustand in ei-
nem Vier-Niveau-System, fiir ein gepulstes Anregungsschema mit der
Pulssequenz aus Abbildung 4.10 und den Rabifrequenzen 5 =
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27 - 1000 MHz, Q93 = 27 - 1500 MHz und 234, = 27 - 1200 MHz.

Zusammenfassend sind

die optimalen Rabifrequenzen fiir das hier présentierte Anregungsschema. In Abbil-
dung 4.12 ist fiir diese Werte die Entwicklung der entscheidenden Populationen sowie

912 = 27 - 1000 MHz
Q23 = 27 - 1500 MHz
Qg4 = 27 - 1200 MHz

der Kohéarenz zwischen End- und Grundzustand.
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Abbildung 4.13.: Zeitliche Entwicklung eines Vier-Niveau-System fiir verschiedene Ver-
stimmmungen des Rydbergzustandes. a) Fiir die Population im Zi-
schenniveau und b) fiir die Population des Rydbergzustandes. Fiir die
Rabifrequenzen, welche wie in Abbildung 4.10 gepulst sind, wurden fol-
gende Werte angenommen 215 = 27 - 1200 MHz, 53 = 27 - 1500 MHz
und Q34 = 27 - 1200 MHz.

4.2.2. Abhangigkeit von der Laserverstimmung

Auch bei dem Vier-Niveau-System lésst sich iiber die Population im Rydbergzustand
fiir verschiedene Verstimmungen, zu sehen in Abbildung 4.13, auf den Dopplereffekt zu-
riick schliefen. Da bei dem Vier-Niveau-System der untere Ubergang resonant getrieben
wird, werden nur Atome, die parallel zu dem Lichtstrahl in Ruhe sind, in den zwei-
ten Zustand angeregt und von diesem weiter in den Rydbergzustand. Wird nun der
Rydberg-Laser aber innerhalb der Dopplerbreite verstimmt, so werden sich bewegende
Atome direkt vom Grundzustand aus iiber einen Zwei-Photonen-Ubergang (also nicht
iiber das Zwischenniveau) in den Rydbergzustand gebracht. Dies ist auch in Teil b) von
Abbildung 4.13 zu sehen.

Bei dem Acht-Niveau-System ist der Dopplereffekt kleiner, da zwischen dem Grund- und
Rydbergzustand mehrere Zusténde liegen und nicht wie hier nur einer.
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4.3. Vergleich Acht- und Vier-Wellen-Mischen

Im direkten Vergleich der Ergebnisse fiir die beiden Schemata ldsst sich sagen, dass bei
dem Vier-Wellen-Mischen hohere Populationen im Rydbergzustand (zirka 0,5) erreicht
werden konnen. Hierbei sind aber die benotigten Rabifrequenzen, von den Ubergin-
gen die den Rydbergzustand beinhalten, leicht grofler. Es sind also Laser mit héherer
Leistung notig. Bei dem Vergleich der Photonenanzahl fillt auf, dass diese bei gleicher
atomarer Dichte bei dem Acht-Wellen-Mischen hoher ist. Die Wellenlédnge des Photons
bei dem Acht-Wellen-Mischen liegt bei 780,242nm und bei dem Vier-Wellen-Mischen
bei 420,299 nm. Deswegen lésst sich bei dem Vier-Wellen-Mischen die Atomdichte noch
erhohen, bis die optische Dichte der beiden Systeme gleich grof} ist, ohne dass sich die
Reabsorption der Photonen erhéht. Schon fiir einen Faktor zehn liegt die Photonenan-
zahl hier bei 2, was zirka dem vierfachen von dem anderen System entspricht.

Ein weiterer Punkt, der fiir das Vier-Wellen-Mischen spricht, ist die Anzahl der beno-
tigten Laser. Diese liegt hier bei drei und bei dem Acht-Wellen-Mischen bei sieben, was
fiir das Experiment einen sehr grofien Unterschied macht.

Ein Vorteil, den eine groBere Anzahl an Zwischenniveaus hat, ist, dass jeder Ubergang
gewahlt werden kann als der, bei dem das einzelne Photonen emittiert wird. Es gibt also
eine groBere Auswahl an potenziellen Wellenldngen bei denen die Einzelphotonenquelle
betrieben werden kann.

Die blauen Photonen, welche bei dem Vier-Wellen-Mischen erzeugt werden, lassen sich
aber auch mithilfe der Parametrischen Fluoreszenz in Photonen mit geringerer Energie
umwandeln, also im roten oder infraroten Bereich.

