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1 Einfiihrung

1.1 Organisatorisches

Die Vorlesung “Laserspektroskopie” soll eine
Ubersicht iiber spektroskopische Messungen im
optischen Bereich geben. Dafiir werden heute
in vielen Féllen Laser verwendet. Eine mdogliche
Struktur der Vorlesung ist

1. Einleitung
Laser

Zweiniveauatome

- W N

Experimentelle Techniken
5. Laserkiihlung
6. Nichtklassisches Licht

7. Nichtlineare Laserspektroskopie

Es sind noch Wiinsche moglich. So kann das Ge-
wicht eher auf die Methodik oder auf Anwen-
dungen gelegt werden. Ich kann mich ganz auf
die Grundlagen konzentrieren oder wir diskutie-
ren in der zweiten Hélfte mehrheitlich aktuelle
Themen.

1.2 Literatur

Es gibt eine Reihe von guten Lehrbiichern und
Nachschlagewerken, welche Teile des hier behan-
delten Stoffes abdecken. Ohne den Anspruch der
Vollstandigkeit kénnen folgende Werke empfoh-
len werden:

e W. Demtroder Laserspektroskopie,
Springer-Verlag, 4.Auflage (2000).

e . K. Kneubiihl, M. W. Sigrist : Laser,
Teubner Studienbiicher Physik (1999).

D. Meschede : Optik, Licht und Laser, Teub-
ner Studienbiicher Physik (1999).

A. E. Siegmann: Lasers; University Science
Books, 1986.

e J. H. Eberly : Optical resonance and two-
level atoms; Dover Publications, 1975.

e D. Suter : The physics of laser-atom inter-
action; Cambridge University Press, 2005.

1.3 Wechselwirkung von Licht
und Materie

Goethe (1749-1832)

Newton (1643 — 1727)

Abbildung 1.1: Newton und Goethe: 2 konkur-
rierende Farbenlehren.

Die Wechselwirkung zwischen elektromagneti-
scher Strahlung, insbesondere Licht, und Materie
hat Philosophen und Naturwissenschaftler seit
vielen Jahrhunderten beschiftigt, so z.B. New-
ton und Goethe. Urspriinglich wurde die Diskus-
sion nur tber die Wechselwirkung von Licht mit
Materie gefiihrt, da dies damals die einzige be-
kannte elektromagnetische Strahlung war; heute
sehen wir dies als einen Bereich des elektroma-
gnetischen Spektrums. Wir betrachten zunéchst
einmal die Phédnomene, die hierbei auftreten.
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1.3.1 Absorption und Streuung

Vakuum

| | Laserstrahl .
R /

kein Licht

Materie

| I Laserstrahl
[4 Fy >
Ty

u.a. blauer Himmel

Abbildung 1.2: Lichtstreuung

Wahrend sich Licht durch das Vakuum ausbrei-
ten kann ohne dass man das von der Seite be-
merkt, ist das in Material nicht der Fall, son-
dern man sieht seitlich Streulicht. Dies ist u.a.
ein Grund dafiir, dass der Himmel tagsiiber blau
ist. Diese Streuung stammt grofitenteils von Par-
tikeln. Wir werden deshalb im weiteren nicht im
Detail darauf eingehen. Was uns mehr interes-
siert ist die Streuung an Atomen und Molekiilen
oder Elektronen in Festkorpern.

absorbierendes Medium

Licht

Intensitiit 1

Distanz z

Abbildung 1.3: Abnahme der Intensitét in einem
absorbiernden Medium

Man stellt fest, dass die Intensitdt des Lich-
tes vermindert wird, wenn es durch ein Medi-
um durchtritt. Dieses Phénomen ist eng ver-
wandt mit dem Ph&nomen der Streuung: Ener-
gieerhaltung fordert, dass die Abschwichung der
Leistung des transmittierten Lichtes mindestens
gleich grofs ist wie die Leistung des gestreuten
Lichtes. Wir werden uns zunéchst mit linearen
Systemen beschéftigen, d.h. Systemen, bei de-
nen die Verringerung der Intensitét des Lichtes
bei der Durchquerung einer diinnen Schicht di-
rekt proportional zur Intensitédt des einfallenden

Lichtes ist,
al
e

wobei die Proportionalitdtskonstante o offenbar

die Dimension einer inversen Léange aufweist. Die
Lésung ist offenbar

I(2) = Ipe™®*,

—al

d.h. die Intensitét fallt exponentiell ab. Die Pro-
portionalitdtskonstante « ist somit das Inverse
der Distanz, tiber die die Intensitét auf 1/e ab-
fallt. Diese Distanz wird als Absorptionslange
bezeichnet.

Rein phanomenologisch stellt man fest, dass die
Absorption von der Wellenlédnge des Lichtes ab-
héngt.

Absorption Line Spectrum

i UL

wavelength

wavelength

Emission Line Spectrum

Abbildung 1.4: Absorption und Emission

Schickt man breitbandiges (z.B. weisses) Licht
durch eine Probe, so findet man, dass im trans-
mittierten Licht unterschiedliche Farben unter-
schiedlich stark abgeschwécht wurden.

Ein Teil der absorbierten Energie wird héaufig
wieder als Licht emittiert, allerdings meist bei
grofkeren Wellenldangen, d.h. bei niedrigerer Ener-
gie. In atomaren und molekularen Systemen er-
folgt diese Emission (=Fluorezenz oder Phoso-
phreszenz) meist bei scharfen Linien.

1.3.2 Dispersion

Licht breitet sich in einem homogenen Medium
geradlinig aus, wird aber an Grenzflichen gebro-
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chen, sofern es nicht senkrecht darauf auftrifft:

n~1

Abbildung 1.5: Brechung an einer Grenzfliche.

Wie in Physik III gezeigt wird kann die Brechung
direkt darauf zuriickgefithrt werden kann, dass
die Ausbreitungsgeschwindigkeit des Lichtes an-
ders ist als im Vakuum. Die Feldamplituden hén-
gen in diesem Fall vom Brechungsindex n des Sy-
stems ab:

A(Z) _ Aoei(wtfkonz)efaz/Q )

In den meisten Féllen ist die Ausbreitungs-
geschwindigkeit ¢/n niedriger als die Lichtge-
schwindigkeit ¢ im Vakuum, sie kann aber auch
hoher sein. Dies ist typischerweise der Fall fiir
Rontgenlicht.

Abbildung 1.6: Phasen- und Gruppengeschwin-
digkeit.

Man unterscheidet verschiedene Arten von Ge-
schwindigkeiten: bereits aus der Physik III be-
kannt ist die Unterscheidung von Phasen- und
Gruppengeschwindigkeit. Wenn wir das Licht als
elektromagnetische Welle mit Kreisfrequenz w
und Wellenvektor k£ beschreiben, ist die Phasen-

geschwindigkeit gegeben als

w w

PTE T kon

und die Gruppengeschwindigkeit als

dw

vg = — .
7 dk

Die beiden unterscheiden sich dann, wenn sie von

der Wellenldnge abhéngen, d.h. wenn der Bre-

chungsindex n(\) von der Wellenlédnge abhéngt.

Beide koénnen kleiner oder grofer als die Licht-
geschwindigkeit im Vakuum, ¢, sein. Die Rela-
tivitdtstheorie verlangt jedoch, dass die Signal-
Ausbreitungsgeschwindigkeit nicht grofler als c
sein darf.

VF

Abbildung 1.7: Frontgeschwindigkeit.

Diese kann z.B. definiert werden als die Ge-
schwindigkeit, mit der sich die Front eines Licht-
pulses ausbreitet.

1.3.3 Materialeigenschaften und
mikroskopische Theorien

Ausbreitungsgeschwindigkeit und Absorption
werden durch das Material beeinflusst, in dem
sich das Licht ausbreitet. Dabei findet man ei-
ne ausgepragt Abhéngigkeit von der Wellenléan-
ge des Lichtes. Eine Erklarung fiir diese Effekte
erhdlt man, wenn man die Wechselwirkung des
elektromagnetischen Feldes mit mikroskopischen
(atomaren oder molekularen) Bestandteilen der
Materie betrachtet.

Das Interesse an diesen Effekten bezog sich ur-
spriinglich in erster Linie auf die unterschiedli-
che Absorption und Brechung (d.h. Dispersion)

10
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Induced
dipole

Electromagnetic

wave wy Frequency

Absorption

g Frequency

Abbildung 1.8: Schwingender elektrischer Dipol
als mikroskopisches Modell fiir
das Material.

verschiedener Materialien als Funktion der Wel-
lenlénge:

Polarisicrbarkeit oo

Ultraviolett

Mikrowellen Infrarot

Frequenz w

die Wellen-
der Po-

schwingender

Abbildung 1.9: Uberblick iiber
langenabhéngigkeit
larisierbarkeit

elektrischer Dipole.

Ganz allgemein findet man ein resonantes Ver-
halten, d.h. eine hohe Verstdrkung wenn die
Wellenlénge in die Nihe einer charakteristischen
Wellenlédnge des Materials kommt. Diese Wel-
lenldngen sind direkt an Energiedifferenzen des
Materials gekoppelt und kénnen deshalb Infor-
mationen {iber die mikroskopischen Bestandteile,
d.h. die Atome oder Molekiile liefern. Hierin liegt
auch ein wesentlicher Grund fiir das Interesse an
unterschiedlichen Spektroskopien: in Verbindung
mit einer geeigneten Theorie erlauben uns spek-
troskopische Messungen Riickschliisse auf mikro-
skopische Materialeigenschaften.

1.4 Formen der Spektroskopie

Spektroskopische Experimente untersuchen die
Abhéngigkeit von Absorption und Brechungs-
index von der Wellenlénge, resp. Frequenz des
Lichtes. Die Motivation fiir solche Experimen-
te liegt zum einen darin, diese Eigenschaften zu
verstehen und anzuwenden, zum andern darin,
aus den gemessenen Daten Informationen iiber
den mikroskopischen Aufbau der Materie zu er-
halten. Es gibt verschiedene Gebiete der Spek-
troskopie, die man zum einen aufgrund der ver-
wendeten Strahlung unterscheiden kann, zum an-
dern anhand der Wechselwirkung und drittens
anhand der untersuchten Eigenschaften klassifi-
zieren kann.

1.4.1 Spektralbereiche

Frequenz
[m]

¥ Sirahlen

o
|

—10e 400 nm

e 500 nm

_IDI‘!
€600 nm
_IDU

700 nm

108

Abbildung 1.10: Frequenz-
bereiche
Strahlung.

und Wellenldangen-
elektromagnetischer

Die elektromagnetische Skala kann nach Wellen-
langen, Frequenzen oder Energien gegliedert wer-
den. Im langwelligen, resp. niederenergetischen
Bereich beginnt die Skala mit Radiowellen, de-
ren Wellenldngen praktisch beliebig lang werden
kénnen. Im Bereich von ca. 1 GHz, resp. 30 cm
Wellenlénge beginnt man iiblicherweise von Mi-

11
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krowellen zu sprechen. Im Bereich von einigen
THz, resp. unterhalb eines Millimeters beginnt
man von Millimeterwellen, THz-Wellen zu spre-
chen und etwas spéater von Fern-Infrarot. Ab ei-
ner Wellenlange von ca. 10 - 0.75 pm spricht man
von Infrarot und von 750 nm bis 400 nm findet
man das sichtbare Licht. Daran schlieftt das UV,
resp. daran das Vakuum-UV an, und schliefslich
Rontgen und Gamma-Strahlen. Ab diesem Be-
reich spricht man aber meistens nicht mehr von
Wellen, sondern benutzt eher den Teilchencha-
rakter der Strahlung.

1.4.2 Wechselwirkungen

? 3

elektrisches Feld

Quadrupol (elekir.)

Dripol:
- statisch
- induziert

Oktupol (magn.)

Magmetfeld

Abbildung 1.11: Wechselwirkung on elektroma-
gnetischen Wellen.

Die elektromagnetischen Felder konnen {iber den
elektrischen oder magnetischen Teil an entspre-
chende elektrische, resp. magnetische molekula-
re Dipole koppeln. Dazu gehoren zum Beispiel
elektrische Ladungen wie (quasi-)freie Elektro-
nen. Dies ist zum Beispiel der Fall im Bereich der
Rontgenstrahlen, welche die Elektronen treiben.
Auch elektronische Dipolmomente, welche durch
Elektronen und Kerne in Atomen oder Molekii-
len gebildet werden koppeln an elektromagneti-
sche Wellen. So findet im Bereich des UV- und
des sichtbaren Lichtes die Wechselwirkung in er-
ster Linie iiber molekulare Dipolmomente statt,
welche and die elektromagnetischen Felder kop-
peln. In den meisten Féllen besitzen handelt es
sich dabei um induzierte Dipolmomente, d.h. die-
se entstehen erst unter dem Einfluss des elektro-

magnetischen Feldes. Im Gegensatz dazu werden
bei der Rotationsspektroskopie statische elektri-
sche Dipole angeregt. Im infraroten Bereich des
Spektrums kénnen sowohl statische wir induzier-
te Dipolmomente an das Strahlungsfeld ankop-
peln.

Der magnetische Anteil der Felder kann an ato-
mare und molekulare magnetische Dipolmomen-
te koppeln. Diese sind immer an einen Drehim-
puls gekoppelt. Davon gibt es als mogliche Quel-
len den Bahndrehimpuls des Elektrons, den Elek-
tronenspin, sowie den Kernspin. Interessant ist
zunéchst der Elektronenspin, welcher im Gebiet
der Elektronenspin-Resonanz (ESR) untersucht
werden, deren Frequenzbereich im Mikrowellen-
bereich liegt, und der Kernspin, der in der NMR,
oder Kernspinresonanz untersucht wird, wobei
die Frequenzen im Bereich von einigen MHz bis
zu 800 MHz liegen. Bei den magnetischen Dipol-
momenten handelt es sich um statische Dipole,
welche auch ohne ein dufieres Feld existieren.

Die Dipolmomente sind die stirksten Momente
der meisten Materialien, sofern sie nicht (z.B. aus
Symmetriegriinden) verschwinden. In diesen Fél-
len konnen hohere Momente eine Rolle spielen,
wie z.B. das elektrische Quadrupolmoment oder
das magnetische Oktupolmoment.

Bei anderen Sonden als elektromagnetischer
Strahlung kénnen auch andere Wechselwirkun-
gen eine Rolle spielen. Im Falle von Neutronen
ist z.B. die dominante Wechselwirkung die starke
Kernkraft.

1.4.3 ~-Strahlen

~v-Strahlen, also der Teil des elektromagnetischen
Spektrums mit der hochsten Energie, wird zum
einen zur Analyse von radioaktiven Materiali-
en verwendet. Wenn ein Kern ~-Strahlen emit-
tiert, geht er von einem angeregten, meist meta-
stabilen Zustand, in einen energetisch niedriger
liegenden Zustand iiber. Die dabei freiwerden-
de Energie weist ein Spektrum auf, dessen Zen-
tralfrequenz durch die Energiedifferenz der bei-
den Zustande gegeben ist und dessen Breite u.a.

12
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57Ca

137 keV

(T=270 Tage)

14,4 keV

0 keV
3TRe

Abbildung 1.12: Kernzustéinde und Energiediffe-
renzen fiir den Zerfall *"Co —
57Fe.

durch die Lebensdauer der Zustande.
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Abbildung 1.13: Energie und Intensitéiten von -
Strahlen fiir einige Isotope.

Durch die Messung des Spektrums der emittier-
ten Strahlung kann man deshalb feststellen, wel-
cher Kern zerfallt.

In der Figur ist das y-Spektrum von 23°U gezeigt.
Ein beriihmter Fall, wozu dies verwendet wer-
den kann ist das Beispiel der kalten Fusion. Hier
wurde das v -Spektrum als "Beweis” aufgefiihrt,
dass bei dem Experiment wirklich verschiedene
Wasserstoflisotopen verschmolzen worden waren.
Allerdings zeigt dieses Beispiel auch gleich, dass

23517 (97%)

I
!
‘ ||IJ|I
Y
! |'|

|
JO
J'nl||ﬂm*'|l"w | JL Vool Lt '.,.4**4 Iﬂ_?,«h..

4B

Counfts

I
|
e

1
T B 07 2B c43 &0 ARE ME A

Energie/ keV

=] a3E =

Abbildung 1.14: v-Spektrum von 25U,

man bei solchen Messungen genau wissen muss,
was man wirklich misst, und die erhaltenen Da-
ten im Detail diskutieren.

AF /neV
-250 0
1

-500 250 500 ©Fe04film
1 1 1 1

relative Intensitiat / %

Geschwindigkeit / mm/s

Abbildung 1.15: Mossbauer-Spektrum
diinnen FesO3-Films.

eines

Eine weitere spektroskopische Anwendung der -
Strahlen ist die Mossbauerspektroskopie. Hierbei
werden y-Strahlen von metastabilen Atomkernen
emittiert und von den entsprechenden Kernen im
Grundzustand wieder absorbiert. Man kann die
Kerne und das Material darum so auswéhlen,
dass die Absorption / Emission extrem scharf
ist und auf diese Weise Resonanzlinien erhalten,
die eine relative Breite Av/v < 10713 aufweisen.
Dies war fiir lange Zeit die héchste bekannte Auf-
l6sung im gesamten Spektralbereich und wurde
u.a. fiir Préazisionsmessungen verwendet, welche
eine Bestitigung der Relativitétstheorie erlaub-
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ten.

Abbildung 1.16: y-Bild des Himmels (CGRO Sa-
tellit).

~-Strahlen spielen auch in der Astronomie ei-
ne wichtige Rolle. In der Figur ist das Bild des
Himmels im hochenergetischen Bereich des Spek-
trums dargestellt. Die hellsten Quellen erschei-
nen in der galaktischen Ebene.

1.4.4 Rontgenstrahlen

Rontgenstrahlen werden in erster Linie fiir Beu-
gungsexperimente eingesetzt, wobei die Wel-
lenldnge im wesentlichen die Art und Stérke
der Wechselwirkung bestimmt, wahrend die Fre-
quenz nur eine sekundéare Rolle spielt.

Die oszillierenden elektrischen Felder der Ront-
genstrahlen regen in der Elektronenhiille eine Os-
zillationsbewegung an. Die Elektronen strahlen
dabei als beschleunigte Ladungen wiederum ein
Feld ab. Da die Elektronen in diesem Zusammen-
hang als quasi-frei betrachtet werden konnen ist
die Wechselwirkung nur wenig abhéngig von der
Wellenlénge.

Rontgenstrahlen kénnen aber auch fiir Ront-
genfluoreszenz eingesetzt werden. Hierbei wer-
den Elektronen aus niedrig liegenden Schalen der
Atome angeregt, worauf in einem kaskadenarti-
gen Prozess Elektronen aus héheren Schalen hin-
unterfallen und die frei gewordene Position ein-
nehmen. Dabei werden mehrere Photonen niedri-
gerer Energie frei, welche gemessen werden kon-
nen. Damit kobnnen Atome einer bestimmten Sor-

s nsenaie

Bsp.: Wolfram

23 M-Schale

K,-Strahlung = 58 keV

Minimale
Anregungsenergie

113 L-Sehale

=T70KkeV

\m‘s K-Schals

Abbildung 1.17: Rontgenfluorezenz an Wolfram.

te in fast jeder chemischen Umgebung beobach-
tet werden.

1.4.5 Sichtbares Licht

—

Zustinde und Systeme

IlZlE

Laserlicht bringt
ein System in
energetisch
héherliegende
Zustinde

Atome

Halbleiter
L

VB

Abbildung 1.18: Laserspektroskopie: ~ Messung
von Energiedifferenzen
optischen Photonen.

mit

Mit ultraviolettem und sichtbarem Licht werden
hoher liegende Elektronen, insbesondere Valen-
zelektronen, in elektronisch angeregte Zustéande
gebracht. Dies kann sowohl in Atomen und Mo-
lekiilen im gasformigen Zustand geschehen, wie
auch in Flissigkeiten und Festkérpern. Die Po-
sition der Resonanzlinien gibt dabei Aufschluss
iiber die Energien der beteiligten Zusténde, wéah-
rend die Form von der Lebensdauer der Zustéan-
de abhéngt. In kondensierter Materie erhélt man

14
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auch Informationen iiber die Umgebung der Ato-

jonizalicn

£

h
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Absorption

Mol AMe 4881

nm

Abbildung 1.19: Absorptions- und Emissionsli-
nien in atomarem Wasserstoff.

In der Figur ist das bekannte Beispiel des Was-
serstoffatoms dargestellt. Je nachdem ob Licht
absorbiert oder emittiert wird erhalt man hel-
le oder dunkle Banden bei den entsprechenden
Wellenléngen.

[ ]
\

'm 527 Hz @ 243nm
| \I“—

[ e
m/ \
T

e ]
drmesdal &5531 %’M?bmﬂﬁﬂdal ‘- EEERREE
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Laser-Verstimmung [kHz@243 nm]

Abbildung 1.20: Absorptionslinie  des  1s-2s
Ubergangs im Wasserstoffatom
(Bild aus Nobelpreisvortrag
Hénsch).

Waéhrend Resonanzlinien freier Atome sehr
schmal sind (typischerweise Av/v < 1078, in der
gezeigten Figur ist Av/v = 4.3 - 10713) konnen
die Linien in Festkorpern und Fliissigkeiten sehr
breit werden (Av/v =~ 0.1), da die Wechselwir-
kung mit der Umgebung die Energien der Zu-
stdnde verschiebt.

1.4.6 Infrarot

Bei noch grofseren Wellenldngen Energien rei-
chen die Energien nicht mehr aus fiir die An-
regung von elektronischen Ubergéingen. Man ge-
langt dann in den Bereich der Vibrationsiiber-
gange. Bekanntlich ist die Frequenz eines klassi-
schen Pendels gegeben durch

_ S
w = )
m

wobei f die Kraftkonstante und m die bewegte
Masse darstellt. Je grofer die Masse desto kleiner
wird also die Frequenz des entsprechenden Oszil-
lators. Da atomare Massen um rund 4 Gréfen-
ordnungen schwerer sind als eine Elektronenmas-
se erwarten wir Frequenzen, die um 2 Grofenord-
nungen unterhalb der elektronischen Frequen-
zen liegen. Diese "naive” Erwartung entspricht
auch in etwa den beobachteten Verhiltnissen.
Als Richtwert liegt die elektronische Anregung
des Elektrons im Wasserstoff bei ca. 100 nm,
wahrend die energiereichste vibratorische Anre-
gung (1H-Streckschwingung) bei ca. 3.3 ym er-
scheint. Aus den gemessenen Spektren kdnnen
Kraftkonstanten und Massen bestimmt werden.

T
Eoon ber i C-O symmetric Hretch C-H strefch
A o
%@ ‘g% 5
C-O asymmetric slrelcl\ CH ip bend HE
CuO forsion

Abbildung 1.21: Molekuare Schwingungen.

Entsprechend niedrigere Energien erhélt man fiir
flachere Potentiale, d.h. geringere Riickstellkraf-
te oder grofere Massen.

Die Frequenzen von Normalschwingungen von
Molekiilen lassen sich nach relativ einfachen
semiempirischen Regeln abschétzen. Die Mes-
sung von Schwingungsspektren ist deshalb zu
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5i-E st

Abbildung 1.22: Ubersicht iiber die wichtigsten
IR~Absorptionsbanden.

einem wichtigen analystischen Werkzeug gewor-
den. Grundsatzlich gehort aber jede Resonanz-
linie mit einer Normalschwingung, an der sémt-
liche Kerne beteiligt sind. Eine Ubersicht iiber
die Normalschwingungen einiger Molekiile ist auf
dem Internet verfiigbar, unter Animated Infra-
Red Spectroscopy (AIRS) http://www.cem.msu.
edu/ parrill/AIRS /name_ list.html.

molekulare Absorptionshande

D etail mit hoher Aufljsung
(FTIR)

1.560 050

1561 760 Mz

Abbildung 1.23: Einzelne IR Bande eines Gases;
unten: Detail mit hoher Auflo-
sung.

In Gasen, bei wo Stofe selten sind, kdnnen
Schwingungsspektren sehr hohe Auflésung ha-

ben, wie in der Figur gezeigt. Solch hoch aufgels-
ste Spektren erhilt man nicht mit konventionel-
len Spektrometern, sondern man benétigt Laser
oder Fouriertransform-Spektrometer, welche ein
Interferometer enthalten.

Wenn das Potential gegen Null geht erhélt man
den Fall der freien Translationsbewegung. Hier
ist die Anregungsenergie Null, d.h. die Energie-
verteilung ist kontinuierlich.

1.4.7 Mikrowellen

Auf einer noch niedrigeren Skala, im Mikrowel-
lenbereich, sind die Photonenenergien zu klein
um Bewegungen anzuregen, die in einem Poten-
tial stattfinden. Rotationsbewegungen freier Mo-
lekiile unterliegen keinem Potential. In Analogie
zur kinetischen Energie der Translation schreibt
man
h?L?
2

wobei I das Tragheitsmoment des Molekiils dar-
stellt und AL den Drehimpuls.

H =

Der Drehimpuls eines Molekiils ist aber quanti-
siert, d.h. ein Molekiil kann Drehimpuls nur in
Form einzelner Quanten aufnehmen.

—

~

=

— & co

) Tg= 40K

& E

:D

=

=

[ — Spektrum g

20 P Frequenz / GHz

| | | | Frequenz

10—

Abbildung 1.24: Rotationsenergie und Rotati-
onsspektrum fir lineare Mole-
kiile (schematisch).

Die Energie der Rotationszusténde ist

h2
E,=J(J+1)—

3 JJ=0,1,2,..
217 y Ly 4y
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und die entsprechenden Ubergangsenergien sind
somit

2
21
Literatur: M. Weissbluth, ’Atoms and molecu-
les’, Academic Press, San Diego (1978).

AE, =2(J +1)

Wir berechnen als Beispiel das Rotationsspek-
trum von 127Iy. Dafiir berechnen wir zunichst
des Tragheitsmoment. Die einzige relevante
Komponente des Tragheitstensors ist diejenige
beziiglich der Achse senkrecht zur Symmetrie-
achse des Molekiils. Das Trégheitsmoment be-

tragt

I=2mr? =2-127-1.67-107%7(1.35-10710)2
=8-10"%m?kyg.

Die Einheit der Rotationsenergie betragt damit
h? 10768

— _ —25
ol ~ 16105 00

In Frequenzeinheiten entspricht dies

AE  6-107%

= =10s ' =1GHz>.
h 6103 5 “

Av =

Die Ubergangsfrequenzen liegen somit im Mi-
krowellenbereich. Allerdings ist dieses Molekiil
schwierig zu messen, da es kein permanentes Di-
polmoment besitzt.

Fiir nichtlineare Molekiile wird das Trégheitsmo-
ment zu einem Tragheitstensor und das Spek-
trum entsprechend komplizierter.

Aus den gemessenen Rotationsspektren freier
Molekiile kann man somit das Tragheitsmoment
bestimmen. Da die Massen bekannt sind kann
dariiber somit auch die molekulare Struktur be-
stimmt werden. Allerdings ergibt das Mikrowel-
lenspektrum eines Molekiils zunéchst nur drei
Hauptelemente des Tragheitstensors, unabhén-
gig von der Komplexitat des Molekiils, wahrend
die Struktur durch 3N — 6 Parameter definiert
ist. Die fehlenden Parameter kénnen prinzipiell
iiber isotope Substitution bestimmt werden. Al-
lerdings ist dieses Verfahren zur Strukturbstim-
mung nur fiir sehr einfache Molekiile wirklich
praktikabel.

CH,0H
Tp=40K

100 200 300

Frequenz / GHz

Abbildung 1.25: Rotationsspektrum von Metha-
nol (CH3OH).

1.4.8 ESR
B Y
Prinzip Ausfiihrung
Die magnetische Resonanz Statisches Magnetfeld
erzeugt und misst Ubergiinge (supraleitender
zwischen unterschiedlichen Magnet)
Spinzustinden, die durch
rf-Feld

eine exernes Magnetfeld anf-

gespalten werden, ~10 MHz- 100 GHz

Abbildung 1.26: Prinzip der magnetischen Reso-
nanz.

Energien im Mikrowellenbereich koénnen aber
nicht nur Rotationsiibergdnge anregen, sondern
auch Ubergéinge zwischen unterschiedlichen Zu-
stdnden eines molekularen oder atomaren ma-
gnetischen Momentes. Die Wechselwirkung zwi-
schen magnetischen Momenten und einem &ufse-
ren Magentfeld ist so schwach, dass Felder im
Bereich von einem oder mehreren Tesla bendtigt
werden um energetische Aufspaltungen im Mi-
krowellenbereich zu erhalten. Fiir ein freies Elek-
tron (g=1) betragt die Zeemanenergie

hv = upB.
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Der Proportionalitatsfaktor ist das Bohrsche
Magneton

e

2m

_ 1.6-10719C 10734 s
- 2:9-103Tkg

=9.27-1072*Am?,

UB =

welches die Dimension eines magnetischen Dipols
(resp. Ringstroms) besitzt.

Wir konnen diese Einheit umrechnen mit AsV =
Jund T =Vs/m? , d.h.

9271072 Am? = 9.27.1072*J/T = 14GHz/T .

In dieser Form gibt die Grofle die Resonanzfre-
quenz in einem Magnetfeld von 17 an.

Fiir einen Spin muss diese Energie mit dem g-
Faktor multipliziert werden, welcher fiir einen
freien Elektronenspin etwas mehr als 2 betragt.
In einem Material wird er durch die Spin-Bahn
Wechselwirkung und durch die Wechselwirkung
mit anderen Elektronen modifiziert.

Cytochrom

ESR Spekirum
@ 14 GHz

a4
Magmetfeld / T

08

Abbildung 1.27: Elektronenspin in Cytochrom.

Die Elektronenspinresonanz erlaubt die Bestim-
mung der elektronischen Struktur, insbesonde-
re die Verteilung eines ungepaarten Valenzelek-
trons. Natiirlich kann man Elektronenspinreso-
nanz nur dann untersuchen, wenn ein Spin vor-
handen ist. Dies schliefft insbesondere sémtliche
Molekiile mit geschlossenen Schalen aus. Inter-
essante Untersuchungsobjekte findet man insbe-
sondere bei Biomolekiilen, wo Radikale z.B. in
der Photosynthese vorkommen. Auch in Festkor-
pern findet man héufig Defekte, welche lokalisier-
te paramagnetische Zentren erzeugen.
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Abbildung 1.28: Anderung des g-Faktors
GaAs Quantenfilmen mit der
Dicke der Filme.

n

In Halbleitern sind die g-Faktoren der Leitungs-
elektronen von der Bandstruktur abhéngig. In
diinnen Filmen von GaAs, sogenannten Quan-
tenfilmen, findet man z.B. dass der g-Faktor von
+0.4 bis -0.4 variiert. Dies héngt u.a. davon ab
wie weit die Wellenfunktion in die Barriere ein-
dringt, welche einen anderen g-Faktor aufweist

als das GaAs.

Da die Resonanzfrequenz proportional zur Feld-
starke ist, wird der Frequenzbereich durch die
vorhandenen Magnetfelder bestimmt. Weitere
technische Randbedingungen sind durch die Ge-
rate zur Erzeugung und zum Nachweis der Mi-
krowellen gegeben. Kommerzielle Gerdte benut-
zen heute Frequenzen im Bereich von etwa 9 bis
rund 90 GHz. In Forschungslaboratorien stehen
Geréte, welche bei Frequenzen bis zu 600 GHz
arbeiten.

1.4.9 NMR

FEine weitere Stufe zu niedrigeren Frequenzen
fihrt zu Radiofrequenzen, also zu Frequenzen
unterhalb von 1 GHz. Hier findet man Kern-
spiniibergénge. Aufgrund der héheren Masse des
Kerns sind deren magnetische Momente p = %
schwacher als diejenigen des Elektrons und die
entsprechenden Ubergangsfrequenzen niedriger.
Das entsprechende Arbeitsgebiet wird als Kern-
spinresonanz oder NMR bezeichnet. Man be-
nutzt fir diese Experimente moglichst hohe Ma-
gnetfelder, wobei man heute Felder bis etwa 20 T

erreicht. Die entsprechenden Resonanzfrequen-
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1 Einfiihrung

zen héangen vom Kern ab, wobei unterschiedliche
Isotopen unterschiedliche Kopplungskonstanten
und damit Resonanzfrequenzen aufweisen. Ein
Kernresonanzspektrometer muss deshalb immer
einen sehr breiten Bereich von Frequenzen ab-
decken.

Die Kernspinresonanz erlaubt primér die Mes-
sung der Frequenz von Kernspiniibergangen. Die
Ubergangsfrequenzen liegen hierbei im Bereich
von einigen MHz bis zu einigen 100 MHz, wah-
rend die Linienbreiten sehr vom System abhén-
gen. In Fliissigkeiten sind Breiten von weniger als
einem Hertz moglich, d.h. man erreicht eine Auf-
16sung von einigen ppb (107Y). Aufgrund dieser
hohen Auflésung kann dabei sehr genau die Stér-
ke des lokalen Magnetfeldes bestimmt werden.
Diese héngt wiederum von der lokalen Struktur
ab, sowie von Kopplungen an benachbarte Spins.

Die physikalischen Grundlagen dieser Art von
Experimenten sind seit den Pionierarbeiten von
Bloch, Hahn, usw. vor bald 50 Jahren im We-
sentlichen bekannt. Trotzdem wird auf diesem
Gebiet noch intensiv gearbeitet. Die meisten Ex-
perimente, zielen aber nicht mehr auf ein besse-
res Verstédndnis der Grundlagen ab, sondern ver-
suchen die magnetische Resonanz auf die unter-
schiedlichsten Systeme anzuwenden.

Struktur und Dynamik von Molekiilen

L
—J—

Abbildung 1.29: Zwei Anwendungen der NMR.

Der Grund dafiir, dass die magnetische Reso-
nanz fir die Untersuchung so vieler unterschied-
licher Systeme so niitzlich geworden ist, liegt im
Wesentlichen darin, dass die Spinsysteme zwar
ziemlich gut, aber nicht perfekt von den iibri-
gen Freiheitsgraden des Systems entkoppelt sind.

