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1 Einleitung

Diese Arbeit ist im Rahmen des Projekts ,,QNOSE®, kurz fiir ,,quantum nitric oxide
sensing experiment® entstanden. Die Motivation des Projekts ist die Entwicklung eines
Spurengassensors fiir Stickstoffmonoxid zur medizinischen Anwendung. Die Herausfor-
derung besteht darin, ein hochempfindliches Messgerit zu konzipieren, das in der Lage
ist, sehr geringe Stickstoffmonoxidkonzentrationen im Teile pro Milliarde (engl.: parts
per billion, ppb) Bereich, wie sie in der Atemluft vorkommen zu detektieren. Existie-
rende Methoden zur Detektion von Stickstoffmonixid bendétigen dazu ein relativ grofies
Gasvolumen von bis zu einem Liter oder haben dabei eine unzureichende Selektivitit
[1, 2]. Somit sind Untersuchungen von Atemgas zum Beispiel bei Kindern, mit gerin-
gem Lungenvolumen nur begrenzt moglich. Auch fiir die medizinische Forschung ist
es wichtig sehr geringe Gasvolumina erfassen zu konnen [3]. Dabei kann durch die
optogalvanische Art der Detektion, wie sie bei diesem Sensor verwendet wird, eine
schnelle Auslese bei geringem Gasvolumen ermoglicht werden. Die Stickstoffmonoxid-
konzentration in Atemgas kann dabei einen wichtigen Anhaltspunkt als Indikator fiir
Entziindungsprozesse im Korper bei verschiedenen Erkrankungen, wie Asthma oder
sogar Krebs bieten [3-5].

Das zu detektierende NO-Gas wird durch die in Abbildung 1.0.1 dargestellte Glaszelle
geleitet, sodass sich das Gas im stindigen Durchfluss befindet. Das Kernstiick der Zelle
in dem die Detektion stattfindet, hat eine Ldnge von 35 mm, eine Breite von 13,5 mm
und eine Hohe von 8,4 mm. Die Ober- und Unterseite der Zelle wurden mit Elektroden
versehen, wobei sich auf der oberen Elektrode noch zusitzlich eine gedruckte Schaltung
(engl.: Printed Circuit Board, PCB) befindet, am Boden der Glaszelle ist eine Kupferplatte
angebracht. Uber die angebrachten Elektroden kann ein Potenzial angelegt werden, das
ein elektrisches Feld innerhalb der Zelle erzeugt. Seitlich an der Zelle befinden sich
Quarzfenster [6].

Die Untersuchungen zur Detektion werden bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Das sich
in der Zelle befindliche NO-Gas wird durch drei in der selben Ebene aber orthogonal zum
Gasfluss gefiihrte Laserstrahlen in der Zelle angeregt. Die Anregung basiert auf einem
Drei-Photonen-Anregungsschema, entsprechend dem in Abbildung 1.0.2 oben links
dargestellten Levelschema von NO, wobei die Umsetzung auf drei verschiedenen Dauer-
strichlasern (engl.: Continuous Wave, cw-laser) basiert. Die erste Anregung erfolgt vom
Grundzustand X- in den A-Zustand durch eine Absorption von Photonen im UV-Bereich,
bei einer Wellenldnge 1., ~ 226 nm. Hier wird die Notwendigkeit der Quarzfenstern
deutlich, da Borosilikatglas im betrachteten UV-Bereich grofitenteils undurchléssig ist.
[7] Die Anregung in den H-Zustand wird mit einer Wellenldnge von Ag, ~ 540 nm er-
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Abb. 1.0.1: Fotografie der Stickstoffmonoxid-Durchflussglaszelle mit PCB und Kup-
ferplatte. Auf der linken Seite ist die Zelle als ganzes, inklusive der Durchflussleitung
und auf der rechten Seite ist eine Nahaufnahme der Zelle zu sehen.

moglicht, und die Anregung vom H- in den Rydbergzustand wird mit einer Wellenldnge
von 4;; ~ 835nm im Infrarotbereich umgesetzt. Der UV-Laserstrahl wird gegenlidufig
zum griinen- und infraroten Laserstrahl in die Zelle geleitet. Innerhalb des Strahliiber-
lapps aller drei Laser werden die Molekiile bis in den Rydbergzustand nl(N*) angeregt
Abbildung 1.0.2 (1), wobei n die Hauptquantenzahl und ! die Drehimpulsquantenzahl
des Rydbergelektrons und N* die Rotationsquantenzahl des Ions ist.

Absorbiert ein Atom oder Molekiil gerade so viel Energie, dass ein Elektron in einen
Zustand nahe der Ionisationsgrenze angehoben wird, so spricht man von einem Rydberg-
zustand. Rydbergzustinde besitzen hohe Hauptquantenzahlen n, so dass das angeregte
Elektron als weitgehend unabhingig betrachtet werden kann [8, 9]. Daraus resultie-
ren besondere Eigenschaften, dazu gehoren beispielsweise, dass sie iiber eine geringe
Bindungsenergie E, ~ n~2 verfiigen, sodass diese Zustinde iiber Stof3e leicht ionisiert
werden konnen. Aulerdem skaliert die radiative Lebensdauer 7 des Zustands mit n°
und die Ubergangsfrequnez w, ,,; mit n=> [6, 10].

In der Glaszelle werden die in den Rydbergzustand angeregten NO-Molekiile durch
Stofle mit anderen Teilchen innerhalb der Zelle ionisiert, siehe Abbildung 1.0.2 (2).
Aufgrund des zwischen den Platten anliegenden elektrischen Potentials werden die NO*-
Ionen und die Elektronen in entgegengesetzte Richtungen entsprechend der Polung
des Potentials beschleunigt, sieche Abbildung 1.0.2 (3). Durch die auftreffenden Ionen
und Elektronen entsteht ein Strom in der Gréfienordnung von Pico- bis Nanoampere.
In [1, 11] wurde gezeigt, dass diese Art der Detektion empfindlicher sein kann als eine
optische Detektion. Auf dem PCB befindet sich eine Transimpedanzverstirkerschaltung
(engl.: transimpedance amplifier, TIA), dieser ermdglicht eine Umwandlung des Stroms
im elektrischen Schaltkreis in eine dazu proportionale Spannung in der Groflenordnung
von Volt, welche iiber ein Oszilloskop erfasst werden kann.

Die Sensitivitdt der Detektion wird durch die Anregungseffizienz und damit durch
die Linienbreite und die Amplitude des Signals bestimmt. Die Linienbreite und die
Amplitude bestimmen die Stirke des Signals. Verschiedene Faktoren, wie zum Beispiel
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Abb. 1.0.2: Abgebildet ist eine vereinfachte Darstellung der Funktionsweise des
Experiments. Durch eine gldserne Zelle wird Stickstoffmonoxid geleitet. Die Mole-
kiile werden beim Passieren der Zelle mit drei orthogonal zur Durchflussrichtung
fithrenden Laserstrahlen angeregt. Der UV-Laserstrahl kommt von der einen und
der griine und der infrarote Laserstrahl von der gegeniiberliegenden Zellseite (1). Es
geschieht eine Anregung entsprechend dem Anregungsschema des NO-Molekiils
oben links. Das in den Rydbergzustand angeregte NO-Molekiil wird durch Stof3e
mit anderen Teilchen ionisiert (2). Uber angebrachte Zellelektroden kann ein elek-
trisches Potential angelegt werden. Die bei der Ionisation entstehenden Ionen und
Elektronen werden entsprechend ihrer Ladung zu den Elektroden hin beschleunigt
und erzeugen einen Strom im elektrischen Schaltkreis (3). So entsteht ein Mess-
signal dhnlich zu dem, wie oben rechts abgebildet. Auflerdem befindet sich auf der
Zelle eine Verstidrkerschaltung die das Erfassen des Messsignals erleichtern soll
und das Einkoppeln von elektrischem Rauschen reduziert. Die Graphik wurde mit
Einverstindnis aus [6] entnommen.
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das anliegende elektrische Feld haben Einfluss auf diese Grofien. Dieser Aspekt wurde
bereits in [6, 12] betrachtet. Ebenso beeinflussen Kollisionen mit dem Hintergrundgas
in der Zelle und der anliegende Druck die Linienbreite, auch hierzu wurden bereits
Untersuchungen in [6, 13] durchgefiihrt. Dariiber hinaus haben die Leistungen der Laser
Auswirkungen auf diese Grofien.

Die weitere Analyse des Messsignals ist fiir die spatere Anwendung zur Detektion von
Spurengasen relevant. Dafiir muss der Einfluss von Verbreiterungseffekten auf Gréfien
wie Linienbreite, Lebensdauer und Amplitude des Signals weiter untersucht werden.
Daher sollte das vorliegende Vierniveausystem der Anregungsdynamik néher erforscht
werden. Zusitzlich bietet sich das Dreiniveausystem zur Betrachtung an, um die zugrun-
de liegenden Prozesse besser zu verstehen [14]. Genau diesem Aspekt widmet sich diese
Arbeit.

Dafiir wird zunichst die Theorie mehrstufiger Anregungssysteme sowie die Grundlagen
zu Verbreiterungseffekten eingefiihrt. Im Rahmen von Simulationen zu einem Drei- und
Vierniveausystem wird das allgemeine Verhalten der geschwindigkeitsgemittelten Popu-
lation im obersten angeregten Zustand und die Breite des Verlaufs in Abhdngigkeit der
Rabifrequenzen untersucht. Danach folgt die Analyse aufgenommener Leistungsserien
beziiglich der im Molekiil angeregten Uberginge. Als Letztes werden die experimentel-
len Daten zusammen mit den aus einer auf das Experiment abgestimmten Simulation
gewonnenen Ergebnissen fiir die Population bei variierender Rabifrequenz verglichen.
So kann fiir die Rabifrequenzen der Uberginge ein Bereich angegeben werden. Die
hieraus bestimmbaren Grofien, die Linienbreite und die Séttigungsintensitit, sind somit
in ihrer Genauigkeit durch den Bereich der Rabifrequenzen begrenzt.
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Bei der Betrachtung von Atom-Licht-Wechselwirkungen bietet das Zweiniveausystem ein
einfaches Modell zum Verstdndnis elementarer Prozesse der Wechselwirkung zwischen
elektromagnetischer Strahlung und atomaren Ubergiingen. Es bietet die Grundlage fiir
das Verstdndnis hoherer Systeme und kann beispielsweise in [15] nachgelesen werden.
In der vorliegenden Arbeit ist jedoch das einfache Modell des Zweiniveausystems nicht
ausreichend, da die Erkenntnisse spiter mit den experimentellen Daten zur einer zwei-
bzw. drei-photonigen Anregung am Experiment verglichen werden sollen [1, 6]. Daher
werden ein Drei- und ein Vierniveausystem betrachtet, wobei die Population des obersten
Zustands und die Einfliisse aus der Laserleistung und der Verstimmung auf diese von
Interesse sind. Die Vereinfachung auf ein Drei- bzw. Vierniveausystem ist moglich, da
der betrachtete Bereich sich in der Groflenordnung von MHz bewegt und alle anderen
Zustinde, Rotations- und Vibrationszustinde, verglichen mit der Linienbreite weit
entfernt sind und sich im GHz-Bereich bewegen.

Alle in dieser Arbeit bezeichneten Frequnezen w = 27v sind Kreisfrequenzen.

2.1 Dreiniveausystem

Fiir die Betrachtung des Dreiniveausystems wird das Zweiniveausystem um einen an-
regbaren Zustand erweitert, die Behandlung erfolgt analog. Das folgende Unterkapitel
orientiert sich in der Herangehensweise an [16].

In Abbildung 2.1.1 wird ein Dreiniveausystem veranschaulicht. Um vom Grundzustand
| g ) = (1,0,0)" in den ersten angeregten Zustand |e’ ) = (0,1,0)" zu gelangen, muss eine
Energiedifferenz in Form von hw, & liberwunden werden. Dabei gibt «, ;; die notwen-
dige Frequenz an, um vom |i)-Zustand in den | j)-Zustand anzuregen. Die Frequenz w_j;
entspricht immer der Laserfrequenz, die den Ubergang treiben soll. Die Differenz in den
Frequenzen wird mit Ay = wy j; — w j; bezeichnet und gibt die Verstimmung gegentiber
dem Resonanzfall an. Gleiches gilt fiir den ndchst hoheren Zustand |s’ > =(0,0,1)T. Die
Zerfallsbreite I'; trdgt die Einheit einer Frequenz und gibt an, wie schnell ein Ubergang
aus einem angeregten in das néchst untere Niveau durch spontane Emission geschieht.
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Das System kann durch den Hamiltonoperator [16]

H' =n[|g)(g|-0+e) (| woge + |5') (5] - (wo,ger + @o,er5)] 2.1)
PN | 1 S, 1
+h [wL,g’e’ . (ag,e;ag,e, + 5) + Wrels' * (ae/slaz,s, + 5)] (22)
h . .
+3 |[Qge - (') (g | g + [g) (/| @),)
+Quy - (|8) (€| Gery + [¢/) (5| az,s,)] (2.3)

beschrieben werden. Dieser setzt sich aus einem atomaren Anteil (Gleichung 2.1), wel-
cher die Energiezustinde beschreibt, einem photonischen Anteil (Gleichung 2.2), wel-
cher auf die Energie der Photonen des Lasers im System eingeht und einem Anteil fiir die
Wechselwirkungen (Gleichung 2.3) zwischen dem Atom und den Photonen zusammen.
Wobei a;; und (i;(j Vernichtungs- und Erzeugungsoperatoren sind. Die moglichen Zerfille
werden zunichst nicht betrachtet, diese werden spéter eingefiihrt. Das von den Lasern
ausgehende elektrische Feld ist durch [15]

E(r,t) = Ep g - cOS(kF — wp g - 1) + Eg e - COS(KF — @ ¢ - 1) (2.4)

gegeben, in der folgenden Betrachtung befindet sich das Atom an der Position r = 0, so
ergibt sich fiir das einfallende elektrische Feld

E(0,t) = Egge - cOS(wp,grer - 1) + Eg g - cOS(@p ey - 1) (2.5)

Der Wellenvektor k definiert die Ausbreitungsrichtung der Welle und ist nach |k| =
2w /A iiber die Wellenldnge A definiert. Mit Hilfe der Definition des elektrischen Feldes
kann nun die Rabifrequenz €;; bestimmt werden. Die Rabifrequenz €);; gibt dabei die-
jenige Frequenz an, mit der die Besetzungswahrscheinlichkeit der Zustdnde oszilliert.
Hierbei wird die Rabifrequenz fiir kleine Verstimmungen A;; — 0 betrachtet, so dass

o / 2 2 o

gilt [15]. Das Ubergangsdipolmoment d;; und die elektrische Feldamplitude E, j; ermog-
lichen dabei die Berechnung der Rabifrequenz [17]

dij-Eoy  (jle-7-Egl)

zum entsprechenden Ubergang.

Fiir das weitere Vorgehen wird ein Vektorraum A X P! konstruiert, welcher den atomaren
Anteil in A und den photonischen Anteil in P! verbindet, und eine gemeinsame Basis
schafft.
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Der Exponent des photonischen Anteils gibt die Anzahl der
Laser vor und entspricht in einem Dreiniveausystem | = 2.
Die neuen Zustéinde sind dann durch |g") = | g Nger Nerg ),
) = |e’, Nger — 1, Mgy ) und |s") = |s’, Ngrer — 1, Ny — 1)
gegeben, wobei nye, ney € N reprisentativ flir die An-
zahl der vorhandenen Photonen je Ubergang im System
stehen. Wird das Atom durch die Absorption eines Pho-
tons aus dem Grundzustand in den ersten angeregten Zu-
stand gehoben, so reduziert sich die Anzahl der Photo-
nen Nge ZU Nge — 1, gleiches gilt fiir nyy bei einer An-
regung in den néchst hoheren Zustand. Fiir nge/, nerg > 1
kann eine Anderung um +1 vernachlissigt werden, sodass
g e, Nery) = |g’, Nge + 1,ngy + 1) gilt. So kann eine

albklassische Beschreibung iiber das elektrische Feld E
und die Rabifrequenz Q an Stelle von einer Beschreibung
tiber die Leiteroperatoren d;; und djj gewidhlt werden. In
der neuen Basis kann der Wechselwirkungsterm

EQ0,1)
—T (de”g’/ {e”) <g”|

+dg//eu |g”> <e,li + ds”e” |S”> <e”|
+densu |e"> <S”|)

"o
H. =

(2.8)

nun durch das elektrische Feld beschrieben werden. Un-
ter einer konstanten energetischen Verschiebung um den
photonischen Anteil kann der Hamiltonoperator somit zu

dg/lell * Eo’gllell /2

. COS(COL,g//e// . t)

_de/lgll ' EO,g”e” /2

H” = ha)g/reu
. COS(wL’gHeN . t)
0 —ds//e// . Eo,e//s///z
. COS(CUL,eNS// . t)
umgeschrieben werden.
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Abb. 2.1.1: Darstel-
lung eines Dreiniveau-
Anregungssystems

mit dem
stand |g’),

Grundzu-
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angeregten Zustand
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angeregten Zustand
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Die Betrachtung des Dichteoperators

pg//g// pg/r el pg”S”
‘O” = pe//gu Perrerr  Perrgtt (210)
pSHgN Pgtrerr  Pgrrgrt

ermoglicht die Populationen der (reinen) Zustidnde, also der Hauptdiagonalelemente
zu erfassen und auf die zeitliche Entwicklung dieser einzugehen. Die Nebendiagonal-
elemente werden auch als Kohdrenzen zwischen den jeweiligen Zustinden bezeichnet
[15-17].

2.1.1 Die Drehwellenniherung

Fiir kleine Verstimmungen kann die Drehwellenndherung angewandt werden [8]. Dafiir
miissen sowohl der Hamiltonoperator als auch der Dichteoperator unitir transformiert
werden. Der transformierte Hamiltonoperator H lisst sich mit H = (U”)TH"U" —

in(g” )Ta% bestimmen, wobei

1 0 0 1 0 0
U’ =\o0 e_iwL,g”e”t 0 (U”)T =|0 eic‘)L,g”e”t 0 (2.11)
0 0 e_iwL,e” st 0 0 el'COL’eH st

die Transformationsmatrizen sind.

Nach Anwendung der Transformation, kann die zuvor erwdhnte Ndherung auf

_dg!/el/ * Eo’gl/el/ /2

0 (1 + e_izwL,g”e”'[) 0
_de”g” ’ EO,g”e”/2 —dengr - Eo,e//su/z
H = .(1 + ei2wL,g”e”‘[) —hAgHe// .(1 + e—izwL,e”s”‘[) (2.12)
—d////'EO /////2
0 s'’e ,e'’s _h(Ag//e// + Ae”s”)

.(1 + eiZcoL,euSu-t)
angewandt werden. Hochfrequente Terme e*'?*Li haben nur einen geringen Einfluss
auf die Welchselwirkungen, da diese eine schnelle zeitliche Anderung erfahren, somit
ist ihr Beitrag im Zeitlichenmittel vernachléssigbar [17]. Durch die Transformation
wirkt sich nur eine Anderung auf die Operatoren aus. Die Zustinde werden von der
Transformation nicht beeinflusst. Somit gilt [g”) = |g), |¢”) = |e) und |s") = |s). Der
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gendherte Hamiltonoperator ist somit durch

0 QTg 0
J— Qe Qes
H=hl22 —a, Lo (2.13)
QSE
0 T _(Age + Aes)

gegeben, dabei wurde erneut die Schreibweise unter Verwendung der Rabifrequenz
gewihlt. Die Transformation fiir den neuen Dichteoperator o' = U'pU wird durch

pgg pé’e . eiwL,get pé’s . eiwL,get . eiwL,est
pgg pge Pgs
_ _ " —lwy, gel " " 1wy est
P=|Peg Pee Pes|= Peg - € Lge Pee Peg * € °Les
psg Pse  Pss : . .
g’g . e_lc‘)L,get . e_le,est pé’e . e_le,est ng
(2.14)

vorgegeben [16, 18].