Da der 6P/, und der 6P3/, Zustand in Rubidium energetisch néher beieinander lie-
gen, als der 5P;/; und der 5P3/5 Zustand sind hier auch die Wellenléinge des emittierten
Photons und die des Lasers, der die Atome von dem Grundzustand in den ersten ange-
regten Zustand bringt, ndher beieinander. Daher ist es schwieriger diese voneinander zu
trennen.
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5. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Simulationen in MATLAB und Mathematica geschrieben,
die die Mastergleichung in Lindbladform aufstellen und numerisch l6sen fiir Systeme mit
bis zu acht Energieniveaus. Mithilfe von diesen konnte die Effizienz von einem Acht-
und einem Vier-Niveau-System untersucht werden, welche durch Acht- beziehungsweise
Vier-Wellen-Mischen ein einzelnes Photon erzeugen. Hierfiir werden die Atome in einen
Rydbergzustand angeregt, wobei das Anregungsvolumen kleiner ist als der Blockadera-
dius des entsprechenden Zustands. Daher befindet sich in solch einem System nur ein
Atom in dem Rydbergzustand und kann entsprechend den restlichen Anregungszyklus
durchlaufen. So wird auch nur ein einzelnes Photon erzeugt, von welchem aufgrund der
Energieerhaltung und der Phasenanpassungsbedingung des Viel-Wellen-Mischens genau
vorausgesagt werden kann, wo es auftritt und welche Phase es besitzt. Da manche Uber-
ginge durch gepulste Laser angeregt werden, wird dieser Vorgang aktiv gestartet. Somit
handelt es sich hierbei um eine Einzelphotonenquelle, die auf Abruf das Photon aussen-
det.

Bei dem Acht-Wellen-Mischen besitzt das ausgesendete Photon eine Wellenlénge von
780,242 nm, wohingegen bei dem Vier-Wellen-Mischen es sich um ein blaues Photon mit
420,299 nm handelt.

Aus den Simulationen hat sich ergeben, dass bei dem Vier-Wellen-Mischen Rydbergpo-
pulationen im Bereich von 0,5 erreicht werden kénnen, wobei diese bei dem Acht-Wellen-
Mischen nur bei zirka 0,25 liegen. Dafiir kann bei dem Acht-Niveau-System bei gleicher
atomaren Dichte eine hohere Photonenanzahl erreicht werden. Der beschrankende Fak-
tor fiir die Atomdichte ist, dass bei zu hohen Dichten die erzeugten Photonen wieder
von den Atomen absorbiert werden, bevor sie detektiert werden kénnen. Fiir Photonen
mit kiirzerer Wellenlénge ist dies aber unwahrscheinlicher, weshalb der Begriff der op-
tischen Dichte eingefiihrt wurde, welche genau diesen Zusammenhang beschreibt. Wenn
das Vier-Wellen-Mischen bei der gleichen optische Dichte durchgefiithrt wird wie das
Acht-Wellen-Mischen, so lassen sich hierbei, ohne Beriicksichtigung der Rydbergblocka-
de, Photonenzahlen von iiber eins erreichen. Im Experiment wird die Rydbergblockade
diesen Wert auf eins beschranken. Fiir das effektivste Anregungsschema haben sich Ra-
bifrequenzen mit STIRAP (englisch Stimulated Raman Adiabatic Passage) &hnlichen
Pulsfolgen erwiesen.

Weiter konnte gezeigt werden, dass die Dopplerverbreiterung des Rydbergzustandes bei
dem Acht-Niveau-System geringer ist, als bei dem Vier-Niveau-System.

So lasst sich zusammenfassend sagen, dass sich das Vier-Wellen-Mischen fiir die hier
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5. Zusammenfassung und Ausblick

untersuchten Kriterien (Population im Rydbergzustand, Photonenanzahl) besser fiir die
Realisierung einer Einzelphotonenquelle eignet, als das Acht-Wellen-Mischen.

Dieses muss, um die Aussagen der Simulation zu iiberpriifen, nun experimentell umge-
setzt werden. Hierbei muss explizit noch genauer untersucht werden, wie stark und auf
welche Weise die atomare Dichte in den verwendeten Zelle erhoht werden kann, ohne
diese zu zerstoren und welche zusétzlichen Effekte hierbei auftreten.
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A. Anhang

A.1. Werte Simulation

Die verwendeten Werte fiir ausgewéhlt Elektroneniibergénge in Rubidium sind in Ta-
belle A.1 zu sehen.