Die Entkoppelung erlaubt eine theoretische Be-
schreibung der Dynamik des Spinsystems, wel-
che wesentlich vollstandiger und exakter ist, als
wir uns aus anderen Bereichen der Physik ge-
wohnt sind. Dabei brauchen wir nur die Spin-
Freiheitsgrade explizit zu beriicksichtigen; die
rdumlichen Freiheitsgrade erscheinen nur in der
Form von Parametern im Hamiltonoperator des
Systems. Dass sie aber erscheinen, zeigt, dass die
Entkoppelung nicht vollstdndig ist. Und genau
diese Restkopplung erlaubt uns, iiber die spek-
troskopischen Messungen Riickschliisse auf die
Struktur und Dynamik der untersuchten Sub-
stanzen zu ziehen.

1.4.10 Informationsgehalt der NMR

So kann die genaue Resonanzfrequenz Aufschliis-
se iiber die elektronische Struktur oder loka-
le Feldstéirken geben. Kopplungen zwischen ver-
schiedenen Spins enthalten Informationen iiber
rdumliche Strukturen oder die Natur von che-
mischen Bindungen. Relaxationsraten, resp. Li-
nienbreiten geben Auskunft iiber Bewegungs-
prozesse. Die meisten Anwendungen findet man
immer noch in der Chemie, wo die magneti-
sche Resonanz wohl das wichtigste Hilfsmittel
fiir die Aufkldrung von molekularen Struktu-
ren darstellt. Beispiele und Ubungsaufgaben fiir
die Bestimmung von molekularen Strukturen aus
NMR- und IR Spektren findet man z.B. auf dem
Internet, unter WebSpectra http://www.chem.
ucla.edu/~ webspectra/#Problems.

In einer breiten Offentlichkeit wurde die Kernre-
sonanz in den letzten Jahre sehr viel bekannter
weil auch die Medizin die Moglichkeit entdeckte,
die Kernresonanz zu verwenden. Sie wird dort in-
zwischen als nichtinvasive Untersuchungsmetho-
de fiir verschiedene Anwendungen eingesetzt, vor
allem flir weiche Gewebe. In der Physiologie ver-
wendet man sie in erster Linie als Spektroskopie
zur Aufklarung von Stoffwechselvorgéngen.

Am bekanntesten ist sie aber zweifellos als bild-
gebende Methode in der Form der Kernspin To-
mographie oder MRI (Magnetic Resonance Ima-
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Abbildung 1.30: Kernspintomogramm (MRI-

Bild) eines Gehirns.

ging) geworden. Dabei verwendet man einen Ma-
gnetfeldgradienten um den Ort eines Kernspins
iiber seine Frequenz zu codieren. Das resultieren-
de Spektrum enthélt somit Informationen iiber
die rdumliche Verteilung der Kernspin. Aus einer
geniigend groften Zahl von solchen Projektionen
auf die Richtung des Magnetfeldgradienten kann
man das urspriingliche Objekt rekonstruieren.

MRI kann nicht nur auf Festkorper und Fliis-
sigkeiten angewendet werden, sondern auch auf
Gase, wie z.B. 3He. MRI kann nicht nur fiir die
Darstellung von statischen Strukturen verwen-
det werden, es ist ebenso moglich, zeitabhéangige
Veranderungen zu untersuchen. Dabei nutzt man
die Tatsache dass durch den erhohten Sauerstoff-
verbrauch wahrend eines gedanklichen Prozesses
mehr Sauerstoff ins Gehirn gebracht wird.

1.4.11 Teilchen

Neben elektromagnetischen Wellen kénnen auch
Teilchenstrahlen fiir spektroskopische Untersu-
chungen eingesetzt werden. Zu den wichtigsten
gehoren Neutronen, welche z.B. fiir die Be-
stimmung der Phononen-Dispersionsrelationen
in Festkorpern benutzt werden, Elektronen fiir
die Untersuchung der elektronischen Zustands-
dichte an Oberflichen, und Atome, ebenfalls fiir
Untersuchungen an Oberflachen.

1.5 Laser Anwendungen

Im Rahmen dieser Vorlesungen soll in erster Li-
nie die optische Spektroskopie mit Hilfe von La-
sern diskutiert werden. Allerdings ist es sinnvoll,
sich auch zu iiberlegen, wozu Laser aufserdem
verwendet werden.

1.5.1 Nichtphysikalische
Anwendungen

{ Dateniibertragung
e e
- e ".‘
Laserdrucker
d}- % Laser

Materialverarbeitung Medizin
Unterhaltung Messtechnik

Abbildung 1.31: Anwendungen des Lasers.

Laser werden heute in sehr unterschiedlichen Be-
reichen verwendet. Die volumenméfig wichtigste
Anwendung diirfte die Telekommunikation sein.
Aufterdem spielen sie eine wichtige Rolle in der
Datenverarbeitung (DVD, CD, Drucker, ...), in
der Unterhaltung (Light Shows), Medizintech-
nik, Materialverarbeitung, Messtechnik etc.

1.5.2 Physikalische Anwendungen

Auch in der Physik werden Laser fiir eine Reihe
von nicht-spektroskopischen Anwendungen ein-
gesetzt. Insebsondere die mechanischen Kréfte
von Licht werden zunehmend verwendet, wie z.B.
bei der Laserkiihlung und der Herstellung von
Bose-Einstein Kondensaten. Auch Grofiprojekte
wie die Trégheits-Fusion oder Gravitationswel-
lendetektoren waren ohne spezielle Laser nicht
moglich.
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1 Einfiihrung

Abbildung 1.32: Bose-Einstein Kondensat

Diese vielfiltige Verwendung des Lasers trieb die
Entwicklungsarbeit und fithrte dazu, dass uns
heute auch fiir physikalische Experimente eine
breite Palette von Lasern zur Verfligung steht.
Auferdem stellt jeder dieser Bereiche ein mogli-
ches Berufsfeld fiir einen Laserphysiker dar.
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2 Laser

2.1 Grundlagen

Wenn wir im Folgenden die Wechselwirkung von
Licht und Materie diskutieren werden wir wenig
dariiber sagen, wie das Licht erzeugt wurde. Vie-
le der Aussagen werden unabhéngig von der Art
des Lichtes sein, aber andere Experimente lassen
sich nur mit Hilfe von Lasern durchfiihren.

LASER = Light Amplification by
Stimulated Emission of Radiation

2.1.1 Absorption und Emission

Absorption
_ 9

IS 99 9
Abbildung 2.1: Absorption

In einem quantenmechanischen Bild wird bei der
Absorption von Licht ein Photon vernichtet und
dadurch ein materielles System aus einem niedri-
gen (meist aus dem Grundzustand) in einen ener-
getisch hoher liegenden Zustand gebracht. Dar-
aus resultiert eine Abschwéchung des Lichtes mit
der Wahrscheinlichkeit

dl

—kIN,
z

wobei N, die Population des Grundzustandes
[Ny] = m™3 und x den Absorptionsquerschnitt
darstellt.

Beim inversen Prozess geht das System aus dem
angeregten Zustand in den Grundzustand iiber
und emittiert dabei ein Photon. Dieser Prozess

spontane Emission
"

Abbildung 2.2: Spontane Emission

AN

Q@D @ @0 9909

stimulierte Emission

_ @
W»mw

Abbildung 2.3: Stimulierte Emission.

ARf=

kann ohne &ufsere Einwirkung stattfinden und
wird dann als spontane Emission bezeichnet.

Emission kann aber auch stimuliert erfolgen: in
diesem Fall induziert ein Photon den Ubergang.
Das emittierte Photon wird dabei eine Kopie des
einfallenden Photons. Insbesondere sind Polari-
sation, Phase und Impuls identisch fiir die beiden
Photonen. Somit erfolgt in diesem Fall eine Ver-
starkung des einfallenden Lichtes

dl
% = HINE,

wobei N, die Population des angeregten Zustan-
des darstellt.

2.1.2 Inversion und Verstarkung

Ein Laser verwendet mehrfache stimulierte Emis-
sion um ein intensives optisches Feld zu erzeugen.
Dazu muss das Licht mehrfach durch ein verstéar-
kendes Medium geschickt werden.

Neben dem aktiven Medium umfasst ein Laser
weitere Elemente, so insbesondere Spiegel, wel-
che einen Resonator definieren. Sie dienen da-
zu, den entstehenden Laserstrahl mehrfach durch
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Spiegel 1 tives Medium P
Pumpe

Abbildung 2.4: Funktionsprinzip des Lasers.

das aktive Medium zu lenken, so dass die Ver-
starkung grofs genug ist. Der Resonator wird
nicht benétigt, wenn die Verstirkung bei ei-
nem einzelnen Durchgang grofs genug ist. Dies
ist jedoch nur bei wenigen Lasertypen der Fall,
z.B. bei dem geplanten Freie Elektronen Laser
am DESY. Weiterhin wird eine Pumpquelle be-
notigt, welche die Populationsinversion erzeugt.
Dazu kann man in besonders geeigneten Fallen
elektrischen Strom verwenden. In vielen Féllen
wird aber auch Licht verwendet, entweder von
einer klassischen Blitzlampe oder von einem an-
deren Laser.

Das aktive Medium eines Lasers kann nur dann
verstiarken, wenn die Verstarkung aufgrund der
induzierten Emission hoher ist als die Abschwa-
chung aufgrund der Absorption. Beide treten
in einem gegebenen Medium mit der gleichen
Wahrscheinlichkeit auf.

Uber eine infinitesimale Streck dz dndert das ak-
tive Medium die Lichtintensitat um

I
- =rI(N,~N,).

Somit resultiert eine Verstiarkung wenn N, >
N, .
g

Um eine Inversion zu erzeugen muss dem System
Energie zugefiihrt werden um die Atome in den
angeregten Zustand zu bringen. Dies kann nicht
auf demjenigen Ubergang geschehen, welcher fiir
die Lasertéatigkeit verwendet wird, sondern muss
auf einem Ubergang hoherer Energie geschehen.
Aus dem oberen Zustand des Pumpiibergangs
sollte das System mit hoher Effizienz in den obe-
ren Zustand des Laserniveaus iibergehen. Dieser
Ubergang kann z.B. ein Vibrationsiibergang sein

DD
Pumpe Laser
e 1* )
299 spontan

Abbildung 2.5: Laserzyklus.

(z. B. im Ti:Sa Laser) oder er kann stokinduziert
sein (z.B. HeNe Laser). Die Population des un-
teren Laserzustandes muss ebenfalls durch spon-
tane Prozesse wieder entleert werden, damit die
Populationsinversion aufrecht erhalten bleibt.

2.1.3 Die Lasergleichung

Erreicht man auf diese Weise, dass das einfal-
lende Licht verstarkt wird, so muss die Verstéar-
kung zunéichst die Verluste ausgleichen, welche in
jedem Resonator anfallen, u.a. durch Absorpti-
on und Streuung, Beugungsverluste, sowie durch
die Auskopplung. Als einfaches Modell fiir die
Verluste konnen wir annehmen dass bei jedem
Umlauf im Resonator ein konstanter Anteil —Ap,
des Lichtes verloren geht. Pro Umlauf &ndert sich
dann die Intensitat insgesamt um

AI = I[kd(Ne — Ng) — Ar],

wobei d die Lange des aktiven Mediums darstellt.
Verstarkung tritt demnach auf wenn

Ar

d

Positive Verstiarkung fiihrt zu einem exponenti-
ellen Wachstum der Laserintensitéit solange die
hier verwendeten Parameter konstant sind. Na-
tiirlich muss dafiir zunéchst eine nicht verschwin-
dende Anfangsintensitit vorhanden sein. Diese
kommt durch die spontane Emission zustande,
welche hier nicht berticksichtigt wurde.

(Ne - Ng) >

Das exponentielle Wachstum der Laserintensi-
tdt halt an so lange die obige Gleichung gilt.
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Was hier noch nicht berticksichtigt wurde ist,
dass die Emissionsprozesse auch die Populatio-
nen andern. Durch die Zunahme der Laserin-
tensitdt und der damit verbundenen Zunahme
der induzierten Ubergéinge wird die Population
N, des angeregten Zustandes reduziert. Dadurch
stellt sich schlieklich ein Gleichgewicht ein wenn

A
(N~ Ng) = =L,
Bei welcher Intensitdt dieses Gleichgewicht er-
reicht wird hangt u.a. von der Pumpquelle ab,
welche eine endliche Leistung besitzt. Es kann
aber auch durch das Medium bestimmt werden:
Da nur ein Teil der Pumpenergie in der Form von
Laserlicht wieder auf dem Medium austritt wird
bei jedem Laserprozess im aktiven Medium auch
Energie frei, was zu einer Erwérmung fiihrt. Die
erreichbare Leistung ist deshalb haufig dadurch
limitiert dass man das aktive Medium nicht mehr
starker pumpen darf ohne Schéden zu erzeugen.

Séattigung

PLa ser

1 = dy/dx

differentielle

Schwelle Effizienz

l

P

ein

Abbildung 2.6: Ausgangsleistung vs. Eingangs-
leistung.

Eine typische Eingangs - Ausgangsleistungskur-
ve enthélt einen Bereich unterhalb der Laser-
schwelle, einen Bereich konstanter differentieller
Effizienz und einen Bereich der Sattigung, wo die
Ausgangsleistung kaum oder gar nicht mehr zu-
nimmt.

2.1.4 Historische Entwicklung

Auf die Moglichkeit, einen Laser zu bauen, ha-
ben Schawlow und Townes 1958 hingewiesen. Die

1917  Albert Einstdn liefert die erste theoretische Beschreibung der

stimulierten Emission

1958  Vorschlag zur Verstirkung durch stimulierte Emission im

optischen Bereich (A.L. Schawlow und C.H. Townes )
1959  Vorschlag zur Verwirklichung eines Gaslasers (A. Javan )

1959  Vorschlag zur Verwirklichung eines Halbl diterlasers

(N.G. Basov, B.M. Wul, J.N. Popov)

1960
1961

erster Festkirperlaser (Rubinlaser) (T.H. Maiman)
erster He-Ne Laser {(A. Javan, W. Bennett, D.R. Herriott)

1964 Nobdpreisan C.H. Townes, N.G. Basov , A.M. Prokhorov

Hforfund amental workin the fiel of quanium electronics, which has led to the
construction of oscillators and amplifiershased on the maserlaser p rinciple™

Abbildung 2.7: Entwicklung des Lasers.

Entwicklung lief danach sehr schnell: nach nur
2 Jahren erfolgte die erste Demonstration. Die
Moglichkeiten, die sich durch die neuartige Licht-
quelle ergaben wurden schnell erkannt. Es wur-
den dementsprechend eine Reihe von weiteren
Lasertypen entwickelt, und parallel dazu wurden
die neu entwickelten Gerdte angewendet, z.B. in
der Medizin. Nach nur 6 Jahren wurde diese Ent-
wicklung mit dem Nobelpreis ausgezeichnet.

2.1.5 Eigenschaften von Laserlicht

thermische Quelle
=
-
“ . 5
o =
Frequenz
erzeugt unabhingige Leistung ist iiber grofen Richhmg und Polarisation
toren Frequenzbereich verieilt smdstaususuh verteilt
Laser

Intensitiit

W

Frequenz

Frequenz, Polarisation und
Richtung sind identisch

t identische
tonEn

erze Lagerlicht kann leicht kollimiert

und folussiert werden

Abbildung 2.8: Eigenschaften von klassischem
und Laserlicht

Waihrend auch eine Lampe ein intensives Licht-
feld erzeugen kann, sind im Falle eines War-
mestrahlers die einzelnen Photonen unabhéngig
voneinander, wahrend im Laser im Idealfall alle
identisch sind. Die stellt den wichtigsten Unter-
schied zwischen einer klassischen Lichtquelle und
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einem Laser dar. Man kann dies auf verschiedene
Weise ausnutzen.

Das Phénomen wird allgemein als Kohérenz be-
zeichnet; damit bezeichnet man wohl definier-
te Phasenbeziehungen. Fixe Phasen gibt es im
Laserlicht zwischen einzelnen Punkten im Raum
(rdumliche Kohérenz) und zwischen unterschied-
lichen Zeiten (zeitliche Kohérenz). Die zeitliche
Kohérenz sagt im Wesentlichen, dass das Laser-
feld sehr monochromatisch ist, d.h. ein schmales
Frequenzspektrum aufweist. Die raumliche Ko-
hérenz ermoglicht Messungen, bei denen die In-
terferenz von unterschiedlichen Lichtfeldern ge-
nutzt wird. Dazu gehort u.a. auch die Fokussie-
rung oder Kollimierung eines Laserstrahls.

2.2 Moden und Resonatoren

2.2.1 Longitudinale Moden

Verluste

Verstirkung

Abbildung 2.9: Die Verstirkung eines aktiven
Mediums variiert mit der Wellen-
lange.

Jedes aktive Medium eines Lasers besitzt eine
gewisse Bandbreite, liber welches es verstérken
kann. Man bezeichnet dies als die Verstarkungs-
bandbreite. In vielen Féllen will man aber mog-
lichst schmalbandiges Licht erzeugen. Dann ist
es notig, die Bandbreite einzuschrinken. Ein er-
ster Schritt dazu ist automatisch gegeben durch
die Struktur des Laserresonators.

Aufgrund der Randbedingungen (z.B. Knoten an
den Spiegeln) besitzt jeder Resonator bestimm-
te Moden. Der wichtigste Resonatortyp besitzt
die gleichen Moden wie der Fabry-Perot Reso-
nator (bekannt aus PIII). Normalerweise gibt

W

Modenabstand

n-1 n n+1

Verstarkung

A

Abbildung 2.10: Resonatormoden

es viele Moden innerhalb der Verstarkungsband-
breite, auf denen der Laser arbeiten kann. Bei
einem Farbstofflaser z.B. betrdgt die Verstéar-
kungsbandbreite eines Farbstoffes je nach Farb-
stoff etwa 20nm. Der Modenabstand liegt bei
etwa 80 M Hz. Somit befinden sich rund 200000
Moden im Bereich der Verstarkungsbandbreite.

2.2.2 Transversale Moden

Ein wirklicher Laser hat eine endliche Grofe.
Deshalb spielt auch die Divergenz des Laser-
strahls und die transversale Verteilung der In-
tensitéit eine Rolle. Die meisten Laserresonatoren
verwenden gekriimmte Spiegel, welche innerhalb
des Resonators einen oder mehrere Foci erzeugen
um einen moglichst hohen Anteil des Lichts im
Resonator zu halten.

stabiler Resonator %Y Feldverteilung
l‘g - E >
>

instabiler Resonator

Abbildung 2.11: Stabiler und instabilser Resona-
tor.

In der oberen Halfte der Figur ist dargestellt,

25



2 Laser

wie in einem idealen Resonator die Lichtintensi-
tat verteilt ist. Die Divergenz des Strahls wird
durch die beiden Spiegel exakt kompensiert. Be-
trachtet man einen “Lichtpuls” (dargestellt als
diinne Scheibe), so ist seine Ausdehung nach ei-
nem Umlauf exakt gleich.

In der unteren Hélfte der Figur ist die gegentei-
lige Situation dargestellt: in diesem Fall verlasst
ein Teil des Lichtes den Resonator, da es nicht
auf den zweiten Spiegel trifft. Solche Resonato-
ren kann man nur in Systemen mit entsprechend
hoher Verstiarkung verwenden.

Abbildung 2.12: Tranversale Moden

Neben der longitudinalen Modenstruktur be-
sitzen Resonatoren auch eine transversale Mo-
denstruktur. Die einzelnen Moden unterscheiden
sich durch die Zahl der Knotenlinien (siche rech-
te Bildhalfte). Die linke Bildhélfte stellt eine
alternative Betrachtungsweise dar: bei héheren
Moden muss das Licht als klassischer Strahl meh-
rere Umléaufe durchfiihren, bis es sich wieder am
Ausgangspunkt befindet.

Gesamt-Modenstrukiur
0 longitudinal er Modenahstand
1

transversaler 2
Modenahstand 3
q

Abbildung 2.13: Frequenzspektrum von longitu-
dinalen und transversalen Mo-
den.

n=

Frequenz o

Genau wie die longituinalen Moden besitzen
auch die transversalen Moden unterschiedliche
Frequenzen. Die Absténde zwischen diesen Mo-
den konnen je nach Resonatortyp grofer oder
kleiner sein als zwischen den longitudinalen Mo-
den. In der Figur ist ein typischer Fall darge-

stellt: jede Mode wird jetzt durch eine longitu-
dinale und zwei transversale Quantenzahlen spe-
zifiziert. Fir effiziente Laseroperation sollte nur
die Grundmode (00) angeregt sein.

Variable Modenstruktur in einem Ar-Tonen Laser

Abbildung 2.14: Modenstruktur eines Ar-
Tonenlasers. Die iiberlagerten
Bilder zeigen die Schwankungen
auf.

Diese groke Zahl von Lasermoden fiihrt zu ei-
ner Reihe von unerwiinschten Schwankungen:
sind mehrer Moden gleichzeitig aktiv, so fiihrt
die Interferenz zwischen den Feldern mit unter-
schiedlichen Frequenzen zu einem Schwebungssi-
gnal, dem "mode-beating”. Andere Efffekte sind
“mode-jumps”: Der Laser springt von einer Mode
auf eine andere.

|

Abbildung 2.15: Polarisationsmoden in einem

HeNe Laser,

In diesem Beispiel sieht man sehr schén den
Wechsel zwischen zwei Polarisationsmoden in ei-
nem HeNe Laser. Dabei handelt es sich um zwei
Moden, welche identische rdumliche Struktur
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aufweisen (longitudinal und transversal), aber
orthogonale Poalrisation. Dies tritt in HeNe La-
sern haufig auf, ist in anderen Lasern aber eher
untypisch: in den meisten Fallen besteht enthalt
der Resonator Elemente, welche eine Poalrisation
bevorzugen (z.B. Fenster, die unter dem Brew-
sterwinkel orientiert sind). Dadurch wird die an-
dere Polarisation effektiv unterdriickt.

2.2.3 Schmalbandige Laser

Wenn man den Laser so optimieren will, dass er
nur auf einer dieser Moden arbeitet und damit
moglichst schmalbandiges Licht erzeugt, muss
man weitere frequenzselektive Elemente in der
Resonator bringen. Damit kann man erreichen,
dass alle Photonen, welche vom aktiven Medi-
um emittiert werden, in die gleiche Mode des
Resonators emittiert werden. Im Idealfall haben
sie somit alle die gleiche Frequenz. In der Pra-
xis muss man mehrere solche frequenzselektiven
Elemente kombinieren.
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Abbildung 2.16: Resonator eines Farbstofflasers
mit modenselektiven Elemen-
ten,

Die Figur stellt ein Beispiel dar: hier werden zwei
Etalons, d.h. Platten unterschiedlicher Dicke in
den Resonator gebracht. Fiir Wellenléngen, bei
denen die Dicke der Etalons ein ganzzahliges
Vielfaches der halben Wellenldnge darstellt, wird
die Transmission maximal. Eines dieser Trans-
missionsmaxima sollte mit der Wellenldnge der
gewiinschten Mode iibereinstimmen. Der Ab-
stand zwischen den Moden ist indirekt propor-
tional zur Dicke des Etalons,

Meist bendtigt man zusétzlich ein breitbandig
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Abbildung 2.17:

abstimmbares Element. In diesem Beispiel wird
dafiir ein Prismenpaar verwendet, typischer sind
abstimmbare Filter, wie z.B. ein Lyot-Filter. In
der Figur ist dargestellt, wie man diese frequenz-
selektiven Elemente kombiniert, um eine Mode
auszuwahlen, welche dann allein iiber der Laser-
grenze liegt.

Schema eines Farbstoff-Ringlasers

Abbildung 2.18: Schematischer ~Aufbau
Farbstoff-Ringlasers

eines

Der Resonator sieht in einem solchen System
deshalb héaufig sehr viel komplexer aus als auf
dem einfachen Schema. In diesem Beispiel ist
ein Ring-Farbstofflaser der Firma Coherent dar-
gestellt. Als aktives Medium dient ein Farbstoff
molekiil. Dieses wird in einer Fliissigkeit gel0st,
welche durch den Resonator gepumpt wird. Die-
ses Zirkulationssystem ist die effizienteste Me-
thode, um die Warme abzufiihren.

In einem linearen Resonator erhilt man stehende
Wellen, welche Knotenlinien aufweisen. An die-
sen Stellen findet keine Verstarkung statt, da hier
keine Emission induziert werden kann. Es ist des-
halb besser, Resonatoren mit umlaufenden Wel-
len zu verwenden. Dies ist moglich, wenn man
den Resonator als Ring aufbaut und mit Hilfe
einer "optischen Diode” eine der beiden Richtun-
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gen etwas abschwécht, so dass die andere Um-
laufrichtung bevorzugt wird.

Mit Hilfe weiterer selektiver Elemente (Galvos,
Etalons, Lyot Filter) stellt man sicher, dass eine
einzelne Mode {iber die anderen dominiert. Lauft
der Laser auf einer einzelnen Mode ("single-mode
operation”), so kann man sich bemiihen, die
verbleibenden Frequenzschwankungen zu redu-
zieren um einen moglichst monochromatischen
Lichtstrahl zu erhalten. Heute erreichbar sind
in kommerziellen Systemen Linienbreiten im Be-
reich von ca. 1M Hz. In unserem Labor lduft ein
System, dessen Linienbreite im Bereich von eini-
gen kHz liegt, und Spezialsysteme erreichen Wer-
te unterhalb von 1Hz. Diese Werte miissen ver-
glichen werden mit der Frequenz des Lichtfeldes
von etwas weniger als 105 Hz.

1H 15-25s Ubergang

s 527 Hz @ 243nm

—
)
I om
.
T |
" n
= = = —=F"" M fananwns" =

T T T T T T T

2 4 6
Laser-Ver stimmung [kHz@243 nm]

Abbildung 2.19: 1s-2s Ubergang im ' H-Atom.

In diesem Beispiel wurde ein schmalbandiger La-
ser verwendet um den 1s-2s Ubergang des Was-
serstoffatoms zu vermessen. Der Ubergang ist be-
sonders interessant weil er sich theoretisch recht
gut berechnen lasst und iiber eine prézise Mes-
sung einige Naturkonstanten wie z. B. die Ryd-
bergkonstante, den Lamb-Shift oder die Fein-
strukturkopplungskonstante a bestimmt werden
koénnen.

2.2.4 Pulslaser

In anderen Féllen moéchte man moglichst kur-
ze Laserpulse erzeugen. Dies erlaubt einerseits

hohe Spitzenleistungen, andererseits gibt dies
die Moglichkeit, schnelle Phanomene zu unter-
suchen. Mit Laborsystemen ("table-top") kann
man heute Leistungen von einigen Terawatt
(10'2W) erreichen, wihrend einzelne Lasersyste-
me bis in den Petawatt Bereich (10'5W) vorsto-
Ren. Hier bemiiht man sich also, dafiir zu sorgen,
dass alle Photonen zur gleichen Zeit erzeugt wer-
den. In der Praxis wichtiger ist wohl die Moglich-
keit, schnelle Prozesse im Bereich von einigen fs
zu untersuchen.

schmalbandiger Laser

Kurzpulslaser

-

Abbildung 2.20: Verteilung der Laserpulse im
Frequenz- und Zeitraum.

Bei einem schmalbandigen Laser bedingt eine
schmale Verteilung im Frequenzraum eine kon-
tinuierliche Operation: das Feld muss eine grofse
Verteilung im Zeitraum (dem fouriertransfor-
mierten Raum) aufweisen. Bei einem Kurzpulsla-
ser hat man umgekehrt eine schmale Verteilung
im Zeitraum. Aus den Eigenschaften der Fou-
riertransformation ist somit klar dass die Vertei-
lung im Frequenzraum breit sein muss (Av At >
1). Ein Puls von 10 fsec Dauer bedingt eine -
Unschérfe von 10 s~! und damit bei einer Wel-
lenldnge von 800 nm etwa ein 200 nm breites
Spektrum. Damit Licht mit einem so breiten
Spektrum erzeugt werden kann muss das aktive
Medium ein entsprechend breites Verstarkungs-
profil besitzen.

Die einfachste Moglichkeit, kurze Pulse zu er-
zeugen, ist die Verwendung kurzer Pumppulse.
Das klassische Beispiel dafiir ist ein Blitzlampen-
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Pumppuls (Blitzlampe)

!

Resultierender Puls eines Rubinlasers mit “spiking”

400
Zeit / ns

1
200

Abbildung 2.21: Pumppuls und resultierender
Laserpuls beim Rubinlaser.

gepumpter Rubinlaser. Damit erhélt man Pulse
mit hoher Energie; allerdings sind sie nicht be-
sonders kurz und die Pulsform ist sehr unregel-
méfig. Diese "Spikes” stellen Oszillationen dar:
die Lichtleistung steigt exponentiell an wenn ei-
ne Inversion vorhanden ist. Durch die zunehmen-
de Laserintensitéit steigt die stimulierte Emis-
sionsrate, die Inversion wird abgebaut und die
Verstarkung geht zuriick. Die Zeitkonstante die-
ses Prozesses wird dominiert durch die Umlaufs-
und Zerfallszeit des Laserresonators. Auf einer
langsameren Zeitskala wird die Inversion durch
den Pumppuls wieder hergestellt und der néach-
ste Spike entsteht.

2.2.5 Giiteschaltung

: : Laserschwellz
Pumpintensitit 7£" - - -;—L— -
Ihversion mitohne A

Gineschalung

-

N
4

Zeit t

Resonatorverlusie’/
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Gitteschalimg
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Abbildung 2.22: Modulation der Verstarkung

Eine Verbesserung erhilt man indem man die
Verluste des Resonator moduliert, z.B. indem

man einen schnell schaltbaren Absorber in den
Resonator einbaut. Man unterscheidet zwischen
aktiven Giitschaltern (z.B. elektrooptische Mo-
dulaturen, akustooptische Modulatoren) und
passiven Giiteschaltern, typischerweise siattigba-
ren Absorbern: in diesem Fall sinkt der relative
Verlust wenn die Intensitét eine gewisse Schwelle
iiberschreitet.

Bei einem aktiven Giiteschalter werden die Reso-
natorverluste hoch gehalten solange der Pump-
Puls dauert. Damit wird verhindern dass der La-
ser die Schwelle tiberschreitet und die Populati-
onsinversion abbaut. Am Ende des Pumppulses,
wenn die Inversion ihren Maximalwert erreicht
hat, werden die Resonatorverluste ausgeschal-
tet. Aufgrund der jetzt sehr hohen Verstdarkung
kann die Laserintensitdt sehr schnell ansteigen,
so dass eine hohe Spitzenleistung erreicht wird
und ein kurzer Puls entsteht. Diese Technik wird
als "Giiteschaltung" oder "Q-switching" bezeich-
net. Damit kénnen Pulse von einigen J Energie
und einigen nsec Lénge erzeugt werden.

Dies ist allerdings nur moglich wenn der Reso-
nator sehr klein gehalten wird: Da der Auskop-
pelspiegel jeweils nur einen Teil des Lichtes aus-
koppelt muss der Puls mehrmals im Resonator
umlaufen bevor er ihn ganz verlassen kann. Mit
einigen nsec Dauer hat man damit eine Grenze
erreicht, welche u.a. durch die Grofe des Reso-
nators limitiert ist. Man kann dies auch im Fre-
quenzraum ausdriicken: ein kiirzerer Puls wiirde
eine breitere Resonatormode bendGtigen.

2.2.6 Modenkopplung

Man kann aber auch in einem grofsen Resona-
tor sehr kurze Pulse erzeugen, deren Dauer kurz
ist im Vergleich zur Zerfallszeit des Resonators
sowie zur Umlaufszeit im Resonator. In diesem
Fall ist die rdumliche Ausdehnung der Pulse so-
mit klein im Vergleich zur Grofse des Resonators.

Dies erreicht man mit Hilfe der Modenkopplung;:
wenn die verschiedenen Moden des Resonators
phasenstarr aneinander gekoppelt sind addieren
sie sich so, dass das Feld meistens verschwindet;
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Abbildung 2.23: Gekoppelte Resonatormoden

lediglich fiir eine sehr kurze Zeit enthélt man ein
endliches Feld, einen kurzen Puls. In einem typi-
schen Laser hat man bis zu einer Million Mo-
den zur Verfiigung (Modenabstand ~ 10% Hz,
Bandbreite~ 10 Hz) und kann damit sehr kur-
ze Pulse erzeugen.

¢5 b AT .

-20 -10 10 20

Zeit (Is)
Abbildung 2.24: fs-Laserpuls.

Die Grenze liegt heute Werte im Bereich von et-
wa 5 fsec. In diesem Fall enthélt der Puls nur
noch etwa 5 Ostzillationen. Dargestellt ist die Au-
tokorrelationsfunktion, welche direkt gemessen
werden kann. Der eigentliche Puls ist noch et-
was kiirzer.

Experimentell bestimmt man die Lénge eines sol-
chen Punktes iiber seine rdumliche Ausdehnung.
Diese betréigt fiir einen Puls von einigen fsec
nur noch wenige pm. Man muss sich einen sol-
chen Laserpuls somit eher als eine "Lichtscheibe"
vorstellen als einen Lichtstrahl. Ein solcher La-
serpuls muss offenbar anders diskutiert werden
als ein kontinuierlicher Laserstrahl. Insbesonde-
re kann man einen solchen Puls nicht einer ein-
zelnen Mode des Laserresonators zuordnen. Die

Pulse konnen besser im Zeitbereich als im Fre-
quenzbereich beschrieben werden. In einem mo-
dengekoppelten Laser lduft ein einzelner Laser-
puls um, von dem mit einer fixen Wiederholra-
te ein Teil ausgekoppelt wird. Somit haben die
einzelnen Pulse einer solchen Pulsfolge eine fixe
Wiederholrate und eine feste Phasenbeziehung.

Die spektrale Breite des Lasers sollte hier im
idealen Fall nur durch das aktive Medium be-
grenzt werden, d.h. der Resonator sollte mog-
lichst breitbandig sein. Dies stellt insbesondere
an die Spiegel einen grofen Anspruch, da diese
ja gleichzeitig eine hohe Reflektivitdt aufweisen
miissen.