2.1.2 Die Lindblad-Gleichung

Die zeitliche Entwicklung des Dichteoperators ist durch die Lindblad-Gleichung [17]

dp i

L __iH o +L 2.15

2 = el (2.15)
gegeben. Durch das Einbringen des Lindbladoperators L, werden nun auch die Zer-
fallsprozesse des Systems mit abgedeckt. Gemif3 [17]

1
L= Z Lji (LijPLiTj - E{LiTjLij’p}> (2.16)
ij

kann der Lindbladoperator L konstruiert werden, wobei L;; sogenannte ,,jump“ Opera-
toren sind, welche alle moglichen Zerfille eines Systems beschreiben kénnen. Fiir das
Dreinivausystem ergibt sich

s T
1—‘eg:oee _TPge _f:ogs
Teg Teg+Tse
L= _TPeg _regpeg + Depss — > Pes (2.17)
T 1—‘eg"'l—‘se
_f sg - 5 Pse _Fsepss

fiir den Fall von endlichen Lebensdauern der angeregten Zustdnde, und indem nur stu-
fenweise Ubergiinge betrachtet werden. Wird nun in Gleichung 2.15 der transformierte
Hamiltonoperator H (Gleichung 2.13) nach der Anwendung der Drehwellenniherung
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und der transformierte Dichteoperator p (Gleichung 2.14) eingesetzt, kann die zeitliche
Entwicklung der Populationen und der Kohirenzen zwischen den Zustdnden zu

) nge

Pgg = ) (Pge - peg) + 1—‘egloee ’

. N : Leg
Pge = (peg) = E(Qge(iogg — Pee) + Qespgs) — 1Pge Age T >

. . iQ nge r
Pgs = (Psg)>k = _espge — —5 Pes ~ Pgs (Age + Ags + ﬁ) s
2 2 2
. i
Pee = 5 (Qge(peg - pge) + Qes(pes - pse)) - 1-‘egpee + 1-‘re:oss ’ (2'18)
i e +T
. L o\x L eg se
Pes = (pse) = E(Qes(:oee - pss) - Q'gelogs) ~ Pes (Aes - T) ’

. iQ
Pss = Tes(pse - Pes) — TgePss

bestimmt werden. Da der Dichteoperator hermitesch ist, ergeben sich anstelle von neun
beschreibenden Gleichungen nur sechs.

Fiir die Betrachtung von Zeiten ¢ > 1/I', kann aufgrund der spontanen Emission an-
genommen werden, dass die Terme pj; fiir i # j sich eingependelt und konstante Werte
angenommen haben. Die zeitliche Ableitung dieser Terme p;; = 0 verschwindet und die
Eintrige von p kdnnen entkoppelt werden. Eine analytische Berechnung der Population
Pss des |s) - Zustands ist theoretisch moglich [17]. Das Ausmaf3 dieser Rechnung iiber-
steigt den Rahmen dieser Arbeit. Daher erfolgt die Berechnung numerisch im Rahmen
einer Simulation, die in Kapitel 4 betrachtet wird, hier wird auch der Dopplereffekt
Abschnitt 3.3 mit beriicksichtigt, sodass die geschwindigkeitsgemittelte Population g
bestimmt wird.
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2.2 Vierniveausystem

2.2 Vierniveausystem

Das Vierniveausystem ldsst sich einfach durch die Erweite-
rung des Dreiniveausystems um ein Niveau bzw. um einen
Zustand |1’ ) konstruieren. Die Betrachtung erfolgt analog
zum Dreiniveausystem.

Die beschreibenden Zustinde sind somit durch |g) =
(1,0,0,0)T, |¢') = (0,1,0,0)%, |s') = (0,0,1,0)" und |r’) =
(0,0,0,1)T gegeben.

Das System ist in Abbildung 2.2.1 veranschaulicht. Der Ha-
miltonoperator

H =H'

! !
atom T Hyp + Hypy (2.19)

setzt sich auch hier aus drei Anteilen zusammen, dem ato-
maren Anteil

Halltom =h Hg/> <gl| 0+ |€’> <el| ’ wo,g’e’
+ |S’ ) (s’ | - (wo,grer + Wo ersr)

+ )| - (@oger + oy +@ogr)],  (2:20)
dem photonischen Anteil
PN 1
Hf,’h =h [wL,g’e’ . (ag/e,ag,e, + E)
A AF 1
W erst Aoy, + E
L At 1
+wL,S’r’ . as/r/as,r, + 5 (221)

und dem Anteil fiir die Welchselwirkungen zwischen dem
Atom und den Photonen

, ) i
Hipy = 5 |Qge - () (g e + [8/) (€' )

+Qe’s’ : ('S,> <e,| ae’s’ + |e,> <S,' dZ’S’)
+ Qg - ()| gy + [8') (] aj,r,)] . (222)

N
Agy $
N
Fr/s/
ha)O,b’r’
FICUL’S/r/
—_— — —_— _— _——
N 1ot
e’s
'\ \/ IS,>
N o
Fs/c’z
hwl,,c’s’ hw(),c’s’s
— 7; [ S— —
Ag,e¢.
V'V N/ le/
N . !
Fe’g’;

th,glel hwo,g’e’

'\ \/ §gl>

Abb. 2.2.1: Darstel-
lung eines Vierniveau-
Anregungssystems

mit dem Grund-
zustand |g'), dem
ersten  angeregten
Zustand |¢/), dem
zweiten angeregten
Zustand |s') und dem
Rydbergzustand |r’).

Fiir die Betrachtung von vier Niveaus ist das elektrische Feld durch

E(O, t) = EO,g’e’ . COS(C()L,g/e/ . t) + EO’eISI . COS(CUL’eIS/ . t)

+ EO,S’r’ . COS(CUL’SII/ . t)

(2.23)

11



2 Mehrstufige Anregungssysteme

gegeben. Auch hier kann durch Konstruktion eines Vektorraums A X P!, hier mit
1 = 3 eine gemeinsame Basis zur Beschreibung des Systems geschaffen werden. Die
Zusténde werden jetzt durch |g") = |g’, Ngrer, Nergs Ny ), |€) = |e’, Nger — 1, Rerg, Ny ),
|s") = |s’,ng,e, —1,ngy —1,ngp) und |r"’) = |r’, Nge — 1,Ngy — 1,0y — 1) gegeben,
wobei nger, Nery, Ny € N reprasentativ fiir die Anzahl der Photonen je Ubergang im Sys-
tem stehen. Der Hamiltonoperator kann nun in der neuen Basis und unter den gleichen
Vorraussetzungen, die auch im Dreiniveausystem genutzt werden, mit der Drehwel-
lenndherung ausgedriickt werden. Der Wechselwirkungsterm des Hamiltonoperators
ausgedriickt durch das elektrische Feld ist durch
E(0,t

_ (2 ) d

H\,x,/w - e |e”> <g”' + dg”e” |gN> <e”'

+ds”e” |S/> <e'| + deusu |€”> <S”| + ds”r” |S”> <r”| + dr”s” |r"> <S”|) (224)

vorgegeben. Durch die Anwendung der Transformationsmatrizen

1 0 0 0 1 0 0 0
0 e @Lget 0 0 0 e®eet 0 0
" _ M\ —
v =10 0 e et 0 W=l o et g
0 0 0 eTiwLswt 0 0 0 eleuswt
(2.25)

nach H = (U")TH"U" — in(U" )T% auf den gesamten Hamiltoperator, kann dieser
zu

0o 0 0
Ty 0
H=| 2 2 o (2.26)
0 2= A -4y =
er
0 0 B A B — Ay

pgg pge lOgS pgr
P — Peg pee pes )Oer
IOSg pse pSS IoSr
Iorg pre prs prr
pgg pé’e . eiwL,ge[ pé’s . eiwL,es[ pé’r . eiwL,srt
pgg . e_iwL,get ‘Oé’e pé’s . ei(wL,es_wL,ge)t pé’r . ei(wL,sr_wL,ge)t
- (2.27)
pg’g . e_iCUL,es[ pé’e . ei(wL,ge_wL,es)t :Og’s ‘oé; . ei(CUL,sr_wL,es)t
" —iwy gt " i(wr, ge—®1, s )t " (o, es—®r s )t 4
lorg .e L,sr pre . e ( L,ge L,sr) prs .e ( L.es L,sr) prr
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2.2 Vierniveausystem

transformiert. Entsprechend Gleichung 2.16 wird auch hier de

r zugehorige Lindblad-

operator L fiir den Fall von endlichen Lebensdauern in allen angeregten Zustinden und

stufenweisen Ubergiingen betrachtet. Es ergibt sich

1 1

Fegpée _Eregpge _Ersepgs

1 1 1
_Eregpeg 1—‘sepss - 1—‘egloee - Eregpes - Ersepes

L=

1 1 1
_Erse;osg _Eregpse - Ersepse 1—‘rs;orr - 1—‘se:oss

1 1 1 1 1
_zrrsprg _Eregpre - Errspre _Errsprs - Erseprs

1 1
_Eregper - Errsper

1
- E Frsp gr

1 1
Errspsr - Erse:osr

_Frsprr
(2.28)

fiir das betrachtete Vierniveausystem. Wird nun der in der Drehwellenniherung be-
trachtete Hamiltonoperator H (Gleichung 2.26), der transformierte Dichteoperator p
(Gleichung 2.27) und der Lindbladoperator L (Gleichung 2.28) in Gleichung 2.15 einge-

setzt, so resultieren die folgenden Gleichungen

) iQge
Pgg = T (pge - peg) + 1_‘egpee s

. N | . Leg

Pge = (Peg) = b (Qge (pgg - pee) + Q'eslogs) — Pge lAge + N ’

. NS i . Ise

Pgs = (psg) = b (erpgr + Qespge - Qgepes) ~ Pgs i(Ags + Age) + 3 >

. . i . r

Pgr = (Iorg)ﬁ< = E (erpgs - Qgeper) - Pgr (I(Aes + Age + Asr) + %) s

iQ iQ
. ge
Pee = T (peg - pge) + Tes (pes - pse) + 1-‘sepss - Fegpee > (2-29)
i Iee +T
. LN l . eg se
Pes = (Pse) = E (Qes (erloer + Pee — pss) - Qgepgs) ~ Pes (lAes + 2 ) s
i [ge + T

. . l . ge s

Per = (Pre)>k = E (erpes - Qespsr - Qgepgr) — Per (l(Aes + Asr) + T) ,
. i

Pss = 5 (Qes (pse - pes) + er (losr - prs)) + FI‘SIOI‘I‘ - 1—‘sepss s

. . i . INs+7T

Psr = (prs)* = b (Qgr (Pss — Prr) — QesPer) — Psr (lAsr + %) >

. Qg

Prr = (Prs = Psr) — rspPrr

T2

fiir die zeitliche Entwicklung der Populationen und der Kohédrenzen zwischen den
Zustidnden. Auch hier reduziert sich die Anzahl der notwendigen Gleichungen zur
Beschreibung des Systems aufgrund der Hermitizitit des Dichteoperators. Genauso wie
im Dreiniveausystem kann fiir eine zeitliche Skala ¢t > 1/T ein Ansatz zur Berechnung
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2 Mehrstufige Anregungssysteme

der Population im |r) - Zustand gemacht werden. Durch das zusétzliche Niveau steigt
die Komplexitit des Problems deutlich und wird deshalb ebenfalls im Rahmen einer
Simulation nummerisch behandelt. Ndheres ist in Kapitel 4 zu finden. Auch hier wird
der Dopplereffekt Abschnitt 3.3 beriicksichtingt und die geschwindigkeitsgemittelte
Population g,, bestimmt.
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3 Linienbreiten und -profile

Bei der Betrachtung atomarer Ubergiinge konnen selbst in einem einfachen Zweinive-
aussystem verschiedene Verbreiterungsmechanismen der Linienbreite auftreten, diese

werden nachfolgend eingefiihrt.

3.1 Natiirliche Linienbreite

Die Intensititsverteilung einer solchen spontanen Emission zeigt dabei ein Verhalten,
wie in Abbildung 3.1.1 gezeigt. Die Linienbreite oder auch Halbwertsbreite wird auf
halber Hohe des Intensititsmaxima ausgelesen (engl.: full width at half maximum,

FWHM).

Abb. 3.1.1: Das Linienprofil einer Spek-
trallinie bei spontaner Emission, wobei
I, die Intensitidt und Amplitude des Si-
gnals bei der Frequenz w, angibt, und
w, sowie w, die Grenzfrequenzen auf
halber Hohe des Maximums sind, defi-
niert mit dw = w, — w; die Breite des
Profils.

Geschieht der Ubergang aus einem energe-
tisch hoher liegenden Niveau ohne duf3ere
Einfliisse und somit durch eine spontane
Emission, ist also nur durch die endliche
Abstrahldauer des Atoms begrenzt, so wird
die dabei entstehende Linienbreite als na-
tiirliche Linienbreite bezeichnet. Tritt ein
spontaner Ubergang zwischen verschiede-
nen Niveaus ein, so ist die natiirliche Lini-
enbreite durch die Lebensdauern dieser Zu-
stinde bestimmt. Wird die Heisenbergsche
Unschirferelation fiir Energie und Zeit

h
> — .
AEAT > = (3.1)

betrachtet, so kann also fiir eine bestimmte
Lebensdauer 7; eines Zustandes die entspre-
chende Energie nur nach AE; = h/(2nt;)
bestimmt werden [19].

Nach Aw = AE/h = 1/t wird die Unschirfe der Frequenz fiir einen Ubergang definiert,
sodass entsprechend die natiirliche Linienbreite bei einer spontanen Emission zwischen
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3 Linienbreiten und -profile

zwei angeregten Zustinden, von |j) nach |i) durch [19]

Swnji = (l + l) (3.2)

Tj Tj
ausgedriickt werden kann.

3.2 Linienprofil

Das Intensititsprofil der natiirlichen Linienbreite entspricht einem Lorentzprofil nach
[19, 20]

c 7Y
> B = ’ C = = P} 33
S Lorentz(@; @, ¥) (@ —wo) + (7/2)? (2> (3.3)
da bei einer spontanen Emission die Wahrscheinlichkeit der Emission fiir alle Teilchen
im gleichen Zustand gleich ist. Somit ergibt sich ein homogenes Spektralprofil mit einem
homogenen Verbreiterungseffekt. Ist die Wahrscheinlichkeit geschwindigkeitsabhéngig,
so liegt ein inhomogener Fall vor und die Beschreibung wird {iber ein Gauf3profil nach
[19]

_ _ 2
fGauﬁ(w’ @, U) =C- €Xp (%) ’ c=1 (34)

vorgenommen, wobei C in beiden Fillen die Normierung in der Amplitude vorgibt. Um
homogene und inhomogene Verbreiterungseffekte zu beriicksichtigen wird eine Faltung
eines Lorentzprofils mit einem Gaufiprofil betrachtet [20, 21]

fVoigt(ws @, 0,¥) = (fGaus * S Lorentz) (@, @g, T, ) (3.5)

o
= f fGauﬁ(w,’ o-)fLorentz(C‘)a @Wo> CU/, V)dw,’ (3.6)

hierraus ergibt sich das sogenannte Voigt-Profil. Die Breite des Voigt-Profils setzt sich
nach [21]

Swy = 0,535 - Sy, + \/ 0,2166 - Sw; + Swg, 3.7)

zusammen aus der Breite des Lorentzprofils w; = y und aus der Breite des Gaufiprofils

Swg =1/ 8In(2)c
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3.3 Dopplerverbreiterung

3.3 Dopplerverbreiterung

Bewegen sich Molekiile bei ihrer Anregung mit einer Geschwindigkeit v = (v, vy, v)T,
so muss der Dopplereffekt beriicksichtigt werden. Der Dopplereffekt beschreibt eine
Verschiebung in der Frequenz. So wird die Frequenz w, ausgehend vom Laborsystem,
einer sich in k-Richtung ausbreitenden Welle zu w’ = w — k - v. Trifft nun solch eine
Welle mit der Frequenz w und dem Wellenvektor k auf ein Atom, so kann nur dann
eine Anregung stattfinden, wenn die durch den Dopplereffekt verschobene Frequenz
w’ der Resonanzfrequenz w, des anzuregenden Zustands, im Ruhesystem des Atoms
entspricht. Somit muss w = w, + k - v gelten. Durch das Skalarprodukt werden nur
noch Geschwindigkeiten parallel zum Laserstrahl beriicksichtigt. Wird das System im
thermischen Gleichgewicht betrachtet, so kann eine Maxwell-Boltzmann Geschwindig-
keitsverteilung

2
p(v,) = exp (—U—j) : vy = (2kpT /m)'/? (3.8)

[¥)

7T'UW W

[22] fiir Atome mit der Masse m angenommen werden, kg gibt die Boltzmann-Konstante
und T die Temperatur an. Uber das Linienprofil einer Gaufunktion

2

() = I(wy) - exp | — ( L= % ) (3.9)

WLy /C

erschliefit sich tiber die Bedingung fg.us(@1) = fgaus(®2) = fgaus(@o)/2 eine Doppler-
breite von

Swpoppler = @ * 2V1n(2) - vy, /c. (3.10)

Dabei ist ¢ die Lichtgeschwindigkeit und vy, beschreibt die wahrscheinlichste Geschwin-
digkeit der Atome, wird diese in Gleichung 3.10 eingesetzt, so ergibt sich

wy [8kgT In(2
5wD0ppler = TO BT() (3.11)

fiir die Dopplerbreite [19, 21].

3.4 Flugzeitverbreiterung

Wenn keine konstante Anregung der Atome oder Molekiile stattfindet, sondern diese den
Laserstrahl durchqueren, so kann die Flugzeitverbreiterung relevant werden. Diese Art
der Verbreiterung tritt dann ein, wenn die Zeit, in der das Atom oder Molek{il mit dem La-
serfeld wechselwirkt, geringer ausfillt, als die Lebensdauer des angeregten Zustands. Fiir
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3 Linienbreiten und -profile

eine allgemeine Betrachtung, in der beriicksichtigt wird, dass in der Bewegung der Ato-
me eine Geschwindigkeitsverteilung vorliegt, wird die Maxwell-Boltzmann-Verteilung
aus Gleichung 3.8 angenommen. Auch diese Art der Verbreiterung kann durch ein
Gaufdprofil

dw - w0)>2 (3.12)

20\/5
[21] beschrieben werden, wobei v die Geschwindigkeit des Teilchens senkrecht zum

Laserstrahl ist und d den durchsetzten Strahldurchmesser angibt. So ergibt sich fiir die
Flugzeit mit der mittleren Geschwindigkeit 0 eine Verbreiterung nach [21]

407/21n(2) 8kgT

S egeit = ————
Flugzeit d ’ mir

I(w) = I(wo) - exp —(

(3.13)

c
Il

3.5 Druckverbreiterung

Werden mehrere Teilchen und nicht nur ein einzelnes Atom oder Molekiil betrachtet,
so muss auch die hierdurch entstehende Stof3- bzw. Druckverbreiterung berticksichtigt
werden. Durch die Anwesenheit weiterer Teilchen in einem bestimmten Abstand R
zueinander, finden Verschiebungen der internen Energieniveaus je nach Struktur der
betreffenden Teilchen statt. Die Richtung der Verschiebung ist von dem durch den Ab-
stand R hervorgerufenem Potential zwischen den Teilchen abhingig. Die Verschiebung
ist positiv fiir ein repulsives Potential und negativ fiir ein attraktives Potential zwischen
den den Teilchen. Sowohl der Abstand R als auch die dadurch hervorgerufene Frequenz-
verschiebung wj = w, + NUo* der Niveaus unterliegen einer statistischen Verteilung.
Zwischen den Teilchen treten elastische und auch inelastische Stof3e auf, welche Einfluss
auf die Lebensdauer angeregter Zustidnde haben. Fiir diese Art der Verbreiterung ergibt
sich ein Lorentzprofil [19, 23]

(r/2)?