Tabelle A.1.: Verwendete Werte fiir die Wellenléngen [20] und Zerfallsraten [21] der ent-
sprechenden Rubidium Ubergénge

Ubergang Wellenldnge A[nm| | Zerfallsrate [2rkHz]
5P1/5 — 5512 794,979 5717,69
5P3/5 — 5512 780,242 6020,73
6P1/2 — 5512 421,673 238,462
6P3/2 — 5512 420,299 317,795
8D5/2 — 5P3/0 543,304 229,542
8D5/2 — 6P3/2 1345,92 44,3702
10S;/2 — 5Py /2 532,386 64,5321
1081/, — 5P3)5 539,206 122,965
10S1/2 — 6Py 2 1307,66 26,6441
10S1/2 — 6P3)9 1321,05 50,0842
8Ds5/2 — 6P3/9 1345,92 229,542
4051 /2 —> 5P 9 475,318 0,41037
40512 — 5P3/5 480,747 0,78059
40S; /2 — 6Py /9 1009,85 0,16088
4081/ — 6P3/5 1017,82 0,30236
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A. Anhang

A.2. Acht-Level-System

Der Hamiltonoperator fiir ein Acht-Level-System wie in Abbildung 4.1 mit den entspre-
chenden Rabifrequenzen und Verstimmungen ist gegeben durch

Q1o
0 =5 0 0 0 0 0 0
QO 0
212 S1o % O 0 0 0 0
Q 0
0 B G 220 0 0 0
2 g 2 g
0 0 =3 45, =B 0 0 0
H= 2 0 2 g (A1)
0 0 0 5 S 20 0
2 g 2 g
O 0 0 0 56 S 0L
2 g 2 g
o 0 0 0 0 = 5, =
9 T
Q?S
0.0 0 0 0 0 = o

mit
d12 = Al
(523 - A/12 + Al23
O34 = Al + Ay — Ay,
05 = Ay + Ajg — Ay + Al (A.2)
056 = A/12 + AI23 - Aé4 + Aim - Ai%
067 = Ag + Qg — ALy + Al — Agg + Agy
Org = Ag + Qg3 — ALy + Al — Agg + Ay — Arg
wobei fiir die einzelnen Verstimmungen Aj; = A + Ayjpop gilt.

Der Lindblad Operator wurde mittels Mathematica mit dem folgenden Programm auf-
gestellt.
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A.2. Acht-Level-System

(*Definition der Dichtematrix*)
rho = {{rholl, rhol2, rhol13, rhol14, rhol5, rhol6, rhol7, rhol8},
{Conjugate [rho12], rho22, rho23, rho24, rho25, rho26, rho27, rho28},
{Conjugate [rho13], Conjugate[rho23], rho33, rho34, rho35, rho36, rho37, rho38},
{Conjugate [rho14], Conjugate[rho24], Conjugate[rho34], rho44, rho45, rho46,
rho47, rho48},
{Conjugate [rho15], Conjugate[rho25], Conjugate[rho35], Conjugate[rho45],
rho55, rho56, rho57, rhob58},
{Conjugate [rho16], Conjugate[rho26], Conjugate[rho36], Conjugate[rho46],
Conjugate [rho56], rho66, rho67, rho68},
{Conjugate[rho17], Conjugate[rho27], Conjugate[rho37], Conjugate[rho47],
Conjugate [rho57], Conjugate[rho67],rho77,rho78},
{Conjugate[rho18], Conjugate[rho28], Conjugate[rho38], Conjugate[rho48],
Conjugate [rho58], Conjugate[rho68], Conjugate[rho78], rho88}};

(*Definition der Zustaende*)

f1 = {{1, 0o, 0, 0, O, O, O, O }};
f2 = {{o, 1, 0, 0, 0, 0, O, O }};
£f3 = {{0, 0, 1, 0, O, O, O, O }};
f4 = {{o, 0, 0, 1, 0, O, O, O }3};
£f5 = {{o, 0, 0, 0, 1, 0, 0, O }};
f6 = {{o, 0, 0, 0, O, 1, 0, O }};
£f7 = {{o, 0, 0, 0, 0, 0, 1, O }};
£f8 = {{o, 0, 0, 0, O, O, O, 1}};

(¥Berechnung der Lindblad Operatoren der einzelnen Zerfaellex)

L21 = Gamma2l1*(rho22*Transpose[f1].f1 - 1/2%((Transpose[£f2].£f2).rho +
rho.(Transpose [£2].£2)));