2.2.7 Attosekunden-Pulse

In den letzten Jahren ist es auch gelungen, noch
kiirzere Pulse zu erzeugen. Diese entstehen je-
doch nicht in einem Laser, sondern extern.

Intensitéit

500 1 000 1 500 2 000

Zeit / as

Abbildung 2.25: as Pulszug.

Man fokussiert dafiir einen Puls mit sehr hoher
Intensitét in ein Edelgas (z.B. Xe). Aufgrund der
hohen Laserintensitét werden die Atome ionisiert
und die Elektronen bewegen sich quasi-frei im
elektrischen Feld des Lasers. Bei jedem Laserzy-
klus fliegen sie zweimal am Atomkern vorbei. Das
Potenzial des Kerns erzeugt eine zusétzliche Be-
schleunigung. Dadurch strahlen die Elektronen
in der Nahe des Kerns zusétzliche Energie ab.
Aufgrund der kurzen Vorbeiflugzeit sind erhélt
man dabei sehr kurze Pulse.
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2.3 Lasermedien

FEine weitere Unterscheidung von Lasertypen be-
steht in der Art des aktiven Mediums. Da je-
des dieser Medien nur einen gewissen Paramter-
bereich abdeckt, beziiglich Leistung, Kohérenz,
Wellenlangenbereich etc., existiert kein "ideales"
Medium, sondern man muss je nach Anwendung
das geeignete Medium auswéhlen.

Optische Frequenzmischung

Raman Laser

oplischer parametrischer Oszillalor

vibronische Laser

Excimer

Dye Laser Farbzentren Spin - Flip
Laser N

Laser
Halbleiter Laser
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Abbildung 2.26: Wellenlédngenbereiche
schiedlicher Lasermedien

unter-

Ein wesentliches Kriterium fiir die Wahl eines
Lasermediums ist der Wellenldngenbereich, der
damit abgedeckt werden kann. Weiterhin spie-
len aber auch die Pulsdauer, Leistung, verfiig-
bare Pumpquelle, etc. eine wichtige Rolle. In al-
len Féllen besteht die Notwendigkeit, eine Bevol-
kerufangsinversion zu erzeugen. Die wichtigsten
Medien sollen im folgenden kurz diskutiert wer-
den.

2.3.1 Farbstoffe

Fir das Erzeugen einer Besetzungsinversion
kann man z.B. molekulare Zustdnde verwen-
den. Dabei bilden vibratorische Zustdnde von
2 elektronischen Zusténden ein 4-Niveausystem:
Man pumpt den Ubergang vom Grundzustand
in einen elektronisch und vibratorisch ange-
regten Zustand. Relaxation des Vibrations-
Freiheitsgrades bringt das Molekiil in einen Zu-
stand, der nur noch elektronisch angeregt ist. Der
eigentliche Laseriibergang findet von diesem Zu-
stand in einen vibratorisch angeregten Zustand
des elektronischen Grundzustandes statt. Dieser

\ //_—__
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Y rd /___
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=

Abbildung 2.27: 4-Niveau Laser in einem mole-
kularen System.

muss anschliefsend schnell entvolkert werden, da-
mit die Populationsinversion erhalten bleibt.

Wichtige Beispiele fiir molekulare Systeme sind
Farbstoflaser, bei denen das Farbstoffmolekiil in
einer Fliissigkeit gelGst ist. Sie bieten einen brei-
ten Abstimmbereich fiir Dauerstrichlaser und die
Moglichkeit, kurze Pulse zu erzeugen.

Bei molekularen Lasermedien nutzt man Uber-
gange zwischen Zustdnden, welche sich sowohl
durch elektronische als auch durch vibratori-
sche Quantenzahlen unterscheiden. Der obere
Zustand des Pumpiibergangs sowie der untere
Zustand des Laseriibergangs sind vibratorisch
angeregt. Populationsinversion kann in solchen
Systemen relativ leicht erreicht werden weil die
Schwingungsrelaxation, d.h. die Reduktion der
vibratorischen Anregung auf null, in Fliissigkei-
ten meist sehr schnell ist. Pumpt man in einen
elektronisch angeregten Zustand, so relaxieren
die Molekiile sehr schnell in den vibratorischen
Grundzustand. Der untere Zustand des Laser-
iibergangs ist ein vibratorisch angeregter Zu-
stand des elektronischen Grundzustandes und
wird deshalb auch sehr schnell durch Vibrations-
relaxation (induziert durch Stéfse) entleert.

Dabei handelt es sich typischerweise um aroma-
tische Molekiile. Hier ist die Struktur eines der
beliebtesten Farsbstoffmolekiile dargestellt: Rho-
damin 6G. Der Chromophor, d.h. der Bereich des
Molekiils, welcher fiir die Absorption und Emis-
sion verantwortlich ist, wird durch den aroma-
tischen Bereich bestimmt. Man pumpt im Be-
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Abbildung 2.28: Rhodamin 6G

reich der Singulett Absorption, z.B. mit einer
Wellenlédnge von 514nm (Ar-Ionen Laser). Fiir
die Emission ist die Stokes-verschobene Fluores-
zenzlinie relevant, wobei der Bereich, der stark
mit der Absorptionskurve iiberlappt, nicht nutz-
bar ist.

Abbildung 2.29: Ubersicht iiber Laserfarbstoffe.

Es steht eine grofe Auswahl an Laserfarbstof-
fen zur Verfiigung, mit denen sowohl fiir ge-
pulste wie auch fir Dauerstrichlaser ein rela-
tiv grofer Wellenlangenbereich abgedeckt wer-
den kann. Ein Molekiil kann typischerweise tiber
einen Wellenldngenbereich von etwa 50nm ver-
wendet werden. Aufgrund des grofsen Bereiches
iber den Verstarkung verfiigbar ist kann jeder
Farbstoflaser iiber einen relativ breiten Wellen-
langenbereich abgestimmt werden und die Band-
breite ermoglicht relativ kurze Pulse.

Der grofte Nachteil von Farbstofflasern ist dass
sie meist mit einem Laser gepumpt werden miis-
sen. Die Pump-Wellenldnge &ndert auch mit dem
Molekiil, der Bereich, in dem gepumpt werden
kann, ist jedoch meist mindestens so breit wie

Pumpe Abstimm- Puls- Spitzen-  Puls- Pulsfolge- Mittlere
bereich dauer leistung  energic  [requenz Ausgangs-
[nm] [ns] W1 [mJ] Is™1] leistung [W]

Exzimer-  370-985 10-200 <107 <300 20-200 0.1-10

Laser

N,-Laser  370-1020 1-10 <10 <l <103 0.01-0.1

Blitz- 300-800 300-10000 102-10% <5000  1-100 0.1-200

lampen

Ar*Laser  400-1100 cw cw - cw 0.1-5

Kr* Laser

Nd:YAG- 400-920 10-20 105-107  10-100 10-30 0.1-1

Laser

A/2:530nm

A/3:355nm

Kupfer 530-890 30-50 ~104-105 ~lmJ <104 <10

dampf-

laser

Abbildung 2.30: Farbstofflaserdaten fiir  ver-

schiedene Pumpquellen.

der Verstarkungsbereich.

2.3.2 Molekulare Gaslaser

vi

Y2

V3

Abbildung 2.31: COs-Laser: Anwendung, mole-
kulare Schwingungen.

Molekulare Medien werden auch in gasférmigem
Zustand verwendet. Das klassische Beispiel da-
fiir ist der COs-Laser, bei dem Molekiilschwin-
gungen des CO2-Molekiils verwendet werden.

Die Schwingungen werden indirekt angeregt, in-
dem zun#chst Stickstoffmolekiile iiber Elektro-
nenstofs angeregt werden. Von diesen wird die
Anregung durch Stofe auf die COz-Molekiile
iibertragen. Damit konnen sehr hohe Leistungen
erreicht werden, welche im industriellen Bereich
z.B. fiir Schweissanlagen verwendet werden.

Die Wellenléngen liegen im Infraroten, bei etwa
10 um. Die erreichbaren Wellenldngen sind dis-
kret, d.h. ein COy Laser ist nicht oder fast nicht
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Abbildung 2.32: Rotationszustédnde im COo-

Laser

abstimmbar. Eine gewisse Struktur ist durch die
Rotationszustdnde gegeben, welche diskrete Sei-
tenbanden in einem Bereich von etwa 1.5 pum er-
zeugen. Bei hohem Druck kann man diese Lini-
en soweit verbreitern, dass man die Wellenlénge
iiber einen gewissen Bereich durchstimmen kann.

3
P
a Xe e

Xe +e”
N Xet 4 280,

Energie

Xe* + Cl, — XeCl" + C1,
Xe* + [ICL — XeCI" + H ,

Xet + Cl- + M — XeCl" + M,

Abstand
Abbildung 2.33: Excimer Laser

FEin anderes Beispiel ist der Excimerlaser. Der
Name ist eine Abkiirzung fiir "excited dimer",
also ein angeregtes Dimer. Dabei handelt es sich
um Molekiile, die nur im angeregten Zustand exi-
stieren, wiahrend der elektronische Grundzustand
schnell dissoziiert und so die Entvolkerung des
niedrig liegenden Laserniveaus sicherstellt.

Ein typisches Beispiel einer Excimer Mischung
enthilt Xenon, Cly und HCI Gas. Uber mehrere
Pfade kann in diesem Gemisch durch Elektronen-
stoft angeregtes XeCl* entstehen. Dieses kann als

oberer Zustand des Laseriibergangs dienen.

Lasermedium Fy ArF KrCl KrF  XeCl XeF
Wellenlinge 157 193 222 248 308 357
‘nm]

Pulsencrgic 15 <500 <60 <1000 <500 200

mJ]

Julsbreiten: 10-200ns

Repetitionsraten: 1-200 Hz je nach Ausstattung
itrahldivergenz: 1x3 mrad

chwankung der Pulsenergie von Pulse zu Puls: 3-10%
“eitjitter; =~ 1-3 ns

Abbildung 2.34: Daten einiger Excimerlaser

Durch unterschiedliche Kombinationen eines
Edelgases mit einem Halogenatom koénnen un-
terschiedliche Excimer-Molekiile erzeugt werden,
welche Ubergiinge im ultravioletten Bereich des
Spektrums besitzen. Excimerlaser werden immer
gepulst betrieben und werden u.a. fiir die Au-
genchirurgie eingesetzt oder fiir die Chipherstel-
lung. Excimerlaser haben die kiirzeste Wellenlan-
ge von Laborlasern. Allerdings ist die Strahlqua-
litdt sehr schlecht, d.h. die rdumliche Kohéarenz
ist gering, so dass der Strahl nur begrenzt fokus-

sierbar ist.

2.3.3 Atomare Gaslaser

Analog kénnen auch Atome durch Elektronen-
strahl angeregt werden, wie z.B. in einem HeNe-
Laser.

E/eV He Ne

M 21§ —— 3s ~3.39 pm

20— 238 @— 26 —— 3P| aserlinien
g \ 32.8 nm
g LIS pm ™o,

= 'E .+ spontaner Zerfall

g 1s —2— ~600 nm
z Wandstife
=

0—| 11§ — —

Abbildung 2.35: Niveaus des HeNe-Lasers.

Dieser Lasertyp diirfte vielen schon aus der Mit-
telschule, aus der Vorlesung oder aus dem Prak-
tikum bekannt sein; man regt hierbei He Atome
durch Elektronenstofs an. Diese iibertragen die
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Energie anschliefend auf Ne Atome, und diese
stellen das eigentliche aktive Medium dar.

Alternative
Anregungs-

Abbildung 2.36: HeNe Laser: Resonatoraufbau.

HeNe Laser sind auch gut geeignet fiir die Dis-
kussion von grundséatzlichen Aspekten, da sie re-
lative einfach aufgebaut sind. Das Rohr, in dem
die Plasma-Entladung stattfindet, muss relativ
lang sein um gentigend hohe Verstarkung zu er-
halten. Auflerdem muss der Querschnitt relativ
gering sein, damit geniigend Stofe der Atome mit
der Wand stattfinden. Die Austrittsfenster sind
im Brewsterwinkel montiert um die Reflexions-
verluste klein zu halten.

Ahnlich funktioniert der Ar-Ionenlaser. Dieser
emittiert im sichtbaren und ultravioletten Teil
des Spektrums. Er erreicht relativ hohe Leistun-
gen (bis ca. 20 W cw). Allerdings ist die Effizienz
relativ gering, d.h. fiir 10 W optische Leistung
benotigt man mehr als 20 kW elektrische Lei-
stung.

2.3.4 Festkorperlaser:
Festfrequenzlaser

Der Rubinlaser war der erste Laser iiberhaupt.
Er wurde von einer Blitzlampe gepumpt, d.h.
hier stellte Licht die Pumpenergie zur Verfiigung,.

Die Blitzlampe pumpt in diesem Fall den Uber-
gang vom Grundzustand in verschiedene ange-
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Abbildung 2.37: Rubinlaser : Prinzipieller Auf-
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Abbildung 2.38: Niveauschema des Rubins.
Links: reales System; rechts:
vereinfachtes 3-Niveausystem.

regte Zustande, welche in der Fiur mit den Term-
symbolen Rs, 4F2, ’F, 4Fy markiert sind. Aus
diesen Zustdnden relaxiert das System relativ
rasch in den Zustand R, der eine relativ lange
Lebensdauer besitzt. Dadurch kann sich in die-
sem Zustand eine grofte Population ansammeln
und es entsteht eine Inversion des Ubergangs von
Ry in den Grundzustand. Bei geeigneter Riick-
kopplung stellt sich hier Lasertétigkeit ein. Da
der Grundzustand dabei wieder gefiillt wird kann
dieses System (3-Niveau-Laser) nicht im Dauer-
strichbetrieb genutzt werden.

Die Seltenen Erden bieten eine relativ grofse Aus-
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Abbildung 2.39: Energien seltener Erden.

wahl an moglichen Lasermedien.
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Abbildung 2.40: Zustidnde und Absorptionsspek-

trum von Nd:YAG.

Einer der wichtigsten Lasertypen heute ist der
Nd:YAG Laser: Der Laseriibergang geschieht
hier zwischen zwei elektronischen Zustdnden
des atomaren lons Nd, welches in einer Ma-
trix aus Yttrium-Aluminium-Granat (Yttrium-
Aluminum-Garnet, YAG) eingebettet ist. Da
die atomaren Ubergiinge in diesem Fall relativ
schmal sind ist dieser Lasertyp praktisch ein
Festfrequenzlaser. Nd:YAG wird praktisch nur
bei 1.064 pum verwendet, oder bei der zweiten
Harmonischen (532 nm, griin).

Diese frequenzverdoppelten, diodengepumpten
Laser werden vor allem als Pumpquelle verwen-
det, z.B. zum Pumpen von Ti:Sa Lasern (sie-
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Abbildung 2.41: Frequenzverdoppelter
Nd:YVO, Laser (Verdi; Cohe-

rent).

he néchster Abschnitt). Miniaturisierte Versio-
nen davon werden in griinen Laserpointern ver-
wendet.

2.3.5 Durchstimmbare Festkorperlaser

Laser- Formel Abstimnm- Betricbs Pumpqueclle
medium bereich {nm] temperatar
Ti:Saphir Aly Og: 1% 660-986 RT ArtLascr
Alexandrit BeAl,O4:Cr¥* 710-820 22-300°C Biitzlampe
- 720-842 RT KriLaser
SrAllG:Crd 825-1010 RT KrtlLaser
Kznlg:Co? 1650-2070 77K cw Nd:Y
Laser
Fy* F-zentren NaCl/OM~ 1400-1750 71K cw Nd: YAG-
Laser
Fpall " RDLCEL 2,6-3,3um s Kr* -Laser
FatA " KiLi 2,38-3,99um 77K ErYLF-Laser
Fgt " LiF 500-6A0nm K Tarbstofflaser

Abbildung 2.42: Daten einiger durchstimmbarer
Festkorperlaser.

Gerade auf dem Gebiet der Festkorperlaser hat
in den letzten Jahren ein erheblicher Entwick-
lungsschub stattgefunden und es wurden neue
Lasermaterialien entwickelt, die ein relativ brei-
tes Verstarkungsprofil aufweisen. Ein besonders
wichtiges Material is Ti:Saphir, bei dem Ti-Ionen
in einer Saphir (=Al203) Matrix eingebettet
sind.

Die Absorption dieses Materials ist gegeniiber
der Emissionswellenldnge um mehrere 100nm
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Abbildung 2.43: Absorption und Emission im
TiSa-Laser.

verschoben, weil die Minima des Grund- und an-
geregten Zustandes bei unterschiedlichen Kern-
koordinaten liegen.
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Abbildung 2.44: Verstirkungsbandbreite unter-
schiedlicher Lasermedien.

Da das Medium einen breiten Wellenldngenbe-
reich abdeckt, kann diese Art von Lasern von
etwa 700 bis 950 nm betrieben werden. Wie im
Falle des Farbstofflasers wird die Frequenz durch
den Resonator festgelegt; im Coherent Ringlaser
Modell 899 kann man wahlweise eine Farbstoff-
diise oder einen Ti:Sa Kristall einbauen.

Das gleiche Material ist aber auch eine ideale Ba-
sis fiir einen Kurzpulslaser, da seine groke Band-
breite kurze Pulse ermdglicht. Eine Gruppe von
Materialien liefert d&hnliches Verhalten in unter-
schiedlichen Wellenldngenbereichen. Dazu geho-
ren vor allem die beiden Materialien Cr:LiSAF
und Cr:Fosterit.

Eine weitere Klasse von Festkorperlasern sind
die Farbzentrenlaser. Die aktiven Zentren sind
hier Defekte in Alkali-Halogenid Kristallen, wie
z.B. Kochsalz. Diese emittieren im Infraroten.

Abbildung 2.45: Farbzentren.

Sie sind fiir diesen Wellenléngenbereich relativ
attraktiv, da sie auch durchstimmbar sind. Al-
lerdings miissen sie bei tiefen Temperaturen be-
trieben werden.

Festkorperlaser bieten gegeniiber Farbstofflasern
den Vorteil, dass sie weniger wartungsintensiv
sind und héhere Ausgangsleistungen erlauben.

2.3.6 Halbleiterlaser

Alle bisher diskutierten Lasermedien sind lokali-
sierte Zentren wie Atome, Ionen oder Molekiile.
Der heute wichtigste Laser ist aber der Halblei-
terlaser. Sie werden nicht nur in Laserpointern
und CD-Spielern eingesetzt, sondern auch in der
Forschung immer stérker genutzt. Hier sind die
Elektronen delokalisiert, also in ihren Béandern
frei beweglich. Licht wird in diesem Fall durch
Rekombination, also durch gegenseitige Anni-
hilation von Elektronen im Leitungsband und
Lochern im Valenzband erzeugt.

Hier wird die Besetzungsinversion zwischen dem
Valenz- und Leitungsband eines Halbleiters er-
zeugt, indem man in einen p/n Ubergang La-
dungstréger injiziert.

Man braucht dazu lediglich durch die Diode in
Vorwéartsrichtung einen Strom zu leiten. Im Be-
reich des p/n Ubergangs besteht dann eine In-
version.

Ein einfacher p/n Ubergang reicht prinzipiell,
um Lasertétigkeit zu erzielen. Allerdings ist es
meistens niitzlich, den Strom und auch das Licht
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Abbildung 2.47: Einfache Laserdodenstrukturen

auf eine kleinere Region zu begrenzen, um eine
hohere Verstiarkung zu erhalten und Verlustme-
chanismen zu begrenzen. Man erreicht dies {iber
verschiedene Materialkombinationen.
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Abbildung 2.48: Ubersicht iiber verschiedene

Halbleitermaterialien.

Die Wellenldange der Emission kann iiber die
Bandliicke des Materials eingestellt werden.
Halbleiterlaser konnen mit den meisten direkten
Halbleitern hergestellt werden. Indirekte Halblei-
ter, wie z.B. Silizium, sind hingegen zu wenig effi-
zient. Die wichtigsten Basismaterialien im sicht-
baren und nahen infraroten Bereich des Spek-

trums sind GaAs, AlGaAs, InGaAs und weite-
re III/V Verbindungen. Fiir kiirzere Wellenlén-
gen bis ca. 400 nm konnen II/VI Materialien
verwendet werden. Da sowohl die Dotierung wie
auch das Wachstum dieser Materialien erheblich
schwieriger zu kontrollieren ist als fiir II1/V Sy-
steme sind diese Systeme erst in den letzten Jah-
ren zum Einsatz gekommen.

Fiir langere Wellenldangen sind vor allem Blei-
verbindungen im Einsatz, die allerdings teilweise
auch gekiihlt werden miissen. Es gibt aber auch
neuere Systeme, die auf GaAs basieren, das so
strukturiert ist, dass die Bandliicke "unterteilt"
wird und damit Photonen mit niedrigerer Ener-
gie erzeugt werden. Im Vergleich zu anderen La-
sermaterialien haben Halbleiter eine sehr hohe
Verstiarkung: Uber eine Distanz von wenigen 100
pm werden Verstiarkungsfaktoren von bis zu zwei
erreicht. Deshalb miissen Laserdioden nicht ent-
spiegelt werden: die reflektierte Leistung an der
Facete des Kristalles reicht aus um gentigend Lei-
stung im Resonator aufzubauen.

Halbleiterlaser haben verschiedene attraktive
Vorteile:

e sic konnen in grofsen Mengen hergestellt
werden (Chipproduktion)

e sie sind sehr kompakt (typische Dimensio-
nen 5um x 20 gm x 100 pm)

e sie sind sehr effizient: Bis zu 50% der elek-
trischen Energie kann in Licht umgewandelt
werden. Halbleiterlaser sind somit die effizi-
entesten Lichtquellen iiberhaupt.
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Au ~ E b Al o $87,AS
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Abbildung 2.49:
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Man kann heute Halbleiter-Lasersysteme mit >
100 W Leistung herstellen. Dazu werden viele Di-
oden als Arrays zusammengschaltet.

2.3.7 Freie Elektronen Laser (FEL)

_ Spiegel
fa
t\L,\\ Laserstrahl

Undulator

== S.plegel
|

|
Elektronenstrahl 4 o

Abbildung 2.50: Arbeitsprinzip eines FEL.

Eine weitere Moglichkeit, Laserlicht zu erzeu-
gen, verwendet einen Strahl aus relativistischen
Elektronen, welche durch eine periodische An-
ordnung von Magneten durchgeschickt werden.
Durch die Ablenkung der Elektronen in der Ma-
gnetstruktur strahlen sie weisses Licht aus. Die
an den verschiedenen Magneten abgestrahlten
Photonen iiberlagern sich und regen die Elektro-
nen wiederum zu verstarkter Emission an.

FEL konnen einen extrem breiten Frequenzbe-
reich abdecken: vom Infraroten bis in den Ront-
genbereich. Werden sie im Infraroten oder sicht-
baren Bereich betrieben, so kann man auch einen
optischen Resonator verwenden. Da im Rontgen-
bereich keine effektiven Spiegel zur Verfiigung
stehen werden diese FEL ohne Resonator gebaut.

Das Interesse an solchen Laserquellen ist vor al-
lem im Bereich der Strukturbestimmung sehr
hoch: man hofft, durch die hohe Brillianz von
kohédrenter Strahlung, Messungen durchfiihren
zu konnen, welche mit konventionellen Quellen
nicht moglich sind. Dazu gehéren z.B. Struktur-
bestimmungen an sehr kleinen Kristallen oder
einzelnen Molekiilen.

Gegenwirtig existieren FEL mit Wellenldngen
bis in den Bereich von etwa 13 nm, mit Harmoni-
schen bis zu 2.3nm. Ein Rontgen-FEL (XFEL)
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Abbildung 2.51: Brillianz von Rontgen-FEL im
Vergleich mit konventionellen
Rontgenquellen.

mit Wellenldngen bis zu 0.1nm ist am DESY
geplant.

2.4 Optische Frequenzmischung

2.4.1 Nichtlineare Optik

Obwohl inzwischen eine grofe Auswahl von La-
sermedien existieren ist es manchmal schwierig,
eines zu finden, das genau die gewiinschten An-
forderungen erfiillt. Weitere Moglichkeiten bietet
dann die nichtlineare Optik: bei hohen Leistun-
gen zeigen viele Materialien nichtlineares Ver-
halten: wenn sie mit Licht einer gegebenen Wel-
lenldnge gepumpt werden, strahlen sie nicht nur
Licht dieser Wellenldnge, sondern auch anderer
Wellenléngen ab.

Die Grundlage flir diese Frequenz-
Konversionsprozesse ist immer eine nichtlineare
Antwort des Mediums auf die externe Stérung.
In der Ndhe des Gleichgewichts verhalten sich
die meisten Systeme wie harmonische Oszil-
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latoren, d.h. die Auslenkung ist proportional
zur externen Kraft. Kein natiirliches System ist
jedoch iiber den gesamten Bereich harmonisch.
So ist typischerweise ds Potenzial als Funktion
des Abstands zwischen 2 Atomen auf der Seite
des kurzen Abstandes Steiler als auf der Seite,
wo der Abstand gegen Unendlich geht.

Abbildung 2.52: Polarisation des Mediums au-
flerhalb des harmonischen Be-

reiches.
Bei einer monochromatischen  Anregung
schwingt das System im linearen Bereich

mit der Frequenz der Anregung. Treibt man es
aus dem linearen Bereich hinaus, so findet man
auch hohere Harmonische. Die Polarisation des
Systems kann dann geschrieben werden als

P(t) = Py, cos(wt) + Py cos(2wt) + ...

A 1 Al A&
|y Q2 1) 1 [ 2 1
A (O]
| W o||m
w4 W1+ 20 No =y i
w
\
g} v g} v g 4 g
SUM SHG DIF OR

Abbildung 2.53: 3-Wellenmischprozesse.

Regt man das System mit mehreren Frequen-
zen an, so konnen im nichtlinearen Bereich auch
Summen und Differenzen der eingestrahlten Fre-
quenzen beobachtet werden.

Die wichtigsten Moglichkeiten der nichtlinearen
Optik sind:

e Frequenzverdopplung / Erzeugung der zwei-
ten Harmonischen: hier werden z.B. 2 Pho-

tonen addiert um eines der doppelten Fre-
quenz zu erzeugen.

Hohere Harmonische, insbesondere 3. Har-
monische.

Summenfrequenzerzeugung: Hier werden
zwei Photonen unterschiedlicher Frequenz
addiert, resp. subtrahiert (Differenzfre-
quenzerzeugung).

parameterische Oszillatoren: Die entspricht
der Summenfre-
quenzerzeugung: ein Photon wird in zwei
aufgespalten.

dem inversen Prozess

Allgemein werden diese Prozesse auch als 3-,
resp. 4-Wellen-Mischprozesse bezeichnet. Dabei
werden die einfallenden wie auch die auslaufen-
den Wellen gezdhlt. Frequenzverdopplung z.B.
ist ein 3-Wellen-Mischprozess, da zwei einlaufen-
de Photonen zu einem auslaufenden summiert
werden.

2.4.2 Phasenanpassung

Wichtig ist in all diesen Fallen, dass alle Pro-
zesse Energie und Impuls der Photonen erhalten
mussen:

V=V + 1o

ko =k1 +ko.

Frequenz und Wellenvektor sind iiber die Bezie-
hung v = nck aneinander gekoppelt. Da der Bre-
chungsindex n(A) im Allgemeinen wellenléngen-
abhingig ist bedingt die erste Gleichung nicht
automatisch die zweite; es ist im Gegenteil hiu-
fig schwierig, beide Bedingungen zu erfiillen.

Man verwendet dafiir z.B. die Polarisationsab-
héngigkeit des Brechungsindexes. Um die Bedin-
gung ny(A) = n|(A) zu erfiillen muss i.A. ein
weiterer Parameter, wie z.B. Temperatur oder
Kristallorientierung, angepasst werden.
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Abbildung 2.54: Phasenanpassung fiir Frequenz-
verdopplung oder OPO.
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Abbildung 2.55: Aufbau eines optischen parame-
trischen Oszillators.

2.4.3 Optischer parametricher
Oszillator (OPO)

Eine der wichtigsten Methoden, breitbandig ab-
stimmbares kohérentes Licht zu erzeugen bieten
optische parametrische Oszillatoren. Dabei wird
ein Photon in zwei Photonen geringerer Energie
aufgspaltet. Diese sind aus Griinden der Ener-
gieerhaltung iiber die Beziehung

ATt =0

verbunden. Die drei Wellenldngen beziehen sich
auf Pumpwelle, Signal- und Leerlaufwelle im Va-
kuum.

Benotigt wird dafiir in erster Linie ein geeignetes
nichtleineares Material. Damit die Umwandlung
ablaufen kann darf das Material kein Symmetrie-
zentrum aufweisen. Effiziente Umwandlung er-
h&lt man in ferroelektrischen Materialien.

Ein beliebtes Material ist Beta-Barium Borat (-
BaB20Oy4, BBO). In der Figur ist dargestellt, wel-

1

2800 :lp=5321|1n
£ 24001 . =
£ lp 355 nm
= 2000- :lp=266nm
£ 16000
_-_== :lp=213nm
£ 1200F
2
& B00F
ot
|

20 30 40 50 60 70
Phasenanpassungswinkel 8 / Grad

in

Abbildung 2.56: erreichbare
BBO.

Wellenldangen

che Wellenldngen man damit bei einer geeigneten
Pump-Wellenlénge erreichen kann.
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3 Licht-Materie Wechselwirkung

3.1 Klassische
Dispersionstheorie

3.1.1 Phanomenologie

Absorption oder
Emission

Abbildung 3.1: Resonanzen

Wie bereits angedeutet findet man in der Ab-
sorption und Dispersion unterschiedlichster Ma-
terialien hiufig resonante Effekte, d.h. grofe An-
derungen des Absorptionskoeffizienten, resp. des
Brechungsindexes mit der Wellenldange. Allge-
mein bekannt sind die schmalen Anderungen der
Absorption, resp. Emission von atomaren Spek-
tren.

Br echungsindex in Rb

at

3 an -

e |

Wellenliinge / nm

=)

Abbildung 3.2: Variation des Brechungsindexes
in der Néhe der Resonanz von Rb
Atomen (Steinberg und Chiao,
Phys. Rev. A 49, 2071 (1994).

Beim Brechungsindex ist man ebenso gewohnt,

dass in transparenten Materialien wie Glas der
Brechungsindex mit der Wellenlédnge (schwach)
abnimmt, wobei die Variation {iber den gesamten
Bereich des sichtbaren Spektrums in der Grofen-
ordnung von 0.1 liegt. In Materialien mit Absorp-
tionslinien ist jedoch diese Variation sehr viel
starker. In der Figur ist die Wellenldngenabhéan-
gigkeit des Brechungsindexes in der Nahe der
Absorptionslinien von Rb Gas dargestellt. Sie
fiihrt dazu, dass die Ausbreitungsgeschwindgkeit
von Licht in diesem Bereich entsprechend stark
variiert. Sie kann sogar negativ werden, d.h. ein
Puls erreicht das Ende einer entsprechenden Zel-
le bevor er am Eingang eintrifft.

Eine Interpretation dieser Effekte bendtigt ei-
ne detaillierte Theorie dartiiber, wie die gemes-
senen Resonanzlinien zustande kommen. FEine
vollstéandige Theorie liefert die Quantenmecha-
nik. Allerdings ist die vollstindige quantenme-
chanische Theorie nicht analytisch 16sbar; ledig-
lich ein stark vereinfachtes Modell, das Jaynes-
Cummings Modell ist fiir analytische Beschrei-
bungen (und damit fiir die Diskussion im Rah-
men einer Vorlesung) zuginglich. Dieses Modell
wird im Kapitel 3.2 im Detail dargestellt wer-
den. Wir beginnen zunéchst aber mit einer klas-
sischen Beschreibung - einerseits aus historischen
Griinden, andererseits in der Hoffnung, dadurch
an Anschaulichkeit zu gewinnen. Der physika-
lische Gehalt dieses Modells ist im Wesentli-
chen der gleiche wie bei den spéter diskutierten
quantenmechanischen Modellen. Natiirlich erge-
ben sich im Detail durch die Bertiicksichtigung
der Quantenmechanik unterschiedliche Resulta-
te, die wir auch diskutieren werden.

3.1.2 Das Lorentz-Lorenz Modell

Die erste mikroskopische Theorie, welche die Fre-
quenzabhéngigkeit der Wechselwirkung zwischen
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Licht und Materie beschreiben konnte, ist die
Lorentz-Lorenz Theorie der Dispersion. Sie wur-
de kurz nach der Entwicklung der Maxwell’schen
Gleichung hergeleitet und im Jahr nach Max-
well’s Tod (Nov. 1879) publiziert, und zwar von
zwei fast gleichnamigen Physikern unabhingig
voneinander entwickelt. (H. A. Lorentz, "Uber
die Beziehung zwischen der Fortpflanzungsge-
schwindigkeit des Lichtes und der Korperdich-
te”, Ann. Phys. Chem. 9, 641-665 (1880); L. Lo-
renz, "Uber die Refractionsconstante”, Wiedem.
Ann. 11, 70-103 (1881)). Die Theorie behandelt
das Material als eine Ansammlung von schwin-
gungsfahigen elektrischen Dipolen. Dieses Bild
wird auch heute noch benutzt, obwohl sich die
formale Beschreibung gedndert hat.

Abbildung 3.3: Hendrik Antoon Lorentz (1853-
1928).

H.A. Lorentz hat weitere wichtige Beitrage zur
Physik geliefert: er hat das Elektron postuliert;
auf dieser Basis konnte der Zeeman-Effekt er-
klart werden. Dafiir erhielt er 1902 den Nobel-
preis fiir Physik. Auferdem hat er die nach ihm
benannte Lorentz-Kontraktion beschrieben. Sei-
ne Lorentz-Transformation bildete die Grundla-
ge fiir die spezielle Relativitédtstheorie.

Makroskopisch stellen wir fest, dass ein elekri-
sches Feld, das auf ein polarisierbares Medium
wirkt, darin eine Polarisation erzeugt

P = (e—1ekE = xeokE .

akroskopisch

P=yc E
A

i

"molekulare"

Abbildung 3.4: Polarisation des Mediums.