(w — wy — NUog)? + (Nvob)?’

I(w) =1, - (3.14)
Der Stof3querschnitt o, = O’il +0;  beriicksichtigt die Verschiebung in der Frequenz, mit
einem elastischen Stof3anteil des Rydbergelekrons und dem Stofanteil des Rydbergions
[23]. Der andere Stof3querschnitt o, = 1/ 2(0}3’1 + Oinel + aibon) beriicksichtigt sowohl
den elastischen als auch den inelastischen Stof3anteil des Rydbergelekrons und dem
Stoflanteil des Rydbergions [23]. Die Druckverbreiterung

Swpruck = 2Nvo? (3.15)

setzt sich zusammen aus der Dichte der miteinander stoflenden Teilchen N, der mittleren
Geschwindigkeit 0 und dem Stof3querschnitt o°.
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3.6 Leistungsverbreiterung

Die Leistungsverbreiterung leistet einen signifikanten Beitrag ab Intensititen I nahe der
Sdttigungintensitit I,.. Die Sdttigungsintensitit I, ist diejenige Intensitét, bei der in
der Absorption eine Sittigung beginnt einzutreten. Der Absorptionskoeffizient
I2/4
x(w,I) = No, 1/ (3.16)
(CO - CUO)2 + ZFZ(I + I/Isat)

mit der Besetzungsdichte N verhilt sich entsprechend einem Lorentzprofil womit die
Leistungsverbreiterung zu den homogenen Verbreiterungsarten gehort. Die Grofie o,
definiert den Resonanzquerschnitt. Dieser beschreibt die maximale Absorption bei der
Resonanzfrequenz w,. Demnach ergibt sich

I mhe
5wLeistung =I,/14+— , Tp =T W

(3.17)
Isat

fiir die Leistungsverbreiterung der Spektrallinie, mit der Wellenlidnge A = 27r¢/w,. Fiir

I = I, ergibt sich also ein Faktor von \/5 fiir die Verbreiterung. Fiir die Sittigungsinten-
sitdt kann auf3erdem iiber

I (Q)Z
— =2(= (3.18)
Lyt r

ein Zusammenhang zur Rabifrequenz hergestellt werden [8].
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4 Simulationen der Population

In diesem Kapitel geht es um die Simulation der zuvor in Kapitel 2 beschriebenen Drei-
und Vierniveausysteme und die Bestimmung der geschwindigkeitsgemittelten Popula-
tionen gy im Dreiniveau- und g,, im Vierniveausystem, abhédngig von verschiedenen
Rabifrequenzen der einzelnen Ubergiinge. Diese wurden in der Programmiersprache
Python mit dem Paket QuTiP (,,Quantum Toolbox in Python®), iiber einen numerischen
Ansatz betrachtet [24, 25].

4.1 Realisierung

Zur Umsetzung wird QuTiP verwendet, dieses Paket bietet eine frei zugingliche M&g-
lichkeit zur Simulation von dynamischen quantenmechanischen Systemen. Das Paket
nutzt dabei andere bereits existierende Python-Pakete wie Numpy, Scipy und Cython
[24, 25].

Die Simulation wird zunéchst fiir einen allgemeineren Fall betrachtet, um ein weiter
gefasstes Verstiandnis fiir die Dynamik der betrachteten Systeme zu erlangen. In der
Simulation werden sowohl Leistungsverbreiterungseffekte als auch die Dopplerverbrei-
terung berticksichtigt.

Zunichst werden dafiir die Zustdnde der Niveaus entsprechend wie in Abschnitt 2.1
und Abschnitt 2.2 zu Beginn eingefiihrt definiert. Feste Grofien welche vorgegeben
werden miissen, sind die Linienbreiten I',e = 6 MHz, I'e = 0,1 MHz und Iy, = 3MHz,
sowie die Betrdge der Wellenvektoren |k| der Laserstrahlen iiber die entsprechenden
Wellenldngen 4, ~ 226 nm, A4y, ~ 540 nm und 4;; ~ 835 nm. Auflerdem muss fiir die
Verstimmung, die Rabifrequenzen sowie fiir die Geschwindigkeiten ein Bereich definiert
werden.

Fiir Stickstoffmonoxid sind in der Literatur keine eindeutigen Werte zur Linienbreite
bekannt, sodass hier ein System konstruiert wird, dass die Mdoglichkeit erdffnet verschie-
dene Effekte zu beobachten. Auflerdem sind Untersuchungen zu NO im Allgemeinen
hauptsichlich unter der Verwendung von gepulsten Lasersystem vorliegend [14]. Wie in
Kapitel 1 beschrieben, werden in dem betrachteten Kontext dieser Arbeit ausschlie3lich
CW-Laser verwendet. Fiir die erste Linienbreite I'y. wurde aus [18] die Linienbreite fiir
Rubidium entnommen. Fiir den néchsten Ubergang wurde die angenommene Linien-
breite 'y stark reduziert. Der H2Z" besitzt sowohl s-Charakter (38 %) und d-Charakter
(62 %) [26] und ist somit aus atomarer Sicht ,,doppelt“ dipolverboten, da auch der A 2%+
s- und d-Charakter hat. Dies wird aufierdem durch Beobachtungen aus dem Experiment
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4 Simulationen der Population

gestiitzt [6]. Fiir die dritte Linienbreite I';, wurde ein Wert zwischen den anderen beiden
Linienbreiten in der selben Groflenordnung von MHz gewihlt. Der Zerfall aus dem
Rydbergzustand |r) wird dabei nicht durch sponatane Emission, sondern durch die
Pridissoziation des Molekiils bestimmt [12].
Die Verstimmung wurde so variiert, dass die simulierten geschwindigkeitsgemittelten
Populationskurven zu g, i € {s, r}, moglichst vollstdndig bis zur Abflachung abgebildet
werden, sodass eine Voigt-Fitfunktion angelegt werden kann. Die Rabifrequenzen der
Ubergiinge werden so verteilt, dass bei einer Darstellung des Verhaltens der Breiten und
Amplituden in den Ubergingen iiber die entsprechenden Rabifrequenzen der Kurven-
verlauf deutlich wird. In der Simulation werden die Berechnungen fiir jede mogliche
Kombination der definierten Rabifrequenzen durchgefiihrt. Die Rabifrequenzen werden
entsprechend der Grofienordnung der jeweiligen Linienbreiten gewihlt.
Fiir die Betrachtung des Dopplereffekts werden die Projektion der Geschwindigkei-
ten v entlang der der Wellenvektoren k der Laserstrahlen betrachtet. Die Auswahl der
Geschwindigkeitsklassen wurde unter zwei Aspekten getroffen, einerseits durch die
Selektivitit der Laser und andererseits durch die Notwendigkeit die Rechenkomplexitit
und somit die Rechendauer zu reduzieren. Bei mehrfacher Wiederholung zur besseren
Erfassung und Anpassung der Systeme wurde ein Kompromiss zwischen vertretbaren
Rechenzeiten und gerade so vielen Geschwindigkeitsklassen, wie nétig, um eine hin-
reichend genaue Beschreibung des Systems zu gewihrleisten geschlossen. Durch den
Dopplereffekt und die Selektivitit der Laser konnen wie in Abschnitt 3.3 erklédrt nur
Teilchen angeregt werden, die sich mit einer Geschwindigkeit v bewegen, sodass die
Frequenz des Lasers als resonant wahrgenommen wird. Daher ist die Anzahl der Ge-
schwindigkeitsklassen, die signifikant zur Anregung beitragen, begrenzt. Die Rechnung
selbst wurde dhnlich wie in Abschnitt 2.1 und Abschnitt 2.2 beschrieben auch in der
Simulation eingefiihrt, wobei zusétzlich der Dopplereffekt mit einbezogen wurde. Da im
Experiment nur jeweils der oberste Laser, also im Dreiniveausystem der Laser mit der
Wellenldnge im griinen Bereich und im Vierniveausystem der Laser mit der Wellenldnge
im infraroten bereich, gescannt wird, wurde auch in der Simulation berticksichtigt, nur
fiir diesen Ubergang eine Verstimmung in der Frequenz einzufiihren.
Zur Bestimmung der Population im obersten angeregten Zustand wird die von QuTiP
bereitgestellte ,,steadystate” Funktion mit der ,,direct“ Methode zur Lésung des linearen
Gleichungssystems iiber eine ,,LU-Zerlegung“ verwendet [25]. Diese Funktion 10st fiir
t — oo den stationdren Zustand,

dp

i
der in Gleichung 2.15 beschriebenen Lindbald-Gleichung. Der Funktion wird der Ha-
miltonoperator des System zusammen mit einer Liste aller moglichen Zerfallsprozesse,
stellvertretend fiir den Lindbladoperator {ibergeben. Aus der Losung dieser Funktion
wurde der Erwartungswert fiir py, im Dreiniveau- und fiir p,, im Vierniveausystem be-
stimmt, dieser wurde dann fiir die vollstdndige Beriicksichtigung des Dopplereffekts mit
der Maxwellschen Geschwidigkeitsverteilung (Gleichung 3.8) fiir die Projektion in eine
Richtung multipliziert. Der Realteil des Ergebnisses fiir jede Kombination von vorge-

0o , 4.1)
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4.1 Realisierung

gebenen Rabifrequenzen bildet mit der geschwindigkeitsgemittelten Population g;; das
Resultat der Simulation. Der Aufbau des Rechenprozesses, welcher durchlaufen wird, er-
folgt tiber mehrere separate Funktionen, diese werden iiber das multiprocessing-Modul
[27] fiir Python aufgerufen. Die Berechnung erfolgt in einer Schleife iiber ein Array aus
allen moglichen Kombinationen von vorgegebenen Rabifrequenzen fiir die unterschiedli-
chen Uberginge. Die Simulation wird unter Zuhilfenahme des multiprocessing-Moduls
in Python parallelisiert. Im Laufe der Untersuchungen der Simulationsergebnisse wur-
den in beiden System verschiedene Effekte beobachtet. Einer der auftretenden Effekte
ist die elektromagnetisch induzierte Transparenz (engl.: Electromagnetically Induced
Transparency, EIT). Auch der Autler-Townes-Effekt (engl.: Autler-Townes Splitting,
AT) wurde beobachtet. Fiir das Auftreten beider Effekte sind sowohl ein sogenannter
,Probe“-Laser mit einem schwachen Feld als auch ein ,,Coupling“-Laser mit einem
starkeren Feld erforderlich. Der EIT-Effekt zeigt sich durch eine Reduktion oder das Ver-
schwinden des erwarteten Absorptionsmaxima einer Kurve, wiahrend der AT-Effekt ein
dhnliches Verhalten aufweist, bei dem sich zwei gespaltene Linien im Spektrum bilden
[28]. Beide Effekte sind von Interesse und Gegenstand der Forschung. Diese Arbeit zielt
allerdings darauf ab eine Beschreibung zum NO-Sensor zu liefern, daher liegt der Fokus
auf im Experiment vorkommenden Effekten. Beide der beschriebenen Effekte treten in
dem betrachteten Regime des Experiments nicht auf und werden deshalb nicht weiter
betrachtet.
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4 Simulationen der Population

4.2 Dreiniveausystem

Wird nun das Dreiniveausystem betrachtet und
hier die zuvor erwihnte , steadystate Gleichung
(Gleichung 4.1) fiir den |s)-Zustand in der Simu-
lation geldst, so ergeben sich Kurven zum Ver- 8 -
lauf der geschwindigkeitsgemittelten Population

=}
Qs Uber die Verstimmung im griinen Laser, wie in § 6 7
Abbildung 4.2.1 zu sehen ist. Jede der Kurven hat 10‘_3 4
eine andere Kombination von Rabifrequenzen fiir
die entsprechenden Uberginge im Niveausystem. 2 7
Durch das Anfitten einer Voigt-Funktion (Glei- A
chung 3.6) an diese Kurven kann sowohl die Am- 015 T T
plitude als auch die Breite ausgelesen werden. Die- —100 0 100
se ausgelesenen Breiten und Amplituden werden Aes/(2m X MHz)

nun im folgenden Abschnitt ndher auf ihr Verhal-
ten abhingig von den eingestellten Rabifrequen-
zen der Uberginge untersucht. Eine der Kurven in X . o
Abbildung 4.2.1 zeigt den zuvor in Abschnitt 4.1 pulation '55_5’ m Dfelmveausys-
erwihnten EIT-Effekt. Durch das Auftreten die- €M liber die Verstimmung A,
ses Effekts werden die extrahierten Breiten und wobei jefle Kuwe Verschie.:de-
Amplituden verfalscht, da der EIT-Effekt zu einer ne Komblnat}onen von Rabifre-
Verringerung des Maxima fiihrt. quenzen besitzt.

Abb. 4.2.1: Abbildung der ge-
schwindigkeitsgemittelten Po-

4.2.1 Allgemeines Verhalten

In Abbildung 4.2.3 wird der Verlauf der Amplitude A und der Breite B der geschwin-
digkeitsgemittelten Population g des |s)-Zustands in Einheiten von Iy, fiir feste Rabi-
frequenzen Q. im Ubergang von |e) nach |s) und fiir durchlaufende Rabifrequenzen
Q,., ebenfalls in Einheiten von Ty, im Ubergang von |g) nach |e) der simulierten ge-
schwindigkeitsgemittelten Populationskurven aufgezeigt. Dabei ist links der allgemeine
Kurvenverlauf und rechts eine Detailansicht abgebildet.

Jede der abgebildeten Kurven hat eine andere Kombination von Rabifrequenzen. Wird
die Breite B/T'g, betrachtet, so ist zunédchst mit anwachsender Rabifrequenz iiber die
Linienbreite Qg /Ty €in linearer Anstieg zu verzeichnen. Die Breite ist somit direkt

proportional zu Q. /T,.. Der Proportionalitéitsfaktor ldsst sich dabei auf ~ \/E bestim-
men. Hier ist der Effekt der Leistungsverbreiterung (Gleichung 3.17) durch den Anstieg
und eine Ahnlichkeit zum Zweiniveausystem gut sichtbar. Wird Gleichung 3.18 in Glei-
chung 3.17 eingesetzt so ergibt sich

2

6 c‘)Leistung Q
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4.2 Dreiniveausystem

ebenfalls fiir eine Skalierung iiber I'. Auch fiir die Population

(Q/r)?

Pii = 13200/ (4.3)

kann durch Losen der Blochgleichungen im Zweiniveausystem eine Gleichung aufge-
stellt werden [15]. In Abbildung 4.2.2 sind die beiden Gleichungen zur Beschreibung
der Breite in Abhingigkeit von I' (Gleichung 4.2) und der Population (Gleichung 4.3)
im Zweinivausystem veranschaulicht. Es kann also festgestellt werden, dass sich das

8 0.6

05 fF=mm—m e —— — =
0.4 -

o~
—

Q0.3—

é‘C"Leistung /T

0.2

0.1 4

0.0 41— :
0 1 2 3 4 5

Q/T Q/T

Abb. 4.2.2: Veranschaulichung des Verhaltens der Breite Sy ¢istung in Einheiten von
I links und rechts der Population p;;. Beide Grofien sind iiber (Q/T') aufgetragen.

Dreiniveausystem in diesem Regime, und vor allem fiir die blaue Kurve, bei kleinen Q,,
analog zu einem Zweiniveausystem verhilt. Die Kriimmung und der steile Anstieg in
der Breite fiir kleine Rabifrequenzen Q. tritt hier aufgrund von numerischen Fehlern
aus der Simulation und daraus resultierenden Fitfehlern auf.

In Abbildung 4.2.4 sind diese Fehler beispielhaft dargestellt. Gezeigt sind fiir die blaue
Kurve aus Abbildung 4.2.3, bei fester Rabifrequenz Q. und drei verschiedenen Werten
fiir Qg die drei entsprechenden Kurven fiir f. In der Graphik ganz links ist es nicht
moglich, eine Voigt-Funktion (Gleichung 3.6) sinnvoll an die Daten anzupassen, die
geschwindigkeitsgemittelte Population g, erfihrt bei A, = 0 eine Verringerung gegen-
iiber umliegenden Werten in der Verstimmung, aufierdem ist die Grof3enordnung von
Bss mit 10715 duBerst gering. Fiir die mittlere Graphik kann trotz auftretender nummeri-
scher Problematiken ein Voigt-Fit an die Kurve angelegt werden, wobei die Kurve durch
den Fit aber nicht vollstdndig erfasst wird. In der Graphik ganz rechts liegt der Fit auf
der Kurve, erfasst die Amplitude vollstindig und kann somit auch an der passenden
Stelle die Breite auslesen. Zur Umsetzung der Fits wird die ,,curve_fit“ Funktion aus
dem Python-Paket scipy mit dem Levenberg-Marquardt Algorithmus verwendet [29].
Vermutlich findet hier eine Einschridnkung der Simulation durch numerischer Prizi-
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4 Simulationen der Population
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Abb. 4.2.3: Abbildung des Amplituden- und Breitenverlaufs der geschwindigkeitsge-
mittelten Population im |s)-Zustand eines Dreiniveausystems bei durchgefahrener
Rabifrequenz Qg im ersten Ubergang und fest gewihlten Rabifrequenzen Q. im
zweiten Ubergang. Die Amplituden und Breiten sind aus Voigt-Fits extrahiert.

sion und numerische Auflosung fiir sehr kleine Werte statt, mit anwachsendem Qge
verschwinden diese Effekte und die den Fits entnommenen Amplituden und Breiten
werden zuverldssiger. Flir Qg /I'ge & 0,07 ist es entsprechend der Qualitét der mittle-
ren Graphik aus Abbildung 4.2.4 ab Q. /T ~ 0,08 moglich die Daten zu fitten. Fiir
Qes/Tge ~ 0,16 ist es ab Qg /Tge & 0,1, fiir Qe /Tge & 0,24 und Qe /Ty ~ 0,33 ist es
ab Qg /Ty ~ 0,26 moglich. Entsprechend kann nur fiir grofiere Qg /T'ge sinnvoll das
Verhalten beschrieben werden.