L32 = Gamma32*(rho33*Transpose[f2].f2 - 1/2*((Transpose[£f3].£f3).rho +
rho.(Transpose[£3].£3)));

L34 = Gamma34*(rho33*Transpose[f4].f4 - 1/2*((Transpose[£f3].£f3).rho +
rho.(Transpose[£3].£3)));

L41 = Gamma4l*(rho44*Transpose[f1].f1 - 1/2%((Transpose[f4].£f4).rho +
rho.(Transpose [f4].£4)));

L54 = Gammab54*(rho55*Transpose[f4].f4 - 1/2*x((Transpose[£f5].£f5).rho +
rho.(Transpose [£5].£5)));

L52 = Gamma52*(rho55*Transpose[£f2].f2 - 1/2*x((Transpose[£f5].f5).rho +
rho.(Transpose [f6].£5)));

L56 = Gamma56*(rho55*Transpose[f6].f6 - 1/2*x((Transpose[£f5].f5).rho +
rho.(Transpose[£f5].£f5)));

L36 = Gamma36*(rho33*Transpose[f6].f6 - 1/2*x((Transpose[£f3].£f3).rho +
rho.(Transpose[£3].£3)));

L61 = Gamma6l*(rho66*Transpose[f1].f1 - 1/2%((Transpose[f6].£f6).rho +
rho.(Transpose[£f6].£6)));

L76 = Gamma76*(rho77+*Transpose[f6].£f6 - 1/2*((Transpose[£f7].£f7).rho +
rho.(Transpose [£f7].£7)));

L78 = Gamma78%*(rho77*Transpose[£f8].£f8 - 1/2%((Transpose[f7].£f7).rho +
rho.(Transpose [£7].£7)));

L81 = Gamma81l*(rho88*Transpose[f1].f1 - 1/2%((Transpose[f8].£f8).rho +
rho.(Transpose [£8].£8)));

L58 = Gamma58*(rho55*Transpose[£f8].f8 - 1/2*x((Transpose[£f5].f5).rho +
rho.(Transpose [£5].£5)));

L38 = Gamma38*(rho33*Transpose[£f8].f8 - 1/2*x((Transpose[£3].£f3).rho +
rho.(Transpose [£3].£3)));

(#*Berechnung des Lindblad Operators fuer das gesamte System*)
L = L21 + L32 + L34 + L41 + L564 + L52 + L56 + L36 + L61 + L76 + L78 + L81 + L5658 + L38;
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A. Anhang

A.3. Vier-Level-System

Fiir das Vier-Level-System in Abbildung 4.9 ist der Hamiltonoperator definiert als

Q
0 % 0 0
03, Qo3
— 612 I 0
H=|2 o 2 4 (A.3)
e B
2 P2
0o 0 =X 5
2 34
mit
012 = /12
023 = Ay + A/23 (A.4)
030 = Ay + Ay — A,

UIld A;] = Aij + Aij,Dop-
Das folgenden Programm, welches in Mathematica geschrieben wurde, stellt den Lindb-
lad Operator fiir das Vier-Niveau-System auf.

(*Definition der Dichtematrix*)
rho = {{rholl, rhol2, rhol3, rhol4d},
{Conjugate [rho12], rho22, rho23, rho24},
{Conjugate[rho13], Conjugate[rho23], rho33, rho34},
{Conjugate [rho14], Conjugate[rho24], Conjugate[rho34], rho44l}};

(*Definition der Zustaende*)
f1 = {{1, 0, 0, 03}};

f2 = {{0o, 1, 0, 0}};
£f3 = {{0, 0, 1, 0}};
f4 = {{o, 0, 0, 13}};

(¥Berechnung der Lindblad Operatoren der einzelnen Zerfaellex)

L21 = Gamma2l1#*(rho22*Transpose[f1].f1 - 1/2*((Transpose[f2].£f2).rho +
rho.(Transpose [£2].£2)));

L32 = Gamma32*(rho33*Transpose[f2].f2
rho.(Transpose[£3].£3)));

L34 = Gamma34*(rho33*Transpose [f4].f4
rho.(Transpose[£3].£3)));

L41 = Gamma4l*(rho44+*Transpose[f1].f1
rho.(Transpose [f4].£4)));

1/2*((Transpose [£3].£3).rho +

1/2*((Transpose [£3].£3).rho +

1/2x((Transpose [f4].f4).rho +

(¥Berechnung des Lindblad Operators fuer das gesamte System*)
L = L21 + L32 + L34 + L41;
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