Die Proportionalitdtskonstante x wird als Sus-
zeptibilitdt bezeichnet. Sie enthélt die material-
spezifischen Eigenschaften.

Die Polarisation wird mikroskopisch zuriickge-
fihrt auf atomare, resp. molekulare Dipolmo-
mente

ﬁe:aﬁ.

Die Proportionalitdtskonstante o wird als die
Polarisierbarkeit des Mediums bezeichnet. Die
makroskopische Polarisation erhélt man durch
Mittelung iiber die mikroskopischen Dipole; sie
ist somit mit proportional zum mittleren Dipol
te und zur Dichte N:

P=Nj, = NaE.

Die Polarisierbarkeit «, resp. die Suszeptibili-
tdt x enthalten die Wellenlangenabhéngigkeit.
Sie sind komplexe Groéfsen, welche sowohl die
Absorption wie auch die Dispersion des Medi-
ums beschreiben. Die Absorptionslinien erschei-
nen als Resonanzen der Polarisierbarkeit.

Die Theorie, die wir im Folgenden diskutieren,
ist ein Versuch, diese Beobachtung zu erkléaren.
Sie leistet grob zusammengefasst folgendes:

e sie berechnet die Polarisierbarkeit o aus der
mikroskopischen Beschreibung des Materi-
als.

e aus der Polarisierbarkeit « erhdlt man Ab-
sorption und Brechung des Mediums.
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3.1.3 Bewegungsgleichung

Da wir resonante Effekte eines zeitabhéngigen
elektrischen Feldes betrachten schreiben wir fiir
die Amplitude des Feldes Epe™!, wobei Ej
die komplexe Amplitude des monochromatischen
Feldes mit der Frequenz w darstellt.

E

o >
+

Abbildung 3.5: Dipol in einem oszillierenden
Feld.

Um sich diesen schwingenden Dipol vorzustellen,
kann man z.B. von einem atomaren System aus-
gehen. Aufgrund der héheren Masse (my,/m. =
1836) bleibt der Kern im Wesentlichen am Ort,
wahrend das Elektron sich im elektrischen Feld
bewegt. Wir benutzen ein eindimensionales Ko-
ordinatensystem, dessen Ursprung im Kern liegt
und schreiben die Bewegungsgleichung fiir den
Ort des Elektrons als

F=mi=—fzr — eEye™t — 2vymi,

wobei f eine Kraftkonstante darstellt, m die
Masse, —e die Ladung des Elektrons und -~
eine phédnomenologische Dampfungskonstante.
Der erste Term stellt die riicktreibende Wirkung
der Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektron
und Kern dar. Wir nehmen an, dass das Poten-
tial quadratisch verlduft, was in der Umgebung
des Gleichgewichts immer mdglich ist. Der Kopp-
lungsterm mit dem &ufseren Feld entspricht der
Kraft auf ein Elektron in einem &ufseren Feld.
Der geschwindigkeitsproportionale Dampfungs-
term kann an dieser Stelle nicht weiter begriindet
werden.

3.1.4 Losung

Wie aus der Theorie des geddmpften harmoni-
schen Ostzillators bekannt ist, hat die stationére

Losung die Form

z(t) = zoet.
xq stellt somit die Amplitude der stationdren Lo-
sung dar.

Wir setzen diesen Ansatz in die Bewegungsglei-
chung ein und erhalten

2

—mw?cy = —frg — 2iymwxg —eky.

Mit der Resonanzfrequenz

_\/7
wo = a

wird die Amplitude somit

eEO 1
m w? —wd — 2iyw

g =

Von praktischem Interesse ist vor allem der Fall
v <L wp.

Ixgl

[
@y

Abbildung 3.6: Verhalten der Amplitude fiir w ~
wo-

Dann wird der Nenner sehr klein fiir w — wy, d.h.
die Amplitude wird bei dieser Frequenz resonant
verstarkt.

3.1.5 Resonanzlinien

Wir beschrinken die Diskussion auf den fast-
resonanten Fall, wo die Frequenz w des Feldes
nahe bei der Resonanzfrequenz wg des Systems
liegt. Aufserdem schreiben wir die Frequenz des
Feldes als eine Summe aus Resonanzfrequenz
und Verstimmung A,

w=uwy+ A,
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so dass
GEO 1
m (wo+ A)2 —wi — 2iy(wo + A)

g =

Wir betrachten kurz typische Groéfenordnun-
gen dieser Variablen fiir den Fall freier Atome.
Fiir optische Frequenzen sind w,wg 1019571,
v ~ 107571, withrend die Laserverstimmung iiber
einen Bereich von der Grofenordnung von |A| <
109571 verstimmt wird.

~
~

Es ist deshalb sinnvoll, fiir die weitere Betrach-
tung die Néherung wp > A, v zu machen und
Terme mit A2 oder Ay zu vernachlifigen. Da-
mit erhalten wir einen vereinfachten Ausdruck
fiir die stationdre Amplitude:

eEy 1 eby A4y

w0 = 2mwy A — iy - 2mwy A% +~2°

Die Amplitude ist somit komplex. Auf der Reso-
nanz (A = 0) verschwindet der Realteil,

€E0
2mywy

x0(A=0)=1

Der Dipol ist somit 90 Grad aufser Phase.
E P

NSTAWEA
VANV

Abbildung 3.7: Polarisation und Feld bei reso-
nanter Anregung.

t

3.1.6 Optische Polarisation
Diese oszillierenden Elektronen erzeugen somit
ein Dipolmoment

e = aF = —exq .
In einem homogenen Medium erzeugen diese in-
duzierten Dipole eine makroskopische Polarisati-

on. In der Maxwell Theorie wird diese geschrie-
ben als

P, = (e—1)egE, = xeoFy -

u

mikroskopische
Dipole

makroskopische
Polarisation

Abbildung 3.8: Mikroskopische Dipole und ma-
kroskopische Polarisation.

Der Index w gibt an, dass diese Polarisation mit
der Frequenz w der einfallenden Welle oszilliert.
Gleichzeitig muss sie mit den mikroskopischen
Dipolen verbunden sein iiber

P,=Nup.=—Nexg.

N stellt die Dichte der atomaren Dipole dar.

Da die Polarisation proportional zur Feldstarke
der einfallenden Welle ist, ist die sinnvollere Gro-
ke die Proportionalitdtskonstante, welche als op-
tische Suszeptibilitidt bezeichnet wird:

Ne?  A+iy
2meqwy AZ + 427

0

X:

Im{y}

Abbildung 3.9: Realteil und Imaginirteil der
Suszeptibilitdt als Funktion der
Verstimmung.

Der Realteil dieser Funktion ist offenbar anti-
symmetrisch beziiglich A, d.h. er &ndert das Vor-
zeichen bei A = 0. Der Imaginérteil weist bei
A = 0 das Betragsmaximum auf und ist symme-
trisch beziiglich der Verstimmung.
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abgestrahlte

eingestrahlte
Welle

Abbildung 3.10: Polarisation, einfallende und
auslaufende Wellen.

3.1.7 Lichtausbreitung

Diese optische Polarisation, welche mit der Fre-
quenz der einfallenden Welle oszilliert, stellt ei-
ne beschleunigte Ladung dar. Sie strahlt somit
ein Feld ab, d.h. sie wirkt als Quelle einer op-
tischen Welle. Diese interferiert mit der einfal-
lenden Welle und fiihrt dadurch zu Dispersion
(d.h. einer Anderung der Ausbreitungsgeschwin-
digkeit) und Absorption (d.h. Abschwéichung).

Um diese Effekte zu beschreiben verwenden wir
als Ausgangspunkt die Maxwell-Gleichungen fiir
ein homogenes isotropes Medium:

9
ot

L 9 -
E=--8
V x Y

VxH=2=D

Abbildung 3.11: Losungsansatz : ebene Welle ||

Z.

Wir suchen als Losung transversale ebene Wel-
len, deren Wellenvektor parallel zur z-Richtung
liegt. Die Komponenten des elektromagnetischen
Feldes sind somit

—

. E.T
E = Re[ez(wt—kzz) E

Y
0

—

D=e(1+x)E

H,
Hy
0

—

H = Re[ei(wt—kzz)

]

B = uoH,
wobei wir angenommen haben, dass das Material
nicht magnetisch ist, d.h. pu=1.

Wir 16sen zunéchst die Gleichung

0

VxE = B
% ot

Wenn wir den Nabla Operator schreiben als

K
%

V=l
0z

so konnen wir fir den Fall der ebenen Welle die
Ableitungen nach x und y zu 0 setzen und erhal-
ten so den vereinfachten Ausdruck

9z

Angewendet auf einen transversalen Vektor wie
das E-Feld wird

0 Egethez
0 | x| Eyje k=
o)
2 0
—Ey .
= —ik, E, e "eZ,

Die Maxwell-Gleichung wird somit

H, v [ B
H, | = E,
0 How 0

Dies ist die tibliche Beziehung zwischen der elek-
trischen und der magnetischen Komponente ei-
ner elektromagnetischen Welle.

Diese Beziehung setzen wir ein in

25

VxH:at
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und erhalten eine algebraische Gleichung fiir die
elektrischen Feldamplituden allein:

Eac k2 E:c
Ey zZ — Ey weo(l + X) .
0o ) Ho¥ 0

Diese ist offensichtlich leicht l16sbar, da wir den
vektoriellen Teil abtrennen kénnen und lediglich
noch eine gewohnliche algebraische Gleichung zu
16sen haben.

3.1.8 Absorption und Dispersion

Nach Abtrennung des vektoriellen Teils enthélt
die Wellengleichung als Unbekannte nur noch
den Wellenvektor k.. Damit die Gleichung erfiillt
ist, muss dieser somit

w
ke = SV/THx = ko/TH X~ ko(1+ %)
sein, wobei wir die Beziehungen

1
V€olo

fiir die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum und

C =

ko=

c

fiir den Vakuum-Wellenvektor verwendet haben.
Die Néaherungsform gilt fiir verdiinnte Medien,
wo x « 1.

Wir setzen nun diese Losung fiir den Wellenvek-
tor in unseren Ansatz ein und finden

E
Ey
0

E’ _ Re[ eiwte—ikoz(l+x/2)] )

Da die Suszeptibilitit x eine komplexe Grofe ist,
ist es in vielen Fillen sinnvoll, sie in Realteil und
Imaginarteil aufzuteilen. Wir schreiben fiir den
Realteil

Ne? A
dmegwy AZ +~2°

1
n:1+§Re[X]:1—

und fiir den Imaginérteil

Ne? ¥

-
a=——Imlx] = —.
demeg A2 + 2

[X]

Die komplexe Suszeptibilitit ist dann eine Funk-
tion dieser reellen Grofsen:

iy
x=2n-1)— e
w

Die Welle wird damit
E,
E,
0

ezwte—znkoz e

E = Re|

—OéZ] .

Der Brechungsindex n zeigt somit eine Vergro-
ferung des Wellenvektors, d.h. eine Verkiirzung
der Wellenlénge an, wihrend der Absorptionsko-
effizient o eine Verringerung der Intensitédt be-
schreibt.

Diese Beziehung zwischen der optischen Suszep-
tibilitdt y, die aus den mikroskopischen KEigen-
schaften des Materials hergeleitet werden kann,
und den Koeffizienten « und n, welche die
Lichtausbreitung beschreiben, ist das Hauptre-
sultat der Lorentz-Lorenz Theorie der Disper-
sion. Wichtig ist hierbei, dass Absorption und
Dispersion zwei Aspekte des gleichen mikrosko-
pischen Phénomens sind, ndmlich der Anregung
von schwingungsfihigen Dipolen im Medium.

1-n

Abbildung 3.12: Absorption und Brechungsinex
in der Ndhe der Resonanz.

Weiterhin kénnen wir damit eine direkte Bezie-
hung zwischen den experimentell beobachtbaren
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makroskopischen Grofen und den mikroskopsi-
chen Grofen herstellen: Die Resonanzfrequenz
wo = /f/m ist gegeben durch das Verhéltnis
von Kraftkonstante f zur bewegten Masse m.
Und die Linienbreite ist gegeben durch die Dam-
fungskonstante . Auch in der quantenmechani-
schen Variante der Theorie, welche im néachsten
Kapitel diskutiert wird, werden diese beiden Pa-
rameter dhnliche Bedeutung haben.

3.2 Das Jaynes-Cummings
Modell

Das Jaynes-Cummings Modell ist ein voll quan-
tenmechanisches Modell fiir die Wechselwirkung
von Materie mit dem Strahlungsfeld, welches
analytisch mit geringem Aufwand durchgerech-
net werden kann.

3.2.1 System

Sowohl das materielle System wie auch das
Strahlungsfeld werden in diesem Modell quan-
tenmechanisch behandelt. Um ein konkretes Bei-
spiel im Auge zu behalten konnen wir uns fiir das
materielle System z.B. ein Wasserstoffatom vor-
stellen.

typ. atomare Niveaustroktur WW mit 2 Zustinden

E E
3 3p 3d Is 3d
ZS/Zp 2p
1s 1s

Abbildung 3.13: Zustdnde in einem realen Atom
(links) und 2 relevante Zustén-
de (rechts).

Obwohl jedes Atom eine unendliche Zahl von Zu-
standen besitzt, zwischen denen eine unendliche
Zahl von erlaubten Ubergéingen existieren, ist es
in vielen Féllen moglich, alle auler Zweien zu

vernachlafigen. Die beiden relevanten Zusténde
sind diejenigen, deren Energiedifferenz in der N&-
he der Photonenergie liegt. Wir schreiben fiir den
energetisch tiefer liegenden Zustand |g) und fur
den hoher liegenden Zustand |e).

E
_le>
F
07 _yhw
lg>

Abbildung 3.14: Das Zweiniveausystem.

Fiir dieses Zweiniveausystem kénnen wir somit
einen Hamiltonoperator

Hatom = —=wo0

2

schreiben. Hier bezeichnet wy die Energiediffe-
renz zwischen den beiden Zustéanden und o, die
z-Komponente der Pauli-Operatoren. Der positi-
ve Eigenwert gehort somit zu |g). Der Ursprung
fiir die Energieachse wurde fiir das 2-Niveauatom
so gewahlt, dass er in der Mitte zwischen den bei-
den Zustédnden liegt. Dies hat keine tiefere Be-
deutung, ist aber fiir die weiteren Rechnungen
niitzlich.

3.2.2 Quantisierung des Feldes

Die Herleitung der Operatordarstellung fiir das
elektrische Feld ist aufwindiger; es kann nicht
durch einen einzelnen Operator ausgedriickt wer-
den. Statt dessen benutzt man {iblicherweise eine
Summe iiber die einzelnen Moden des Feldes.

Abbildung 3.15: Einzelne Resonatormode.

Davon gibt es aber unendlich viele. Jede einzelne
Mode entspricht einem harmonischen Oszillator.
Die vollstandige Form des Hamiltonoperators ist
deshalb bei weitem nicht trivial.
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Es gibt jedoch eine vereinfachte Form, die es
erlaubt, analytische Resultate zu erhalten und
trotzdem einige wesentliche Aspekte der Wech-
selwirkung exakt beschreibt. Dazu vernachlafigt
man samtliche Moden aufser einer. Eine einzel-
ne Mode ist ein relativ leicht zu beschreibendes
Objekt.

Abbildung 3.16: Quantenmechanischer harmoni-
scher Oszillator.

Die formale Behandlung ist identisch mit der
eines harmonischen Oszillators. Die relevanten
Operatoren konnen als Funktion des Auf- und
Absteigeoperators a' und a geschrieben werden.
Das elektrische Feld dieser Mode ist proportional
zu

EocaT—HL.

Fiir die Energie erhalten wir
i 1
Hrea = hor(ala+3).

Das Produkt afa aus Auf- und Absteigeoperator
zahlt die Anzahl der Photonen und wird deshalb
auch als "Zahl-Operator” bezeichnet. wy stellt
die Laserfrequenz dar; somit ist hw; die Ener-
gie eines einzelnen Photons.

Damit haben wir die beiden Bestandteile des
Jaynes-Cummings Modells diskutiert. Es bein-
haltet auf der materiellen Seite ein sogenann-
tes 'nacktes’ Atom, mit zwei mdglichen Zustin-
den. Auf der anderen Seite ist das Strahlungsfeld
mit einer unendlichen Folge von Zustéanden, wel-
che wie bei einem harmonischen Oszillator dqui-
distant sind. Im Folgenden diskutieren wir die
Wechselwirkung zwischen diesen beiden Teilen.

F‘?ld Anzahl Photonen
—_—
'nacktes' ]
Atom o
_— ——
- )
- Ed
O oo o fio
i S _:— 1
o
——

Abbildung 3.17: Das Jaynes-Cummings - Mo-
dell.

3.2.3 Wechselwirkung

E

Abbildung 3.18: Dipol im elektrischen Feld.

Klassisch wird die Wechselwirkung zwischen ei-
nem Atom und dem Strahlungsfeld durch das
Skalarprodukt

-

U=-FE-d

beschrieben, wobei E das elektrische Feld und
d das atomare Dipolmoment beschreiben. Ge-
maéfs dem Korrespondenzprinzip kénnen wir die-
se klassische Wechselwirkung in einen Hamilton-
operator umwandeln indem wir die klassischen
Variablen durch die entsprechenden quantenme-
chanischen Operatoren ersetzen.

Den atomaren Dipol schreibt man bekanntlich
als

d= —e ,
wobei —e die Ladung und 7 den Ort des Elek-
trons bezeichnet.

Atome besitzen kein permanentes elektrisches
Dipolmoment. Somit verschwinden die Diagonal-

48



3 Licht-Materie Wechselwirkung

elemente des Dipoloperators,
(e|rle) = (g|rlg) = 0.

Dagegen nehmen wir an, dass die Auferdiago-
nalelemente nicht verschwinden.

—elellg) = —elglFle)* = pe

Wir kénnen die Phase der beiden Zusténde so
wahlen dass die Matrixelemente reell werden.
Der Dipoloperator ist dann proportional zur z-
Komponente der Pauli Matritzen o, = (0440_)
und kann geschrieben werden als

d=pe(oy+o_).

Der Feldoperator ist fiir eine einzelne Mode pro-
portional zur Summe eines Aufsteige- und eines
Absteigeoperators

Eoca—l—a*.

Damit konnen wir den Wechselwirkungsoperator
schreiben als

Huww = hwl(a + GT)(0'+ + 0'_>

= hwi(aoy +ao_ +alo, +alo_),

wobei w; die Kopplungsstiarke parametrisiert.
Diese hdngt vom atomaren Dipolmoment, dem
Modenvolumen, sowie von der Position des
Atoms in der Mode ab.

e
WWW‘L

9
9

133

Abbildung 3.19: Wechselwirkungsprozesse des
Kopplungsoperators.
Der gesamte Wechselwirkungsoperator be-

schreibt somit vier unterscheidbare Prozesse:

Der Term ao; beschreibt die Vernichtung ei-
nes Photons und die Erhohung der Energie des
Atoms, d.h. die Absorption eines Photons.

Der Term ao_ beschreibt die Erniedrigung der
Energie des Atoms unter gleichzeitiger Vernich-
tung eines Photons. Dies entspricht offenbar ei-
nem Prozess, der nicht energieerhaltend ist. Der
Term afo entspricht dem inversen Prozess und
ist damit ebenfalls nicht energieerhaltend. Der
letzte Term entspricht dem Inversen der Absorp-
tion, d.h. der Emission eines Photons.

3.2.4 Reduzierte Wechselwirkung

Eine wentlich einfachere Form erhélt man indem
man die Terme afo; und ao_ vernachliRigt, wel-
che die Energie nicht erhalten und deshalb erst
in sehr hoher Ordnung einer Stérungsrechnung
eine Rolle spielen. Damit wird

Huw ~ hwi(aoy + aTo:) .

Dies entspricht der Approximation eines rotie-
renden Feldes (anstelle eines oszillierenden), das
in der halbklassischen Naherung noch diskutiert
wird.

-

Atom

Atom

Feld Feld

-

Abbildung 3.20: Wechselwirkungsprozesse.

Der Wechselwirkungsoperator kann direkt mit
einem physikalischen Prozess verkniipft werden.
Der eine Term beschreibt die Absorption eines
Photons, d.h. die Vernichtung eines Photons und
die Erhéhung der Energie des atomaren Systems
um ein Quant. Der konjugierte Operator be-
schreibt den umgekehrten Prozess.
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3.2.5 Modell und Wirklichkeit

Dieses Modell ist von Jaynes und Cummings ent-
wickelt worden (E.T. Jaynes and F.W. Cum-
mings, Proc. IEEE 51, 89 (1963)). Es war ur-
spriinglich als ein rein theoretisches Modell ent-
wickelt worden, um zu untersuchen, inwiefern
sich die Voraussagen der Quantenmechanik von
denen der klassischen Theorie, d.h. der Maxwell-
Gleichungen unterscheiden wiirde. Zu dieser Zeit
schien es nicht denkbar, dass man mit einzelnen
Moden des Strahlungsfeldes oder einzelnen Ato-
men Experimente durchfiihren kénnte.

N

=

N~

Abbildung 3.21: Mikrowellenresonator fiir die

experimentelle Realisierung.

Inzwischen ist es aber in verschiedenen Grup-
pen gelungen, Versuchsaufbauten zu realisieren,
in denen diese theoretische Idealsituation in einer
sehr guten Néherung erreicht wird. Man muss
dafiir einerseits die Wechselwirkung mit einer
Mode verstérken, andererseits die Wechselwir-
kung mit allen anderen Moden unterdriicken, so
dass die Wechselwirkung des Systems mit einer
einzelnen Mode sehr viel starker wird als die mit
allen anderen Moden zusammen.
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3.2.6 Zustiande und Energien

Wir verwenden die folgende Bezeichnung fiir die
Basiszusténde:

|n, g)= n Photonen im Feld, Atom im Grundzu-
stand

|In — 1,e)= n — 1 Photonen im Feld, Atom im
angeregten Zustand.

In dieser Basis besitzt der gesamte Hamiltonope-
rator

Hiot = Hatom + Hrelda + Hww
eine Block-diagonale Struktur.

>

ln,g=
n-1,e>

Ey

|
|
|
! [543}

0
2

3
n+lg> (047 POL-
_ Ine
In+2, g

_ In+1,e>

[0
Lm 0
(n+3) Lt

n=1,2,3,..

Abbildung 3.22: Blockstruktur
operators.

des Hamilton-

Jeder einzelne Block umfasst zwel Zustdnde und

hat die Form

o=

wo

(n+ %)wL -9

wl\/ﬁ

wl\/ﬁ

(n— %)wL—F%
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wobei als Basis fiir diesen Block die Zustande

(7o)

verwendet wurden.

n,g)
|n - 1) €>

&=

Energie

0.5 LU 0.5
ﬁbergangsﬁrequenz o LL

Abbildung 3.23: Energie
des

als

der Eigenzustinde
JC-Hamiltonoperators
Funktion der atomaren
Ubergangsfrequenz wy.

Vernachlafigen wir zunichst die Kopplung, so
betragt die Differenz der Energien dieser Zustéin-

de

By — By
h

1
nt s
2

1
n—=

2

wo
wr, —— —
2

wo
wr+—

= (n+5) (=5 )or + 2]

=wr —Wwo,

d.h. die Energien sind identisch wenn die Laser-
frequenz der Resonanzfrequenz entspricht. Sonst
ist die Energiedifferenz gleich der Resonanzver-
stimmung.

Betrachten wir die Eigenzustéinde, so werden die
Energien durch die Kopplung verschoben. Der
Einfluss ist gering wenn die Verstimmung wy —wyq
grof ist, wird aber wichtig wenn die Laserfre-
quenz gleich der atomaren Ubergangsfrequenz
ist. Dann erzeugt die Kopplung eine Aufspaltung

von 2y/nwi. Im allgemeinen Fall wird die Auf-
spaltung

A= \/4nw% + (wr, —wp)?,

d.h. sie nimmt mit zunehmender Photonenzahl
ZU.

'dressed
States' Feld
: : Anzahl Photonen
| o <
'nacktes' /! t
Atom fo
| E— 2
W [Beo ho
A & ! — 1
’ ho
e e

Abbildung 3.24: "Dressed states” als Eigenzu-
stande des JC-Modells.

Das gekoppelte System besteht aus einer unend-
lichen Reihe solcher Zustande, welche als "dres-
sed states" bezeichnet werden: Das Atom ist mit
einem Photon "bekleidet". Wenn der Laser mit
dem atomaren Ubergang resonant ist, so sind je-
weils die beiden gekoppelten Zustiande beinahe
entartet. Die Entartung wird aufgehoben durch
die Kopplung zwischen den Zusténden.

3.2.7 Dynamik

Wir gehen hier nicht im Detail auf die Berech-
nung der Dynamik ein, da sie weitgehend dem
spéater zu behandelnden halbklassischen Fall ent-
spricht. Wir diskutieren lediglich einen einfachen
Fall, welcher einige Besonderheiten des quanten-
mechanischen Modells aufzeigt. Dafiir nehmen
wir an, dass

e die Energie der Photonen exakt der Aufspal-
tungsenergie des Atoms entspricht, wy
wr,.

e das Atom anfangs im angeregten Zustand

ist, 1, (0) = |e).

e das Feld zu Beginn n Photonen enthélt,
$r(0) = |n) -
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Somit ist
P(0) = |n,e).

Man sieht leicht, dass der Kopplungsoperator
Ubergénge zwischen diesem Zustand und dem
Zustand |n — 1, g) induziert.

In-1_e>

Aufenthalts-
zwischen

Abbildung 3.25: Oszillation der
wahrscheinlichkeit
den beiden Zustanden.

Man kann die Schrodingergleichung fiir dieses
Zweiniveausystem leicht explizit l6sen. Fiir die
Wahrscheinlichkeit, das Atom im angeregten Zu-
stand zu finden findet man

(W(Ole,n — 1) = 51+ cos(2en VL))

Dieses Resultat beschreibt den oszillatorischen
Austausch eines Energiequantums zwischen dem
Atom und dem Feld. Die Oszillationsfrequenz
ist proportional zur Stiarke des Feldes und somit
zur Wurzel aus der Photonenzahl. Dieses Verhal-
ten entspricht der quantenmechanischen Version
der Rabi-Ostzillationen, die wir bei der halbklas-
sischen Beschreibung noch genauer diskutieren
werden.

Abbildung 3.26: Abhéngigkeit der Oszillations-
frequenz von der Photonenzahl
n.

3.2.8 Zustande der Feldmode

Dies stimmt aber nur solange das Feld durch ei-
ne scharfe Anzahl Photonen charakterisiert wer-
den kann. Ein solches Feld, ein sogenannter
Zahlzustand, hat jedoch einen stark nichtklas-
sischen Charakter und kann experimentell nur
sehr schwer realisiert werden. Ist dies nicht der
Fall, so hdngt die Evolution des Systems davon
ab, in welchem Zustand sich das Feld befindet.

% thermisch kohérent
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=
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Abbildung 3.27: Photonenstatistik fiir die bei-
den wichtigsten Zustdnde des
Feldes.

In der Figur sind die beiden fiir die Praxis wich-
tigsten Zusténde eines optischen Feldes darge-
stellt. Die rote Kurve zeigt die Wahrscheinlich-
keitsverteilung fiir einen thermischen Zustand.
Solche Zutédnde werden erzeugt wenn sich das
Feld im thermischen Gleichgewicht befindet. Bei-
spiele dafiir sind die Lichtfelder von klassischen
Lichtquellen, wei z.B. Sonne oder Gliihbirne.
Hier ist die Wahrscheinlichkeit am héchsten, dass
sich kein Photon in der Mode befindet.

Ein idealer Laser erzeugt im Gegensatz dazu
einen kohérenten Zustand, bei dem die Wahr-
scheinlichkeit fiir das Auftreten einer bestimm-
ten Zahl von Photonen ein Maximum aufweist
und die Breite der Verteilung gleich der Wurzel
aus der mittleren Photonenzahl ist.

Tritt einer dieser Zustédnde in Wechselwirkung
mit dem Atom, so erhélt man fiir jede mogliche
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Photonenzahl eine Oszillation, deren Frequenz
proportional zur Wurzel aus der Photonenzahl
ist, und deren Amplitude durch die Wahrschein-
lichkeit fir das Auftreten dieser Photonenzahl
gegeben ist.

WX wiVn;

Bei einer Uberlagerung von zwei Zahlzustinden
erhalten wir also ein Schwebungssignal, dessen
Frequenz der Differenz der beiden Kopplungs-
starken entspricht.

Ax P(n).

3.2.9 Kopplung an thermischen
Zustand

Das Feld, welches von einer klassischen Licht-
quelle erzeugt wird, kann in guter Naherung
durch einen thermischen Zustand beschrieben
werden, d.h. durch die Bose-Einstein Statistik.
Bei einer gegebenen Temperatur T findet man
in einer Mode im Durchschnitt

1
(n) = ohv/RT _ 1

Photonen. Die entsprechende Wahrcheinlich-
keitsverteilung P(n) ist jedoch sehr breit. Sie lau-
tet

Wahrscheinlichkeit

40 60
Photonenzahln

1} 20 20 100 o 20 40 60

Photonenzahl n

a0 100

Abbildung 3.28: Thermische Zusténde
schiedlicher Temperatur.

unter-

In der Figur ist diese Verteilung fiir zwei unter-
schiedliche mittlere Photonenzahlen dargestellt.
Die wichtigsten Aspekte sind:

e Die Wahrscheinlichkeit P(n) ist immer am
grofiten fir n=0.

e Die Breite der Verteilung, d.h. die Schwan-
kung der Photonenzahl ist von der gleichen
Grofsenordnung wir ihr Mittelwert.

Bei einem thermischen Zustand mit der mittle-
ren Photonenzahl 3.3 tragen nur relativ wenige
Zustéande zur Wahrscheinlichkeitsamplitude bei.
Deshalb erhélt man hier (dargestellt durch die
blaue Kurve) ein oszillatorisches Verhalten, wo-
bei deutlich wird, dass mehrere Frequenzen bei-
tragen.

1

pE)- p(G)

Abbildung 3.29: Thermischer Kollaps fiir zwei
unterschiedliche Temperaturen.

Steigt die mittlere Photonenzahl auf 50 (darge-
stellt durch die rote Kurve, so ist Zahl der Zu-
stdnde, welche zum Signal beitragen, so grof,
dass es sich um eine beinahe kontinuierliche Ver-
teilung handelt. In diesem Fall klingt die Oszil-
lation rasch ab und die Wahrscheinlichkeit, das
Atom im angeregten Zustand zu finden wird 1/2,
d.h. das Photon ist zwischen dem Atom und der
Mode mit gleicher Wahrscheinlichkeit verteilt.

Im Rahmen des Jaynes-Cummings Modells dis-
kutieren wir die Wechselwirkung mit einer ein-
zelnen Mode. Hier bleibt das Photon deshalb
mit 50%iger Wahrscheinlichkeit auf dem Atom.
Im freien Raum findet diese "Teilung” zwischen
dem Atom und einer unendlichen Zahl von Mo-
den statt, so dass die Wahrscheinlichkeit, dass es
sich auf dem Atom befindet, verschwindet. Wir
erhalten auf diese Weise spontane Emission.
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3.2.10 Kopplung an kohirenten
Zustand

Kehren wir zum Fall einer einzelnen Mode zu-
riick und betrachten einen kohérenten Zustand.
Dies kann als Modell fiir die Wechselwirkung mit
einem Laserstrahl betrachtet werden. In diesem
Fall lautt die Wahrscheinlichkeitsverteilung P(n)
dafiir, dass man n Photonen misst,

()"
P(n) n!
kohirenter Zustand

n = 10 Photonen

Kopplungsstirke ~ "Rabi Frequenz"

Abbildung 3.30: Verteilung der Photonenzahl
fiir einen kohidrenten Zustand
mit 10 Photonen.

Wie in der Figur gezeigt ist in diesem Fall der
Wert der hochsten Wahrscheinlichkeit nahe beim
klassischen Wert. Die Breite der Verteilung ist
von der Grofenordnung m .

Auch hier besitzt die Feldstéirke keinen scharfen
Wert, sondern eine Verteilung, dessen Breite pro-
portional zur Quadratwurzel aus der mittleren
Photonenzahl ist. In diesem Fall erhélt man eine
Superposition aller moglichen Frequenzen, wel-
che jeweils proportional zur Quadratwurzel aus
der Photonenzahl sind. Diese Frequenzen sind
dargestellt, jeweils mit der entsprechenden Am-
plitude, d.h. der Wahrscheinlichkeit ihres Auftre-
tens in der Verteilung des kohérenten Zustandes.

In der Figur ist die Wahrscheinlichkeit, das Atom
im angeregten, resp. Grundzustand, anzutreffen,
als Funktion der Zeit dargestellt. Fiir kurze Zei-
ten findet ein oszillatorischer Austausch statt.
Aufgrund der Verteilung der Frequenzen ergibt
sich eine Dampfung der Ostzillation, wobei die
Zerfallszeit indirekt proportional zur Breite der
Verteilung der Rabifrequenzen ist. Danach er-
reicht das System einen zeitunabhéngigen Zu-
stand, in dem die Halfte der Atome sich im

[ p(le>) - pllg>)

¥

Zeit

Abbildung 3.31: Kollaps und Revival fiir koha-
renten Anfangszustand.

Grundzustand und die andere Hélfte im ange-
regten Zustand befindet. Nach diesem sogenann-
ten Cummings Kollaps bleibt die Besetzungszahl
konstant bei je 50%.