Zu erwarten wire fiir die Breiten, fiir kleiner werdende Rabifrequenzen, ein sich fort-
setzender flacher Verlauf bis zu einer festen Breite, der natiirlichen Linienbreite, wie
links in Abbildung 4.2.2 gezeigt. Wird der Verlauf der Kurven im dargestellten Bereich
genauer betrachtet, so ist zu erkennen, dass fiir die Breite die Rabifrequenz Q., im zwei-
ten Ubergang einen nur sehr geringen Einfluss auf die Form der Kurve hat, sondern
hauptsichlich eine Verschiebung in dieser vorgibt. Dies deutet darauf hin, dass die
Beitrdge durch die beiden Rabifrequenzen zur Breite unabhingig voneinander sind.
Wird nun Abbildung 4.2.5 betrachtet, so kann besser differenziert werden, wie die bei-
den hier beriicksichtigen Verbreiterungsmechanismen ihren Beitrag zur Breite leisten.
Abgebildet sind die Lorentzbreite dwy, und die Gaufibreite wg, die ebenfalls iiber die
Parameter y und o aus dem Voigt-Fit ausgelesen werden konnen. Allgemein ist sichtbar,
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4.2 Dreiniveausystem
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Abb. 4.2.4: Darstellung von drei simulierten Kurven der geschwindigkeitsgemit-
telten Population im |s)-Zustand in einem Dreiniveausystem bei fest gewdhlter
Rabifrequenz Q. = 27 X 0,4 MHz im zweiten Ubergang und drei verschiedenen
Rabifrequenzen Qg im ersten Ubergang iiber die Verstimmung A, im oberen Uber-
gang. Uber den angelegten Voigt-Fit wird die Amplitude und die Breite der Kurve
extrahiert.

dass die Lorentzbreiten mit einem Verschiebung aus der natiirlichen Linienbreiten und
die Gauf3breiten ohne eine Verschiebung starten. Hier gilt gleiches beziiglich der Qualitét
der Fits wie zuvor im Bezug auf Abbildung 4.2.3 erwihnt. Fiir kleine Rabifrequenzen,
iiberwiegt zunéchst die Lorentzbreite, somit dominiert die Leistungverbreiterung tiber
die Dopplerverbreitung, da die Gauf3breiten zundchst keinen Beitrag liefern. Die Leis-
tungsverbreiterung nimmt linear zu, bis die Dopplerverbreiterung einsetzt, dort erfihrt
die Lorentzbreite in ihrem Verlauf einen Knick. Danach steigt die Lorentzbreite weiter
an, allerdings bei einer geringeren Steigung, der Einfluss der Leistungsverbreiterung
nimmt also bei ansteigender Leistung weniger stark zu. Die Gaufibreite startet mit einer
konkaven Kriimmung und entwickelt sich dann scheinbar, bis auf die blaue Kurve,
linear weiter. Es konnte fiir die anderen Kurven, fiir den weiteren Verlauf zunichst ein
scheinbar paralleles Verhalten mit einer Verschiebung zueinander vermutet werden.
Die blaue Kurve zeigt ein leicht abweichendes Verhalten. Dies liegt daran, dass hier der
EIT-Effekt auftritt, wie in einer der Kurven in Abbildung 4.2.1 zu sehen ist. Dieser Effekt
fithrt zu einer Absenkung der Amplitude, wodurch der Fit eine abnehmende Amplitude
verzeichnet und auch die extrahierten Breiten nicht mehr korrekt sind. Fiir die Kombi-
nationen von Rabifrequenzen verhalten sich die Kurven fiir die Grof3e ihrer Beitrige, der
Lorentzbreiten und der Gaufibreiten untereinander genau umgekehrt. Fiir grofiere Qg
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Abb. 4.2.5: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gauf3breite in einem Dreini-
veausystem bei durchgefahrener Rabifrequenz Qg im ersten Ubergang und festge-
withlten Rabifrequenzen Q. im zweiten Ubergang. Die Lorentzbreite Sco, und die
Gauf3breite dwg sind als Parameter aus Voigt-Fits bestimmt.

erreicht auch die Lorentzbreite frither hohere Werte, wihrend die Gaufibreite geringere
Werte fiir hohere Q. annimmt. Fiir eine geringere Kopplung fiir den zweiten Ubergang
gibt es einen geringeren Beitrag zu gesamt Breite B aus der Leistungsverbreiterung und
dafiir einen hoheren aus der Dopplerverbreiterung, die Geschwindigkeitsklassen liefern
hier einen grofleren Beitrag. Fiir stirkere Kopplungen dreht sich der Effekt um: Die
Leistungsverbreiterung dominiert, die Verbreiterung aus dem Doppler-Effekt setzt erst
spater ein.

Die Amplitude A in Abbildung 4.2.3 gibt das Maximum der geschwindigkeitsgemittelten
Population des obersten Zustands, hier |s) an und zeigt ein leicht anderes Verhalten im
Vergleich zur Breite. Zu Beginn liegt ein parabelfdrmiger Anstieg vor, wobei auch hier
zu beachten ist, dass wie zuvor angegeben, die Werte erst ab einem bestimmten Bereich
flir Qg /Ty je nach Kurve verldsslich werden. Der parabelformige Anstieg konnte also
auch nur ein Effekt der unzureichenden Moglichkeiten der Erfassung der Parameter
sein. Andererseits ist ein dhnlicher Verlauf der Amplitude wie spiter zu sehen sein wird
in Abbildung 4.2.6 zu finden, wobei dort die Erfassung der Parameter auch fiir geringe
Werte in Q. /T moglich ist, auflerdem ist nach Gleichung 4.3 und Abbildung 4.2.2
solch ein Verlauf zu erwarten.

Je nach Grofie von Qg verlduft die entsprechende Kurve bis hin zu grofieren Qg /T'ge
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4.2 Dreiniveausystem

ein Stiick weit linear. Im weiteren Verlauf stellt sich eine negative Krimmung und
ein Sdttigungsverhalten ein. Wird das Verhalten der Amplitude nidher betrachtet, so ist
zu erkennen, dass Q. zunichst keinen oder einen nur sehr geringen Einfluss auf das
Verhalten hat. Bis zu dem Punkt, an dem Qg > (1/2)[g gilt, verlaufen alle Kurven
gleich. Danach ist ein deutlicher Unterschied im Verlauf der Kurven zu erkennen: Fiir
kleinere Rabifrequenzen Q. tritt ein fritheres Abflachen der Kurve ein, wobei sich
eine Sittigung in der Amplitude einstellt. Hier sollte berticksichtigt werden, dass fiir
Qqe > 271 X 10 MHZ bzw. Qge /T'ge & 1,6 bei Qg /T'ge ~ 0,07 das Auftreten des EIT-Effekts
die Werte verfilscht. Trotzdem kann allgemein gesagt werden, dass fiir eine geringe
Kopplung in den zweiten angeregten Zustand |s) eine Sittigung dieses Zustands somit
friiher ein tritt, die Betrachtung dhnelt dabei einem Zweiniveausystem.
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Abb. 4.2.6: Abbildung des Amplituden- und Breitenverlaufs der geschwindigkeitsge-
mittelten Population im |s)-Zustand eines Dreiniveausystems bei durchgefahrener
Rabifrequenz Q. im zweiten Ubergang und fest gewihlten Rabifrequenzen Qg im
ersten Ubergang. Die Amplituden und Breiten sind aus Voigt-Fits extrahiert.

Wird nun das Verhalten von Amplituden A und Breiten B in Einheiten von Iy in Abbil-
dung 4.2.6 betrachtet, bei fest gewihlten Rabifrequenzen Q. im ersten Ubergang und
durchlaufender Rabifrequenz Qg im zweiten Ubergang, ebenfalls in Einheiten von Iy,
so kann teilweise ein dhnliches Verhalten zu den Kurven in Abbildung 4.2.3 festgestellt
werden. Auch in dieser Graphik ist links der allgemeine Kurvenverlauf und rechts eine
Detailansicht abgebildet. Auch hier kann bereits fiir beide Gréf3en Ahnlichkeit zu den
in Abbildung 4.2.2 gezeigten Kurven erkannt werden.
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4 Simulationen der Population

Auftillig ist, dass vor allem in den Breiten, aber bei grofieren Q. /T'es auch die Ampli-
tuden ein dquidistantes Verhalten bei dquidistant gew@hlten Rabifrequenzen zeigen.
Fiir kleine Q. kann die zuvor beschriebene erwartungsgemifie Entwicklung der Breite
nach Gleichung 4.2 beobachtet werden. Wobei allerdings eine abnehmende Steigung
der Breiten zu erkennen ist, bis zu Q. /Tes & 0,7 nimmt die Breite weiter ab. Dieser
Effekt ist iiber die Anschauung der Verbreiterungsmechanismen aus dem Zweiniveau-
system nicht erkldarbar. Werden die Fits in diesem Bereich in Abbildung 4.2.7 betrachtet,
so fillt auf, dass die Amplitude der Fit-Funktion tendenziell hoher ausfillt was auch
eine Verschiebung zu etwas kleineren Breiten hin bedingt. Dies konnte eine mogliche
Erkldrung fiir die Abnahme der Breite zu Beginn liefern. Das Verhalten setzt sich mit

Qq/(2r X MHz)~ 2.1 ; Q¢ /(27 X MHz) ~
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Abb. 4.2.7: Darstellung von drei simulierten Kurven der geschwindigkeitsgemit-
telten Population im |s)-Zustand in einem Dreiniveausystem bei fest gewidhlter
Rabifrequenz Qg = 27 X 2,1 MHz im ersten Ubergang und drei verschiedenen
Rabifrequenzen Q. im zweiten Ubergang iiber die Verstimmung A, im oberen
Ubergang. Uber den angelgeten Voigt-Fit wird die Amplitude der Kurve extrahiert.

einem kurzen linearen Anstieg fort, bis sich die Kriimmung umkehrt, dies entspricht
dem fiir eine Leistungsverbreiterung nach Gleichung 4.2 zu erwartenden Verhalten
fiir die Breite. Analog zur Abbildung 4.2.3 ist auch hier zu erkennen, dass die Beitridge
der unterschiedlichen Rabifrequenzen zur Breite unabhingig voneinander sind, da die
Kurven bei gleichem Verlauf nur eine Verschiebung durch eine andere Rabifrequenz
Qq im ersten Ubergang erhalten.

Durch Betrachtung der Abbildung 4.2.8 kann bestétigt werden, dass Verlauf Gleichung 4.2
entsprechend aus der Leistungsverbreiterung kommt. Fiir Qg /Tes > 5 trigt nur noch
die Leistungverbreiterung signifikant zur Breite bei, da die Beitriige aus der Gaufibreite
vollstindig abklingen. An dem Punkt, an dem der lineare Verlauf im Lorentzanteil deut-
lich in einen konkaven Verlauf {ibergeht ist passend ein steiler Abfall im Gauflanteil
bemerkbar. Die durch den oberen Laser gelieferte Leistungverbreiterung unterdriickt
mit steigendem Q. /T’ Weitere Beitrdge aus dem Dopplereffekt. Der Beitrag aus der
Dopplerverbreiterung zu Beginn riihrt daher, dass sich die Dopplerverbreiterung des
ersten Ubergangs im zweiten Ubergang fortsetzt. Es findet eine Uberlagerung der Ver-
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4.2 Dreiniveausystem

breiterungen durch die Geschwindigkeitsklassen statt. Je grofier das Verhltnis Qg /Teg
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Abb. 4.2.8: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gauf3breite in einem Drei-
niveausystem bei durchgefahrener Rabifrequenz Q. im zweiten Ubergang und
festgewdhlten Rabifrequenzen Q. im ersten Ubergang. Die Lorentzbreite Sc;, und
die Gauflbreite dwg sind als Parameter aus Voigt-Fits bestimmt.

aus dem ersten Ubergang ist, desto grof3er ist auch der Beitrag aus der Lorentz- und
Gauf3breite fiir den zweiten Ubergang. Fiir grofiere Rabifrequenzen Qg tragen mehr
Geschwindigkeitsklassen zur Gauf3breite bei. Unterschiedliche Rabifrequnezen modifi-
zieren also die Resonanzbedingungen fiir verschiedene Geschwindigkeitsklassen, sodass
in der Gaufibreite unterschiedliche Verschiebungen zustande kommen.

Wird die Amplitude betrachtet, so ist ein analoges Verhalten zu Abbildung 4.2.3 zu
erkennen. Zunichst gibt es einen parabelformigen Anstieg, wobei die Kurven alle bis
zu Q¢ /Tes = 1/5 sehr nah aneinander liegen, Qg hat hier also noch einen vernachlis-
sigbaren Einfluss auf die Amplitude. Ab Q. > (1/5)Ts trennen sich die Kurven auf
und auch hier ist fiir kleinere Rabifrequenzen Q. ein fritheres Abflachen der Kurven
zu beobachten. Fiir die blaue Kurve tritt etwa ab Qs ~ 3¢ die Sittigung ein. Auch hier
kann also bestitigt werden, dass fiir eine kleine Kopplung in den zweiten angeregten
Zustand |s) dhnliches Verhalten zum Zweiniveausystem beobachtet werden kann und
somit eine frithere Sittigung auftritt.

Fiir das Dreiniveausystem kann also beobachtet werden, dass bei sehr geringen Kopp-
lungen Ahnlichkeiten zum Zweiniveausystem, mit dem Eintritt der Sittigung in der
Amplitude festgestellt werden kénnen. Auch gilt, dass die Ubergéinge untereinander
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4 Simulationen der Population

Ahnlichkeiten in ihrem Verhalten fiir die Breite und Amplitude aufweisen, wobei aller-
dings in den Ubergiingen die Beitriige der Breiten aus Lorentz- und Gauf3breite variieren.
Aufierdem konnte im Verhalten der Breite der Einfluss aus der Leistungsverbreiterung
analog zum Zweiniveausystem wiedererkannt werden.

4.3 Vierniveausystem

Analog zur Betrachtung des Dreiniveausystems

konnen auch die Ergebnisse zum Vierniveau- 0.3
system aus der ,steadystate”-Gleichung (Glei- 3
chung 4.1) der Simulation iiber die Verstimmung % 0.2 -
A, im infraroten Laser ausgewertet werden. Einige '

der resultierenden Kurven zur geschwindigkeits- 0.1 -

gemittelten Population g,, im |r)-Zustand sind bei-

spielhaft in Abbildung 4.3.1 gezeigt. Jede der Kur- 0.0 o ===

ven besitzt eine andere Kombination von Rabi- _'20 (') 2'0

frequenzen fiir die einzelnen Uberginge. Auch
hier werden die Kurven iiber eine Vo%gt-l%unktion As/(2m X MHz)

(Gleichung 3.6) gefittet, um die Breiten und Am-  Apb. 4.3.1: Abbildung der ge-
plituden zu erhalten. Diese werden, ebenso wie schwindigkeitsgemittelten Po-
1m Unterabschnitt 4.2.1, auf ihr Verhalten in den pulation g,, im Vierniveausys-
Ubergingen fiir verschiedene Kombinationen von tem iiber die Verstimmung A,

Rabifrequenzen untersucht. wobei jede Kurve verschiede-
ne Kombinationen von Rabifre-
quenzen besitzt.

4.3.1 Allgemeines Verhalten

In Abbildung 4.3.2 wird der Verlauf der Breite und Amplitude der geschwindigkeitsge-
mittelten Population g,, im |r)-Zustand, links in einem grofier gefassten Bereich und
rechts in einer detaillierteren Ansicht fiir eine Variiation der Rabifrequenz Q. zum ers-
ten Ubergang in einem Vierniveausystem, von |g) nach |e) in Einheiten von Iy, gezeigt.
Die beiden Rabifrequenzen der anderen Ubergiinge, Q. und Q,, werden fiir je zwei
feste Werte in allen Moglichkeiten miteinander kombiniert. Auch die Rabifrequenzen
sind alle in Einheiten von Ty, angegeben. Sowohl die Breiten als auch die Amplituden
zeigen im Vierniveausystem ein komplexeres Verhalten als im Dreiniveausystem.

Zunichst werden die Breiten betrachtet. Fiir Q. > Q, ist eher ein parabelférmiges
Verhalten der Breiten zu erkennen, wobei fiir Q. ~ Qg ein lineares Verhalten den
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Abb. 4.3.2: Abbildung des Amplituden- und Breitenverlaufs der geschwindigkeitsge-
mittelten Population im |r)-Zustand eines Vierniveausystems bei durchgefahrener
Rabifrequenz Qg im ersten Ubergang und variierenden Rabifrequenzen Qg im
zweiten und Qg im dritten Ubergang. Die Amplituden und Breiten sind aus Voigt-
Fits extrahiert.

Verlauf besser beschreibt, trotzdem ist auch fiir diese Kurven zu Beginn ein sehr kurzer
Abschnitt mit einer positiven Kriimmung zu erkennen. Bei dem parabelférmigen Ver-
halten ist die Kriimmung dann stirker ausgeprégt, wenn auch der Unterschied in der
Rabifrequenz grofier ist. Durch das unterschiedliche Verhalten der Kurven treten zwei
Schnittpunkte zwischen der griinen mit der blauen und der roten mit der orangenen
Kurve auf. Die ersten Schnittpunkte der beiden Kurvenkombinationen liegen fiir griin
und blau bei Q. /Ty & 0,33, was genau Q. /' entspricht, und fiir rot und orange bei
Qge/Tge & 0,26.

Wird Abbildung 4.3.3 betrachtet, so ist auch fiir die Lorentzbreiten dw;, und die Gauf3-
breiten dwg, welche als Parameter aus dem Voigt-Fit ausgelesen werden kénnen, eine
Ahnlichkeit im Verhalten der Kurven untereinander zu erkennen. Die blaue und orange-
ne Kurve und die griine und rote Kurve zeigen ein zueinander dhnliches Verhalten, wie
auch schon in Abbildung 4.3.2 beobachtet. Es findet, wie im Dreiniveausystem, bereits
im ersten Ubergang eine Modifikation der Resonanzbedingungen fiir die Geschwindig-
keitsklassen statt, und fiir sehr geringe Rabifrequenzen gibt es einen geringeren Beitrag
aus der Gauf3breite. Die Lorentzbreite startet auch hier mit einer Verschiebung aufgrund
der natiirlichen Linienbreite und zeigt relativ schnell ein anndhernd lineares Verhalten.
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4 Simulationen der Population

Fiir die Lorentzbreite gilt: je grofer die Rabifrequenz Q. im zweiten Ubergang, desto
grofer auch der Beitrag aus der Lorentzbreite fiir alle Rabifrequenzen Q. Zunichst
zeigt sich fiir die Gauf3breite ein abweichendes Verhalten, wobei sich flir Qg /T'ge > 3
eine andere Reihenfolge in der Grof3e der Beitriige einzustellen scheint, sodass auch hier
gilt, dass fiir groflere Rabifrequenzen Qg auch grofiere Beitridge zur Breite resultieren.
Fiir beide Breiten ist fiir ein anwachsendes Verhiltnis Qg /T'¢s €in Anstieg deutlich,
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Abb. 4.3.3: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gaufibreite in einem Viernive-
ausystem bei durchgefahrener Rabifrequenz Qg im ersten Ubergang und variieren-
den Rabifrequenzen Q. im zweiten und Qg im ditten Ubergang. Die Lorentzbreite
dwy, und die Gaufibreite dwg sind als Parameter aus Voigt-Fits bestimmt.

somit sind die Leistungs- und die Dopplerverbreiterung wie auch im Dreiniveausystem
fiir den ersten Ubergang relevant.