3.2.11 Revival

Dieses aufser Phase geraten kann natiirlich noch
klassisch, als eine Folge der Intensitatsfluktua-
tion verstanden werden. In einem solchen klas-
sischen Bild wiirde man dann aber erwarten,
dass die Wahrscheinlichkeitsverteilung anschlie-
fiend bei diesem Wert bleibt. Die Verteilung der
Rabifrequenzen ist aber nicht kontinuierlich, son-
dern diskret. Da nur eine endliche Zahl von
Frequenzen zum Signal beitrédgt kann es sich
nicht um einen wirklich zeitunabhéngigen Zu-
stand handeln. Die Diskretisierung der Zustéan-
de fiihrt deshalb zu einem Wiederaufleben der
Oszillation. Die Zeit bis zum Erscheinen dieses
"Echos” ist indirekt proportional zum Abstand
zwischen den Rabifrequenzen. Der Zerfall und
das Wiederaufleben dieser Oszillation sind in der
Literatur als "Cummings collapse” und "revival”
bekannt. Sie stellen einen wesentlichen Unter-
schied zwischen den klassischen und den quan-
tenmechanischen Voraussagen fiir die zeitliche
Entwicklung dar.

Vergleicht man die Zerfalls- und Revival Kur-
ven fiir Zustdnde mit unterschiedlicher Photo-
nenzahl, so findet man genau die Unterschiede,
die man auf Grund der Eigenschaften der Fou-
riertransformation erwartet. Nimmt die mittle-
re Photonenzahl zu, so steigt die Rabifrequenz.
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Lp(E)
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Abbildung 3.32: Kollaps und Revival fiir kohé-
rente Zustande mit unterschied-
licher mittlerer Photonenzahl
(=Energiedichte).

Gleichzeitig wird die Breite der Verteilung grofer
und damit zerfallt die Oszillation schneller. Der
Abstand benachbarter Moden im Frequenzraum
nimmt ab (sowohl absolut wie auch relativ) und
deshalb nimmt die Zeit zu, bei der das "Echo”
auftritt.

3.2.12 Experimentelle Verifizierung

Dass diese Rechnungen nicht nur Theorie sind
konnte vor einigen Jahren eine Gruppe des Max-
Planck Institutes fiir Quantenoptik beweisen, in-
dem sie diesen Prozess experimentell nachwiesen.

Sie verwendeten dafiir einen Mikrowellenresona-
tor extrem hoher Giite (Q ~ 10'%) (G. Rempe,
H. Walther, and N. Klein, ’Observation of Quan-
tum Collapse and Revival in a One-Atom Maser’,
Phys. Rev. Lett. 58, 353-356 (1987)). Dieser Re-
sonator kann Photonen fast eine Sekunde spei-
chern.

Aufgrund der hohen Giite besitzen die einzelnen
Moden diskrete Energien. Das Experiment be-
ruht darauf dass nur eine dieser Moden in Reso-
nanz ist mit einem Ubergang zwischen zwei Ryd-
bergzustidnden. Die Atome fliegen frei durch den
Resonator durch und werden vor dem Eintritt
mit Hilfe eines Lasers in den oberen Zustand préa-

Zihler 4
Zustandsselektiver o
Nachweis 0 - B
;ﬁlﬂ‘ﬂw;lrlﬂn + Wechsel
ESELA I ¥
Q- 310° B | o
T=IK Mode
- -
o P .
Anregung
Ofen
Abbildung 3.33: Experimenteller ~Aufbau fiir

die Untersuchung des Jaynes-
Cummings Systems.

pariert. Im Resonator spielt nur die Wechselwir-
kung zwischen diesen beiden Zustdnden und der
resonanten Mode des Strahlungsfeldes eine Rol-
le. Die im Resonator vorhandene Energie besteht
aus den thermisch aktivierten Photonen sowie
denjenigen Photonen, die durch den Ubergang
von Atomen in den unteren Zustand emittiert
werden. Hinter dem Resonator werden die Ato-
me detektiert, wobei gemessen wird, in welchem
der beiden Zusténde sie sich befinden.

p(E)

Wechselwirkungszeit

Abbildung 3.34: Besetzungswahrscheinlichkeit
des angeregten Zustandes.

Hier ist der Unterschied in den Zé&hlraten fiir die
beiden Zustdnde dargestellt, also fiir die Wahr-
scheinlichkeit dass man das Atom im Grund-,
resp. angeregten Zustand findet, als Funkti-
on der Wechselwirkungszeit, also der Zeit, wel-
che das Atom benétigt, um durch den Reso-
nator hindurch zu fliegen. Fiir kurze Wechsel-
wirkungszeiten beobachtet man einen oszillatori-
schen Energieaustausch zwischen Atom und Re-
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sonator. Diese Ostzillationen geraten dann offen-
bar aufer Phase und {iber eine gewisse Zeit bleibt
die Nachweishéufigkeit fiir die beiden Zusténde
etwa gleich.

Nach einer ldngeren Zeitspanne sieht man aber
wiederum Oszillationen entstehen. Diese Mes-
sungen zeigen also nicht nur die quantenmecha-
nischen Fluktuationen der Feldamplitude, son-
dern auch, aufgrund des dass die
Kopplungsstéirken diskret verteilt sind.

‘revivals’,

3.2.13 Vakuum-Rabi-Aufspaltung

Bei der Diagonalisierung des Hamiltonoperators
stellt man fest dass die Zustidnde jeweils paar-
weise auftreten und sie um die Wechselwirkungs-
energie (die "Rabi-Frequenz") aufgespalten sind.
Dies gilt auch fiir den Fall dass sich gar kein Pho-
ton im Feld befindet, fiir den sog. "Vakuumzu-
stand". Man spricht in diesem Fall von der sog.
Vakuum - Rabi Aufspaltung. Diese Kopplung an
eine "leere” Mode ist der eigentliche Grund fiir
das Auftreten von spontaner Emission, welche
rein klassisch nicht erklart werden kann.

+
Atomstrahl Dptischer 5 =
Resonator
= 20'000)
Lagerl
<11 LD

Abbildung 3.35: Experimenteller Aufbau fiir
die Messung der Vakuum-Rabi
Aufspaltung.

Die Aufspaltung dieser ’dressed states’ aufgrund
der Kopplung an den Vakuumzustand kann auch
experimentell nachgewiesen werden. Erste Ex-
perimente dieser Art wurden im Mikrowellen-
bereich durchgefiihrt. Experimente im optischen
Bereich wurden moglich, nachdem Spiegel mit
extrem hoher Reflektivitdt verfliigbar wurden
(R > 99.999%).

Um dem Jaynes-Cummings Modell méglichst na-
he zu kommen, wurde fiir diese Experimente
das Atom in einen optischen Resonator gebracht.
Durch die raumliche Eingrenzung wird die Wech-
selwirkung mit der Resonatormode selektiv ver-
starkt und dominiert gegeniiber der Wechsel-
wirkung mit dem Kontinuum der iibrigen Mo-
den. Atome wurden in der Form eines Atom-
strahls durch diesen Resonator geschickt und die
Aufspaltung wurde spektroskopisch mit Hilfe ei-
nes Laserstrahls nachgewiesen. Damit wirklich
die Wechselwirkung mit der Resonatormode und
nicht mit dem Laserstrahl gemessen wurde, mus-
ste die Intensitit dieses Strahls sehr gering gehal-
ten werden.

Fiir einen empfindlichen Nachweis wurde eine
Heterodyn Technik angewendet, d.h. der schwa-
che Probenstrahl wurde einem wesentlich inten-
siveren Lokaloszillator iiberlagert.

_ Vakuum Kabi Aufspaltung
'ﬁ'

tr
f*z
%

Fiihlrate

16 30 n(MHz)

—30 -16 ©

Abbildung 3.36: Messung  der
Aufspaltung.

Vakuum-Rabi

Wie das experimentelle Spektrum zeigt konn-
te die Aufspaltung tatsdchlich gemessen wer-
den. Der Abstand zwischen den beiden Maxi-
ma entspricht dabei direkt der Stéarke der Kopp-
lung zwischen dem Atom und dem Vakuumzu-
stand der Resonatormode. Diese Aufspaltung er-
gibt die spontane Emission, wenn die Wechsel-
wirkung nicht mehr mit einer einzelnen Mode
stattfindet, sondern mit dem Kontinuum.
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3.3 Das halbklassische
Zweiniveaumodell

Literatur:

R.P. Feynman, F.L. Vernon, and R.W. Hell-
warth, ’Geometrical representation of the Schro-
dinger equation for solving maser problems’; J.
Appl. Phys. 28, 49-52 (1957).

R.G. Brewer, Coherent optical spectroscopy, in
Frontiers of Laser Spectroscopy, Editor: R. Bali-
an, S. Haroche, and S. Liberman, North Holland
(1977).

L. Allen and J.H. Eberly, ’Optical resonance and
two-level atoms’, Dover Publications, Mineola,
NY (1987).

Dieter Suter, "The Physics of Laser-Atom Inter-
action’, Cambridge University Press, Cambridge
(1997). Chapter 2.

3.3.1 Ubersicht

Der Ausgangspunkt fiir die halbklassische Be-
schreibung ist ein Zweiniveaumodell fiir das
atomare System, wobei die beiden Zustdnde
durch einen Dipol-erlaubten Ubergang verbun-
den sind. Dieses quantenmechanische Zweini-
veausystem wird von einer klassischen elektro-
magnetischen Welle getrieben.

Atom
Licht e
/\/\/\_,
lg=

Abbildung 3.37: Klassische elektromagnetische
Welle koppelt an Zweiniveaua-
tom.

Das halbklassische Modell gleicht dem klassi-
schen weitgehend: In beiden Féllen treibt die
elektromagnetische Welle einen schwingungsf-
higen Dipol. Dieser ist selbst die Quelle einer

elektromagnetischen Welle, welche mit der einge-
strahlten Welle weiter lduft und sich ihr {iberla-
gert. Die in-, resp. aufer Phase Komponente die-
ser Welle fiihrt zu Absorption, resp. Dispersion.
Wie im quantenmechanischen Fall schreiben wir
fiir die Zustédnde des Atoms |g) (Grundzustand)
und |e) (angeregter Zustand). Die beiden Zustén-
de sind iiber einen elektrischen Dipol-Ubergang
verbunden.

Abbildung 3.38: Quantenmechanischer harmoni-
scher Ostzillator.

Dies ist offenbar nicht das, was man durch eine
direkte Quantisierung des klassischen Modells er-
halten wiirde: dort hatten wir das Atom als har-
monischen Oszillator beschrieben. Dieser miisste
quantenmechanisch durch ein nach oben offenes
System von aquidistanten Zustédnden beschrie-
ben werden. Wir erwarten somit bereits an dieser
Stelle, dass das quantenmechanische System sich
anders verhalten wird als das klassische.

Wir nehmen an, dass der Ubergang elektrisch-
Dipol erlaubt ist. Die beiden Zustdnde haben
dann unterschiedliche Paritiat. Wie im Jaynes-
Cummings Modell diskutiert hat der Dipolope-
rator die Matrixelemente

(eld|g) = (gldle) = pe
(e|dle) = (g|d|g) =0,

wobei . das reelle Matrixelement des Dipolope-
rators darstellt.

Ein quantenmechanisches System, das durch
zwel Zustiande aufgespannt wird,

¥ = cilg) + cale)

kann mit zwei komplexen oder vier reellen Pa-
rametern vollstdndig beschrieben werden. Diese
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stellen Real- und Imaginéarteil der beiden Koef-
fizienten dar. Das System besitzt in diesem Sinn
vier Freiheitsgrade. Da die Phase eines quanten-
mechanischen Zustandes aber keine physikalische
Bedeutung besitzt, konnen wir aber einen Frei-
heitsgrad eliminieren; es bleiben dann drei phy-
sikalisch relevante Freiheitsgrade.

3.3.2 Basisoperatoren

Das gleiche kénnen wir sofort fiir den Raum der
Operatoren, die auf dieses System wirken, sagen:
Die Operatoren konnen als 2 x 2 Matrizen dar-
gestellt werden.

(

Wenn wir uns auf hermitesche (selbstadjungier-
te) Operatoren beschrinken, missen die bei-
den Diagonalelemente reell sein. Die Realteile
der Auferdiagonalelemente miissen gleich sein,
die Imaginérteile entgegengesetzt. Somit werden
auch die Operatoren durch vier reelle Parameter
eindeutig beschrieben.

c+id
b

a
c—1id

Es ist niitzlich, fiir die Beschreibung der Ope-
ratoren eine Basis aus Operatoren zu wihlen.
Alle andern kénnen dann als Linearkombination
dieser Basisoperatoren dargestellt werden. Dafiir
kommen beliebige vier linear unabhéngige (bee-
ser: orthogonale) Operatoren in Betracht. Eine
besonders niitzliche Basis besteht aus der Ein-
heitsmatrix, sowie aus den drei Operatoren

170 1 1 (0 —1
S””_2<1 0) Sy_2<1 0 )
1/1 0
% =3 ( 0 -1 > '
Die Matrixelemente sind somit
1
(9lSz1g) =0 (g]Szle) = 3 (e|Szle) =0
1
{9lSylg) =0 {glSyle) = =5 (el Syle) =0
1 1
<9’Sz|g> = 5 <g|52’6> =0 <€‘Sz’€> = _5 .

Es handelt sich somit jeweils um die Pauli-
Matrizen, multipliziert mit 1/2, S, = %aa.

Wie man leicht feststellen kann erfiillen diese
Operatoren die Vertauschungsrelationen

[Sz, Sy] =4S, undcycl.,

welche aus der quantenmechanischen Theorie des
Drehimpulses bekannt sind. Diese drei Operato-
ren konnen u.a. die drei kartesischen Komponen-
ten eines Spins 1/2 darstellen.

Wenn wir den elektrischen Dipoloperator fiir die-
ses System in dieser Basis schreiben erhalten wir
0 e

(n )

3.3.3 Hamiltonoperator

d=2ueS; =

e

E

|e:} —

M

|g}_

Abbildung 3.39: Atomares Zweiniveausystem.

Wir schreiben fiir die Anregungsenergie vom
Grund- zum angeregten Zustand wg (mit A = 1).
In dieser Form des Hamiltonoperators, wie auch
in allen folgenden Rechnungen schreiben wir
Energieeinheiten in der Form von Frequenzen.
Damit erhalten wir eine direkte Beziehung zu
den entsprechenden Experimenten, wo Energie-
differenzen immer als Frequenzen erscheinen. In
der hier benutzten Form des Hamiltonoperators
ist der Ursprung der Energieachse in der Mitte
zwischen den beiden Zustidnden. Diese Wahl des
Ursprungs ist geeignet, die Symmetrie des Sy-
stems deutlich zu machen.

Da wir ein einzelnes Atom betrachten, von dem
wir annehmen, dass es im Raum in Ruhe sei, und
weil die Wellenldnge A des Laserfeldes grof ist ge-
geniiber der Ausdehnung des Atoms, kbnnen wir
die rdumlichen Koordinaten vernachlafigen und
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annehmen, das Feld sei (iiber den Bereich des
Atoms) homogen. Unser Modell reduziert sich
damit auf ein oszillierendes elektrisches Feld

1 .
E = E{Eoe“%t +cc.}

mit der Frequenz wy, und Amplitude Ejy.

Die elektrische Dipolwechselwirkung kann dann
geschrieben werden als

Hww = —2w, cos(wrt)Sy ,
mit der Kopplungskonstante

Wy :EONE-

Wir vernachldfigen die Eigenenergie des elek-
trischen Feldes. Der gesamte Hamiltonoperator
wird somit

H = Hatom+Hww = —woS, —2wzcos(wrt)S, .

Im Hamiltonoperator erscheint das elektrische
Feld nicht als Vektor, sondern als ein Skalar.
Dies ist ein inhérentes Problem des Zweiniveau-
systems, das nur gelost werden kann indem man
das Zweiniveaumodell aufgibt und eine vollstéin-
digere atomare Struktur mit einer groferen Zahl
von Zustanden beriicksichtigt.

3.4 Der Dichteoperator

3.4.1 Beschreibung eines Ensembles

In vielen Experimenten, die in diesem Zusam-
menhang interessieren, besteht das physikalische
System aus einem Ensemble von Atomen, wel-
ches nicht mit Hilfe einer Wellenfunktion oder
Zustandsfunktion beschrieben werden kann.

Als einfaches Beispiel betrachten wir drei Atome,
von denen sich zwei im Grundzustand und eines
im angeregten Zustand befinden und suchen die
Zustandsfunktion, welche das Gesamtsystem be-
schreibt. Man konnte versucht sein, diesen Zu-
stand mit der Funktion

v =y/helo + o)

9
9o 9

Abbildung 3.40: Einfaches Ensemble von 3 Ato-

men

zu schreiben.

Um zu tiberpriifen, ob dies sinnvoll ist, berechnen
wir das elektrische Dipolmoment dieses Zustan-

des:
<@=wwwzvdf(21)<gé>(i>
:%(2 1).(5)24{;}3.

Man wiirde also voraussagen, dass ein Dipolmo-
ment in Richtung der x-Achse vorliegen wiirde.
Dies entspricht nicht der Beobachtung und wére
auch nicht zu verstehen: das Dipolmoment eines
Atoms in einem Eigenzustand des Hamiltonope-
rators verschwindet. Deshalb muss das Dipolmo-
ment auch fiir das Ensemble verschwinden. Dies
zeigt, dass unsere Beschreibung des Zustandes
mit obiger Funktion falsch ist.

Korrekterweise miisste man fiir jedes einzelne
Atom das Dipolmoment ausrechnen und die Re-

sultate addieren.

5[2(1 0)-((1) é
0

o (1) ()

:%[2(1 0)-( >+(0 1)-<0>]:0.

Der Schrodinger-Formalismus der Quantenme-
chanik erlaubt es nicht, direkt Ensembles von
gleichartigen Quantensystemen zu behandeln.

1
0

HE

01
10

0
1

Die meisten Experimente werden aber an En-
sembles von ndherungsweise identischen Syste-
men durchgefiihrt. Wenn wir z.B. die Absorp-
tion eines Laserstrahls in einem atomaren Gas
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®

Abbildung 3.41: Messung an einem Ensemble.

messen, so stellt die absorbierte Leistung eine
Summe {iber die Beitrége einer ganzen Reihe von
Zweiniveausystemen dar. Wenn man dieses Sy-
stem durch eine Zustandsfunktion beschreibt, so
ist dies nur dann korrekt, wenn

e alle Atome im gleichen Zustand sind

e alle Atome die gleichen dufieren Felder spii-
ren

e keine Wechselwirkungen zwischen den Ato-
men existieren.

3.4.2 Definition des Dichteoperators

Fiir die Beschreibung eines solchen Ensembles
bendtigt man statt dessen den sogenannten Dich-
teoperator. Er kann am besten definiert werden
mit Hilfe der bra-ket Schreibweise

1 N
P=N Dl (el
=1

(U. Fano, "Description of states in quantum me-
chanics by density matrix and operator techni-
ques’, Rev. Mod. Phys. 29, 74-93 (1957).).

Fiir ein einzelnes Atom im Zustand
¥ = alg) + ble)
wird der Dichteoperator
p = (alg) + ble))(a™(g] + b*(e])
Die Matrixelemente sind
(lplg) = (gl(alg) + bley)(a* (g] +b* (e])|g)

= (alglg) + blgle))(a*(glg) + b*(elg)) = |a|®,

wobel wir die Orthonormalitit der Zustande be-
nutzt haben. Analog erhalten wir

(elpley = ... = |
(glple) = (gl(alg)+ble))(a™(g|+b"(e[)|e) = ab”
(elplg) = ... =a’d

oder in Matrixschreibweise

o= ).

Ein einzelnes Atom im Grundzustand wird dem-
nach durch den Dichteoperator

(1)

beschrieben, und eines im angeregten Zustand
durch

o= (

Fiir ein Einzelsystem besteht somit eine 1-1 Be-
ziehung zwischen der Zustandsfunktion und dem
Dichteoperator.

la]?>  ab*
a*b |b|?

10
0 0

0 0
0 1

Der Dichteoperator fiir einen einzelnen Zustand
ist ein Projektor:

V) (Wle) = Wle) [¥),

d.h. das Resultat ist die Projektion des Vektors
|o) auf den Vektor |¢) . Fiir den Dichteopera-
tor eines Einzelsystems gilt damit, wie fiir jeden
Projektor, p? = p.

3.4.3 Dichteoperator fiir Ensembles

Der wichtigste Unterschied zwischen dem Dich-
teoperator und einer Zustandsfunktion besteht
darin, dass der Dichteoperator eines Ensembles
einfach durch die Summe der Dichteoperatoren
der einzelnen Teilsysteme gegeben ist. Wie wir
fiir das einfache Beispiel von 3 Atomen gesehen
hatten, ist das bei der Zustandsfunktion nicht
der Fall.
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Fir das aus drei Atomen bestehende Ensemble
in unserem Beispiel wird der Dichteoperator

=15n-3((3 )+
(390305 1)-

Die Diagonalelemente stellen direkt die Popula-
tionen der entsprechenden Zustéande dar. Fiir das
vorliegende Ensemble finden wir somit 2/3 der
Atome im Grundzustand, 1/3 im angeregten Zu-
stand.

10
0 0

10
0 0

1

3

0 0
01

2 0
01

Man iiberpriift leicht, dass fiir den Dichteope-
rator eines Ensembles das Quadrat nicht mehr
gleich dem Operator ist, p? # p. Man kann dies
verwenden, um zu priifen, ob ein gegebener Dich-
teoperator ein Einzelsystem oder ein (echtes, ge-
mischtes) Ensemble beschreibt; man spricht von
reinen, resp. gemischten Zusténden.

Der Dichteoperator des Systems beschreibt ein
gemitteltes Atom. Man kann ihn verwenden um
die Zeitabhéngigkeit der Mittelwerte zu berech-
nen. Das bringt den groflen Vorteil, dass wir
fiir die Berechnung der Zeitentwicklung des Sy-
stems nicht zuerst die Zeitentwicklung jedes ein-
zelnen Atoms berechnen miissen, sondern direkt
die Zeitentwicklung des Mittelwertes berechnen
kénnen. Voraussetzung dafiir ist allerdings dass
die verschiedenen Atome gut voneinander iso-
liert sind und die gleiche Umgebung sehen. Die
wichtigsten Abweichungen sind Relaxationsef-
fekte und Inhomogenitéten.

Wechselwirkungen

9

WW
J

Abbildung 3.42: Wechselwirkung zwischen Ato-
men des Ensembles.

Relaxation kommt durch die Wechselwirkung
zwischen den einzelnen Teilsystemen zustande,
sowie durch die Wechselwirkung mit der Umge-
bung. Diese geschieht vor allem tiber elektroma-
gnetische Felder und/oder iiber die translatori-
schen Freiheitsgrade.

B
9

Abbildung 3.43: Inhmogenititen.

Mit Inhomogenitdten bezeichnet man unter-
schiedliche Wechselwirkung en der Atome mit
ihrer Umgebung. Dies kénnen z.B. durch unter-
schiedliche Geschwindigkeiten (Dopplerverbrei-
terung) oder durch unterschiedlichen Ort in in-
homogenen externen Feldern (z.B. einem La-
serstrahl mit endlichem Durchmesser) zustande
kommen.

3.4.4 Zeitentwicklung

Ausgehend von der Schrodingergleichung
0 .
= =i,

welche bekanntlich die Losung

Y(t) = e T(0)

hat, finden wir die Bewegungsgleichung fiir den
Dichteoperator als

p= %(IWW)I) = | = iHY) (Y[ + [¥) {(—iHY|

—iH|P) (| + [P) (IR = —i[H, o] .
Gleichung
Schrodinger Gleichung bekannt.

Diese ist auch als Liouville-
Die Losung finden wir durch Einsetzen der Lo-

sung der Schrédingergleichung:

p(t) = () (W ()] = e T*p(0)) (1h(0)] e

— efthp(O)eth .
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3.4.5 Erwartungswert

Der Erwartungswert einer Observablen A fiir den
Zustand, welcher durch den Dichteoperator p be-
schrieben wird, kann ebenfalls aus der Definition
des Dichteoperators hergeleitet werden:

WIA[) = (¢ Aijej) = > (Aijpji)

= Z(AP)M = Sp{Ap} = Sp{pA}.

Fiir die Berechnung von Erwartungswerten ist
es wichtig, dass die Spur eines Operators unter
zyklischen Vertauschungen invariant bleibt,

Sp{ABCY} = Sp{BCA} = Sp{CAB}
Daraus folgt zum Beispiel

Sp{p(t)A} = Sp{e"p(0)e"" A}

= Sp{p(0)e* Ae™"} = Sp{p(0)A(t)}

Diese Umformung entspricht dem Ubergang vom
Schrédingerbild zum Heisenbergbild: Im Schro-
dingerbild ist der Zustand zeitabhéngig, wahrend
die Observable invariant ist, im Heisenbergbild
entwickelt sich die Observable. Fiir diese lduft
die Zeitentwicklung umgekehrt als fiir den Dich-
teoperator.

3.4.6 Darstellung in einer Basis

Wie jeder quantenmechanische Operator kann
auch der Dichteoperator in einem geeigneten
Satz von Basisoperatoren aufgespannt werden.
Fiir das Zweiniveausystem besteht ein beson-
ders geeigneter Satz von Basisoperatoren aus
den Drehimpulsoperatoren S;, S, und S, die
oben definiert wurden. Wir schreiben die Ent-
wicklungskoeffizienten als s;, s, und s., so dass
der Dichteoperator folgende Form erhalt

pl = al + 5,55 + 5,5y + 5.5 .

Die Diagonalelemente des Dichteoperators stel-
len Populationen dar, z.B. p;; die Wahrschein-
lichkeit, dass sich das Atom im Grundzustand

befindet. Die Summe der Diagonalelemente muss
deshalb immer gleich 1 sein,

an' = Sp{p} :sz' =1,

da sich jedes System in irgendeinem Zustand be-
finden muss. Damit wird der Koeffizient a be-
stimmt als 1/2 und der Dichteoperator des Zwei-
niveausystems wird

1
pl = 51 + 5255 + 55y + 5.5; .

( )

Der Einheitsoperator 1 ist zeitunabhingig und
tragt zu keiner beobachtbaren Groéfse bei. Im Sin-
ne einer Abkiirzung ist es deshalb héufig einfa-
cher, diesen Teil des Dichteoperators herauszulo-
sen und den reduzierten Dichteoperator

1

2

Sz
Sz + 18y

Sz — 18y

p = 555z + 549, + 5.5

zu betrachten, dessen Spur verschwindet.

Als Beispiel betrachten wir unser Standard-
Ensemble:

2

2. 0\ 1/10\ 1/1 0
p= I =
0 )28 01) 6\0 1
1
=_85..
3

Die Diagonalelemente konnen somit Kkleiner,
gleich oder grofser als Null sein. Sie stellen
nicht Populationen dar, sondern die Abweichung
der Populationen von der Gleichverteilung. In
spektroskopischen Experimenten misst man aber
meist nicht Populationen, sondern Populations-
differenzen, und diese sind die gleichen bei p und

pl.

Die Entwicklungskoeffizientens,, s, und s, sind
die Komponenten eines Spinvektors. Wenn wir
ein Spin—% System betrachten, so entspricht
dies genau den 3 kartesischen Komponenten des

Drehimpulsvektors.
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3.4.7 Pseudospin

Die Bewegungsgleichungen eines solchen Zwei-
niveausystems wurden erstmals von Felix Bloch
genau diskutiert (F. Bloch, 'Nuclear induction’,
Phys. Rev. 70, 460-485 (1946).), und zwar fiir
die Beschreibung der magnetischen Resonanz.
Die Zweiniveausysteme waren in diesem Zusam-
menhang Spin—% Systeme. Die resultierenden Be-
wegungsgleichungen sind deshalb als Blochglei-
chungen bekannt.

Etwa 10 Jahre spiter zeigten Feynman, Ver-
non und Helwarth (FVH) dass jedes Zweiniveau-
system den gleichen Bewegungsgleichungen ge-
horcht und deshalb mit Hilfe der Blochgleichun-
gen diskutiert werden kann (R.P. Feynman, F.L.
Vernon, and R.W. Helwarth, ’Geometrical repre-
sentation of the Schréodinger equation for sol-
ving maser problems’, J. Appl. Phys. 28, 49-
52 (1957)). Aufgrund dieser Analogie bezeich-
net man allgemein Zweiniveausysteme gerne als
Pseudo—Spin—% Systeme und diskutiert die Bewe-
gungsgleichungen indem man Teile des Systems
als Spin-Komponenten bezeichnet und die Wech-
selwirkung mit dufseren Feldern auf magnetische
Wechselwirkungen zuriickfiihrt.

In diesem Bild entspricht der Grundzustand des
Systems z.B. dem +% Zustand des Pseudo-Spins,
wahrend der angeregte Zustand dem —% Zustand
entspricht. Die Energiedifferenz zwischen Grund-
und angeregtem Zustand entspricht der Zeeman-
Aufspaltung. Die z-Komponente des Pseudo-
spins beschreibt die Populationsdifferenz zwi-
schen den beiden Zustidnden. Im Fall des opti-
schen Zweiniveausystems beschreiben die x- und
y-Komponenten die quantenmechanische Koha-
renz zwischen den beiden Zustdnden, welche
physikalisch ein oszillierendes elektrisches Dipol-
moment beschreibt. Dieser Pseudospin ist au-
fserordentlich hilfreich fiir die Visualisierung der
zeitlichen Entwicklung des Systems, welche ex-
akt auf die Bewegung eines Drehimpulses zu-
riickgefiihrt werden kann, der an ein magneti-
sches Moment gekoppelt ist.

Die Gleichungen werden deshalb als optische
Blochgleichungen bezeichnet (—Kap. .

3.4.8 Beispiel: Populationen

Befindet sich das Atom im Grundzustand, so ist
die Zustandsfunktion

v=ln=()

und die entsprechende Dichtematrix

=50 ):

Die entsprechende reduzierte Dichtematrix ist

(b %)

Fir diesen Zustand gilt somit s, = s, = 0 und
s, = 1. Falls dieser Dichteoperator ein Ensemble
beschreibt, so sind alle Atome im Grundzustand
|g), und die Energie des Systems erreicht ein Mi-
nimum,

1
0

10
0 0

1
2

1
0

0

Pa:Sz: 1

wo

Sp{Mp} = -

Fiir den angeregten Zustand gilt

(v)

und die entsprechende Dichtematrix

m=(1 1)

01
Die entsprechende reduzierte Dichtematrix ist

(v Y

Die Figur illustriert die Orientierung des Pseudo-
spins und zeigt die entsprechende Zustandsfunk-
tion und den Dichteoperator, der diesen Zustand
beschreibt. Da wir den Teil eliminiert haben, der
proportional zum Einheitsoperator ist, wird der
Dichteoperator spurfrei. Fiir Atome im Grund-
zustand ist der Pseudospin nach oben orientiert
(s: = +3), fiir Atome im angeregten Zustand

nach unten(s; = —3) .

0
1

Py = |e)

1
2

-1 0

Pb:—SzZ 0 1
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Atome im Grundzustand Atome im angeregten Zustand
S [ R
X
” X — 8

Abbildung 3.44: Atome im Grundzustand, resp.
angeregten Zustand.

3.4.9 Koharenzen

Die transversalen Komponenten des Pseudo-
Spins bezeichnen das optische Dipolmoment des
Atoms und entsprechen dem quantenmechani-
schen Analogon der oszillierenden Dipolmomente
der Lorentz-Lorenz Theorie.

wa:jgi(” wb:#({)
Z —
X /li:s>
S X y

Abbildung 3.45: Kohédenz und Dipolmoment

Wie in der Figur gezeigt bezeichnen sie eine ko-
hérente Superposition der beiden Zusténde. In
der linken Bildhélfte ist eine Uberlagerung mit
identischen Phasen dargestellt,

w5l

Dem entspricht eine reduzierte Dichtematrix

170 1
reso3(10).

Auf der rechten Seite sind die beiden Koeffizien-
ten imaginéar, respektive reell:

o5 (1)

Dem entspricht eine reduzierte Dichtematrix

1/0 —i
pb:Sy:Q(z’ o>'

Die Orientierung des Pseudospins in der trans-
versalen Ebene bezeichnet die Phase des oszil-
lierenden Dipolmomentes, in direkter Analogie
zur komplexen Notation fiir die Beschreibung des
elektrischen Feldes.

3.4.10 Der Hamiltonoperator des
Pseudospins

Wir betrachten den Hamiltonoperator inklusive
der Storung

H = Hatom +Huww = —woSz — 2wzcos(wrt)Sy .

In der Spin—% Analogie entspricht die elektroni-
sche Anregungsenergie

wo = B
der Energiedifferenz p, B, zwischen den Spinzu-

standen in einem Magnetfeld, welches parallel
zur z-Achse orientiert ist.

Abbildung 3.46: Spin-Analog der Wechselwir-
kungen.

Die Kopplung an das oszillierende Laserfeld ist
aquivalent zur Wechselwirkung eines Spins % mit
einem oszillierenden Magnetfeld parallel zur x-
Achse, wobei die Kopplungsstéirke

1
Wy = QHLL‘BI

betrégt und B, die Amplitude des magnetischen
Wechselfeldes bezeichnet.
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3.5 Die optische Blochgleichung

3.5.1 Blochgleichung im Laborsystem

Die Bewegungsgleichung fiir den Dichteoperator
lautet

—i[H(t), p(t)] -

Eine Losung dieser Bewegungsgleichung wiirde
in der Angabe der Zeitabhéngigkeit aller vier
Matrixelemente des Dichteoperators bestehen.
Fiir die formale Beschreibung ist es aber niitz-
licher, nicht die eigentlichen Matrixelemente p;;
zu betrachten, sondern den Dichteoperator in ei-
ner Basis von Operatoren zu entwickeln. Mei-
stens benutzt man dafiir die Basis der Spinope-
ratoren. Die Basis selbst bleibt zeitunabhéangig,
wihrend die Entwicklungskoeffizienten als zeit-
abhéngig betrachtet werden:

p(t)

plt) = 52(1)Ss + 5y(1)S, + 5:(1)S-

Aus einem gegebenen Dichteoperator konnen
diese Koeflizienten aufgrund der Orthogonalitét
der Spinoperatoren,

1
Sp{SaS3} = 50
als Erwartungswerte berechnet werden:

sa(t) = 25p{p(t)Sa} a=y,x, 2.