Wird nun in Abbildung 4.3.2 das Verhalten der Amplitude betrachtet, so kann wie
bereits im Dreiniveausystem beobachtet wurde Ahnlichkeit im Verhalten zu der in
Abbildung 4.2.2 dargestellten Kurve zur Population erkannt werden. Analog zum Drei-
niveausystem gibt es auch in diesem Fall zunichst einen Bereich, in dem die anderen
Rabifrequenzen einen vernachlissigbaren Einfluss haben, da alle Kurven anndhernd
aufeinanderliegen. Dieser Bereich erstreckt sich bis zu dem Punkt, an dem Qqe ~ 0,1,
gilt. Danach wird der Einfluss der anderen Rabifrequenzen deutlich. Die Kurven begin-
nen sich paarweise abzuspalten. Die griine und blaue Kurve, bei gleicher Rabifrequenz
im obersten Ubergang Q,,, trennen sich in ihrem Verlauf erst spéter, so wird deutlich,
dass fiir den Bereich von Q. /T: 0,1 bis ~ 0,26 die Rabifrequenz Qg das Verhalten
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4.3 Vierniveausystem

dominiert. Gleiches gilt fiir die rote und orangene Kurve, auch hier gibt es einen Bereich
Qge/Tge: 0,1 bis ~ 0,2, in dem Qg das Verhalten vorgibt. Auch im Vierniveausystem
gilt, dass fiir kleinere Kopplungen die Sittigung des obersten Zustands, hier |r), bereits
friiher eintritt, das heif3t, auch fiir kleinere Kopplung vom Grundzustand in den ers-
ten angeregten Zustand. Dies gilt sowohl fiir Q. als auch fiir Q,, wobei bei genauerer
Betrachtung auffillt, dass Qg einen stirkeren Einfluss auf den Eintritt der Sittigung
hat. Fiir kleinere Qg flacht die Kurve friiher in die Sittigung ab, was fiir die orangene
und blaue Kurve gut zu sehen ist. Allgemein kann hier noch gesagt werden, dass mit
steigender Rabifrequenz Q. und Qg und somit starkerer Kopplung grofiere Werte fiir
die Breite und auch fiir die Population im obersten Zustand |r) erzielt werden.

Nun wird das Verhalten der Amplituden und Breiten in Abbildung 4.3.4 betrachtet.
Auch hier ist links ein weiter gefassterer Verlauf und rechts eine Detailansicht abgebil-
det. Dieses Mal wird der Ubergang vom ersten angeregten Zustand |e) in den zweiten
angeregten Zustand |s) betrachtet, sodass die Rabifrequenz Q.; durchgefahren und die
beiden Rabifrequenzen der anderen Ubergiinge Qge und Qg auch hier fiir je zwei Wer-
te in allen Moglichkeiten miteinander kombiniert werden. Wieder wird zunéchst das
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Abb. 4.3.4: Abbildung des Amplituden- und Breitenverlaufs der geschwindigkeitsge-
mittelten Population im |r)-Zustand eines Vierniveausystems bei durchgefahrener
Rabifrequenz Q. im zweiten Ubergang variierenden Rabifrequenzen Q. im ersten
und Qg im dritten Ubergang. Die Amplituden und Breiten sind aus Voigt-Fits extra-
hiert.

Verhalten der Breite betrachtet. Der Verlauf fiir kleine Q. /T« dhnelt dem Verlauf aus
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4 Simulationen der Population

Abbildung 4.2.6 fiir das Dreiniveausystem. Zundchst wird ein anndhernd linearer Verlauf
beobachtet, wobei hier auch ein parabelférmiger Verlauf zu Beginn vermutet werden
konnte. Etwa ab Q. ~ (1/2)T setzt eine negative Kriimmung der Kurve ein, wobei
fiir Q. > 2T eine Art Séttigung fiir die Breite einzutreten scheint. Aufierdem ist fiir
noch grofiere Werte von Q. /T'es sogar eine Abnahme in der Breite zu erkennen. Dies
konnte dhnlich wie im Dreiniveausystem anhand von Abbildung 4.2.7 gezeigt durch eine
begrenzte Genauigkeit der Fit-Funktionen fiir die Amplitude folgen fiir die Entwicklung
in der Breite haben. Es ist nicht klar ob der Effekt der abnehmenden Breite vollstindig
dadurch erkldrt wird. Allgemein kann dieses Verhalten nicht mit der Theorie aus einem
Zweiniveausystem erkldrt werden, da hier ein linearer Anstieg fiir eine Leistungsverbrei-
terung entsprechend Gleichung 4.2 zu erwarten wire. Die Kurven zeigen alle das gleiche
Verhalten und verlaufen nach Eintreten des Sittigungseffekts parallel zueinander, wobei
fiir die betrachteten Kurven Qg /T deutlich grofier ist als Qg /T'es. Ebenso wie zuvor im
Dreiniveausystem, sind die Beitrdge der unterschiedlichen Rabifrequenzen zur Breite
weitestgehend unabhingig voneinander, da die Kurven bei annidhernd gleichem Verlauf
nur eine Verschiebung erfahren.

Wird nun Abbildung 4.3.5 betrachtet, so ist auch hier ein abflachendes Verhalten fiir bei-
de Breiten zu erkennen, wobei die Lorentzbreite fiir grofie Q. /T s noch weiter ansteigt
und die Gauf3breite abnimmt. Die ausschlief3liche Abnahme in der Gauf3breite fiir grofie-
re Qg /T'es kOnnte die Abnahme in der Gesamtbreite verantworten, wenn die Abnahme
der Gauf3breite die Zunahme der Lorentzbreite in ihren Beitrdgen zur Gesamtbreite
(Gleichung 3.7) iiberwiegt. Eine Abnahme in der Gauf3breite spricht dafiir, das die Leis-
tungsverbreiterung die Verbreiterung aus dem Dopplereffekt mit wachsendem Q. /T
unterdriickt. Ein dhnliches Verhalten ist im Dreiniveausystem in Abbildung 4.2.8 fiir den
zweiten Ubergang fiir zu sehen. Mit steigender Rabifrequenz Qg im letzten Ubergang
gibt es, wie bereits in Abbildung 4.3.4 zu sehen ist, einen grof3eren Beitrag zur Lorentz-
bzw. Gaufibreite. Bei gleicher Rabifrequenz Q, entscheidet die Rabifrequenz Qg des ers-
ten Ubergangs, welche Kurve einen grofieren Beitrag liefert. Gleiches gilt fiir den Beitrag
zur Amplitude. Fiir die Lorentzbreite verlaufen die Kurven mit gleicher Rabifrequenz
Q,, zunichst sehr nah beieinander und trennen sich dann fiir gréfier werdende Q. /T e
auf. Fiir die Verschiebung der Kurven der Lorentz- und Gauf3breite gilt das Gleiche wie
zuvor fiir den ersten Ubergang beschrieben.

Wird nun die Amplitude in Abbildung 4.3.4 betrachtet, so wird auch hier im Vergleich
zu anderen Ubergiingen ein dhnliches Verhalten festgestellt. Zunichst gibt es auch hier
einen parabelférmigen Anstieg. Die Kurven trennen sich in diesem Fall direkt zu Beginn,
was darauf hindeutet, dass der Einfluss von Qs im Vergleich zum Einfluss der anderen
Rabifrequenzen auf das Verhalten deutlich geringer ist. Der Wendepunkt fiir die Kriim-
mung liegt beispielsweise fiir die blaue Kurve bei Qg ~ (3/4)T'ss. Die Amplitude ist
fiir die gleiche Kurve fiir Q.4 > 2,5T bereits gesittigt und erfdahrt keinen signifikanten
Anstieg mehr. Nach dem Eintreten der Séttigung fiir alle Kurven verlaufen auch diese
parallel zueinander. Auch hier gilt, dass fiir geringere Kopplungen der Sittigungseffekt
friiher eintritt.

Als Letztes wir das Verhalten der Breiten und Amplituden beziiglich des Ubergangs von
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Abb. 4.3.5: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gaufbreite in einem Vier-
niveausystem bei durchgefahrener Rabifrequenz Q. im zweiten Ubergang und
variierenden Rabifrequenzen Qg im ersten und Qg im dritten Ubergang. Die Lor-
entzbreite Sw; und die Gauflbreite dwg sind als Parameter aus Voigt-Fits bestimmt.

|s) nach |r) in Abbildung 4.3.6 betrachtet. Auch hier ist links ein grofier gefasster Verlauf
und rechts eine Detailansicht zusehen. Zu Beginn, fiir sehr kleine Qg /T, entwickelt
sich ein parabelférmiger Verlauf. Ahnlich zu dem ersten betrachteten Ubergang in Abbil-
dung 4.3.2, gibt es auch hier Uberschneidungen zwischen den Kurven fiir verschiedene
Kombinationen von Rabifrequenzen. Die Kurven verlaufen alle sehr nah beieinander,
somit haben die anderen Rabifrequenzen Qg und Qg in diesem Bereich noch einen
sehr geringen Einfluss auf die Gesamtbreite.

Wird Abbildung 4.3.7 betrachtet, kann etwas differenzierter auf die unterschiedlichen
Beitrdge aus der Lorentz- und Gauf3breite eingegangen werden. Die Leistungsverbreite-
rung fiir den letzten Ubergang wird bis zu Q, ~ T, ausschliellich von Qg dominiert.
Danach zeigt sich eine Aufspaltung, wobei fiir kleinere Rabifrequenzen Qg und Qg
auch entsprechend kleinere Beitréige in der Breite resultieren. Zu beachten ist, dass
ab etwa Q. /T, ~ 1,3 fiir die Kurven der EIT-Effekt auftritt und somit die Werte fiir
die Breiten verfédlscht sind. Wird die Entwicklung der Gauf3breite betrachtet, so kann
auch hier ab Qg ~ T, eine Anderung im Verhalten festgestellt werden. Der Beitrag
aus der Dopplerverbreiterung erfihrt hier durch eine Art Knick im Kurvenverlauf der
Gaufdbreite einen grofieren Anstieg. Aufierdem ist die Reihenfolge der Rabifrequenzen
fiir deren Beitrige unterschiedlich: kleinere Rabifrequenzen Q. liefern grofiere Beitrige
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Abb. 4.3.6: Abbildung des Amplituden- und Breitenverlaufs der geschwindigkeitsge-
mittelten Population im |r)-Zustand eines Vierniveausystems bei durchgefahrener
Rabifrequenz Q, im dritten Ubergang variierenden Rabifrequenzen Qg im ersten
und Q. im zweiten Ubergang. Die Amplituden und Breiten sind aus Voigt-Fits
extrahiert.

zur Breite, und auch kleinere Rabifrequenzen Q. liefern grofiere Beitrige, wobei Qe
dominiert. Die Verbreiterungseffekte konkurrieren, die Reihenfolge der Kurven ist fiir
die Beitrdge zu den verschiedenen Breiten gegenlidufig.

Das Verhalten der Amplituden aus Abbildung 4.3.6 zeigt grofSe Ahnlichkeit zu den
anderen Ubergingen, sowohl innerhalb des Vierniveausystems als auch zum Dreini-
veausystem. Zunichst liegt eine positive Kriimmung mit einem parabolischen Verlauf
vor. Bei Q. /T, ~ 0,3 liegt der Wendepunkt, die Kriimmung wird negativ, und ab
Q, /T = 0,8 beginnt sich fiir die ersten Kurven eine Sittigung, fiir die ein weiterer
Anstiegt von Qg /T, zu keiner signifikanten Anderung der Amplitude mehr fiihrt, ein-
zustellen. Fiir Qg /T, > 1,3 tritt der EIT-Effekt auf, was eine Abnahme in der Amplitude
erkldrt. Es gilt weiterhin, dass grofiere Rabifrequenzen auch grofiere Beitrdge zur Am-
plitude erbringen. Zu Beginn, fiir sehr kleine Q /T, < 0,01, verlaufen die Kurven alle
noch zusammen und Qg dominiert das Verhalten. Danach wird der Einfluss aus dem
untersten Ubergang deutlich. Die Kurven mit gleichem Q. verlaufen fiir Qg /T, ~ 0,6
noch bis Qg /T & 0,1 und fiir Qg /T, ~ 0,8 noch bis Qg /T, =~ 0,08 zusammen. In
diesen Bereichen bestimmt also Qg das Verhalten. Je grofier Qg, desto friiher tritt eine
Separation der Kurven ein.
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Abb. 4.3.7: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gaufibreite in einem Viernive-
ausystem bei durchgefahrener Rabifrequenz Q, im dritten Ubergang und variieren-
den Rabifrequenzen Q. im ersten und Q. im zweiten Ubergang. Die Lorentzbreite
dwy, und die Gaufibreite dwg sind als Parameter aus Voigt-Fits bestimmt.

Allgemein kann sowohl fiir die Ubergiinge innerhalb des Vierniveausystems Ahnlichkeit
im Verhalten vor allem fiir die Amplitude festgestellt werden als auch fiir das Verhal-
ten der Ubergiinge zwischen dem Drei- und Vierniveausystem. Dies wurde an den
entsprechenden Stellen bereits hervorgehoben. Durch eine zusitzlich das Verhalten
mitbestimmende Rabifrequenz im Vierniveausystem treten komplexere Verhaltensmus-
ter im Vergleich zum Dreiniveausystem auf. Die Amplitude zeigt fiir jeden Ubergang
zunichst ein parabelformiges und dann ein sich einer Séttigung annéherndes Verhalten,
wobei die unterschiedlichen Rabifrequenzen nacheinander den Verlauf mit beeinflussen.
Genauso wie auch im Dreiniveausystem festgestellt wurde tritt auch im Vierniveausys-
tem fiir geringe Kopplungen der Sittigungseffekt der Amplitude friiher ein und ldsst
somit eine Analogie zum Zweiniveausystem (Abbildung 4.2.2) zu. Die Entwicklung der
Breite wird in allen Ubergingen sowohl von der Leistungsverbreiterung als auch von
der Dopplerverbreiterung mitbestimmt.
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5 Messungen

In diesem Abschnitt werden die Messungen zur Untersuchung des Einflusses der Leis-
tungsverbreiterung zum in Kapitel 1 eingefiihrten Aufbau dargelegt. Untersucht wurde
der H2X*-Zustand im Dreiniveausystem und der 22(0)-Rydbergzustand im Vierniveau-
system in NO.

Fiir eine Anregung vom Grundzustand X *T1,, in den H *Z*-Zustand werden zwei der
CW-Laser entsprechend dem Anregungsschema in Abbildung 1.0.2 benétigt, die Laser-
strahlen werden durch Vervierfachung bzw. Verdopplung der Frequenz auf die passenden
Wellenldngen von 4, ~ 226 nm und A5, ~ 540 nm erzeugt. Fiir eine Anregung in den
22(0)-Rydbergzustand wird ein weiterer Laserstrahl mit einer Wellenlidnge 4;, ~ 848 nm
gebraucht. Damit die Laser in ihrer Wellenldnge im Laufe der Messung stabil bleiben,
werden diese bis auf den jeweils fiir die letzte Anregung ins héchste Niveau, fiir den
H 23*-Zustand, der im griinen Wellenléingenbereich und fiir den Rydbergzustand der
im infraroten Wellenlidngenbereich liegt, in ihrer Emissionsfrequenz auf die Ubergangs-
frequenz stabilisiert. Hierzu wird das Pound-Drever-Hall-Verfahren genutzt, um die
Frequenz der Laser auf einem Fabry-Perot-Resonator zu stabilisieren [6]. Der Laserstrahl
verantwortlich fiir den letzten Ubergang wird in seiner Emissionsfrequenz periodisch in
einem bestimmten Bereich um den Ubergang verstimmit, fiir den H 2Z*-Zustand wird der
Laser im griinen Bereich iliber etwa 4 GHz und fiir den Rydbergzustand wird der Laser
im infraroten Bereich iiber etwa 18 GHz periodisch verstimmt. Fiir die Laserstrahlen
im griinen und im infraroten Wellenldngenbreich findet eine Leistungsstabilisierung
jeweils mittels eines akustooptischen Modulators (AOM) statt. Fiir jede Messung miissen
Parameter, wie der Druck p, das elektrische Feld E in der Messzelle und je nach anzu-
regendem Zustand auch die Wellenldngen der Laser eingestellt und angepasst werden.
Die Temperatur T liegt konstant bei etwa 293 K bzw. etwa 20 ° C.

Fiir die Messungen, welche spéter mit den aus der Simulation erfassten Daten verglichen
werden, wird der Druck moglichst klein gewéhlt, um Effekte aus der Druckverbreiterung
zu minimieren und trotzdem noch ein ausreichendes Messsignal zu erhalten [13]. Das
effektiv anliegende elektrische Feld wird ebenfalls moglichst klein eingestellt, um den
Stark-Effekt gering zu halten, und dabei trotzdem den f- und g-Zustand noch méglichst
ohne Verschiebungen und ohne das Beimischen anderer Zustdnde auflosen zu konnen.
Die Auswertung der Messwerte erfolgt &hnlich zur in Kapitel 4 beschriebenen Auswer-
tung der Simulationsergebnisse. Die Messwerte werden mit einem Savitzky-Golay-Filter
gefiltert und dann ebenfalls mit einer Voigt-Funktion (Gleichung 3.6), hier aber noch
zusitzlich unter der Verwendung eines Polynoms dritten Grades gefittet, um die Aus-
gangslage des Messsignals zu kompensieren [12]. Aus der Voigt-Fit-Funktion kann die
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Amplitude, die Signalbreite, hier als Breite bezeichnet, sowie die Lorentzbreite dew;, und
die Gauf3breite Swg auslesen werden. In den folgenden Abschnitten werden die bereits
aus dem Voigt-Fit extrahierten Daten gezeigt.

5.1 H?2Z*-Zustand

Bei der Untersuchung des H 22 +-Zustands, werden Messungen bei variierender Leistung
des griinen Laserstrahls, in Abbildung 5.1.1 bei niedrigerem Druck p ~ 0,210 mbar und
in Abbildung 5.1.2 bei hoherem Druck p = 1,36 mbar gezeigt. In Abbildung 5.1.1 ist

mittlerer Druck p ~ 0.210 mbar

100
< 250
Q. 80 A N
— an
s =
g 601 = 200 -
9 an
= o
= 407 =
g.‘ 8 150 A
< 20 - M

100

0 -

5 10 15 5 10 15
\/Pgrﬁn/VmW \/Pgrﬁn/vmw

Abb. 5.1.1: Darstellung des Amplituden- und Breiten-Verlaufs des H 2Z*-Zustands,
extrahiert aus einem Voigt-Fit, iiber die Wurzel der Leistung /P, des Lasers im
griinen Wellenlédngenbereich (444, ~# 540 nm), bei einem mittleren Druck p von
0,210 mbar.

sowohl in der Amplitude als auch in der Breite des Messsignals ein dhnliches Verhalten
zu den in Abbildung 4.2.6 gezeigten, aus der Simulation extrahierten Daten zu erkennen.
Die Amplitude des Messsignals zeigt einen parabelformigen Anstieg iiber die Wurzel der
Leistung im griinen Laserstrahl. Bis auf den ersten extrahierten Wert der Breite fiir sehr
geringe Leistungen, ist das Verhalten erwartungsgemaf3. Die Breite hat einen kurzen
parabelférmigen Anstieg und entwickelt dann ein lineares Verhalten. Fiir sehr kleine
Leistungen flacht das Messsignal immer weiter ab und das Signal-Rausch-Verhiltnis
nimmt weiter ab, sodass auch das Anlegen von Fit-Funktionen erschwert wird.