Diese Entwicklung erlaubt uns, die Schrédinger-
gleichung in ein lineares System von gewohn-
lichen Differentialgleichungen umzuformen, des-
sen Variablen die Entwicklungskoeffizienten des
Dichteoperators sind:

p = ém(t)sm + *éy(t)sy + éz(t)sz

—i[H(t), p(t)]
—i[—wpS, — 2wycos(wrt)Sy,
Sz (t) Sz + sy (1) Sy + 5:(t)S:]

Ausmultiplizieren ergibt

p = —i{—wolsz(1)[Sz, Sel + 5y (8)[S2, 5]

+5.(t)[Sz, S2]] — 2wycos(wrt)[s.(t)[Sz, Si]
+5y(t)[Sz, Sy + 5:(1)[Sz, S]]}

Mit Hilfe der Kommutatoren schreiben wir dies
als

p = —wo(sz(t)Sy — 5y(t)5z)

—2wgcos(wrt)(sy(t)S: — s:(t)Sy) .

Fir die Entwicklungskoeffizienten erhalten wir
damit eine Bewegungsgleichung, die in Matrix-
schreibweise folgende Form hat:

o [ 5
a |\ v~
Sz
0 wo 0 S
—wo 0 2wzcos(wrt) Sy
0 —2wgcos(wrt) 0 S,

Diese Gleichung ist identisch mit der klassischen
Bewegungsgleichung fiir einen Drehimpuls, auf
den ein Drehmoment wirkt. Die drei Entwick-
lungskoeffizienten s;, s, und s, sind die Kom-
ponenten eines Drehimpulsvektors im dreidimen-
sionalen Raum. Die Kraft, welche dessen zeitli-
che Entwicklung bestimmt, entspricht somit ei-
nem Drehmoment. Die statische Komponente wy
wirkt entlang der z-Achse und die zeitabhéngige
(2wycos(wrt)) entlang der x-Achse.

Die beiden Komponenten haben iiblicherweise
eine sehr unterschiedliche Gréfenordnung. Die
Stérke der statischen Komponente betréigt in der
Optik etwa 10 — 10 Hz, die der oszillieren-
den ist fiir kontinuierliche Laser kleiner als 10°.
Lediglich bei gepulsten Hochleistungslasern kann
diese Komponente sehr grofft werden. In diesen
extremen Fiéllen ist jedoch die 2-Niveau Néahe-
rung fiir die Beschreibung des Materials nicht
mehr giiltig.

3.5.2 Freie Prazession

Die einzige analytische Losung dieser Bewe-
gungsgleichung finden wir fiir den trivialen Fall
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verschwindender Kopplung, w, = 0, d.h. fiir freie
Atome. In diesem Fall ist die z-Komponente zeit-
unabhéngig, s,(t) = s,(0), wie wir bereits bei
der allgemeinen Diskussion der Zeitentwicklung
gesehen hatten: die Diagonalelemente des Dich-
teoperators sind zeitunabhangig.

Es bleiben die beiden transversalen Komponen-
ten, welche durch wgy aneinander gekoppelt sind:

i) =4 9)(5)

ot
Die Kopplungsmatrix entspricht offenbar einer
Drehmatrix. Die Losung wird damit

0

Sg
Sy

wo

0

Sg
Sy

Sz (t) = 82(0)cos(wot) + s4(0)sin(wot)

sy (t) = s4(0)cos(wot) — s5(0)sin(wot) .

X

Abbildung 3.47: Freie Prézession des Pseudo-
spins.

Wenn wir dieses Resultat mit dem Resultat fiir
die z-Komponente kombinieren, finden wir, dass
der Pseudospin um die z-Achse prézediert, d.h.
um das virtuelle Magnetfeld.

Fiir die optische Polarisation des Systems,
2upSpip(t)Se} = ppsa(t)

= ME(Sx(O)COS(WOt) + Sy(0>5in(w0t)) s

28plp(n) S}

$x(0)

2wy

_SX(O) i

Abbildung 3.48: Zeitabhéngigkeit des elektri-

schen Dipolmomentes.

entspricht diese Prézession einer Oszillation mit
der Frequenz wyp, wie in der Figur dargestellt.

Diese Oszillation ist das quantenmechanische
Analogon des oszillierenden Dipols der Lorentz-
Lorenz Theorie. Allerdings betrachten wir hier
den Fall ohne Laserfeld, d.h. das Atom muss vor-
her in diesen kohédrenten Zustand gebracht wer-
den.

3.5.3 Rotierendes Koordinatensystem

Die vorliegende Form der Bewegungsgleichung
ist in zwei Beziehungen unbefriedigend: Im Fall
verschwindender Kopplung finden wir eine Pré-
zession des Pseudo-Spins mit der atomaren Reso-
nanzfrequenz wy/2m, welche im sichtbaren oder
infraroten Teil des Spektrums von der Grofen-
ordnung von 5 - 10" Hz ist. Diese Prizessions-
frequenz ist nicht direkt beobachtbar. Hingegen
maskiert sie langsamere Bewegungsprozesse, die
eigentlich interessanter sind.

Das zweite Problem ist die Zeitabhéngigkeit
des Hamiltonoperators, resp. der Koeffizienten
der Differentialgleichung: Dadurch existiert keine
analytische Losung. Beide Probleme kénnen eli-
miniert werden wenn wir eine Koordinatentrans-
formation auf die Bewegungsgleichungen anwen-
den, so dass sie nicht mehr im Laborsystem ge-
schrieben werden. Wir verwenden statt dessen
ein System, das gegeniiber dem Laborsystem um
die z-Achse rotiert. Indem wir uns mit diesem Sy-
stem mitdrehen klammern wir die schnelle Bewe-
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gung des Pseudospins aus der Betrachtung aus.
Die selbe Transformation eliminiert gleichzeitig
die Zeitabhangigkeit des Hamiltonoperators und
ermoglicht es damit, eine analytische Losung der
Bewegungsgleichungen zu finden. Mathematisch
entspricht diese Koordinatentransformation ei-
ner unitdren Transformation, welche wir unten
im Detail diskutieren.

Physikalisch erhélt man diese Transformation
iiber eine Rotation des Koordinatensystems um
die z-Achse. Da es sich mit dem Feld mitdreht er-
scheint dieses im neuen Koordinatensystem sta-
tisch.

WEeil ein rotierendes Koordinatensystem kein In-
ertialsystem ist, erwarten wir, dass die Bewe-
gungsgleichungen korrigiert werden miissen wenn
wir sie im rotierenden Koordinatensystem schrei-
ben. Dies geschieht durch die Einfithrung eines
zusétzlichen Terms, dhnlich wie der Zentrifugal-
kraft, resp. der Corioliskraft.

Fiir die Herleitung der Bewegungsgleichungen im
rotierenden Koordinatensystem suchen wir zu-
néchst die mathematische Form der Transforma-
tion. Anstelle der {iblichen Basis |g), |e) benutzen
wir eine zeitabhéngige Basis

—ith/2

l97) = lg)e'/2 ") = |e)e

In Vektorschreibweise entspricht dies einer
Transformation
g7) N _ [ €0 19)
|€T> - 0 e—ith/Q |€>

Wir koénnen den Transformationsoperator U
schreiben als

iwrtS,
)

Ut)=e
was einer Rotation um die z-Achse mit der Fre-
quenz wy, des Laserfeldes entspricht. Diese Wech-
selwirkungsdarstellung wird deshalb als rotieren-

des Koordinatensystem bezeichnet.

Zur Illustration berechnen wir die transversalen
Komponenten s;(t), s,(t) eines Zustandes

- eith/2 0 1 ‘1>
Qp(t) - < 0 6—1’th/2 ) ﬁ ( ‘1> )
1 eith/Q
= E < e—iwrt/2 ) :

Wir erhalten

1 . ,
(WIS:l) = ciea + cjer = (e 4! + )

1
= — t
5 cos(wrt),

also tatsdchlich einen Zustand, der in der xy-
Ebene um die z-Achse rotiert.

3.5.4 Transformation von Zustanden
FEin quantenmechanischer Zustand

Cg
Ce

w0 = (2 ) =l + e

— Cg‘gr>efith/2 + Ce’er>eith/2

besitzt die beiden Darstellungen

plt(t) = ( )

—iwrt/2
ith/Q

Cyg
Ce

g€

v = ) = v,

Ce€

Der obere Index bezeichnet die Basiszusténde,
welche fiir die entsprechende Darstellung verwen-
det wurden. Die Transformation der Zustands-
funktion ist deshalb das Inverse der Transforma-
tion der Basiszustande.

3.5.5 Transformation von Operatoren

Die Transformation der Zustandsfunktion impli-
ziert fiir die Transformation des Dichteoperators

pr= () = U ) (wlu =U""pU.
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Die Transformationseigenschaften fiir die Obser-
vablen erhalten wir aus der Bedingung dass die
Erwartungswerte unabhéngig von der Basis sein
miissen, in der sie berechnet werden:

(A) = Sp{pA} = Sp{p"A"}.

Wir benutzen die Transformation fiir den Dich-
teoperator

(A) = Sp{p" A"} = Sp{U ' pU A"}

= Sp{pUA"U'},

wobei im letzten Schritt die Invarianz der Spur
unter zyklischen Vertauschungen verwendet wur-
de. Somit muss gelten

A=U0A"U!
oder

AT =UTAU .

Diese Beziehung gilt fiir alle Observablen. Ledig-
lich der Hamiltonoperator ist eine Ausnahme, da
er nicht nur eine Observable ist, sondern gleich-
zeitig der Erzeuger der Bewegung des Systems.

3.5.6 Transformation des
Hamiltonoperators

Fiir die Herleitung der Bewegungsgleichung im
rotierenden Koordinatensystem betrachten wir
die zeitliche Ableitung des Zustandes

0 0

07 = 5

- U ) =

= O (1) + U (1) S (1).

Wir benutzen die Schrodingergleichung im La-
borsystem und schreiben den Zustand im rotie-
renden Koordinatensystem. Damit finden wir

(UM (U ) —U (£)iH U (1)]4" ().

0,
(1)

Der Hamiltonoperator soll der Erzeuger der zeit-
lichen Entwicklung bleiben. Deshalb miissen wir

fordern, dass seine Darstellung im rotierenden
Koordinatensystem gegeben ist durch

H =U""HU +iU'U .

Dies ist die allgemeine Form der Transformation
des Hamiltonoperators. Zuséatzlich zur tiblichen
Transformation eines Operators

U—lHlabU
erhalten wir einen Korrekturterm
U~'U,
welcher nicht verschwindet wenn der Transfor-

mationsoperator U zeitabhéngig ist.

e Er berticksichtigt die Tatsache dass das ro-
tierende Koordinatensystem kein Inertialsy-
stem darstellt und kann als eine Analogie
zur Corioliskraft der klassischen Mechanik
gesehen werden.

Er héngt nicht vom Hamiltonoperator ab,
sondern lediglich vom Transformationsope-
rator U.

3.5.7 Anwendung auf Blochgleichung

Wir wenden diese allgemeine Form auf den Ha-
miltonoperator

H = Hatom + Huww = —woS> — 2w, cos(wrt) S,
an und finden
H = U ) HatomU(t) + U () HuwuU(t)

+iU YU (1) .

Weil U und Hgpom nur S, enthalten ist der erste
Term invariant unter der Transformation:

U_l(t)HatomU(t) = Hatom - _wOSZ .

Wegen

e~ 8,9 =, cos ¢ + S, sin ¢
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gilt
U () HowuU (1)

= 2w, cos(wrt)[Sy cos(wrt) + Sy sin(wrt)]

—20w,[S; cos? (wit) + Sy cos(wprt) sin(wyt)]

—wy Sy — wa(Sy cos(2wrt) + Sy sin(2wrt)) .

Schlieflich ist

U ltu) = %(e‘“Lth)ei“’LtSz = —iwrS,,
so dass
H" = —AwpS, — wy Sy — wi (S cos(2wit)

+5y sin(2wrt))
mit
Awo = wy — W[, -

Die Wechselwirkungsenergie mit dem statischen
Magnetfeld ist somit um eine Photonenenergie
reduziert. Da dieser Term die Prézession des
Pseudospins um die z-Achse erzeugt bedeutet
dies dass die Prézessionsgeschwindigkeit im ro-
tierenden Koordinatensystem um die Laserfre-
quenz reduziert wurde - in Ubereinstimmung mit
der Erwartung fiir einen Ubergang in ein ro-
tierendes Koordinatensystem. Der Wechselwir-
kungsterm besteht aus zwei Teilen, einem zeitun-
abhéngigen und einem zeitabhéngigen Teil, der
mit der doppelten Laserfrequenz um die z-Achse
rotiert.

Diese Aufteilung hat auch eine physikalische In-
terpretation: Die beiden Beitrdge entsprechen
den zirkular polarisierten Komponenten eines li-
near polarisierten Feldes. Diejenige Komponente,
welche im Laborsystem in die gleiche Richtung
rotiert wie das Koordinatensystem wird im ro-
tierenden System zeitunabhéngig, wihrend die
andere Komponente hier mit der doppelten Fre-
quenz rotiert.

-

_|_

=1

Abbildung 3.49: Effektives Laserfeld im La-
borsystem  (links) und
rotierenden Koordinatensystem
(rechts).
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3.5.8 Niherungsform

Wir koénnen eine vereinfachte Bewegungsglei-
chung gewinnen wenn wir die rasch rotierende
Komponente vernachlafigen. Man kann durch
Storungsrechnung zeigen, dass diese Komponen-
te in niedrigster Ordnung vernachlafligt werden
kann, also dann wenn das Wechselfeld klein ist
im Vergleich zum statischen Feld. Ich mochte
mich hier aber auf qualitative Argumente be-
schranken: Die Moglichkeit, diesen Term zu ver-
nachlafigen ergibt sich daraus, dass sein zeitli-
cher Mittelwert verschwindet. Diese N&herung
ist die direkte Analogie zur Vernachléfigung der-
jenigen Terme des Jaynes-Cummings Operators,
die nicht energieerhaltend sind, also z.B. desjeni-
gen Terms, der gleichzeitig das Atom anregt und
ein Photon erzeugt.

Der Hamiltonoperator fiir das rotierende Koor-
dinatensystem wird dann

H' ~ —AwpS, — wypSy .

Diese Naherung, bei der man die gegenlaufig ro-
tierende Komponente vernachléfigt, wird als "ro-
tating wave approximation” bezeichnet. In zwei-
ter Ordnung erzeugt die gegenléufige Komponen-
te eine Verschiebung der Resonanzfrequenz um
den Betrag

2
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Diese Verschiebung der Resonanz wird in der ma-
gnetischen Resonanz als Bloch-Siegert shift be-
zeichnet (F. Bloch and A. Siegert, "Magnetic re-
sonance for nonrotating Felds’, Phys. Rev. 57,
522-527 (1940).) und in der Laserspektroskopie
als dynamischer Stark-Effekt.

Ao

-

Frequenz
Abbildung 3.50: Bloch-Siegert Shift.

Dieser nichtresonante Effekt skaliert invers pro-
portional zur Resonanzfrequenz und direkt pro-
portional mit der Intensitit. Er ist vor allem
dann wichtig wenn bei hohen Intensitdten mit
hoher Auflésung gearbeitet wird.

3.6 Laserpulse

3.6.1 Eigenwerte und Eigenvektoren

Wie andere lineare Differentialgleichungssysteme
kann man die quantenmechanischen Bewegungs-
gleichungen dadurch l6ésen, dass man die Eigen-
werte und Eigenvektoren bestimmt. Im Fall des
Zweiniveausystems kénnen wir dies direkt errei-
chen indem wir das Feynman-Vernon-Hellwarth
Bild verwenden. Es liefert die Eigenwerte und Ei-
genvektoren iiber rein geometrische Uberlegun-
gen, ohne eine eigentliche Diagonalisierung des
Hamiltonoperators.

Wie bei der Einfiihrung des Pseudospins gezeigt
und beim Ubergang ins rotierende Koordinaten-
system benutzt kann man die beiden Komponen-
ten des Hamiltonoperator als Magnetfelder in-
terpretieren, welche an das magnetische Moment
des Pseudospins koppeln. Die beiden Komponen-
ten sind parallel zur z-, resp. x-Achse ausgerich-
tet. In Frequenzeinheiten ist die z-Komponente

(Deﬁf

X Oy

Abbildung 3.51: Effektives Feld.

durch die Frequenzverstimmung Awg = wg — wr,
gegeben und die  Komponente w, entspricht der
Wechselwirkung zwischen dem atomaren Dipol-
moment und dem Laserfeld. Das effektive Feld
weff, die Vektorsumme der beiden Komponen-
ten, liegt in der xz Ebene, unter einem Winkel

Wy

6 = tan~!
Awo

von der z-Achse. Die Starke dieses Feldes ist

Weff =/ Awd + w2 .

Wir wissen bereits, dass der Hamiltonoperator
diagonal ist, wenn wir nur eine Feldkomponente
haben, welche parallel zur z-Achse ausgerichtet
ist. Es muss somit moglich sein, den Hamilton-
operator auf Diagonalform zu bringen indem wir
die z-Achse des Koordinatensystems in Richtung
des effektiven Feldes wéhlen. Ausgehend vom ro-
tierenden Koordinatensystem xyz erreicht man
dies, indem man eine (zeitunabhéngige) Rotati-
on um die y-Achse durchfiihrt:
HA — (i0Sy T o—iBSy _ Wer s Ss .

Die beiden Exponentialoperatoren rotieren den
Hamiltonoperator um einen Winkel 6 von der z-
Achse in die Richtung des effektiven Feldes. Der
obere Index d zeigt an, dass der Hamiltonopera-
tor in dieser Basis diagonal ist.

In dieser Basis sehen wir sofort, dass die Eigen-
werte

1 1 7
)\:I: = iiweff = :l:§ Aw% —i—w%

sind.
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cueff

Abbildung 3.52: Eigenvektoren  entlang  der
Richtung des effektiven Feldes.

Die Eigenvektoren sind parallel, resp. antiparal-
lel zur Richtung des effektiven Feldes. In der Ba-
sis des rotierenden Koordinatensystems ist ihre
Darstellung

cos 2 —sin?
Er={ . % - = R
Ssin bl COS b}

Diese Zustdnde sind Superpositionszustinde
zwischen Grund- und angeregtem Zustand. In ei-
nem quantenmechanischen Bild ist das Photon
aufgrund der Wechselwirkung teilweise an das
Atom gebunden, aber es wird nicht vollstandig
absorbiert. Man bezeichnet diese Zustdnde héu-
fig als "dressed states”, also bekleidete Zusténde,
in Analogie zur Situation die wir beim Jaynes-
Cummings Modell diskutiert haben.

3.6.2 Verstimmungsabhingigkeit der
Energien

Die Energie dieses Zustandes héngt nicht nur
vom internen Hamiltonoperator des Atoms ab,
sondern auch von der Frequenz und der Ampli-
tude des Laserfeldes.

Die Figur zeigt die Abhéngigkeit der Energien
der bekleideten Zusténde von der Laserfrequenz.
Wir betrachten zunédchst den Fall dass die Kopp-
lung ans duflere Feld verschwindet, w, — 0. Die
Eigenwerte werden dann

1

Energie /@,

-4 2 0 2 4

Laserverstimmung A/,

Abbildung 3.53: Energien und Eigenzusténde im
rotierenden Koordinatensystem
als Funktion der Laserverstim-
mung.

sind also direkt gleich der Laserverstimmung.
Am Ursprung der z-Achse, bei Awg = 0, sind
die beiden Zusténde somit entartet.

Wenn wir die Kopplung ans &ufsere Feld mit
berticksichtigen, so verschwindet diese Entar-
tung. Offenbar sind die Zustédnde an dieser Stelle
um w, aufgespalten. Wird die Laserverstimmung
groft gegeniiber der Kopplungsstérke, so ndhern
sich die Energien wieder dem Fall des ungestor-
ten Atoms, wie man leicht aus der geometrischen
Darstellung der Feldkomponenten ersehen kann.
Offenbar ist also der Einfluss der Kopplung auf
die Energien am groftten wenn die Laserverstim-
mung verschwindet, also dann wenn der Laser
resonant mit dem atomaren Ubergang ist.

Der Effekt des Lasers ist nicht nur fiir die Ener-
gien am grofiten, sondern auch fiir die Eigen-
vektoren. Dies kann man ebenfalls sehr einfach
mit geometrischen Argumenten nachvollziehen:
auf der Resonanz ist die Richtung des effekti-
ven Feldes orthogonal zur Richtung des stati-
schen Feldes. Die Eigenvektoren des gekoppelten
Systems, welche parallel zum effektiven Feld lie-
gen, sind somit orthogonal zu den Eigenvektoren
des ungekoppelten Systems. Dies ist in der Fi-
gur durch die kleinen Bilder dargestellt, welche
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die Richtung des effektiven Feldes fiir negative,
verschwindende, und positive Laserverstimmung
zeigen.

3.6.3 Prazession und Pulse

Die zeitliche Entwicklung des Systems ist damit
beinahe trivial. Die Bewegungsgleichung fiir die
Komponenten des Dichteoperators lautet

P Sy Awg Sy
En sy | = —Awo Wy Sy
Sz —Wy Sz

Wie wir beim freien Atom gesehen hatten er-
halten wir in einem statischen Feld eine Prizes-
sionsbewegung des Spinvektors um dieses Feld.
Dies entspricht aber gerade der jetzigen Situati-
on. Das Feld weyy ist hier um den Winkel 6 von
der z-Achse geneigt, so dass die Prézessionsbe-
wegung um diese Richtung erfolgen muss.

a) Awo;ﬂ Bb) Awazﬂ

w,=0

c) Aczy =0

w, =0

Abbildung 3.54: Prézession des Pseudospins
um die Achse des effektiven
Feldes fiir unterschiedliche
Verstimmung und Laserinten-
sitdt. Die Anfangsbedingung
entspricht jeweils der Bestzung
des Grundzustandes.

Die Anfangsbedingungen bestimmen die Details
dieser Préazessionsbewegung. Die Lénge des Spin-
vektors und der Winkel zwischen dem Vektor
und der Prézessionsachse bleiben hierbei kon-
stant.

Eine besonders wichtige Anfangsbedingung ist
das thermische Gleichgewicht. Der Pseudospin-
vektor ist dann parallel zur positiven z-Achse

ausgerichtet. Wenn wir uns weiter auf den Fall
der resonanten Einstrahlung konzentrieren sehen
wir, dass das effektive Feld parallel zur x-Achse
liegt, dass der Pseudospin somit in der yz-Ebene
prazediert.

Abbildung 3.55: Rotation durch Laserpuls

Die Prézessionsbewegung dauert so lange wie die
Kopplung an das duflere Feld. Es ist somit mog-
lich, beliebige Préazessionswinkel einzustellen, in-
dem man die Starke der Kopplung und die Dau-
er der Einstrahlung wahlt. Ein wichtiger Fall ist
z.B. die Drehung um 90 Grad, also ein Prazessi-
onswinkel von 7. Wihrend der Ausgangszustand

Sy 0
Sy = 0
S, 1

einer Populationsdifferenz entspricht, ist im End-

zustand
Sy 0
Sy = 1
S, 0

die Populationsdifferenz Null, doch die transver-
sale Komponente des Pseudospins maximal.

Wie wir gezeigt hatten entspricht diese im Fall
des optischen Systems einem oszillierenden Di-
polmoment. Eine Rotation um 7/2 wird als 90
Grad- oder 7/2 Puls bezeichnet. Ein solcher Puls
wird dazu verwendet, einen Zustand mit mog-
lichst grofem optischen Dipolmoment zu erzeu-
gen.
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09

09 _9

Abbildung 3.56: Zustand des Systems fiir Puls-
winkel 0, 7/2 und 7.

Ein weiterer wichtiger Fall entspricht dem -
Puls, also einer Drehung um 180 Grad. Aus dem
thermischen Anfangszustand erhidlt man somit
den Endzustand

Sy 0
Sy = 0 ,
S, —1

was offenbar einem Austausch der Populationen
zwischen Grund- und angeregtem Zustand ent-
spricht. Man spricht von einer Populationsinver-
sion.

Als eine Art Nebenrechnung kann man ver-
suchen,
Boltzmann-Verteilung darzustellen.

T=0 T =c T<O0

@ 90

einen solchen Zustand durch eine

Q9 _9

Abbildung 3.57: Zusténde
Temperatur.

unterschiedlicher

Wie man leicht sieht entspricht ein solcher Zu-
stand einer negativen Temperatur. Da Zustéin-
de mit hoherer Temperatur allgemein Zustédnden
mit hoherer Energie entsprechen schliefen wir,
dass negative Temperaturen hoher sind als alle
positiven Temperaturen.

3.7 Stationare Losung

3.7.1 Longitudinale Relaxation

Die Préazessionsbewegung, die wir als Losung der
Hamilton “schen Bewegungsgleichung kennenge-
lernt haben erklart natiirlich nicht die Wech-
selwirkung zwischen Licht und Atomen allge-
mein. In tatsdchlichen Experimenten erreichen
die Systeme einen stationdren Zustand, ihre Ei-
genschaften werden zeitunabhéngig (abgesehen
von der Oszillation des elektrischen Dipolmo-
ments mit der Laserfrequenz). Die zeitliche Ent-
wicklung zu diesem Gleichgewichtszustand und
den Zustand selber konnen wir nur bestimmen
wenn wir auch die Relaxationsprozesse bertick-
sichtigen. Darunter fasst man alle Prozesse zu-
sammen, die nicht im Hamiltonoperator enthal-
ten sind. Wir gehen hier nicht auf die physikali-
schen Hintergriinde ein, sondern beschreiben sie
mit Hilfe der beiden phénomenologischen Para-
meter I'y und I's.

Q9

Abbildung 3.58: Relaxationsprozesse

I'; ist die reziproke Lebensdauer des angeregten
Zustandes und beschreibt den Transfer von Po-
pulation vom angeregten Zustand zum Grundzu-
stand

p11 = —p22 = 1p2a,

d.h. pro Zeiteinheit fallt ein konstanter Anteil in
den Grundzustand zuriick.
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Wir moéchten die Relaxation in die Bewegungs-
gleichung fiir den Pseudospin einsetzen. Die lon-
gitudinale Relaxation betrifft zunéchst nur die
z-Komponente

s, = (p11—p22) = ((1—p22) — p22) = 1—2pa2,

wobei wir benutzt haben dass die Summe der Po-
pulationen gleich 1 ist. Die Population des ange-
regten Zustandes kann somit geschrieben werden
als

1—s
P22 = 7( 5 :) .
Damit wird der Beitrag von I'; zur Bewegungs-
gleichung

$,=p1 — pa2 =2l1pe2 =T1(1 —s;).

In freien Atomen wird dieser Prozess durch die
spontane Emission getrieben, aber die Wech-
selwirkung mit der Umgebung kann ebenfalls
zu Relaxationsprozessen fithren. Darunter fallen
z.B. die Wechselwirkung mit anderen Atomen
oder rdumliche Bewegungen, wie z.B. Phononen
in Festkorpern.

3.7.2 Transversale Relaxation

Die transversalen Komponenten zerfallen mit der
Rate I'o:
éx = —FQSx éy = _FQSy,

welche ebenfalls einen Beitrag der spontanen
Emission beinhaltet: wenn der angeregte Zu-
stand zerfallt muss auch die Superposition zwi-
schen Grund- und angeregtem Zustand zerfallen.
In freien Atomen betrigt die transversale Rela-
xationsrate die Hélfte der longitudinalen Rate,

Iy =Ty/2.

Zusétzliche Beitriage stammen von der Wechsel-
wirkung mit der Umgebung. Da bei der Relaxa-
tion der transversalen Komponenten keine Ener-
gielibertragung erfolgt, sind diese Prozesse meist

effizienter als die Relaxation der Populationen,
so dass die transversale Relaxationsrate meistens
groker ist als die longitudinale, I'y > I'y. Ins-
besondere fithren auch inhomogene Wechselwir-
kungen wie der Dopplerschift zum Zerfall der Ko-
hérenz.

3.7.3 Die optische Blochgleichung mit
Relaxation

Um die vollstdndige Losung zu erhalten gehen
wir aus vom Hamilton “schen Teil der Bewe-
gungsgleichung. Unter Beriicksichtigung der Re-
laxationsprozesse wird daraus

5z = Awpsy — I'as,

5y = —Awpsy + wes, — Dasy

§; = —wysy + (1 —s;).

Diese Bewegungsgleichung fiir das quantenme-
chanische Zweiniveausystem war von Felix Bloch
untersucht worden, als er die magnetische Re-
sonanz von Spin-1/2 Systemen betrachtete (F.
Bloch, ’Nuclear induction’, Phys. Rev. 70, 460-
485 (1946).). Nachdem Feynamn, Vernon und
Hellwarth gezeigt haben, dass die gleichen Glei-
chungen auch optische Zweiniveausysteme be-
schreiben, wurden sie in der optischen Spektro-
skopie als die optischen Blochgleichungen be-
kannt (L. Allen and J.H. Eberly, ’Optical reso-
nance and two-level atoms’, Dover Publications,
Mineola, NY (1987).).

Die allgemeine Losung dieser Gleichung ist etwas
umfangreich und soll deshalb hier nicht behan-
delt werden. Der einfachste Spezialfall ist wieder-
um derjenige, bei dem das Laserfeld ausgeschal-
tet bleibt. In diesem Fall ist die z-Komponente
wieder von den transversalen Komponenten ent-
koppelt und man findet

s.(t) =1 — (1 —s,(0))e 11t

Fiir die transversalen Komponenten erhalten wir

s2(t) = (52(0)cos(wot) + 54(0)sin(wot))e 12
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Zeitt

Abbildung 3.59: Zeitentwicklung der longitudi-
nalen Komponente (links) und
der transversalen Komponenten
(rechts).

sy(t) = (54(0)cos(wot) — 55(0)sin(wot))e 12" .

Die beiden Komponenten bewegen sich somit
mit den Zeitkonstanten I’fl, resp. I’;l auf das
Gleichgewicht zu.
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Abbildung 3.60: Experimenteller optischer FID
gemessen in Pr:LaFs von De-
Voe und Brewer (PRL 50, 1269
(1984)).

Dieser Verhalten lédsst sich in zeitaufgeldsten op-
tischen Messungen beobachten. In der Figur ist
eine der frithesten Messungen eines optischen
FIDs gezeigt. Die gemessene Komponente ent-
spricht der x-Komponente des Pseudospins. Das
System wurde durch einen Laserpuls angeregt.
Fiir die Detektion wurde die Laserfrequenz ver-

schoben, so dass das Schwebungssignal zwischen
der Laserfrequenz und der atomaren Resonanz-
frequenz beobachtet wird.

3.7.4 Stationire Losung

Die Blochgleichung hat die folgende stationére
Losung:

Sy 1 Awowy
S = wel's

Yy 2 2 22 x
s, I3+ 8w+ \ 124 Aw?

e}

In freien Atomen betrigt die transversale Rela-
xationsrate die Hélfte der longitudinalen, I'y =
%Fl. In diesem Fall vereinfacht sich der Ausdruck

zu
Sy 1 4Awowy
Sy = 2 2 3 waf‘l
s, Fl + 4Aw0 + 2wm F% + 4Aw8

o0

Bevor wir diese Losung im Detail diskutieren
schreiben wir sie um indem wir den Séattigungs-
parameter

2
2w

T YN

einfiihren. Der Zahler ist proportional zum Qua-
drat des Dipolmatrixelementes und zum Qua-
drat der Feldstédrke, d.h. proportional zur Inten-
sitdt des Lasers und damit zur Anzahl der einfal-
lenden Photonen. Der Nenner enthéalt die Rela-
xationsrate und die Laserverstimmung und kann
als die Tendenz des Systems, Photonen nicht auf-
zunehmen, resp. sie wieder zu emittieren verstan-
den werden. Der Sattigungsparameter ist eine di-
mensionslose Grofle, welche proportional zur In-
tensitit des Laserfeldes ist. Wir kdnnen ihn als
Parametrisierung der Laserintensitét betrachten,
wobei die Einheiten an das System angepasst
sind.

Damit wird der stationédre Zustand

Sy 2Awq /wy
Sy = I‘1/0-}1?
5. 1+s 1/s

o0
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Fiir s = 1 verringert sich die longitudinale Kom-
ponente s, = 1/(1 + s) auf 1/2, so dass sich ein
Viertel der Atome sich im angeregten Zustand
befindet (3/4 in |g)). s < 1 entspricht offen-
bar "niedriger” Intensitdt, d.h. einer Intensitét,
die noch storungstheoretisch behandelt werden
kann, wiahrend s > 1 starke Sattigung bedeutet.

3.7.5 Intensitdtsabhhingigkeit

Fiir freie Atome wird dieser Wert erreicht wenn

1

w2 = iff + 2Aw§
1
0.8
0.6

0.4

0.2

1 2 3

Sittigungsparameter s

Abbildung 3.61: Abhéngigkeit der Populations-
differenz vom Séattigungspara-
meter s.

Bei dieser Intensitdat wird also der Sattigungspa-
rameter eins und die Populationsdifferenz ist auf
die Halfte reduziert. Fiir noch hohere Intensitét
nimmt die Populationsdifferenz weiter ab, doch
sie verschwindet erst fiir unendlich hohe Inten-
sitat. Fir alle endlichen Intensitdten bleibt die
Population des angeregten Zustandes unter der-
jenigen des Grundzustandes - dies im Gegensatz
zur Anregung durch einen 7-Puls.

Eine weitere interessante Grofe ist die Rate r,
mit der Photonen gestreut werden. Wir beriick-
sichtigen hier nur die spontane Emission aus dem
angeregten Zustand. Die Zahl der Atome im an-
geregten Zustand betragt

1 1 I'2 + Aw?
=—(1-—s = —|1— 2 0
FQ wg

Iy *

2F1F2+Aw0+w 2F

Diese multiplizieren wir mit der spontanen Emis-
sionsrate I';y und erhalten

2
Ty bt

_?Fz—i—AwO—i—w

w

Iy~

I

Energieerhaltung erfordert dass diese Rate auch
die Rate ist, mit der Photonen aus dem Laser-
strahl entfernt werden, d.h. mit der sie absorbiert
werden.