In Abbildung 5.1.2 ist der gleiche Fall, bei sieben Mal hoherem Druck in der Zelle gezeigt,
die Amplitude behilt ihr Verhalten bei, erreicht aber aufgrund der grofieren Teilchen-
dichte in der Zelle entsprechend griofiere absolut Werte. Fiir die Breite gibt es bei kleinen
Leistungen im griinen Laserstrahl erneut Unstimmigkeiten, wie auch bei geringerem
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5.1 H2?xZ*-Zustand

Druck. Dies kann wie bereits erwihnt eine Folge des Signal-Rausch-Verhiltnisses sein,
aber auch durch Fluktuationen in den Messwerten mit bedingt werden. Fiir eine bessere
Vergleichbarkeit der Daten sind diese, bei Normierung der Amplitude auf das jeweili-
ge Maximum in Abbildung 5.1.3 zusammen dargestellt. Hier wird nochmal deutlich,
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Abb. 5.1.2: Darstellung des Amplituden- und Breiten-Verlaufs des H 22 +-Zustands,
extrahiert aus einem Voigt-Fit, iiber die Wurzel der Leistung 4/ Py, des Lasers im
griilnen Wellenldngenbereich (445, ~ 540 nm), bei einem mittleren Druck p von
1,360 mbar.

dass der allgemeine Kurvenverlauf der Amplitude auch bei siebenmal hherem Druck
erhalten bleibt und in der Breite durch den hoheren Druck eine Verschiebung hin zu
grofieren Werten erfolgt.

In Abbildung 5.1.4 sind die Lorentz- und Gaufibreiten welche nach Gleichung 3.7 die Ge-
samtbreite des Signals bilden gezeigt. Auch hier lisst sich Ahnlichkeit zum Verhalten der
Gauf3- und Lorentzbreiten zu dem Verhalten der simulierten Daten in Abbildung 4.2.8
feststellen. Die Lorentzbreite nimmt mit anwachsender Leistung im griinen Laserstrahl
zu und die Gaufibreite nimmt ab. So wird auch hier sichtbar, dass die Effekte aus der
Leistungs- und Druckverbreiterung die Doppler- und Flugzeitverbreiterung dominieren.
Der anféngliche Beitrag in der Gauf3breite kann auch hier, wie bereits fiir die simulierten
Daten beschrieben durch eine Uberlagerung der Verbreiterungen durch die Geschwin-
digkeitsklassen erkldrt werden.
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Abb. 5.1.3: Vergleich des Amplituden- und Breiten-Verlaufs des H 2Z*-Zustands,
extrahiert aus einem Voigt-Fit, fiir zwei Messreihen bei unterschiedlichem mittle-
ren Druck p. Die Daten sind tiber die Wurzel der Leistung /Pgin des Lasers im
griinen Wellenldngenbereich (44, &~ 540 nm) dargestellt. Die Amplituden sind zur
besseren Vergleichbarkeit auf ihr Maximum normiert.
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5.2 22(0)-Rydbergzustand

5.2 22(0)-Rydbergzustand

Fiir den Rydbergzustand sind die aus den Leistungsserien zu den Laserstrahlen im grii-
nen und infraroten Wellenldngenbereich extrahierten Daten zur Amplitude und Breite
des f- und g-Zustands, sowie die Lorentz- und Gauf3breiten im Folgenden gezeigt. Fiir
den Laserstahl im ultavioletten Wellenldngenbereich wird nur der f-Zustand betrachtet.
Aufgrund technischer Einschridnkungen und sehr geringer Leistung, bei optimalen Be-
dingungen im Bereich um 0,5 mW im Laserstrahl im ultravioletten Wellenldngenbereich,
werden hier lediglich extrahierte Daten einer Messreihe mit vier Punkten zur Vollstin-
digkeit aufgefiihrt. Zu beriicksichtigen ist auflerdem, dass diese Messung fiir eine zu den
anderen Messungen verschiedenen Linsenkonfiguration im experimentellen Aufbau
und somit auch bei anders liegenden Foki der Laserstrahlen in der Zelle durchgefiihrt
wurde.

In Abbildung 5.2.1 sind fiir vier verschiedene Leistungen P, die Amplituden und Breiten
des f-Zustands aufgefiihrt. Fiir die Amplitude ist ein anwachsender Verlauf zu erkennen,
fiir die Breite kann kein Verhalten aus den Daten geschlossen werden, da diese zu grofe
Fluktuationen aufweisen.
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Abb. 5.2.1: Darstellung des Amplituden- und Breiten-Verlaufs des 22(0)-
Rydbergzustands, extrahiert aus einem Voigt-Fit, tiber die Wurzel der Leistung
\/P_uv des Lasers im ultravioletten Wellenldngenbereich (4,, ~ 226 nm), bei einem
mittleren Druck p ~ 0,080 mbar.

In Abbildung 5.2.2 sind fiir verschiedene Leistungen im griinen Laserstrahl bei gerin-
gerem Druck p = 0,055 mbar und bei ~ 3,5 Mal hoherem Druck p = 0,195 mbar die
Amplituden und Breiten des f- und g-Zustands gezeigt. Die Amplituden sind fiir eine
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bessere Vergleichbarkeit auf ihr Maximum normiert. Bei geringerem Druck zeigt der
Verlauf der Amplitude im f-Zustand trotz kleinerer Fluktuationen einen deutlichen
parabelformigen Anstieg. In den Werten zur Amplitude des g-Zustands sind die Fluk-
tuationen grofier, trotzdem ist zu erkennen, das die Amplitude mit grofier werdender
Leistung anwiichst. Fiir sehr kleine Leistungen treten auch hier wieder Schwierigkeiten
in der Erfassung der Messkurve durch den Voigt-Fit aufgrund von Abflachung des Mess-
signals und des kleiner werdenden Signal-Rausch-Verhiltnisses auf. Dies hat sowohl
auf die extrahierte Amplitude, als auch die Breite Einfluss. Fiir den f-Zustand ist bis auf
kleine Fluktuationen keine Verbreiterung zu erkennen. Somit spielt in diesem Regime
die Leistungsverbreiterung noch keine Rolle. Die Breite im g-Zustand zeigt ebenso wie
in der Amplitude grofiere Fluktuationen als im f-Zustand, fiir grofiere Leistungen Py
bleibt die Breite im Wesentlichen konstant.

Bei hoherem Druck zeigt die Amplitude beider Zusténde ein vollig anderes Verhalten,
die Kriimmung der Kurve ist negativ und es ldsst sich fiir den f-Zustand das eintre-
ten einer Sittigung vermuten. Fiir den g-Zustand kann aufgrund von Fluktuationen
der Datenpunkte nicht eindeutig gesagt werden, ob auch ein Effekt der Sattigung ein-
tritt oder die Amplitude eine Abnahme erfahrt. Bei h6herem Druck treten vermehrt
Kollisionen und die damit verbundenen Effekte auf, mehr Molekiile werden aus dem
Rydbergzustand ionisiert und es kann mehr Ladung detektiert werden. Diese Ladungen
fiihren zu Raumladungseffekten, sodass eine Abschwidchung des elektrischen Felds
durch die Ansammlung von Ladungen eintritt. Dies fiihrt zu einer Art Sattigung, da
weniger Ladungen detektiert werden konnen. Trotzdem kann dieses Verhalten nicht
mit dem vereinfachten Vierniveausystem beschrieben werden und bietet Spielraum fiir
weitere Untersuchungen. Die Breite im f-Zustand wird hier vom Druck scheinbar nicht
beeinflusst, die Breite des g-Zustands allerdings fillt fiir den hoheren Druck geringer aus
und zeigt bei geringeren Fluktuationen als bei niedrigerem Druck ein gleichbleibendes
Verhalten.

In Abbildung 5.2.3 sind die Lorentz- und Gaufibreiten beider Zustinde fiir beide Driicke
gezeigt. Beide Zustdnde zeigen fiir unterschiedlichen Druck ein dhnliches konstantes
Verhalten. Die Lorentzbreite hat fiir den f-Zustand fiir beide Driicke etwa die gleiche
Verschiebung, durch die Pridissoziation des Molekiils ([12]) und aus der natiirlichen
Linienbreite, wobei die Werte fiir den geringeren Druck tendenziell geringer sind, als
die fiir den hoheren Druck. Die Lorentzbreite fiir den g-Zustand hat eine vergleichs-
weise zum f-Zustand viel geringere Verschiebung, auch hier trigt die Pridissoziation
des Molekiils, allerdings in geringerem Maf3e als fiir den f-Zustand und die natiirli-
chen Linienbreite bei. Die Verschiebung ist auch hier gréfier bei hdherem Druck. In
der Gauf3breite zeigt sich ein anderes Verhalten, im f-Zustand fiir einen kleinen Druck
gibt es grofere Fluktuationen, im Mittel ist trotzdem eher ein konstantes Verhalten zu
erkennen. Fiir einen hoheren Druck fallen die Gaufibreiten fiir den f-Zustand zunédchst
geringer aus. Durch den hoheren Druck, stofien die Molekiile untereinander mehr, was
insgesamt ihre Geschwindigkeit reduziert, sodass eine Verbreiterung aus dem Dopp-
lereffekt abgeschwiécht wird. Mit steigender Leistung Py, sieht es so aus als wiirde
fiir den hoheren Druck eine Verbreiterung eintreten. Mit steigender Leistung konnen
mehr Molekiile angeregt werden, sodass auch bei h6herem Druck mehr Sto3prozesse
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5.2 22(0)-Rydbergzustand
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Abb. 5.2.2: Vergleich des Amplituden und Breiten Verlaufs des 22(0)-
Rydbergzustands, extrahiert aus einem Voigt-Fit, fiir zwei Messreihen bei
unterschiedlichem mittleren Druck p. Die Daten sind iiber die Wurzel der Leistung
\/Pgriin des Lasers im griinen Wellenldngenbereich (Agin ~ 540 nm) dargestellt.
Die Amplituden sind zur besseren Vergleichbarkeit auf ihr Maximum normiert.

zur Ionisation und somit Detektionsmoglichkeiten beitragen. Ein solcher Effekt miiss-
te anhand der Entwicklung der Lorentzbreite erkannt werden, erklirt aber nicht die
Zunahme in der Gaufibreite. Durch den hoheren Druck in der Zelle konnen die zur
Gaufibreite beitragenden Flugzeit- und Dopplereffekte allerdings mitbeeinflusst werden.
Mit steigendem Druck trédgt die Druckverbreiterung durch Erhéhung der verfiigbaren
Geschwindigkeitsklassen auch zur Gauf3breite bei [13]. Die Gaufibreite im g-Zustand
verhilt sich fiir beide Druckeinstellungen konstant, wobei der geringere Druck in Abso-
lutwerten mehr Gauf3breite liefert als der hohere Druck.

In Abbildung 5.2.4 sind fiir den f-und g-Zustand die aus dem Voigt-Fit extrahierten
Amplituden und Breiten fiir zwei verschiedene Druckeinstellungen, p ~ 0,049 mbar
und p = 0,229 mbar, iiber die Wurzel Leistung des Laserstrahls im infraroten Wellen-
langenbreich /P;; gezeigt. Die Amplituden sind fiir eine bessere Vergleichbarkeit auch
hier auf ihr Maximum normiert. Die Amplitude im f-Zustand zeigt fiir beide Driicke
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Abb. 5.2.3: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gaufibreiten des 22(0)-
Rydbergzustands tiber die Wurzel der Leistung 4/ Pg;, des Lasers im griinen Wellen-
lingenbereich (A4, ~ 540 nm) dargestellt. Oben sind die Lorentz- und Gaufibreiten
zum f-Zustand und unten die zum g-Zustand aufgefiihrt.

auch hier einen parabelformigen Anstieg. Auch die Amplitude im g-Zustand folgt fiir
beide Driicke diesem Verhalten, wo bei bei hoherem Druck fiir groflere Leistungen
\/P;; vermehrt Fluktuationen auftreten. Die Breite im f-Zustand zeigt fiir beide Driicke
dhnliches Verhalten, wobei durch den hoheren Druck nur eine Verschiebung nach oben
bedingt wird. Fiir kleinere Leistungen \/P_lr kommt es bei niedrigem Druck zu gréfieren
Fluktuationen. Beim héheren Druck ist fiir kleinere Leistungen ein den Erwartungen,
der Theorie (Gleichung 3.17) entsprechender konstanter linearer Verlauf in der Breite
erkennbar, bevor mit steigender Leistung \/P_lr auch die Breite zunimmt. Die Breite
im g-Zustand zeigt ebenfalls fiir beide Driicke dhnliches Verhalten, wobei auch hier
durch den héheren Druck nur eine Verschiebung nach oben bedingt wird. Fiir kleinere
Leistungen nimmt auch das Signal des g-Zustands weiter ab, was es schwerer macht
bei abflachendem Messsignal und kleinem Signal-Rausch-Verhiltnis die Daten entspre-
chend zu fitten. So kann es vorkommen, das die Amplitude des Signals noch erfasst
werden kann aber die Breite sich iiber das Rauschen ausdehnt und nicht aussagekréftig

48



5.2 22(0)-Rydbergzustand
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Abb. 5.2.4: Vergleich des Amplituden- und Breiten-Verlaufs des 22(0)-
Rydbergzustands, extrahiert aus einem Voigt-Fit, fiir zwei Messreihen bei
unterschiedlichem mittleren Druck p. Die Daten sind iiber die Wurzel der Leistung
\/P_ir des Lasers im infraroten Wellenldngenbereich (4;, ~ 848 nm) dargestellt.

ist. Dies konnte den scheinbaren Abfall der Breite erkldren, da ab einem bestimmten
Bereich auch die Breite wieder erfasst werden kann und durch das Rauschen nicht mehr
in diesem Maf3 beeintridchtigt wird. In Abbildung 5.2.5 sind die Lorentz- und Gauf3-
breiten fiir den f- und g-Zustand, ebenfalls iiber die Leistung \/P_ir, fiir beide Driicke
aufgetragen. Fiir den f-Zustand verhalten sich die Lorentz- und Gauf3breiten fiir beide
Driicke untereinander dZhnlich. Die Lorentzbreite bleibt konstant und ihre Verschiebung
wird durch die dissoziative Linienbreite vorgegeben, der Druckunterschied bedingt eine
positive Verschiebung der Lorentzbreite. In der Gauf3breite ist mit anwachsender Leis-
tung \/P_lr ein Anstieg zu erkennen, somit kommt es zu Verbreiterungseffekten bedingt
von der Flugzeitverbreiterung oder dem Dopplereffekt. Fiir den g-Zustand bleibt die
Lorentzbreite konstant, wobei auch hier durch den héheren Druck nur eine positive
Verschiebung eintritt. Die Gaufibreiten fiir den g-Zustand sind ebenfalls konstant und
nehmen fiir beide Driicke gleiche Werte an.

Die Amplituden und auch die Breiten zeigen fiir den H 2y *-Zustand und den 22(0)-
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Abb. 5.2.5: Abbildung des Verlaufs der Lorentz- und Gaufibreiten des 22(0)-
Rydbergzustands iiber die Wurzel der Leistung \/P_lr des Lasers im infraroten Wellen-
lingenbereich (4;, ~ 848 nm) dargestellt. Oben sind die Lorentz- und Gauf3breiten
zum f-Zustand und unten die zum g-Zustand aufgefiihrt.

Rydbergzustand sehr dhnliches Verhalten bei geringem Druck. Fiir den hoheren Druck
gibt es im 22(0)-Rydbergzustand bei Variation der Laserstrahlleistung des griinen Wel-
lenlingenbereichs Abweichungen im Verhalten, sowohl fiir die Amplitude als auch die
Breite.

5.3 Strahlverlauf

In diesem Abschnitt geht es um die Charakterisierung der Strahlverldufe im optischen
Aufbau des Experiments zur Bestimmung der Querschnittsflichen der Laserstrahlen in
der Messzelle. Die Laserstrahlen werden als Gaufistrahlen betrachtet. Fiir einen Gauf3-
strahl ist der Radius des Laserstrahls bei einer Intensititsabnahme auf 1/e? angegeben.
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5.3 Strahlverlauf

Das Strahlprofil wird mit

(5.1)

Z_ZO>2 - w;
5 =

w(z) =w - 1+( .

bestimmt, wobei w den Strahlradius (engl.: waist) an der Position z entlang der optischen
Achse, z, die Verschiebung, wy, die Strahltaille und zy die Rayleigh-Lange angibt. Mithil-
fe der Knife-Edge-Methode [30] wird an je zwei Positionen mit gréfitmoglichem Abstand
jeder Laserstrahl ausgemessen. Der Laserstrahl aus dem ultravioletten Wellenldngenbe-
reich wird aufgrund seiner ovalen Strahlform in zwei Raumrichtungen vermessen, in der
x-Richtung horizontal zum optischen Tisch und in y-Richtung vertikal zum optischen
Tisch. Aus den erfassten Daten wird mithilfe einer Fehlerfunktion

T

erf(x)=\/i_ /0 eCdr | (5.2)

wobei x die Position der Rasierklinge im Strahl angibt, der Strahlradius an der vermesse-
nen Position im optischen Aufbau bestimmt. Um nun aber den Strahlradius innerhalb
der Messzelle zu erfassen, muss beriicksichtigt werden, dass die Laserstrahlen kurz vor
der Messzelle iiber je eine Linse mit der Brennweite f in diese fokussiert werden. Es
kann {iber [31]

R e , \/ FV (fY
g telEs) tE) e

die neue Verschiebung z(’) und die neue Strahltaille w(’) fiir den Laserstrahl hinter der
Linse bestimmt werden. In Abbildung 5.3.1 sind die so gewonnenen Strahlradien vor und
hinter der fokussierenden Linse abgebildet, wobei fiir den im ultravioletten Wellenldngen-
bereich liegenden Laserstrahl die ausgemessenen Raumrichtungen separat aufgefiihrt
sind. Die Position der Messzelle ist durch eine graue vertikale Linie und die Linse durch
eine gestrichelte schwarze Linie gekennzeichnet. In Abbildung 5.3.2 sind zur weiteren
Veranschaulichung die Verldufe der Strahlradien innerhalb der Messzelle dargestellt. Au-
erdem sind in Tabelle 5.3.1 die Strahlradien und die Strahlquerschnittsfliachen, fiir die
Mitte der Messzelle aufgefiihrt. Fiir die angegebenen Fehler der Strahlradien wurde ei-
nerseits ein moglicher Fehler aus der Verwendung der Knife-Edge-Methode, anhand der
Ablesegenauigkeit der Translationsskala der Vorrichtung, von Argpife_eqge = 10 um und
ein Fehler aus der Positionsbestimmung entlang der optischen Achse von Az = 5mm
bertiicksichtigt. Der Fehler aufgrund der Messgenauigkeit des Messgerdts fiir die Leistung
ist im Vergleich zu den angegebenen Fehlern vernachlissigbar.
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Abb. 5.3.1: Darstellung des Verlaufs der Strahlradien vor und nach den in die
Messzelle fokussierenden Linsen. Fiir den im ultravioletten Wellenldngenbereich
liegenden Laserstrahl ist aufgrund seiner Form der Verlauf fiir zwei Raumrichtungen
gezeigt. Die Brennweite der zugehorigen Linse entspricht f = 200 mm. Fiir die im

Position relativ zur Linse/m

vor
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Linse
f =200mm

Zellmitte

vor
nach

Linse
f =200 mm

Zellmitte

vor
nach

Linse
f =150mm

Zellmitte

vor
nach

Linse
f=150mm

Zellmitte

griinen und im infraroten Wellenldngenbereich liegenden Laserstrahlen ist jeweils

nur eine Raumrichtung zur Darstellung des Verlaufs notwendig. Die Brennweite
der zugehorigen Linse betrigt f = 150 mm. Der Strahlradius wird hierbei absolut

abgelesen.
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5.3 Strahlverlauf

Verlauf der Strahlradien in der Zelle
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Abb. 5.3.2: Auffiihrung des Verlaufs der Strahlradien innerhalb der Messzelle. Die
Position ist relativ zu der Zellwand angegeben, an welcher die im infraroten und
im griinen Wellenldngenbereich liegenden Laserstrahlen in die Zelle eindringen.
Auch hier sind fiir den im ultravioletten Wellenldngenbereich liegenden Laserstrahl
aufgrund seiner Form zwei Raumrichtungen aufgefiihrt, um den Verlauf besser zu
erfassen. Der Strahlradius wird hierbei absolut abgelesen.

Tab. 5.3.1: Auffiihrung der Strahlradien und Strahlquerschnittsflichen in der Mitte
der Messzelle. Zum Laserstrahl im ultravioletten Wellenldngenbreich ist der Strahl-
radius fiir zwei Raumrichtungen, fiir die x- und fiir die y-Richtung, und zu den
Laserstrahlen im griinen und infraroten Wellenldngenbereich fiir eine Raumrich-

tung angegeben.

Wellenldngenbereich \

ultraviolett

|

griin \

infrarot

wZellmitte/ Mm

31,0(112) | 112,5(183)

38,9(227)

135,9(435)

2
AZellmitte/ mm

1,100(574)-10~2

4,75(139) -1073

5,800(929) -10~2
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6 Simulationen und Messungen

Um die Messergebnisse aus Kapitel 5 mit den Daten aus der in Kapitel 4 eingefiihrten
Simulation vergleichen zu kénnen, wird diese zunéchst weiter an das Experiment ange-
passt.

Aus unterschiedlichen Messdaten zum Experiment, teils aus bereits vertffentlichten
Daten und teils aus Messungen beziiglich dieser Arbeit, wurden Linienbreiten fiir die
Ubergiinge Experiment spezifisch abgeschitzt. Die Linienbreite des ersten Ubergangs
['ge wurde mit Hilfe von [32] auf 10 MHz und entsprechend die Linienbreite des zweiten
Ubergangs I, iiber die Berechnung der Flugzeitverbreitung (Gleichung 3.13) ebenfalls
auf 10 MHz abgeschitzt. Die Linienbreiten der Rydberg-f- und -g-Zustdnde wurden
anhand der Messungen aus Kapitel 5 auf Iy, = 440 MHz und Iy, = 120MHz abge-
schitzt. Auflerdem wurde die Wellenlidnge des infraroten Laserstrahls auf 4;, ~ 848 nm
entsprechend dem anzuregenden 22(0)-Rydbergzustand angepasst. Die anderen beiden
Wellenldngen wurden mit 4, & 226 nm und Ag5, ~ 540 nm beibehalten.

Da es hier um einen direkten Vergleich der Simulationsergebnisse und der Messer-
gebnisse geht, wird fiir die Beriicksichtigung des Dopplereffekts die wahrscheinlichste
Geschwindigkeit vy, (Gleichung 3.8) betrachtet und auf dieser Basis der erfasste Ge-
schwindigkeitsbereich auf das Doppelte erweitert. Die erh6hte Rechenkomplexitit und
-dauer werden zugunsten einer hoheren Genauigkeit in Kauf genommen, um sicher-
zustellen, dass die Messdaten und die Simulationsergebnisse bestmdglich miteinander
verglichen werden konnen. Die Auswertung der simulierten Ergebnisse erfolgt genauso
wie in Kapitel 4 beschrieben anhand einer Voigt-Funktion (Gleichung 3.6).

Es werden ausschlieflich die in Kapitel 5 bei niedrigem Druck ausgewerteten Daten
fiir den Vergleich von experimentellen und simulierten Daten verwendet, um eine bes-
sere Vergleichbarkeit zu erzielen, da in der Simulation die Druckverbreiterung nicht
bertiicksichtigt wird. Auflierdem werden fiir den Vergleich ausschliefilich die Amplituden
verwendet, da diese durch ihren Verlauf ein besseres Kriterium bieten als die Breiten, da
diese kaum Verbreiterungseffekte aufweisen.

Aus dem Vergleich der aus den Simulationen und den Messungen extrahierten Amplitu-
den werden Proportionalitdtsfaktoren gewonnen, die innerhalb der betrachteten Systeme
und iiber beide Systeme hinweg miteinander konsistent sind und die Berechnung der
Linienbreite, der Lebensdauer und der Sittigungsintensitit der betrachteten Uberginge
ermoglichen. Die Proportionalititsfaktoren o und 8 ergeben sich allgemein aus den
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6 Simulationen und Messungen

Zusammenhingen

[ 1 r 1
Q=r/5—= NP=2 VP . ecoNnpz=8-5 (61)
sat VZIsat'A a t

zwischen der Rabifrequenz Q und der Wurzel der Leistung \/? fiir «, iiber die Linien-
breite, die Siattigungsintensitit und die Querschnittsflache des betrachteten Laserstrahls
(Gleichung 3.18). Fiir 8 ergibt sich der Zusammenhang zwischen dem Strom Q/t und
der geschwindigkeitsgemittelten Population iiber die Elementarladung e, die mittlere
Geschwindigkeit 0, den Streuquerschnitt des Rydbergzustands o, die Teilchendichte N
und den Wirkungsgrad der Umsetzung 7 [6].

6.1 Dreiniveausystem — H2X*-Zustand

Der Molekiilzustand H2E* wird zur Vereinfachung der Darstellung mit |H) oder im
Index mit H bezeichnet. Um aus der Simulation Informationen iiber den Vergleich mit
experimentell erlangten Daten zu erhalten, miissen die aus der Simulation extrahierten
Daten beziiglich der Population und der Rabifrequenzen iiber eine Umskalierung ver-
gleichbar mit dem Messstrom und der Leistung der Laserstrahlen gemacht werden. Die
Skalierung der Simulationsdaten erfolgt entsprechend der Zusammenhénge analog zu
Gleichung 6.1

pii Bk =Q/t Qi - ajx = VP, (6.2)

zwischen der geschwindigkeitsgemittelten Population des obersten Zustands g;; und
dem Strom Q/t und zwischen der Rabifrequenz Qj und der Wurzel der gemessenen

Leistung /P des Laserstrahls verantwortlich fiir den entsprechenden Ubergang von
|j) nach |k). Anhand von Abbildung 6.1.1 kann die Bedeutung der Proportionalitts-
faktoren fiir das Dreiniveausystem veranschaulicht werden. Dabei kann 8 als eine Art
Detektionseffizienz der angeregten und ionisierten Molekiile interpretiert werden und
der Faktor 1/« beinhaltet die Séttigungsintensitidt sowie die Linienbreite.

In Abbildung 6.1.2 sind die Amplituden dreier simulierter Kurven aus dem Dreiniveau-
system zum H-Zustand skaliert auf die aus den Messwerten extrahierten Amplituden bei
einer Variation der Leistung im Laserstrahl zugehorig zum zweiten Ubergang abgebildet.
Aus allen simulierten Kurven fiir das Dreiniveausystem kann fiir die hier abgebildeten
eine Ubereinstimmung mit den experimentell erhobenen Daten gefunden werden. So-
mit kann anhand der den Kurven zugehdrigen Rabifrequenzen fiir diese ein Bereich
festgelegt werden.

56



6.1 Dreiniveausystem — H?Z*-Zustand

' ~Bes T

| £
N

Abb. 6.1.1: Abbildung zur Veranschaulichung der Proportionalitdtsfaktoren zwi-
schen experimentell erfassten Daten und aus einer Simulation gewonnenen Daten.
In a) ist innerhalb der Messzelle und zwischen den Zellelektroden das Anregungs-
schema eines Dreiniveausystems zu sehen. Die die Ubergiinge treibenden Rabifre-
quenzen Qy sind entsprechen tiber aj, der Wurzel der im Experiment eingestellten
Leistung der Laserstrahlen. In b) ist der durch Stof3e hervorgerufene Ionisationspro-
zess des angeregten Zustands abgebildet, und in c) ist die Detektion des Messtroms
durch die Beschleunigung der Elektronen und Ionen entlang des elektrischen Po-
tentials hin zu den Zellelektroden zu sehen. Die detektierte Ladung pro Zeit ist iiber
B proportional zur Population im obersten Zustand.

Rabifrequenzen Q in (27 X MHz) :
— Q, ~ 4.8 Q,. ~ 6.0 = Qe =73 ®  Messwerte

= —
~ = [\]
w o w
1 1 1

Amplituden H / pA
3

25 A

0.0 2.5 5.0 7.5 10.0 12.5 15.0 17.5 20.0

Pgriin / VmW

Abb. 6.1.2: Abbildung der aus den Messwerten extrahierten Amplituden des H-
Zustands, fiir eine Leistungsserie beziiglich des im griinen Wellenl'eingenbereich57
liegenden Laserstrahls, zusammen mit iibereinstimmenden und skalierten Kurven
der Amplitude, gewonnen aus der Simulation.



6 Simulationen und Messungen

Die Proportionalitétsfaktoren zur Skalierung der Simulation und der bestimmte Bereich
fiir die Rabifrequenz Q. des ersten Ubergangs aus der Analyse der Messung und der
entsprechenden Simulation sind in Tabelle 6.1.1 aufgefiihrt. Dabei ist zu beachten,
dass die Zustéinde aus der Theorie, der Grundzustand |g) = |X), der erste angeregte
Zustand |e) = |A) und der zweite angeregte Zustand |s) = |H), nun den entsprechenden
Zustinden des Molekiils zugeordnet werden kénnen. Uber den fiir die Rabifrequenz
Qxa bestimmten Bereich, kann nun die Linienbreite 'y, bestimmt werden.

Dazu werden die Sittigungsintensitét aus Tab. 6.1.1: Auffiihrung der fiir den H-
Gleichung 3.17, die Gleichung 3.18, der all-  Zustand bestimmten Proportionalitits-
gemeine Zusammenhang fiir die Intensitit faktoren aj und B, sowie der Bereiche

I = P/A, als Leistung pro Fliche und Glei- fiir die Rabifrequenzen Qj im Dreinive-
chung 6.2 miteinander verrechnet und nach  ausystem.

der Linienbreite

= 1 2Arhc 63) Zustand ‘ H2X*-Zustand
! a 3 A ™ Qxa / (27 X MHz) 48-73
axa/ \/E -

umgestellt. Die Querschnittsfliche A be-
zieht sich fiir jeden Ubergang auf den ent- Bxal A -
sprechenden Strahlquerschnitt in der Mitte  Qan / (277 X MHz) -
der Messzelle und kann Tabelle 5.3.1 ent- aan/ Vs 5,45(113) - 1078

nommen werden. Ban! A 4,98(103) - 107

Wenn Zerfallsraten und Lebensdauern fiir einen bestimmten Ubergang angegeben wer-
den, so handelt es sich dabei um Raten nur fiir diesen Ubergang, also den Einstein-A-
Koeffizienten dieses speziellen Ubergangs. Diese sind nicht mit der gesamten Zerfallsrate
des Zustands und dessen Lebensdauer zu verwechseln [8].

Zur Abschitzung des Fehlers wird AA aus Tabelle 5.3.1 entnommen und der Fehler fiir
a wird iiber die prozentuale Abweichung des dadurch bestimmbaren Bereichs fiir die
Rabifrequenz festgelegt. Auch fiir § erfolgt die Bestimmung der Abweichung analog zu
der fiir a. Die zu den Wellenldngen der Laserstrahlen gehdrenden Frequenzen sind bis
auf eine Prizision von ~ 10 MHz bekannt, sodass diese hier nur einen vergleichsweise
geringen und gegeniiber den anderen beitragenden Fehlergrofien vernachlédssigbaren
Fehler liefern. Somit ergibt sich anhand einer Grof3tfehlerabschétzung fiir den Fehler
der Linienbreite

i f Amhce
a33 A3

1 27hce

AT ~ ——
az3 A3

-Aa . (6.4)

Die bestimmten Linienbreiten und die entsprechenden Fehler sind in Tabelle 6.1.2 auf-
gefiihrt. Wird die bestimmte radiative Linienbreite I'y oy = 27 X 4,23(298) Hz, die reine
Zerfallsrate unter Aussenden eines griinen Photons von |H) nach |A), mit der fiir die
Simulation vorgegebenen Linienbreite I'.s = 277 X 10 MHz verglichen, so wird der Ein-
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6.1 Dreiniveausystem — H?Z*-Zustand

Tab. 6.1.2: Auffithrung der iiber a bestimmten Liniebreite I', des zweiten Ubergangs
zum H2ZH.

Zustand H?2x+
Ubergang A%t « X 21'13/2 H2ZZt « A2Zt
a/\Ts - 5,45(113) - 1078
Azeiimite/ mm? | 1,100(574) - 1072 | 4,75(139) - 103
A/nm 226 540
T,/ (27 x Hz) - 4,23(298)

fluss der Durchflugsverbreiterung deutlich. Die Molekiile verlassen das Uberlappende
Strahlvolumen bevor sie detektiert werden, bzw. optisch zerfallen und ein griines Photon
aussenden konnen, sodass auch die Lebensdauer 7., = 0,1 us durch diesen Effekt domi-
niert wird. Die Grof3e der radiativen Linienbreite I', o;y wird durch die Eigenschaft des
Ubergangs, aus atomater Sicht dipolverboten zu sein definiert, sodass dieser Ubergang
eine geringe Ubergangswahrscheinlichkeit besitzt. Auflerdem konnte experimentell
(Abbildung 5.1.4) festgestellt werden, dass die Linienbreite bei geringer Leistung sowohl
einen Beitrag aus der Lorentz- als auch aus der Gausbreite hat, hier spielen verschiedene
Verbreiterungsprozesse noch eine Rolle. Fiir hohe Leistungen im Laserstrahl zu gy,
wird die Breite hauptsdchlich durch die Lorentzbreite bestimmt, hier trigt dann auch die
Durchflugsverbreiterung zum Lorentzanteil, aufgrund von Welchselwirkungseffekten
bei.

Zusitzlich kann die Sittigungsintensitidt bestimmt werden, dafiir wird in Gleichung 3.18
die Beziehung I = P/A fiir die Intensitdt eingesetzt und nach der Séttigungsintensitit

2

e 12D o

umgestellt, aus Gleichung 6.2 wird die Beziehung fiir « = VP /Q entnommen und in
Gleichung 6.5 eingesetzt. Die Séttigungsintensititen der Uberginge konnen nun nach
122
2 A

(6.6)

Lo =

uber die in der Simulation definierten Linienbreiten bestimmt werden. Der Fehler fiir
die Sattigungsintensitét ergibt sich nach

1%a?
2 A2

I
A

Al = A + AA (6.7)

und fiir die Sattigungsleistung Pg,; = I, - A erfolgt die Berechnung des Fehlers analog
zu der fiir die Sittigungsintensitidt. Die Resultate beider Grofien inklusive der Fehler
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6 Simulationen und Messungen

sind in Tabelle 6.1.3 zu finden.
Im Experiment werden bereits Séttigungsleistungen im zu Ag, gehorenden Laserstrahl

Tab. 6.1.3: Auffiihrung der {iber  bestimmten Sittigungsintensitit I, , und Leis-
tung Py, , des zweiten Ubergangs zum H2Z™,

Zustand H2>+
Ubergang A%t <X 21'13/2 H2Zt « A2Zt
a/\Ts - 5,45(113) - 1078
Azelimitte/Mm?> 1,100(574) - 1072 | 4,75(139) - 1073
I'/(2m x MHz) 10 10
Iat/ (MW /mm?) - 3,13(220) - 10*
Pgate/ MW - 148,6(614)

erreicht, allerdings kommt es nicht zu einer Sittigung in der Amplitude des Signals wie
in Abbildung 5.1.3 zu sehen ist, da beachtet werden muss, dass wie anhand von Abbil-
dung 5.3.2 dargestellt ist, der Laserstrahl innerhalb der Zelle auf etwa den doppelten
Strahlradius aufweitet. Diese Aufweitung fiihrt zu einer Vervierfachung der Querschnitts-
fliche des Strahls und erklédrt somit warum keine Séttigung erreicht wird, auflerdem
wird fiir die Berechnung von idealen Gaufistrahlen ausgegangen, diese unterschieden
sich von den realen Laserstrahlen im Experiment.

6.2 Vierniveausystem — 22(0)-Rydbergzustand

Auch fiir den Vergleich der experimentell bestimmten und aus der Simulation gewonne-
nen Daten im Vierniveausystem miissen letztere skaliert werden. Die Skalierung der
geschwindigkeitsgemittelten Population und der Rabifrequenzen aus der Simulation
erfolgt analog wie in Abschnitt 6.1 beschrieben {iber die in Gleichung 6.2 aufgefiihrten
Zusammenhinge. In Abbildung 6.2.1 ist analog zur Erorterung im Dreiniveausystem
auch fiir das Vierniveausystem eine Veranschaulichung der Proportionalitdtsfaktoren
dargestellt. Auch hier kann analog wie in Abschnitt 6.1 der Proportionalitdtsfaktor § als
eine Detektionseffizienz der angeregten und ionisierten Molekiile betrachtet werden
und auch der Faktor 1/« beinhaltet hier die Sittigungsintensitit sowie die Linienbreite.
In Abbildung 6.2.2 sind die skalierten Daten aus der Simulation zusammen mit den
aus den Messungen extrahierten Daten fiir die Amplitude aus dem Vierniveausystem
des 22(0)-Rydberg-f-Zustands bei Variation der Leistung im Laserstrahl, welcher den
ersten Ubergang steuert, abgebildet. Wie zuvor in Abschnitt 5.2 beschrieben, ist die
Messreihe im Vergleich zu allen anderen Messreihen unter anderen Bedingungen im
experimentellen Aufbau aufgenommen worden und sollte somit nur begrenzt beriick-
sichtigt werden. Fiir die experimentell extrahierten Daten finden sich mehrere mogliche
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Abb. 6.2.1: Abbildung zur Veranschaulichung der Proportionalitdtsfaktoren zwi-
schen experimentell erfassten Daten und aus einer Simulation gewonnenen Daten.
In a) ist innerhalb der Messzelle und zwischen den Zellelektroden das Anregungs-
schema eines Vierniveausystems fiir den f- und g-Rydbergzustand zu sehen. Die die
Ubergiinge treibenden Rabifrequenzen Q; sind entsprechen iiber aj der Wurzel
der im Experiment eingestellten Leistung der Laserstrahlen. In b) ist der durch
Stof3e hervorgerufene Ionisationsprozess des angeregten Zustands abgebildet, und
in c) ist die Detektion des Messstroms durch die Beschleunigung der Elektronen
und Ionen entlang des elektrischen Potentials hin zu den Zellelektroden zu sehen.
Die detektierte Ladung pro Zeit ist {iber g proportional zur Population im obersten
Zustand.

Kurven aus der Simulation fiir unterschiedliche Kombinationen von Rabifrequenzen.
Fiir die drei moglichen Kurven mit einmal Q. ~ 27X5,5 MHz und Qg =~ 27X77,0 MHz,
Qe & 27 X 6,0MHz und Qg =~ 27 X 66,0 MHz sowie Q. ~ 27 X 7,0 MHz und
Qg ~ 27 X 55,0 MHz ist erkennbar, dass sich die Rabifrequenzen in dem betrachte-
ten Bereich gegenseitig ausgleichen. Somit wird fiir die Rabifrequenzen ein moglicher
Bereich angegeben. Dieser Bereich und die fiir den Vergleich notwendigen Skalierungs-
faktoren sind in Tabelle 6.2.1 aufgefiihrt.