Bei geringer Intensitéit, w, < I'1, 'y konnen wir
die Rate anndhern mit

o Wil
2(1% + Awg) ’

d.h. sie wird proportional zur Laserintensitat.
Fiir niedrige Intensitéten ist die Absorption (d.h.
das Verhiltnis von gestreuter zu einfallender Lei-
stung) somit konstant. Wird der dritte Term im
Nenner aber grofs gegen die beiden ersten, so fin-
den wir

2
T

Iy

F

w Fl

5

Ty
2w

Dies entspricht auch den Erwartungen: bei ho-
her Sattigung befindet sich die Halfte der Atome
im angeregten Zustand, so dass die Anzahl der
gestreuten Photonen bei I'; /2 séttigt.

-

ahsorbierte Leistung

einfallende Leistung

Abbildung 3.62: Absorbierte vs. einfallende Lei-
stung.

Die Streurate fangt somit zunéchst proportional
zur Intensitdt an und néhert sich dem Grenzwert

I /2.
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3 Licht-Materie Wechselwirkung

3.7.6 Verstimmungsabhingigkeit

Die Verstimmungsabhéngigkeit der Streurate
gibt uns somit die Form der Absorptionslinie.
Man erkennt leicht, dass die Funktion ihr Maxi-
mum erreicht wenn die Verstimmung verschwin-

det, Awg = 0.

Abbildung 3.63: Verstimmungsabhéngigkeit

Fir groke Verstimmungen, Awg > 1o, w,
nimmt die Funktion quadratisch mit der Ver-
stimmung ab. Thre Form entspricht somit qua-
litativ der Lorentzlinie. Die Analogie wird exakt
wenn man den Term wgfg /T'1 im Nenner ver-
nachléfigt, was dann moglich ist, wenn die In-
tensitat niedrig ist.

Die Populationsdifferenz s, variiert mit der Ver-
stimmung wie

2T
Szo00 = F% * Aw% =1- 7‘”’3}1‘7? .
I3+ Awd + wg% I3+ Aw?
I
0% SZ
06
T -EI' T T I:: T T é' T
Laserverstimmung Aol

Abbildung 3.64: Verstimmungsabhéngigkeit der
Populationsdifferenz.

Der Nenner wird auf der Resonanz minimal. Der
Bruch wird somit maximal und die Funktion ins-
gesamt wieder minimal. Mit zunehmender Ver-
stimmung steigt die Funktion an und néhert
sich asymptotisch dem Wert 1 wenn der Ver-
stimmungsterm grofs wird gegeniiber den ande-

ren Termen

r
Aw > T2 4uw2l2.

I
Somit bleibt die Populationsdifferenz relativ un-
gestort wenn die Verstimmung grofs wird.

3.7.7 Transversale Komponenten:
Absorption / Dispersion

Wir haben aber bei der Diskussion des klassi-
schen Lorentz-Lorenz Modells gesehen, dass die
Absorption und die Dispersion aus dem oszillie-
rende elektrischen Dipolmoment berechnet wer-
den konnen. Dies ist auch im halbklassischen Mo-
dell moglich. Hier wird das Dipolmoment durch
die transversalen Komponenten des Pseudospins
beschrieben:

P = Sp{pd} = 2upSp{pSz} = pesa -

Das Auflerdiagonalelement des Dichteoperators
gibt somit direkt die Amplitude des oszillieren-
den Dipolmomentes an.

Die Rechnungen, die wir hier durchfiithren, sind
alle im rotierenden Koordinatensystem. Beim
Ubergang zum Laborsystem werden die 2- und
y-Komponenten gemischt. Beide bezeichnen das
gleiche oszillierende Dipolmoment, sie sind le-
diglich um 90 Grad phasenverschoben. Fiir das
transmittierte Lichtfeld ist deshalb direkt die
komplexe optische Polarisation

Spy = Sg + 1Sy

die Quelle des optischen Feldes. In direkter Ana-
logie zur Diskussion von Absorption und Emissi-
on beim Lorentz-Lorenz Modell kénnen wir auch
hier voraussagen, dass Real- und Imaginéarteil zu
Dispersion und Absorption fiihren.

Bei den transversalen Termen

(3. (%)

betragt der Gleichgewichtswert fiir grofse Ver-

stimmung offenbar Null, da hier der Verstim-
mungsterm im Nenner dominiert. Allerdings

Awy
Iy

Sz Wy

_F%—FAwg—i-

w2lz

Sy 23
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T T T
=3 o I

L e rasHmmn g o™,

Abbildung 3.65: Verstimmungsabhéngigkeit der
transversalen Komponenten.

fallt die z-Komponente mit 1/Awy ab, die y-
Komponente mit 1/Aw?.

Das Verhalten bei der Resonanz ist fiir die bei-
den Terme unterschiedlich: Die z-Komponente,
welche im Zahler proportional zu Awg, weist auf
der Resonanz einen Nulldurchgang auf, wahrend
die y-Komponente hier ihr Maximum erreicht.

Die beiden Kurven zeigen offenbar qualitativ
das gleiche Verhalten wie im Falle des Lorentz-
Lorenz Modells. Fiir kleine Intensitaten,

w?c < I'1Ty, Awgi ,
Iy

erhalten wir das bekannte Lorentzprofil der Brei-
te I's. Der dritte Term im Nenner beschreibt
den Effekt einer Leistungsverbreiterung, also ei-
ner Verbreiterung der Resonanzlinie bei hohen
Leistungen.

Die Figur zeigt die Abhéngigkeit der drei Kom-
ponenten des Pseudospins von der normierten
Laserverstimmung § = Awg/I'y. Die transver-
salen Komponenten beschreiben Absorption und
Dispersion des Mediums. Im Grenzfall geringer
Intensitét (s — 0), sind diese Resultate iden-
tisch wie diejenigen der Lorentz-Lorenz Theorie.
Die z-Komponente, welche die Populationsdiffe-
renz darstellt, strebt flir grofte Verstimmung ge-
gen 1, was zeigt, dass sich die Atome dann haupt-
séchlich im Grundzustand aufhalten. In der N&-
he der Resonanz hingegen nimmt die Population
des angeregten Zustandes mit zunehmender La-
serintensitat zu.

L et w st itmng Aoy T,

Abbildung 3.66: Verstimmungsabhéngigkeit der
3 Komponenten der Gleichge-
wichtspolarisation.

Z 4

k

)

Abbildung 3.67: Gleichgewichtsvektor der
Einheitskugel fiir unterschiedli-
che Verstimmungen.

n

Mit der Verstimmung &ndert sich bei niedriger
Leistung die Amplitude des Pseudospin-Vektors
nur wenig. Die Richtung hingegen kann stéarker
variieren. Hier ist die Richtung fiir eine Reihe von
Verstimmungen dargestellt. Bei grofsen Verstim-
mungen liegt er nahe bei der z-Achse, wihrend
bei resonanter Einstrahlung (Pfeil) die Auslen-
kung am grofsten ist.

3.7.8 Vergleich klassisches /
quantenmechanisches Modell

Der wichtigste Unterschied zwischen dem klassi-
schen und dem quantenmechanischen Dipolmo-
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ment ist die maximale Grofle, die das induzierte
Dipolmoment erreichen kann. Im klassischen Fall
hatten wir gefunden, dass das induzierte Dipol-
moment proportional zum elektrischen Feld ist,

P:XGOE.

Damit kann das induzierte Dipolmoment belie-
big grofs werden wenn nur das Anregungsfeld ent-
sprechend stark ist.

Im quantenmechanischen Fall hingegen kann das
induzierte Dipolmoment eine maximale Grofe
nicht iiberschreiten. Mathematisch wird diese
maximale Grofe durch die Bedingung fiir die
Spur des Dichteoperators gegeben

1
Sp{prt = (1455 + 5y +52) <1
oder
(si—i—si%—sz) <1.

Im FVH-Bild impliziert diese Beziehung dass die
Lange des Spinvektors beschrénkt ist: Der Vek-
tor muss innerhalb der Einheitskugel liegen. En-
det er auf der Kugeloberfliche, so befindet sich
das System in einem reinen Zustand, d.h. alle be-
teiligten Atome sind im gleichen quantenmecha-
nischen Zustand. Dies sind genau diejenigen Zu-
stande, die mit Hilfe eines Zustandsvektors be-
schrieben werden kénnen. Fiir einen gemischten
Zustand Sp{p/?} < 1, kann der Vektor kiirzer
sein, aber nie ldnger.

Harmonischer Oszillator
2-Niveausystem

Abbildung 3.68: Vergleich

und harmonischer Oszillator.

Zweiniveausystem

Der Unterschied kann auch auf die Struktur der
Energieniveaus zuriickgefithrt werden: Auch in

der Quantenmechanik kénnen Oszillatoren be-
liebig grofse Auslenkung erfahren, sofern es sich
z.B. um harmonische Oszillatoren handelt. Der
Grund ist der, dass ein harmonischer Oszillator
ein nach oben unbegrenztes Spektrum besitzt.
FEin Zweiniveausystem, hingegen, ist sowohl nach
unten wie nach oben beschrinkt. Jedes Atom
kann deshalb maximal ein Photon absorbieren,
wahrend ein harmonischer Oszillator immer ein
weiteres Photon absorbieren und damit in einen
hoheren Zustand iibergehen kann. Die Beschrén-
kung der Energieaufnahme durch die quanten-
mechanische Struktur limitiert auch die Oszilla-
tionsamplitude.

Fiir kleine Amplituden,
Sz,8y K 1,8, =1,

bei denen sich das System hauptsdchlich im
Grundzustand befindet, verhélt sich das quan-
tenmechanische Zweiniveausystem wie ein klas-
sischer Dipol. Der stationére Zustand wird hier

. N Awg + 11y
(Sq; + 'LSy)oo ~ wmm .
Wir vergleichen dies mit dem Lorentz-Lorenz
Modell, wo die Schwingungsamplitude

Ey A+ivy

0= eQmwo A? + ’}/2

betrégt. Offenbar sind die beiden Resultate voll
kompatibel.

Dies ist auch der Bereich, in dem Stérungsrech-
nung niitzlich ist. Das Resultat der Storungsrech-
nung ist deshalb identisch zum Resultat des klas-
sischen harmonischen Oszillators des Lorentz-
Lorenz Modells (W. Heitler, "The quantum theo-
ry of radiation’, Dover Publications, New York
(1953).). Bis zur Entwicklung des Lasers war es
in der Optik selten mdglich, diesen Bereich zu
verlassen.
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4 Optische Ubergénge in

und Festkorpern

4.1 Systeme

4.1.1 Frequenzen und Amplituden

Bei der Diskussion von Zweiniveausystemen ver-
wendet man zwei Systemparameter: die Reso-
nanzfrequenz und das Dipolmoment. Im Lorentz-
Lorenz Modell, in den optischen Blochgleichun-
gen wie auch im Jaynes-Cummings Modell tau-
chen diese Grofsen als Parameter auf, iiber die
das Modell nichts aussagt. In diesem Kapitel sol-
len diese Grofen fiir verschiedene Systeme disku-
tiert werden.

T
Wy Frequenz

Abbildung 4.1: Resonanzfrequenz als Energiedif-
ferenz.

Die Resonanzfrequenz ist gegeben als die Diffe-
renz der Energien der beteiligten Zustdnde, d.h.
der Eigenwerte des Hamiltonoperators. Sie be-
stimmt z.B. als Absorptions- oder Emissionsfre-
quenz die Farbe von Materialien wie z.B. Rubin.

Die Amplituden der Uberginge sind gegeben
durch die Quadrate der Matrixelemente des elek-
trischen Dipoloperators: Zum einen ist (im sta-
tiondren Zustand) die transversale Polarisation
proportional zum Matrixelement

wel'e
2 2 2l
I's + Awg + wire

Syoo ==

Atomen, Molekiilen
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Abbildung 4.2: Spektrum von Rubin

zum anderen ist die Absorption proportional zu

A X o5y o pi2 .

Um die Matrixelemente zu berechnen muss der
Dipoloperator in die Eigenbasis des Hamilton-
operators transformiert werden. Dazu muss man
natiirlich die Eigenzusténde kennen.

Neben Frequenz und Amplitude ist auch die Li-
nienbreite ein wichtiger Parameter fiir die Be-
schreibung der Spektren. Sie ergibt sich aus den
Relaxationsprozessen. Da deren Diskussion rela-
tiv aufwéndig ist verzichten wir jedoch an dieser
Stelle auf eine mikroskopische Beschreibung.

Wiéhrend Frequenzen und Amplituden fiir je-
des spezifische System einzeln berechnet werden
miissen, gibt es einige allgemeine Regeln, nach
denen sie bestimmt sind. In diesem Kapitel be-
sprechen wir diese Regeln. Die wichtigste Grund-
lage ist die Gruppentheorie, also die Lehre von
der Symmetrie in den entsprechenden physikali-
schen Systemen.
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4.1.2 Atome

Am einfachsten ist dieses Vorgehen an atoma-
ren Spektren zu erkldren. Dies liegt zum einen
daran, dass diese Systeme relativ wenige Frei-
heitsgrade aufweisen, zum anderen an der hohen
Symmetrie: ohne &ufsere Felder besitzt der Ha-
miltonoperator eines Atoms die volle Symmetrie
des Raums, d.h. er ist invariant beziiglich Trans-
lationen wie auch Rotationen.

Na Spelirum

typ. atomare Niveaustruktur |

T T T
400 500 600
ellenliinge X / nm

Laserfrequenz / GHz

Abbildung 4.3: Typisches atomares Niveausy-
stem (links) und Spektrum von
atomarem Natrium (rechts).

In der Figur ist ein typisches atomares Niveau-
system dargestellt, in dem einige Ubergéinge "er-
laubt” sind. Dies bedeutet, dass das elektrische
Dipolmoment zwischen diesen Zustédnden relativ
grofie Matrixelemente aufweist.

Die experimentelle beobachtbaren Konsequen-
zen davon sind fiir das System atomares Natri-
um in der rechten Hélfte der Figur dargestellt:
man beobachtet in der oben gezeigten Darstel-
lung nur die “erlaubten” Uberginge. Mit ent-
sprechend hoherer Empfindlichkeit konnen je-
doch auch die "verbotenen” Ubergéinge beobach-
tet werden, bei denen die Matrixelemente nie
ganz verschwinden, aber um viele Groéfenord-
nungen kleiner sind.

Unten rechts ist ein Bereich des Natriumspek-
trums mit (sehr viel) hoherer Auflosung dar-
gestellt. Hier sieht man, dass die “einzelne” Li-
nie eine Unterstruktur (Hyperfeinstruktur) auf-
weist. Die einzelnen Linien sind alle "erlaubt”,
aber nicht alle gleich starkt. Die Hyperfeinstruk-
tur und auch die Amplituden der Linien kom-

men durch die verschiedenen Drehimpulse des
Systems zustande: elektronischer Bahndrehim-
puls, elektronischer Spin, Kernspin und Spin des
Photons spielen eine Rolle. Aus der Beriicksichti-
gung aller dieser Drehimpulse ergibt sich die La-
ge und Amplitude der verschiedenen Resonanz-
linien.

4.1.3 2-atomige Molekiile

Genau wie bei Atomen findet man auch bei Mo-
lekiilen eine aus den spektroskopischen Daten die
Energien und Konfigurationen der elektronischen
Zustande.

EI
:

S s RN L W
Tﬁ: (1) tﬁ,
A

25 — -— — N
+ {1a) +

15 _.‘+,E _.:*'L‘+.'}_
e

Ground State Excited State
(°%) ("ag)
0eV 1268 nm
(0.9772 eV)

Abbildung 4.4: Elektronische Zusténde im Oo-
Molekiil.

In einem homonuklearen zweiatomigen Molekiil
wie z.B. Sauerstoff (O2) bilden die atomaren Zu-
stande (=Atomorbitale) neue Zustande, die Mo-
lekiilorbitale, welche man in erster Naherung als
Linearkombination von wenigen Atomorbitalen
beschreiben kann.

In diesem Beispiel kombinieren die 1s Orbita-
le der beiden Atome zu wei Molekiilorbitalen,
welche durch die Kopplung zwischen den bei-
den Atomen etwas aufgespalten sind. Bei den

81



4 Optische Ubergéinge in Atomen, Molekiilen und Festkérpern

2s Orbitalen geschieht das gleiche, und bei den
2p Orbitalen bilden sich aus den insgesamt sechs
Orbitalen Molekiilorbitale mit unterschiedlichen
Energien.

Im Falle des Sauerstoffs besitzt jedes der beiden
Atome 8 Elektronen. Die insgesamt 16 Elektro-
nen besetzen die 8 niedrigsten Zustdnde des Sy-
stems. Weil der 8. und 9. Zustand entartet sind
(beide 174) konnen die beiden obersten Elektro-
nen zwei unterschiedliche Zusténde besetzen und
haben deshalb parallelen Spin: das Sauerstoffmo-
lekiil ist paramagnetisch.

Besetzen die beiden Elektronen mit der hoch-
sten Energie das gleiche Orbital mit entgegen-
gesetztem Spin, so ist die Energie des Zustan-
des (*A,;) um 0.9772 eV hoher als die Ener-
gie des Grundzustandes. Weitere hoher angereg-
te Zustdnde entsprechen unterschiedlichen Dre-
himpulszustédnden und unterschiedlichen Beset-
zungen der Orbitale.

Absorptionsspektrum von O,
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Abbildung 4.5: Spektrum des Oo-Molekiils.

Die Uberginge zu diesen Zustinden konnen
spektroskopisch gemessen werden, wobei dei
Ubergangsstéirken sehr gering sind, da es sich
durchwegs um "verbotene” Uberinge handelt.

Diese Uberginge konnen nicht nur im Labor be-
obachtet werden, sondern teilweise auch in der
Natur: in der Aurora werden Gase der Atomo-
sphére durch Beschuss mit energiereichen Teil-
chen von der Sonne angeregt. Diese Energie ge-
ben sie anschliessend durch Emission von Pho-
tonen wieder ab. Ein Teil dieser Photonen wird
im sichtbaren Bereich emittiert. Neben neutralen
Molekiilen tragen auch ionisierte Molekiile zum

Aurora Emission Lines

Emissian (nm}

(2 Intense red band in surara (phus abuve)

sETT Intchso greah bane ik aurera (plioto ahovel

TITA

A4 43R

TA200 ATaE
S00.7 1 4958

T light snissior fuca<)

[Astrancmical nebula

Abbildung 4.6: Aurora

Spektrum bei.

4.1.4 Polyatomare Molekiile

Finerey

LIRS -

ML

=
—
-

und Orbitale

Abbildung 4.7: Zusténde von

FeOg.

Das gleiche Prinzip kann man bei komplizierte-
ren Molekiilen verwenden: die elektronischen Zu-
stande des Molekiils kénnen als Linearkombina-
tion der atomaren Zustdnde beschrieben werden.
In diesem Beispiel sind die Zusténde des Mole-
kiils FeOg dargestellt. Die Energien der moleku-
laren Zusténde kann man in erster Naherung da-
durch berechnen, dass man die Elektronen unab-
héngig voneinander in das Energieniveausystem
einfiillt. Allerdings muss fiir eine exakte Berech-
nung die Wechselwirkung zwischen den Elektro-
nen, d.h. die Korrelationsenergie beriicksichtigt
werden.

In der Figur ist das Spektrum eines recht kompli-
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und Festkérpern

Azurin

e

Oy 112
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Cu d-d Ubergiinge
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Abbildung 4.8: Spektrum von Azurin

zierten Molekiils dargestellt (Azurin). Dabei kon-
nen die beobachteten Ubergéngen mit elektroni-
schen Zusténden identifiziert werden, welche am
Cu-Ion im aktiven Zentrum lokalisiert sind. Bei
den Ubergéingen mit relativ geringer Energie (rot
eingezeichnet) werden Elektronen zwischen un-
terschiedlichen d-Orbitalen des Ubergangsmetal-
lions Cu verschoben. Bei den energetisch hoher
liegenden Ubergéingen werden Elektronen zwi-
schen Obitalen des Cu und der benachbarten Li-
gangenatome verschoben. Man bezeichnet diese
als "charge-transfer” Uberginge.

4.1.5 Festkorper

In Festkorpern spielen optische Uberginge in
sehr unterschiedlichen Systemen eine Rolle. In
molekularen Festkorpern findet man die Uber-
gange der einzelnen Molekiile, wie wir sie bereits
oben andiskutiert haben. In dielektrischen Kri-
stallen findet man im optischen Bereich vor allem
Uberginge von Ubergangsmetallen oder seltenen
Erden, sowie von Defekten wie z.B. Farbzentren
(gebundenen Elektronen). Diese isolierten Syste-
me kann man wie die oben diskutierten atomaren
oder molekularen Systeme behandeln.

Betrachtet man hingegen Festkorper mit einer
Bandstruktur, wie z.B. Halbleiter, so muss man
das Gesamtsystem diskutieren. Die Energien der
Bénder kann man sich prinzipiell als Grenzwert
eines unendlich grofsen Molekiils vorstellen. Al-
lerdings sind in diesem System die Elektronen

N\

Abbildung 4.9: Struktur und Bandstruktur von
GaAs

nicht mehr lokalisiert, so dass als zuratzlicher
Freiheitsgrad der Impuls der Elektronen eine
Rolle spielt.

Wir werden uns in diesem Kapitel darauf be-
schrinken, Uberginge fiir k& = 0 zu diskutieren,
bei denen der Impuls keine Rolle spielt. In die-
sem Grenzfall erhalten wir ein System, welches
qualitativ ahnlich wie die oben diskutierten ato-
maren und molekularen Systeme diskutiert wer-
den kann.

In allen diesen Féllen lohnt es sich, bei der
Berechnung von Ubergansgmatrixelementen die
Symmetrie des Systems zu beriicksichtigen. Wird
wiederholen deshalb hier einige Aspekte der
Symmetrielehre, d.h. der Gruppentheorie.

4.2 Symmetrie

4.2.1 Grundbegriffe

Ohne &dufere Felder sind die Gleichungen, wel-
che physikalische Systeme beschreiben, immer
isotrop: es gibt keine bevorzugte Richtung im
Raum. Ein System, das sich geméf der Schrédin-
gergleichung entwickelt behélt seine anfangliche
Symmetrie bei. Fine Beriicksichtigung der Sym-
metrie kann deshalb wesentlich zur Losung des
Problems beitragen. Haufig ist es sogar moglich,
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4 Optische Ubergéinge in Atomen, Molekiilen und Festkérpern

allein aufgrund der Symmetrie relevante Aussa-
gen zu mache, ohne iiberhaupt eine Bewegungs-
gleichung zu l6sen.

Atome Molekiile

Festkorper

Abbildung 4.10: Symmetrie von elektronischen
Zustédnden und Strukturen in
Atomen, Molekiilen und Fest-
korpern.

Solche Symmetrien treten in unterschiedlicher
Form in allen physikalischen Systemen auf. Wir
interessieren uns hier vor allem fiir die Symme-
trie von Orbitalen, d.h. elektronischen Zustén-
den, aber auch fiir die Symmetrie von Struktu-
ren.

Jede Symmetrie entspricht auch einer Erhal-
tungsgrofe. Im Falle der Rotationssymmetrie
ist dies der Drehimpuls. Die mathematischen
Grundlagen fiir diese Moglichkeiten werden von
der Gruppentheorie geliefert. Natiirlich ist es an
dieser Stelle nicht moglich, im Detail die Grup-
pentheorie zu behandeln. Wir méchten aber doch
die wichtigsten Resultate diskutieren.

Im Bereich des klassischen Elektromagnetismus
beschreibt das Coulomb “sche Gesetz die Wech-
selwirkung geladener Teilchen wie Elektronen
und Kerne mit externen Feldern. Im halbklassi-
schen Formalismus kann der Hamiltonoperator,
der die Wechselwirkung beschreibt, zwei mogli-
che Formen haben:

H

—

7. @ __° 51

S — o int = p-A.

int —

H

Die erste Form erhilt man direkt iiber das Kor-
respondenzprinzip aus der klassischen Form der
Wechselwirkung zwischen einem elektrischen Di-
polmoment e und dem elektrischen Feld E. Die

zweite Form beschreibt die Wechselwirkung iiber
die Kopplung zwischen dem elektronischen Im-
puls p und dem elektromagnetischen Vektorpo-
tential A und kann aus der Quantisierung der Be-
wegungsgleichung in einem externen Vektorpo-
tential hergeleitet werden. Wenn man diese Form
in eine Multipolreihe entwickelt findet man, dass
in niedrigster Ordnung die beiden Formen iiber-
einstimmen. Nur in ganz speziellen Féllen gibt
es Unterschiede zwischen den beiden Formen,
welche auf die unterschiedlichen Eichungen des
elektromagnetischen Feldes zuriickzufiihren sind
(W.E. Lamb, R.R. Schlicher, and M.O. Scully,
"Matter-field interaction in atomic physics and
quantum optics’, Phys. Rev. A 36, 2763-2772
(1987).).

Fiir diese Analyse berticksichtigen wir nur homo-
gene Felder und benutzen die elektrische Dipol-
form F - 7 des Wechselwirkungsoperators.

4.2.2 Paritat

Wir kénnen nun Symmetrieeigenschaften disku-
tieren, welche dazu fithren, dass wir die mei-
sten Matrixelemente dieses Operators vorhersa-
gen konnen. Die erste Symmetrieoperation ist die
Paritét, eine Inversion am Zentrum des Koordi-
natensystems. Dadurch wird der Ortsvektor

T= {xvyvz} — —7= {_$7 -Y, _Z}-

Polare Vektoren wie der Ortsvektor 7 haben ne-
gative Paritét, sie wechseln das Vorzeichen unter
Inversion am Ursprung.

Matrixelemente (14|7]1)p) sind Skalare, d.h. sie
besitzen positive Paritdt. Da die Paritédt eines
Produktes durch das Produkt der Paritdten ge-
geben ist miissen die Paritdten der beiden Zu-
standsfunktionen v, und v entgegengesetztes
Vorzeichen haben. Deshalb miissen z.B. alle Ma-
trixelemente verschwinden fir v, = 1. Eine
Konsequenz davon ist dass Atome kein statisches
elektrisches Dipolmoment aufweisen. Der Stark-
effekt, d.h. die Verschiebung der Energieniveaus
durch ein elektrisches Feld ist deshalb in nied-
rigen Feldern immer eine quadratische Funktion
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des Feldes. Eine lineare Verschiebung erhélt man
erst wenn die Wechselwirkung grofer wird als die
Nullfeldaufspaltung der betroffenen Zustéande.

4.2.3 Rotationen

Als zweite Symmetrieoperation betrachten wir
die Rotationssymmetrie. Rotationen kénnen auf
unterschiedliche Arten beschreiben werden: ent-
weder so dass sie ein Objekt rotieren, oder so
dass sie das Koordinatensystem rotieren. Wéh-
rend es natiirlicher erscheint, das Objekt zu ro-
tieren ist es oft mathematisch einfacher, die Ro-
tation auf das Koordinatensystem anzuwenden.
Dies ist insbesondere dann der Fall wenn die
mathematische Struktur des Objekts kompliziert
oder ev. gar nicht explizit bekannt ist, wie z.B.
bei einer quantenmechanischen Zustandsfunkti-
on.

Rotation d
ﬂOb}eﬂ]l:ts s Rotation des
] Koordinatensystems
....... o, 1
0.4
TP

Abbildung 4.11: Rotation des Objekts vs. Rota-

tion des Koordinatensystems.

Die beiden Arten von Rotationen sind eng mit-
einander verbunden. Eine Rotation eines Ob-
jekts im Uhrzeigersinn édndert seine Koordinaten
genau gleich wie eine Rotation des Koordinaten-
systems im Gegenuhrzeigersinn.

Die Objekte, deren Rotationseigenschaften uns
interessieren, sind Zustandsfunktionen (7). Wir
schreiben eine Rotation der Zustandsfunktion
um den Winkel # um die z-Achse als

YI(F) = Pr(z, 0)¢(7) .

Um deren Rotationseigenschaften zu finden be-
ginnen wir mit einer Rotation des Argumentes,

d.h. des Koordinatenvektors 7. Eine Koordina-
tentransformation ergibt

x/
=1\ y | =R(z,0)F
2!
cosf sinf O x
= | —sinf cosf O Y
0 0 1 z

Die Rotation der Zustandsfunktion und die
Transformation der Koordinaten héngen direkt
voneinander ab: Wenn wir beide gleichzeitig ro-
tieren mufs die mathematische Form der Zu-
standsfunktion konstant bleiben.
Pp(z,0)¢(R(2,0)r) = 1(r1) = ¢(7).

Wir benutzen diese Beziehung um die Rotation
eines Objekts zu beschreiben, dessen mathema-
tische Form nicht trivial ist, indem wir es durch
eine Koordinatenrotation ausdriicken. Wir mul-
tiplizieren die Gleichung von links mit Pr(z, —0)
und beriticksichtigen, dass

PR(Z, —H)PR(Z, 9) =1.

Damit erhalten wir
(R(z,0)r) = Pr(z, —0)p(r) = ¥(r1).

Diese Beziehung ist eine mathematische Darstel-
lung der gleichen Tatsache die in der Figur gra-
phisch dargestellt ist: Anstelle einer Rotation des
Objekts im Uhrzeigersinn um den Winkel 6 kann
man auch eine gegenldufige Rotation des Koor-
dinatensystems durchfiihren.

4.2.4 Kugelflichenfunktionen

Da die Rotation einer allgemeinen Funktion re-
lativ aufwendig sein kann ist es héufig sinnvoll,
diese Funktionen in einer irreduziblen Basis dar-
zustellen. Diese ist bekanntlich durch die sphé-
rischen Harmonischen oder Kugelflachenfunktio-
nen Y, definiert. Die ersten Funktionen sind

85



4 Optische Ubergéinge in Atomen, Molekiilen und Festkérpern

+1 /55 3 gin feri®
0 /23(3cos?0—1)
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1

2

B [

Abbildung 4.12: Graphische Darstellung der Ku-

gelflachenfunktionen.

Die wichtigsten Eigenschaften dieser Funktionen,
die wir im Folgenden brauchen werden, beinhal-
ten

Die Kugelflachenfunktionen bilden ein voll-
stdndiges Orthonaormalsystem. Dies bedeu-
tet, dass man alle dredimensionalen Funk-
tionen in diesem System entwickeln kann.

Das Integral aller Y}, im dreidimensionalen
Raum verschwindet, mit Ausnahme von Yjg.

Die Kugelflachenfunktionen sind Eigenfunk-
tionen des Drehimpulsoperators.

Die Kugelflachenfunktionen transformieren
besonders einfach unter Rotationen.

4.2.5 Rotation der
Kugelflachenfunktionen

Am einfachsten sind die Rotationen um die z-
Achse:

Pr(z,0)Yim(0,¢) = ™Y, (0, ¢) .

Abbildung 4.13: Rotationen um verschiedene
Achsen.

Etwas aufwendiger sind Rotationen um andere
Achsen. In der Figur wird anhand eines Beispiels
gezeigt, dass jede Rotation durch eine Sequenz
von maximal drei Rotationen um zwei feste Ach-
sen dargestellt werden kann. In diesem Beispiel
wird eine Rotation (7/2), um die x-Achse durch
eine Sequenz (7/2),(n/2),(—n/2), ersetzt. Das
schwarze Objekt stellt den Ausgangszustand dar,
das weilse den Endzustand und die beiden grauen
Zwischenzusténde.

Abbildung 4.14: Definition der Eulerwinkel.

Dies verwendet man bei der Definition der Eu-
lerwinkel. Sie stellen eine Moglichkeit dar, be-
liebige Rotationen um beliebige Achsen durch
eine Sequenz von drei Rotationen um die y—
und z—Achse beschreiben. Fiir Rotationen um
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die y—Achse findet man

PR(yaﬁ)lem(Gaqs) = (ﬁ)lflm/(eaqﬁ) :

Hierbei werden somit Funktionen mit dem glei-
chen Drehimpuls [ und verschiedener Quanten-
zahl m gemischt. Die Rotationsmatrix d.,,,,(3)
hat die Dimension (2/41) x (2[41) fiir eine Grup-
pe von Zustédnden mit Drehimpuls [. Die Matrix-
elemente sind tabelliert, z.B. in (M. Weissbluth,
"Atoms and molecules’, Academic Press, San
Diego (1978); D.M. Brink and G.R. Satch-
ler, ’Angular Momentum’, Clarendon Press, Ox-
ford (1962); A.R. Edmonds, ’Angular momen-
tum in quantum mechanics’, Princeton Univer-

sity Press, Princeton (1974).).

4.2.6 Rotation von Operatoren

Wie in der Vorlesung Physik IV gezeigt wurde
werden die Rotationsoperatoren um eine Achse
« durch den entsprechenden Drehimpulsoperator
erzeugt,

R(a, ) = e

Etwas anders gestalten sich Rotationen von Ope-
ratoren. Wir hatten dies bereits beim Ubergang
ins rotierende Koordinatensystem gefunden. Da
Erwartungswerte unabhéngig von einer gleichzei-
tigen Rotation von Operator und Zustandsfunk-
tion sein miissen gilt

(4) = (Y[Aly) = (1| Arfyr) .

Fiir eine Rotation e~®’: um die 2-Achse muss
gelten

[9) = €% |y)
und

(W] = (wle™"”

und damit

(4) = (WA = (ple™ = A'e" |p)

= (¥[A[y),

so dass der rotierte Operator

A/ _ eiGJerfiHJZ

wird. Wenn wir A = J, setzen finden wir so-
fort dass die z-Komponente des Drehimpulses
unter Drehungen um die z—Achse invariant ist.
Dies gilt natiirlich analog fiir die anderen Achsen
und ist eine einfache Konsequenz davon, dass der
Drehimpuls selber der Generator der Rotationen
ist.

4.2.7 Das Wigner-Eckart Theorem

Das Wigner-Eckart Theorem (C. Eckart, 'The
application of group theory to the quantum dy-
namics of monatomic systems’, Rev. Mod. Phys.
2, 305-380 (1930); E.P. Wigner, ’Gruppentheo-
rie und ihre Anwendung auf die Quantenmecha-
nik der Atomspektren’, Vieweg, Braunschweig
(1931).) ist ein auferordentlich méchtiges Hilfs-
mittel fiir die Berechnung der Matrixelemente
von Operatoren mit bekannten Rotationseigen-
schaften. Es erlaubt uns, die Matrixelemente hin-
zuschreiben, wenn wir nur ein einziges nichtver-
schwindendes Element kennen. Es benutzt die
Invarianz der Erwartungswerte unter Rotatio-
nen: Die Erwartungswerte selbst sind Skalare, al-
so nicht von der Wahl des Koordinatensystems
abhéngig. Wir mochten hier keine mathematisch
exakte Herleitung des Theorems durchfiihren,
aber wenigstens die Idee nachvollziehen.