In Abbildung 6.2.3 sind die skalierten Daten aus der Simulation zusammen mit den aus
den Messungen extrahierten Daten fiir die Amplitude aus dem Vierniveausystem des
22(0)-Rydberg-f- und -g-Zustands bei Variation der Leistung im Laserstrahl, welcher
fiir den zweiten Ubergang verantwortlich ist abgebildet. Auch fiir diese Leistungsserie
finden sich mehrere kompatible Kurven aus den simulierten Daten, sowohl fiir den f-
als auch fiir den g-Zustand. Fiir den f-Zustand sind drei der Kurven fiir unterschiedli-
che Kombinationen von Rabifrequenzen aus dem erfassten Bereich der Simulation am
kompatibelsten. Auch hier kann festgestellt werden, dass die Rabifrequenzen sich unter-
einander ausgleichen, sodass erneut ein Bereich fiir beide Rabifrequenzen in Tabelle 6.2.1
angegeben werden kann. Fiir den g-Zustand sind aus Griinden der Ubersichtlichkeit

61



6 Simulationen und Messungen

Rabifrequenzen Qy in (277 X MHz) :

Q. ~5.0 . Qy=5.0 Q. ~ 6.0 Q=70 Q. ~7.0
T Q. ~55.0 Q,~77.0 T Q. ~66.0 Q, ~ 55.0 Q, ~77.0
Qs~50 Q. ~ 6.0 e Q. ~ 6.0 e Q. ~ 70 ®  Messwerte
Q. ~ 66.0 Q, ~ 55.0 Q, ~171.0 Q. ~ 66.0
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Abb. 6.2.2: Abbildung der aus den Messwerten extrahierten Amplituden des 22(0)-
Rydberg-f-Zustands, fiir eine Leistungsserie beziiglich des im ultravioletten Wel-
lenldngenbereich liegenden Laserstrahls, zusammen mit iibereinstimmenden und
skalierten Kurven der Amplitude, gewonnen aus der Simulation.

nicht alle der passenden Kurven aus dem erfassten Bereich der Simulation abgebildet.
Der vollstindig bestimmte Bereich kompatibler Rabifrequenzen ist in Tabelle 6.2.1 an-
gegeben. Ebenso wie fiir den f-Zustand gleichen sich auch die Rabifrequenzen fiir den
g-Zustand gegenseitig aus, sodass mehrere Kombinationen moglich sind.

Als Letztes werden die aus den Messwerten zur Leistungsserie im infraroten Laserstrahl
extrahierten Daten zur Amplitude mit den aus der Simulationsrechnung erfassten Daten
verglichen, nachdem diese, wie auch zuvor fiir die anderen Leistungsserien, umskaliert
wurden. In Abbildung 6.2.4 sind die experimentell bestimmten Amplituden zusammen
mit den aus Simulationen erfassten, umskalierten kompatiblen Daten fiir den 22(0)-
Rydberg-f- und -g-Zustand abgebildet. Hier sind fiir den f- und g-Zustand, da diese sich
nur im obersten Niveau voneinander unterscheiden, beide Rabifrequenzen Q,, und
Q. im gleichen Bereich fiir die gleichen Kurven mit den experimentell erfassten Daten
iibereinstimmend. Auch hier findet eine Kompensation der Rabifrequenzen untereinan-
der statt. Der erfasste Bereich, in dem die kompatiblen Rabifrequenzen liegen, sowie
die Proportionalitdtsfaktoren zur Umskalierung der Daten aus der Simulation sind in
Tabelle 6.2.1 aufgefiihrt.
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Rabifrequenzen Qj in (27 X MHz) :

... Q. =~ 4.8 . Qg 7 6.0 Qe = 7.3 Qg ~ 7.3
Qg = 55.0 Qg ~ 55.0 Qg = 55.0 Q, ~77.0
Q,. ~ 4.8 Q,. ~ 6.0 Q,. ~ 7.3 ® Messwerte f-Zustand
— -
Q. ~ 66.0 Q, ~ 66.0 Q. ~ 66.0
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Rabifrequenzen Q; in (277 X MHz) :

Qe ~49 Q. ~5.3 Q. ~ 6.2
Q. ~20.0 Q, ~24.6 Q. ~20.0
Q. ~ 4.9 Q.. ~ 5.8 e Qe ~ 6.2
Q, ~24.6 Q. ~ 20.0 Q, ~24.6
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Abb. 6.2.3: Abbildung der aus den Messwerten extrahierten Amplituden des 22(0)-
Rydberg-f- und -g-Zustands, fiir eine Leistungsserie beziiglich des im griinen Wel-
lenldngenbereich liegenden Laserstrahls, zusammen mit iibereinstimmenden und
skalierten Kurven der Amplitude, gewonnen aus der Simulation.
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Auch hier sind nun die Zusténde aus der Theorie, der Grundzustand |g) = |X), der
erste angeregte Zustand |e) = |A), der zweite angeregte Zustand |s) = |H) und der
Rydbergzustand |r) = |22(0)) mit den entsprechenden Zustéinden des Molekiils gleich-
zusetzen. Analog zur Bestimmung der Linienbreite und der Lebensdauer sowie der
Sédttigungsintensitit in Abschnitt 6.1 zum H2X*-Zustand, konnen diese auch fiir die
22(0)-Rydbergzustinde bestimmt werden. In Tabelle 6.2.2 sind die bestimmten Linien-

Tab. 6.2.1: Auffiihrung der fiir den 22(0)-Zustand bestimmten Proportionalitdtsfakto-
ren o und By, sowie der Bereiche fiir die Rabifrequenzen Qy im Vierniveausystem.

Zustand | 22600 | 22g(0)
Qxa/ (2 X MHz) 48-73 48-73
axa/\Is 5,00(80) - 10~° -
Bxa/ A 8,33(133) - 10 -
Qup/ 2m X MHz) 5-7 5-7
aap/ Vs 4,62(105) - 1078 | 4,62(72) - 1078
Bam/ A 5,0(10) - 10%2 5,00(78) - 10%°
Qg1aa0)/ (27 X MHz) 55-77 20-26,9
12a0)/ Vs 2,26(47) - 107° | 5,75(119) - 10~°
B/ A 5,0(10) - 10%2 5,0(10) - 10%°

breiten der unterschiedlichen Zusténde fiir die Rydberg-f- und -g-Zustinde aufgefiihrt.
Wird die iiber a bestimmte radiative Linienbreite I', xo ~ 27 X 15,8 kHz zum ersten
Ubergang betrachtet, so liegt hier, relativ zur durch die Durchflugsverbreiterung vor-
gegebene Linienbreite von 277 X 10 MHz eine relativ schmale radiative Linienbreite fiir
einen relativ stabilen Zustand vor. Aus den entsprechenden, aus Messungen extrahierten
Daten (Abbildung 5.2.1) konnte kein Verhalten fiir die Breite beziiglich der betrachteten
Verbreiterungsmechanismen ausgelesen werden. Trotzdem kann, da es sich hier um
einen nach Auswahlregeln erlaubten Ubergang handelt [6], festgehalten werden, dass
die Linienbreite ihren Hauptbeitrag aus der natiirlichen Linienbreite erhilt. Wird die
radiative Linienbreite I'y oy &~ 277 X 5,89 Hz fiir den zweiten Ubergang von |A) nach |H)
betrachtet, so muss hier beriicksichtigt werden, dass es sich hierbei um einen, wie bereits
in Abschnitt 4.1 beschrieben, aus atomarer Sicht ,,doppelt® elektrisch dipolverbotenen
Ubergang handelt [14]. Somit liegt hier eine nur sehr geringe Ubergangswahrscheinlich-
keit vor, was die auflerordentlich schmale Linienbreite im 27 X Hz-Bereich erklart.

Zuletzt konnen die Linienbreiten der Rydbergzustdnde betrachtet werden. Fiir den
22(0)-Rydberg-f-Zustand wurde die radiative Linienbreite auf I'g, y125¢0) ~ 277 X 7,76 kHz
bestimmt. Wird dieser Werte mit der aus den experimentell fiir die Simulation bestimm-
ten Linienbreite I'y, = 277 X 440 MHz und der zugehorigen Lebensdauer 7y, = 2,27 ns
verglichen, so wird der Einfluss der Priddissoziation des Molekiils deutlich. Die Pridisso-
ziationsrate ist somit mit etwa ~ 277 X 440 MHz hauptverantwortlich fiir die vergrofierte
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6.2 Vierniveausystem — 22(0)-Rydbergzustand

Linienbreite und die geringere Lebensdauer des Zustands. Die Grofienordnung von
27 X MHz stimmt mit der angegebenen Pridissoziationsrate in [12] iiberein. Wird nun

Tab. 6.2.2: Auffithrung der iiber « bestimmten Linienbreiten I', der Ubergéinge zum
22(0)-Rydberg-f- und -g-Zustand.

Rydbergzustand

22f(0)

Ubergang

A2x* <—X2H3/Z

H23t « A2t

22f(0) « H2z+

a/ s

5,00(80) - 10~°

4,62(105) - 1073

2,26(47) - 107°

2
AZellmitte / mm

1,100(574) - 1072

4,75(139) - 1073

5,800(929) - 1072

A/nm 226 540 848
I,/ (27w x Hz) 1,58(133) - 10* 5,89(439) 7,76(445) - 103
Rydbergzustand 22g(0)
Ubergang ATt « XZHS/2 H2Zt « A23t | 22g(0) « H2ZF
a/\Ts - 4,62(72)-107% | 5,75(119)-107°
Azeimite/mm? | 1,100(574) - 1072 | 4,75(139) - 1073 | 5,800(929) - 1072
A/nm 226 540 848
I,/ (Qr x Hz) - 5,89(355) 1,200(686) - 103

fiir den 22(0)-Rydberg-g-Zustand die radiative Linienbreite I'y f12500) & 277 X 1,2 kHz be-
trachtet, so wird sichtbar, dass dieser Zustand stabiler gegeniiber dem f-Zustand ist. Auch
hier dominiert die Pradissoziationsrate mit etwa ~ 27 X 120 MHz die experimentell be-
stimmte Linienbreite und verringert somit die Lebensdauer erheblich. Der g-Zustand hat
eine geringere Pridissoziationsrate, eine lingere Lebensdauer und somit eine schmalere
Linienbreite gegeniiber dem f-Zustand, auch dies stimmt mit den in [12] angegebenen
Abschitzungen iiberein.

Aus den bestimmten Proportionalititsfaktoren a der Uberginge kénnen, analog wie
in Abschnitt 6.1, auch die Sittigungsintensitdten und die entsprechenden Leistungen
bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 6.2.3 sowohl fiir den f- als auch den
g-Zustand aufgefiihrt. Werden die Sattigungsintensititen und die bendtigten Sittigungs-
leistungen betrachtet, so muss auch hier bertiicksichtigt werden, dass die Laserstrahlen
entsprechend Abbildung 5.3.2 in der Messzelle nicht kollimiert sind und die Querschnitts-
fliche der Laserstrahlen variiert. Fiir die Rechnung wurde immer der Strahlradius und
somit auch die Querschnittsfliche der Laserstrahlen in der Mitte der Messzelle betrach-
tet. Der Strahlradius des Laserstrahls im Bereich von 4, ist in der x-Richtung iiber die
Messzelle hinweg relativ stabil, in y-Richtung nimmt der Strahlradius bei der Propagation
durch die Zelle etwa um einen Faktor von ~ 3/4 ab. Die bestimmte Séttigungsintensitit
Iatauy & 114 mW/mm? wiirde bei einer entsprechenden Fokussierung des Laserstrahls
mit einer Leistung von Pg, , v ~ 1,25 mW erreicht werden.
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6 Simulationen und Messungen

Rabifrequenzen Q. in (27 X MHz) :

Q,. ~ 4.8
Q. ~ 5.0
Q. ~ 4.8
Q. ~ 6.0
Q. ~ 4.8
Q. ~7.0

Q,. ~ 6.0
Q. ~5.0
Q,. ~ 6.0
Q. ~ 6.0
Q,. ~ 6.0
Q. ~7.0

—_——

- =

Q,.~ 7.3
Q. ~ 5.0
Q. ~ 7.3
Q. ~ 6.0
Q.. ~ 7.3
Q=70
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Abb. 6.2.4: Abbildung der aus den Messwerten extrahierten Amplituden des 22(0)-
Rydberg-f- und -g-Zustands, fiir eine Leistungsserie beziiglich des im infraroten
Wellenldngenbereich liegenden Laserstrahls, zusammen mit iibereinstimmenden
und skalierten Kurven der Amplitude, gewonnen aus der Simulation.

Dies passt gut zur experimentellen Beobachtung einer guten Signalstirke bei bereits
~ 500 uW [6]. Der zu gy, gehorende Laserstrahl erfihrt, wie bereits erwéhnt, eine Auf-
weitung auf den doppelten Strahlradius, was eine Vervierfachung der Querschnittsflache
bedeutet und somit eine Sittigung der Intensitiit verhindert, obwohl die im Experiment
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Tab. 6.2.3: Auffiihrung der {iber o bestimmten Sittigungsintensitit I, , und Leis-
tung Py, , der Uberginge zum 22(0)-Rydberg-f- und -g-Zustand.

Rydbergzustand 22f(0)
Ubergang A2Zt « X211, .| H 25t « A23t | 22f(0) « H2ZH
a/\Ts 5,00(80) - 1072 | 4,62(105) - 1078 | 2,26(47)-107°
Azelimite/mMm? | 1,100(574)-1072 | 4,75(139) -10~3 | 5,800(929) -10~2
I'/ (2 x MHz) 10 10 440
Lo/ (mW/mm?) | 114,0009629) | 2,24(167)-10* | 8,51(488) - 10°
Py o/ MW 1,25(40) 107,0(483) 494(204)
Rydbergzustand 22g(0)
Ubergang ATt « X211, .| H 23t <« A23t | 22g(0) « H2ZF
a/\[Ts - 4,62(72) - 1078 | 5,75(119) - 10~°
Azeimite/mm? | 1,100(574)-1072 | 4,75(139) -10~3 | 5,800(929) -10~2
I'/ (27 x MHz) 10 10 120
It/ (mW/mm?) - 2,24(135) - 10* | 4,10(235) - 103
Pgyr o/ MW - 107,0(330) 238,0(983)

bestimmte notige Leistung fiir eine Séttigung der Intensitit bereits iberschritten wird.
Der Laserstrahl im Bereich von 4;, erfahrt bei der Propagation durch die Zelle eine etwa
dreifache Vergrofierung des Strahlradius und somit eine Vergrof3erung der Strahlquer-
schnittsfliche um einen Faktor von neun. Aktuell kénnen im Experiment fiir diesen
Laserstrahl Leistungen im Bereich von ~ 300 mW erzielt werden. Ohne eine Aufweitung
des Strahlradius konnte somit der g-Zustand gesittigt werden. Fiir den f-Zustand wird
jedoch fiir eine Sdttigung der Intensitdt mehr Leistung oder ein optimierteres fokusieren
des Laserstrahls bendtigt.
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7 Fazit

Im folgenden Abschnitt werden die wichtigsten Inhalte dieser Arbeit noch einmal zu-
sammengefasst und es wird ein Ausblick darauf gegeben, was die neuen Erkenntnisse
fiir das weitere Vorgehen im Experiment bedeuten.

7.1 Zusammenfassung

Zur Untersuchung des im Experiment vorliegenden Drei- und Vierniveausystems (Kapi-
tel 1), dem H2Z* und dem 22(0)-Rydbergzustand, werden die Systeme simuliert und auf
ihr Verhalten untersucht. Die aus der Simulation extrahierten Daten werden in einen
direkten Vergleich mit experimentell erfassten Daten gesetzt. Dieser Vergleich liefert
Proportionalitétsfaktoren, aj und By, fiir den Zusammenhang der in der Simulation
vorkommenden Grof3en, der Rabifrequenz und Population, sowie der experimentel-
len Daten zur Leistung und des Stromsignals nach Gleichung 6.1. Mit Hilfe von aj,
konnen entsprechend der Gleichung 6.3 und Gleichung 6.6 die Linienbreite sowie die
Séttigungsintensitit bestimmt werden. Fiir den H2Z* wurde eine Linienbreite von
Toan ® 27 X 4,23(298) Hz bestimmt; diese wird durch eine sehr geringe Ubergangs-
wahrscheinlichkeit aufgrund des atomar dipolverbotenen Ubergangs verursacht. Fiir
den 22(0)Rydberg-f-Zustand wurde die radiative Linienbreite auf I'y yy0r0) & 27 X
7,76(445) kHz und fiir den 22(0)Rydberg-g-Zustand auf I'; 1550y ~ 277 X 1,200(686) kHz
bestimmt. Die radiativen Linienbreiten beriicksichtigt die Pridissoziation des Molekiils
nicht, sodass im Experiment eine deutlich geringere Lebensdauer bei Linienbreiten im
zwei bis drei stelligen 277 X MHz-Bereich auftreten, beeinflusst sowohl durch die Pradis-
soziation als auch die Durchflugsverbreiterung. Die Sittigungsintensitit fiir den ersten
Ubergang wurde auf I, v ~ 114,00(9629) mW /mm?, fiir den zweiten Ubergang auf
It grin A 3,13(220) - 10*mW/mm? bzw. L o oriin & 2,24(167) - 10* mW/mm?, fiir
den Rydbergiibergang zum f-Zustand auf I, o ;. ~ 8,51(488) - 10° mW/mm? und fiir
den Rydbergiibergang zum g-Zustand auf Iy o ir.g ~ 4,10(235) - 10° mW/mm? bestimmt.
Dabei ist zu beachten, dass keine signifikanten Verdnderungen in der Lorentzbreite bei
einer Anregung in den 22(0)-Rydbergzustand beobachtet werden konnten. Somit wird
die Breite hauptsdchlich durch die Pridissoziation des Molekiils begrenzt.
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7.2 Ausblick

Die Simulation zur Beschreibung des Experiments konnte weiter ausgebaut werden,
indem zusitzliche Verbreiterungsmechanismen sowie der Einfluss des elektrischen
Feldes bertiicksichtigt werden. Bei ausreichender Rechenkapazitit konnten auch weitere,
kleinschrittigere Rabifrequenzen zur Variation der Laserleistungen in der Simulation
eingestellt werden, um die Bereiche fiir die Rabifrequenzen der Uberginge priziser zu
bestimmen.

Durch die Betrachtung des Emissionsspektrums aus der Zelle kénnten weitere Zer-
fallskanile der involvierten Zustdnde identifiziert werden und deren Beitréige {iber ein
Spektrometer quantitativ erfasst werden.

Fiir das Projekt kdnnen die gewonnenen Daten genutzt werden, um davon ausgehend
die optimalen Intensititsbereiche der Laserstrahlen prizise zu bestimmen, im Hinblick
auf die Sensitivitdt und Selektivitdt des NO-Sensors, was vor allem bei geringen NO-
Kozentrationen relavant ist. Eine genauere Kenntnis der erforderlichen Laserleistung
bietet die Moglichkeit bei einer Miniaturisierung des NO-Sensors zur medizinischen An-
wendung die verwendeten Lasersysteme durch Nutzung von Oberflichenemittern (engl.:
VESCEL) zu ersetzten. Diese konnen eine vergleichbare Leistung der Laserstahlen, zu
den bisher genutzen Lasersystem erbringen. Fiir die Generierung des griinen Laserlichts
wiirde keine Frequnezverdopplung benétigt werden, im Fall vom ultravioletten Laser-
licht wiirde eine einfache statt doppelte Frequenzverdopplung ausreichen. Abgesehen
von der Miniaturisierung des Sensors soll dieser automatisiert in Betrieb genommen
werden konnen, sodass unter anderem eine selbststindige Frequenzstabilisierung der
Lasersysteme stattfindet.
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