Die sphérischen Harmonischen stellen eine voll-
stdandige Basis dar, so dass wir alle dreidimen-
sionalen Funktionen in dieser Basis entwickeln
konnen:

|'¢}> = Z CtmYim -
lm

Dies lohnt sich deshalb weil wir Erwartungswerte
durch Integration iiber den ganzen Raum berech-

nen :
(A>:///r2dr sin 0 df do * Ay .
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Wenn man den Integranden als Summe von
sphérischen Harmonischen darstellt

(A) = / / / r2dr sin 6 df do { coo Yoo

+co-1Y1-1 + c10Yi0 + ...}

—an [ [ [

sieht man leicht, dass das Resultat direkt ge-
geben ist durch cgp, also durch den vollstandig
symmetrischen Teil des Integranden. Man kann
deshalb die Berechnung der Matrixelemente er-
heblich vereinfachen wenn man die Orthogona-
litdtsrelationen fiir sphérische Harmonische ver-
wendet.

Wir miissen somit das Produkt ¢* A1 in der Ba-
sis der Kugelflichenfunktionen entwickeln. Bei
den Zustandsfunktionen ¢ bedeutet dies, dass
wir als Basis die Eigenfunktionen des Drehim-
pulsoperators verwenden, also die Kugelflichen-
funktionen. Den Winkelanteil einer Funktion

P, =z =rcosb

kann man in Kugelflachenfunktionen darstellen

als
[ 47
wz = ? YVlO .

Die beiden anderen Komponenten entsprechend

Yy = \/?(—Yn +Yi1)
2w
hy = Z\/;(Yn +Yi1).

4.2.8 Irreduzible Tensoren

und

Die Operatoren A sind keine Funktionen und
kénnen deshalb nicht in Kugelflichenfunktio-
nen entwickelt werde. Die zu den Drehimpuls-
Eigenfunktionen analogen Grofen unter den

Operatoren sind die irreduziblen Tensoroperato-
ren. Diese transformieren unter Rotationen ge-
nau so wie die Kugelflichenfunktionen.

Das wichtigste Beispiel fiir die Spektroskopie ist
der Dipoloperator. Dabei handelt es sich um
einen Vektoroperator, d.h. er transformiert wie
ein Vektor und besteht deshalb aus den drei
Komponenten To(l) und Tj(tll). Die Matrixelemen-
te dieser drei Komponenten sind proportional zu
denjenigen der sphéarischen Vektorkomponenten

ro und r41.

Die Matrixelemente aller dieser Operatoren in
der Basis der Kugelflachenfuntkionen sind be-
kannt; sie konnen geschrieben werden als

(o, L, m|Tq(k) |/, L',m')

L k L
-m q m

— (71)L—m <
Dabei stellt L den Drehimpuls des Zustandes
dar, m die z-Komponente, und « alle {ibrigen
Quantenzahlen.

) (a, LIIT®||o/, .

Die Grofse in Klammern stellt ein 3J-Symbol dar.
Es ist eine symmetrisierte Form der Vektorkopp-
lungskoeffizienten der klassischen Drehimpuls-
vektoren. In der oberen Zeile stehen die Dreh-
impulsquantenzahlen der beiden Zustidnde und
des Operators, in der unteren Zeile die magneti-
sche Quantenzahl (z-Komponente).

Zu den wichtigsten FEigenschaften der 3J-
Symbole gehort die Tatsache, dass sie verschwin-
den wenn die Addition der z-Komponenten nicht
gegeben ist, d.h. fiir alle Elemente bei denen

—-m+q+m #0.
Diese Eigenschaft eliminiert bereits die meisten
Matrixelemente.

Weitere wichtige Symmetrieeigenschaften sind:

Der Wert des 3J Symbols bleibt bei zyklischer
Vertauschung der Kolonnen gleich:

( J=(m

J3
ms

J2
ma

J3
ms3

J2
ma

71
m1
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Abbildung 4.15: Spezielle Werte fiir 3J-Symbole.
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Abbildung 4.16: Numerische Werte fiir 3J Sym-
bole (Aus Weissbluth).

).

Numerische Werte dafiir findet man in der Li-
teratur (z. B. M. Weissbluth, "Atoms and mole-
cules’, Academic Press, San Diego (1978); D.M.
Brink and G.R. Satchler, ’Angular Momentum’,
Clarendon Press, Oxford (1962); A.R. Edmonds,
"Angular momentum in quantum mechanics’,
Princeton University Press, Princeton (1974).).
In der Tabelle werden nur die Exponenten der
Quadrate der Werte in einer Primzahldarstellung

J2
ma

J1
mq

J3
ms3

dargestellt. So bedeutet z.B. *101

iv2=1305-1 =4

1
V10

Das 3J-Symbol enthélt alle orientierungsabhén-
gigen Informationen. Das reduzierte Operator-
element

o, L[ TW]e, L)

héngt nicht von der Orientierungs-Quantenzahl
m ab, kann aber von zusétzlichen Quantenzahlen
abhéngen, welche unter dem Symbol a zusam-
mengefasst sind. Dieses reduzierte Operatorele-
ment erhalten wir sobald wir ein einziges Ma-
trixelement explizit kennen. Das WE-Theorem
liefert alle iibrigen Matrixelemente sobald wir ei-
nes kennen. Wie man ein solches Matrixelement
explizit berechnen kann sehen wir im néchsten
Kapitel.

4.3 Drehimpuls

4.3.1 Drehimpuls und Polarisation des
Lichts

Weil die Auswahlregeln fiir elektronische Uber-
gange in erster Linie durch die Erhaltung des
Drehimpulses gegeben ist miissen wir zunéchst
diskutieren, wo Drehimpuls eine Rolle spielt. Er
tritt sowohl in den Atomen und Molekiilen, wie
auch im Strahlungsfeld auf. Letzteres kénnen wir
relativ kurz behandeln.

In der klassischen (d.h. Maxwell “schen) Be-
schreibung des Strahlungsfeldes ist der Drehim-
puls gegeben durch

FXp,

wobei 7 die Position und den p’ linearen Impuls
beschreibt. Beim Strahlungsfeld betridgt der li-
neare Impuls

—

p=ExB.
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Der Drehimpuls ist damit gegeben als das Inte-
gral von

"X ExB.

Wichtig wurde der Drehimpuls des Lichtes aber
erst im Rahmen der quantenmechanischen Be-
schreibung. Man unterscheidet allgemein in-
ternen Drehimpuls, welcher als Spin bezeich-
net wird, sowie externen, also Bahndrehimpuls.
Letzterer entspricht dem oben berechneten und
héngt von der Wahl des Koordinatensystems
ab. Er soll uns hier nicht weiter beschéftigen.
Spindrehimpuls hingegen ist unabhéngig von der
Wahl des Koordinatensystems und wird von ent-
scheidender Bedeutung sein.

Jedes Photon besitzt einen Spin von

S=h m=0,+1.

Die drei moglichen Spinzustdnde entsprechen or-
thogonalen Polarisationszustdnden des Lichtes.
Ist das Licht linear polarisiert, so kann der elek-
trische Feldvektor beschrieben werden als

(&)=

0
Von zirkularer Polarisation spricht man, wenn
die Felder sich verhalten wie

Ey
Ey

E. \ _ 5 cos(wt — kz)
E, ) O\ sin(wt —kz) )
Linear Zirkular
links [ rechts
Q v ‘E

7

Abbildung 4.17: Lineare (links) und zirkulare
(rechts) Polarisation.

In diesem Fall schwingt das Feld nicht in einer
Ebene, sondern dreht sich mit konstanter Lé&n-
ge, sowohl als Funktion des Ortes wie auch als

Funktion der Zeit. Diese Polarisationszustande
werden mit den Buchstaben

M, 04,0_

bezeichnet. Da Photonen relativistische Teilchen
sind gibt es eine Einschrankung: Wenn wir die
Quantisierungsachse parallel zur Ausbreitungs-
richtung des Lichtes wéahlen kann der Zustand
m=0 nicht bevolkert sein. Dies entspricht der
Bedingung dass die Komponenten von E und
B parallel zur Ausbreitungsrichtung des Lichtes
verschwinden, dass also das Feld transversal ist.
Samtliche mdéglichen Polarisationszusténde kon-
nen durch die verbleibenden zwei Spinzusténde
ausgedriickt werden, welche zirkular polarisiertes
Licht beschreiben.

4.3.2 Drehimpulserhaltung bei
Absorption

Wiéhrend wir explizite Rechnungen im halbklas-
sischen Formalismus durchfiihren ist es oftmals
niitzlich, gewisse Aspekte rein quantenmecha-
nisch zu diskutieren. Wir benutzen diese Me-
thode fiir die Herleitung der Auswahlregeln fiir
optische Ubergéinge. Im quantenmechanischen
Formalismus wird die Wechselwirkung zwischen
dem elektromagnetischen Feld und dem Material
durch Photonen vermittelt.

Absorption

Abbildung 4.18: Drehimpuls vor und nach einem
Absorptionsprozess.

Wir betrachten ein Atom, welches sich zu Beginn
im elektronischen Grundzustand befindet. Dieser
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sei von sphérischer Symmetrie (ein s-Zustand),
so dass sein Drehimpuls verschwindet. Es absor-
biert ein Photon, dessen Drehimpuls A parallel
zur Quantisierungsachse orientiert ist. Drehim-
pulserhaltung bedingt, dass das Atom nicht nur
die Energie des Photons aufnimmt, sondern auch
seinen Drehimpuls. Damit ist es nach der Ab-
sorption im gleichen Drehimpulszustand wie das
Photon vorher. Der entsprechende Zustand hat
also die Quantenzahlen L=1 und my = 1.

Allgemein ist der resultierende Drehimpulszu-
stand des Atoms durch die Vektorsumme aus
dem Drehimpuls des Atoms und demjenigen
des Photons gegeben. Die untere Hélfte der Fi-
gur illustriert die Konsequenzen fiir ein ein-
faches atomares Energieschema: Der Grundzu-
stand ist nicht entartet, wahrend der angereg-
te Zustand aus drei Drehimpulszustéinden be-
steht. Die Wechselwirkung mit zirkular polari-
siertem Licht bevolkert selektiv denjenigen ange-
regten Zustand, dessen Drehimpulszustand gera-
de dem gesamten Drehimpuls von Grundzustand
plus Photon entspricht.

Bei der Absorption eines Photons bestimmt die
Energieerhaltung den Bereich der Energieska-
la, innerhalb dessen verschiedene Zustdnde an-
einander gekoppelt werden kénnen. In analoger
Weise bestimmt die Erhaltung des Drehimpul-
ses, welche Drehimpulszustéinde aneinander ge-
koppelt werden kénnen. Die Stéarke der Wechsel-
wirkung héngt deshalb sowohl von den magneti-
schen Quantenzahlen wie auch von der Polarisa-
tion des Lichtes ab. Da Photonen einen Spin von
h=1 besitzen miissen sich die beiden Zustidnde
um

AL=L—L=0,+1

unterscheiden und aufserdem koénnen nicht bei-
de Zustdnde den Wert L' = L = 0 annehmen.
Die magnetischen Quantenzahlen miissen die Be-
dingung Amjy = 0,=+1 erfiillen. Fiir Einelektro-
nensysteme wie z.B. Alkaliatome gilt auferdem

Al #0.

4.3.3 Matrixelemente fiir Alkaliatome

Die einfachsten physikalischen Systeme, in de-
nen dies Prozesse beobachtet werden konnen,
bestehen aus einem einzelnen Elektron, welches
an einen positiv geladenen Kern gebunden ist,
also dem Wasserstoffatom. In diesem Fall sind
jedoch die Ubergangsfrequenzen so hoch, dass
sie nicht mehr im sichtbaren Bereich des Spek-
trums liegen, sondern im tiefen Ultravioletten
(A <121.56 nm). Fiir die meisten Zwecke verhal-
ten sich jedoch die "wasserstoffahnlichen” Ato-
me praktisch identisch (mit skalierten Parame-
tern). Von wasserstoffahnlichen Atomen spricht
man bei Atomen mit einem Valenzelektron, also
bei den Alkaliatomen oder bei einfach geladenen
Erdalkaliatomen. Wir diskutieren hier als Bei-
spiel Alkaliatome.

Wir betrachten als konkretes Beispiel den Uber-
gang eines einzelnen Elektrons vom s- in ein p-
Orbital: sein Drehimpuls &ndert sich dabei von 0
zu 1. Wird dieser Ubergang durch zirkular pola-
risiertes Licht angeregt, so gilt Amy = +1, und
der angeregte Zustand kann nur die Quantenzah-
len |L =1, my = 1) haben.

Abbildung 4.19: Ubergang durch zirkular polari-
siertes Licht.

Fiir zirkular polarisiertes Licht, das an einen
L =0« L' = 1 Ubergang ankoppelt, gibt es da-
mit nur einen einzigen moglichen Ubergang. Das
elektrische Dipolmoment zwischen dem Grund-
zustand und dem elektronisch angeregten Zu-
stand hat somit ein einziges nicht verschwinden-
des Matrixelement

(e;L=1,mp =1ry|g; L =0,my =0) =dp.

Die Situation wird etwas komplizierter wenn
der Ausgangszustand nicht kugelsymmetrisch
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ist. Fiir den allgemeinen Fall, in dem der Aus-
gangszustand Drehimpuls L und der Endzustand
den Drehimpuls L’ besitzt, wird das Matrixele-
ment

(e; L', mp|TM|g; Lymy)

wobei fiir Dipoliibergénge k& 1 ist. Nicht-
verschwindende Matrixelemente erhalt man
dann, wenn die Vektorsumme der Drehimpulse
erhalten bleibt, d.h. wenn

I'=L+38S,

wobei S den Spin des Photons darstellt.

Abbildung 4.20: Drehimpul-Vektorsummen.

Die Kopplung zweier Drehimpulsvektoren
|L,m), |k,q) ergibt drei mogliche resultie-
rende Drehimpulsvektoren |L},3,m'). Geméaf
der Schwartz “schen Ungleichung mufs dieser
resultierende Drehimpuls den Betrag L’ L
oder L + 1 haben. Fiir L 1 beispielsweise
ergibt sich L' = 0,1 oder 2. Da sich auch die
z-Komponenten addieren muss die Summe der
beiden z-Komponenten gleich der z-Komponente
der Summe sein. Aufferdem muss der Betrag des
Drehimpulses grofser oder gleich den Komponen-
ten sein. Damit muss fiir den Anfangszustand
lg;L = 1,mg, 1) und zirkular polarisiertes
Licht gelten

(e;Le=2,mp =2|r4|g;Lyg=1,mp =1) =dy,.

Die Matrixelemente fiir alle anderen Endzustan-
de verschwinden. Fiir 7-Licht gilt

(e;Le,mp = 1rolg; Lg = 1,m =1) #0.
Lo—=1,2.

Das Matrixelement fiir L, = 0 verschwindet we-
gen der Regel my < L. Fiir Einelektronensyste-
me verschwindet auch das Matrixelement fiir L,
= 1 aus Paritatsgriinden.

Fiir o_ erhilt man 2 mogliche Uberginge
(€; Le,mp = 0[r-1lg; Ly = 1,mp = 1) # 0.

L.=0,2.

Den Wert der Matrixelemente erhdlt man mit
Hilfe des Wigner-Eckart Theorems.

4.3.4 Atomarer Drehimpuls

Die Atome, resp. Molekiile enthalten ebenfalls
Drehimpuls. Man unterscheidet hier verschiede-
ne Reservoirs. In Molekiilen enthélt die Rotation
des Gesamtmolekiils Drehimpuls. In Atomen fin-
det man elektronischen Drehimpuls aufgrund der
Bahnbewegung der Elektronen, aber auch inter-
nen, also Spin-Drehimpuls der Elektronen und
Kerne. Der elektronische Drehimpuls wird mit
den Symbolen L und S fiir Bahn- und Spindre-
himpuls bezeichnet, sowie J fiir den Gesamtdre-
himpuls

— —

J=L+S§.

Der Spin-Drehimpuls der Kerne wird meist mit [
bezeichnet und der gesamte atomare Drehimpuls
mit
F=J+I=L+5+T.

Im Bohr-Sommerfeld Modell des Atoms erschie-
nen die Elektronen als Teilchen, welche um den
Kern rotierten und so offensichtlich Drehimpuls
enthielten. Im quantenmechanischen Modell ist
diese Beziehung weniger offensichtlich, aber ih-
re praktische Bedeutung umso grofer. Im freien
Raum miissen Eigenzustdnde des Hamiltonope-
rators immer auch Eigenzustédnde des Drehim-
pulses sein. Wie beim Wasserstoffatom werden
alle Einelektronenzustdnde entsprechend ihrem
Bahndrehiumpuls | = 0..n-1 als s, p, d ... Orbi-
tale bezeichnet. Die Existenz von Orbitalen mit
verschwindendem Bahndrehimpuls ist iibrigens
ein direkter Widerspruch zum Bohr-Sommerfeld
Modell: Dort miissten Elektronen mit verschwin-
dendem Bahndrehimpuls in den Kern stiirzen.
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Jedem Bahndrehimpuls [ entsprechen 2/ + 1 ma-
gnetische Quantenzahlen m = —I[..[. Zustédnde
mit gleichem Drehimpuls [ aber unterschiedlicher
magnetischer Quantenzahl m sind in freien Ato-
men ohne externe Felder entartet.

4.3.5 Atomare Feinstruktur

Spin- und Bahndrehimpuls eines Elektrons kop-
peln aneinander: wihrend die Energie nicht von
ihrer absoluten Orientierung abhéng spielt die
relative Orientierung eine Rolle. Diese Wechsel-
wirkung wird beschrieben durch den Hamilton-
operator

Hp=fL-S,

wobei f die Kopplungskonstante darstellt. Die
Wechselwirkung erniedrigt die Symmetrie des
Hamiltonoperators: Die Energie ist nur noch
dann konstant wenn die beiden Teile gemeinsam
rotiert werden. Dies bedeutet auch, dass der rei-
ne Bahndrehimpuls keine Erhaltungsgréfte mehr
ist; lediglich der Gesamtdrehimpuls ist erhalten.

|
e LI|J:3/2
Afemn T=oE
D
S=1/2 =1 | E
— -
— @ Ly
7 i
I o=
L=0 Spin-Bahn =12 =
lg> 3s Kopplung | = = """77°° -

Abbildung 4.21: Spin-Bahn Kopplung.

Wir betrachten als Beispiel die niedrigsten Zu-
stdnde von Natrium. Der elektronische Grund-
zustand ist ein s Zustand, besitzt also keinen
Bahndrehimpuls und einen gesamten elektroni-
schen Drehimpuls J = L + S5 = 1/2. Da der
Bahndrehimpuls verschwindet existiert hier auch
keine Kopplung.

Der angeregte 3p Zustand besitzt hingegen einen
Bahndrehimpuls L = 1. Je nach relativer Orien-
tierung der beiden Komponenten L und S wird
die Summe J = 3/2 oder J = 1/2. Die Aufspal-
tung zwischen den beiden Zustdnden betragt %,

wie man aus dem Hamiltonoperator findet. Die-
se Aufspaltung wird als Feinstruktur bezeichnet
und fiihrt zur Aufspaltung der Na D-Linie in die
Dy und D5 Linien. Die Aufspaltung betréigt bei
Na 500 GHz und wesentlich mehr fiir die schwe-
reren Alkaliatome.

4.3.6 Hyperfeinstruktur

Fine dhnliche Kopplung existiert zwischen dem
elektronischen Drehimpuls und dem Kernspin.
Da sie kleineer ist als die Feinstruktur spricht
man von der Hyperfeinkopplung. Der Hamilton-
operator lautet

Hyp = AJT-T.

Die Hyperfeinkopplungskonstante A héngt vom
elektronischen Zustand ab. Fiir den Grundzu-
stand von Na ist sie A; = 900 MHz und fiir den
Py /o angeregten Zustand 95 MHz.

I=12
L —=== T 24
=32 F=1
I=12 = | F= z_I_
Bz Hyperfein 24
I Wechselwirkung i §

Abbildung 4.22: Hyperfeinkopplung

Im Grund- wie im angeregten Zustand koppelt
ein J = 1/2 elektronischer Drehimpuls an einen
Kernspin I = 3/2, so dass wir zwei mogliche Ge-
samtdrehimpulse F' = 1 und F' = 2 erhalten. Die
Aufspaltung zwischen diesen beiden Zusténden
ist gegeben durch die Kopplungskonstante A.

Im Gegensatz zur Feinstruktur ist die Hyperfein-
struktur zu klein um in einem Spektrometer ge-
messen zu werden; sie verschwindet sogar inner-
halb der Dopplerlinienbreite. Mit Hilfe hochauf-
l6sender Laserspektroskopie kann sie aber sehr
exakt gemessen werden.
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Abbildung 4.23: Experimentelles Spektrum der
Na-Dy Linie.

4.3.7 Matrixelemente

Da die Kopplung zwischen Atom und Laserfeld
(das elektrische Dipolmoment) unabhéngig ist
vom Spin kann sich der Spin bei einem optischen
Ubergang auch nicht #ndern. Somit muss bei
einem erlaubten optischen Ubergang die Spin-
quantenzahl fiir den Grund- und den angeregten
Zustand die gleiche sein.

Wir diskutieren hier lediglich den Fall der LS-
Kopplung. Die Beriicksichtigung des Spins &n-
dert dann lediglich die Niveaustruktur, nicht
aber die Auswahlregeln.

my
j=3p 32 U2 12 312
I=1/2 — —/
1=1/2 —— ——
-1/2 1/2

Abbildung 4.24: Ubergéinge in einem Einelektro-
nenatom.

Auch unter Beriicksichtigung der Spin-Bahn
Kopplung muss die Drehimpulserhaltung gelten.
Fiir den einfachsten Fall, mit einem J = 1/2
Grundzustand und einem J = 1/2, resp. J = 3/2
angeregten Zustand ist bei der Anregung mit o
Licht fiir drei Ubergéinge der Drehimpuls erhal-
ten. Wir konnen die entsprechenden Matrixele-

mente bestimmen z.B. indem wir die Zusténde
in die Basiszustédnde zerlegen. Fiir den letzten
Ubergang finden wir

(e;J =3/2,my =3/2|rylg; ] =1/2,m; =1/2)
=(e;L=1,mpr=1,5=1/2,mg=1/2
|rylg; L=0,mr =0,S=1/2,;mg =1/2)
=dy .

Fiir den ersten Ubergang finden wir

(e;J =3/2,my;=1/2|ry|g;J =1/2,m;=—1/2)

1
= \/;<€;L: 1,m; = 1,S= 1/2,m5 = —1/2’
|T+‘ng = 07mL = OaS: 1/27m5 = _1/2>
2

§<6;L =1,mr=0,5=1/2,mg =1/2|

’r-"‘g;L:Ome :OaS: 1/2,7’)’LS: _1/2>

+

Der zweite Term verschwindet aufgrund der Or-
thogonalitét der Spinzustdnde. Wir erhalten so-
mit

(e;J =3/2,my;=1/2|ry|g;J =1/2,m;=—-1/2)

1
=1/=d
3
und analog

(e;J =1/2,my;=1/2|ry|g;J =1/2,m;

~1/2) = \/gdL.

Anstelle dieser schrittweisen Berechnung kann
man die Matrixelemente fiir die einzelnen Uber-
ginge auch mit Hilfe des Wigner-Eckart Theo-
rems berechnen. Fiir Uberginge von Jg nach J.
erhédlt man

(e Je, mJe‘rq|g§ Jg, m.]g>
1 Jy

(=n7 < qa Mjq

Die reduzierten Matrixelemente ergeben sich aus
dem Kopplungsschema von Spin- und Bahndre-
himpuls. In geschlossener Form lauten sie

Je
—Mje

) (e Tullrllgs 7o)
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[{e3 Jellrqllgs Jg)|* = (27 +1)(2Je +1)

2
Jo 1 Je . . 2
{ Le S Lg } ‘<6, L6Hr‘|g7Lg>| 5

sofern der Spin S fiir beide Zustdnde identisch
ist, und sonst Null. Das Symbol in geschweiften
Klammern ist ein 6J Symbol; numerische Werte
findet man in der Literatur.

G g gl b 1 Ji Je i h b &

1/2 /2 ¢ o c /2

1/2 1/2 /2 /2

1 1/2 /2 |o 1/2 /e
e /2 1/2 /2
1 ¢ c 1

3/ /20

N

St

EYERRVE
1

<

ez /e
/e /2| e

/
e /e /e 3
/!

B g d €8 =

Abbildung 4.25: Numerische Werte fiir 6J-
Symbole
Fir die Dy Linie erhalt man
Jy 1 Je} i1 1 1
on={1 1 3}-7%
{Le S Ly 1 50 V6

Somit wird die Ubergangsstirke

2
= Z|(e; Le||r||g; L) |?

‘<65Je"rq"g§Jg>‘2 3

und doppelt so grof fiir den Dy Ubergang.

Beriicksichtigt man zusétzlich den Kernspin, so
erhdlt man in volliger Analogie das reduzierte
Matrixelement als

[(e; Fellrllg; Fo)* = (2Fy +1)(2F +1)

F, 1 F,
Jo I Jg
In der Figur werden die Ubergangsstéirken fiir
das NAtriumatom dargestellt. Die beiden obe-
ren Teile entsprechen zirkularer Polarisation des

Lichtes, die untere linearer Polarisation parallel
zur Quantisierungsachse.

2
} s Jellrl g5 T2

L0,
AN
S el i e w3

Abbildung 4.26: Ubergangsstirken des  Na-
Atoms fiir 3 unterschiedliche
Polarisationen,

4.4 Systeme mit mehreren
Elektronen

4.4.1 Orbitale, Energie und
Erhaltungsgrofsen

Elektronische Uberginge finden zwischen den
hochsten besetzten und den niedrigsten unbe-
setzten Zustidnden statt. Bei den wasserstoffahn-
lichen Atomen ist dies meistens ein Ubergang
von einem s- in ein p-Orbital. Bei diesen Syste-
men reicht es im Algemeinen, wenn man dieses
eine Elektron betrachet, da die Elektronen in den
tiefer liegenden Zustéinden an diesen Ubergéingen
praktisch nicht beteiligt sind, d.h. sie bleiben bei
der Anregung des Valenzelektrons praktisch in-
ert.

Dies gilt nicht mehr wenn sich mehrere Elektro-
nen in den dufseren Schalen befinden. In diesem
Fall kann die Energie der einzelnen Elektronen
nur noch als erste Ndherung fiir die Gesamtener-
gie des Systems betrachtet werden. Die Uber-
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gangsfrequenzen, d.h. die Absorptionswellenlén-
gen, werden jedoch von der Gesamtenergie des
Systems bestimmt:

hv = B — B¢,

wobei E!°" die Gesamtenergie des Systems be-
zeichnet.

Die Gesamtenergie des Systems kann in erster
Néherung durch die Summe der Energien der
besetzten Orbitale angendhert werden. Zusétz-
lich muss jedoch noch die Wechselwirkungsener-
gie der Elektronen beriicksichtigt werden. Den
wichtigsten Beitrag dazu liefert die Coulomb-
Abstofiung zwischen den Elektronen,

Hee:Z

o2
27— 7
Auferdem muss das Pauli-Prinzip beriicksich-
tigt werden, d.h. die gesamte Zustandsfunktion
muss antisymmetrisch sein beziiglich der Vertau-

schung von 2 Elektronen.

Die Elektron-Elektron Wechselwirkung H.. ver-
tauscht nicht mit dem Bahndrehimpuls der ein-
zelnen Elektronen. Deshalb ist der Bahndrehim-
puls der einzelnen Elektronen keine Erhaltungs-
grofe, d.h. den Eigenzustdnden des Hamilton-
operators konnen keine Drehimpulse fiir die Ein-
zelnen Elektronen zugeordnet werden. Der ge-
samte Bahndrehimpuls L = ), [; bleibt jedoch
eine Erhaltungsgrofe so lange die Spin-Bahn
Wechselwirkung nicht beriicksichtigt wird. Un-
ter Berticksichtigung der Spin-Bahn Wechselwir-
kung ist nur noch der Gesamtdrehimpuls eine Er-
haltungsgrofe.

Die einzelnen Elektronenkonfigurationen werden
mit den Termsymbolen 25*1L; bezeichnet. Da-
bei bezeichnet 25 + 1 die Spin-Multiplizitat, L
den Gesamt-Bahndrehimpuls, und J den gesam-
ten elektronischen Drehimpuls, d.h. J=L+5.

4.4.2 Molekiile

Der wesentlichste Unterschied zwischen Atomen
und Molekiilen ist dass letztere nicht sphéri-
sche Symmetrie aufweisen. Damit fallt u.a. die

Drehimpulserhaltung weg, d.h. die Summe von
elektronischem Drehimpuls und Drehimpuls des
Lichtes ist nicht mehr erhalten. Der gesamte Dre-
himpuls ist natiirlich weiterhin erhalten, doch
muss dafiir auch der Rotationsdrehimpuls des
Molekiils bertiicksichtigt werden.

Aufgrund der reduzierten Symmetrie koénnen die
Ubergangsmatrixelemente nicht mehr aus der
Erhaltung des Drehimpulses bestimmt werden.
Viele Molekiile weisen aber andere Symmetrie-
elemente auf, welche Auswahlregeln zur Fol-
ge haben. Fiir jeden konkreten Fall bestimmt
man zundchst die Symmetriegruppe des Mole-
kiils. Dies bestimmt die irreduziblen Darstellun-
gen, welche als Basis flir die Berechnung von
Ubergangs-Matrixelementen dienen.

Die Regel fiir einen erlaubten Ubergang ist wie
bei den Atomen die dass das Matrixelement die
totalsymmetrische Darstellung enthalten muss.

Charaktertabelle fiir Gruppe C4
¢ E ¢, ¢ = eap {2mif3}
13
A 3 ] 1 . R, 243
! e M R 2 2
E I I [x, )RR, B L8 — 12 xilyz, x3)
Produktregeln
2 Far €y, C3. Cou By, Dy G G G
(:Iﬁ N CJJ' . C\ﬁﬁ . D.‘h . Dﬁk‘ D.‘I‘ Al lsfl
A A, B B £, E,
A A A, B B E, £
Az 4 8 B E, £z
B A4 4, E, £,
8 A ¥ £
£ Ay = [4]+ By B - - £y
s ErEa ER

Abbildung 4.27: Charaktertabelle.

Fir die Bestimmung der Auswahlregeln miis-
sen zundchst die einzelnen stationdren Zusténde
bestimmten irreduziblen Darstellungen zugewie-
sen werden. Dafiir verwendet man Tabellen zur
Gruppentheorie wie hier fiir das Beispiel C'3 dar-
gestellt. Irreduzible Darstellungen, die mit dem
Buchstaben A gekennzeichnet sind, sind nicht
entartet, wihrend F eine zweifach entartete Dar-
stellung bezeichnet. Funktionen, die rotations-

96



4 Optische Ubergéinge in Atomen, Molekiilen und Festkérpern

symmetrisch beziiglich der dreifachen Achse sind
(wie z.B. z) transformieren entsprechend A. Die
Funktionen z und y gehéren zur Darstellung F.

Ein Produkt von zwei totalsymmetrischen Dar-
stellungen (AA) ist ebenfalls totalsymmetrisch.
Ein Produkt AFE transformiert geméafs E, wih-
rend ein Produkt FFE zweimal die totalsymme-
trische Darstellung und einmal F enthalt.

Interessieren wir uns fiir die Matrixelemente der
z-Komponente des Dipoloperators so miissen wir
Produkte

(1]2[1b2)

finden, welche die totalsymmetrische Dartellung
A enthalten. Da z zu A gehort muss das Pro-
dukt 1119 ebenfalls zu A gehoren. Somit treten
nur Ubergéinge von A nach A oder E nach F
auf. Fiir die Komponenten x,y muss hingegen
das Produkt in E liegen, so dass nur Uberginge
von A nach E und umgekehrt auftreten.

4.4.3 Farbige Defekte in dielektrischen
Kristallen

In Festkorpern ist das Vorgehen grundséatzlich
das gleiche. Metalle sind fiir optische Spektrosko-
pie im Allgemeinen nicht interessant. Bei Isola-
toren sind resonante optische Effekte primér an
Defekten und Verunreinigungen zu betrachten.
Die Farbe von vielen kristallinen Substanzen, wie
z.B. Edelsteinen, wird durch Defekte erzeugt.

Diamant besteht im Idealfall aus einem reinen
Kohlenstoffgitter.  Stickstoff-Verunreinigungen
geben ihm eine gelbe Farbe, Bor und Wasserstoff
eine blaue Farbe. Rosa diamanten erhalten ihre
Farbe durch N/V Defekte: hier substituiert ein
Stickstoffatom fiir ein Kohlenstoffatom, und ein
benachbartes Atom fehlt.

In verschiedenen anderen Edelsteinen sorgen
Cr3* Verunreinigungen fiir die Farbe. Die Cr-
Ionen substiuieren dabeieinzelne Al-Tonen an ih-
ren Gitterplatzen. Ein neutrales Cr Atom besitzt
die Elektronenkonfiguration [Ar| 3d%4s!. Im drei-
fach geladenen Ion reduziert sich dies auf [Ar]

il NV Zentrum in rosa Diamanten

g

oy S
x % Y
a5

-~

Abbildung 4.28: Farbige Diamanten und Struk-
tur des N/V Zentrums, das fiir
die Farbe in den rosa Diaman-

ten sorgt.

Rubin Alexandrit Smaragd

3+, 3+, 3+, .
Cr:AlLO, Cr":BeAl,O0, Cr:BeAl,Si 0,4
AE = 2.23 eV AFE = 2.17 eV AFE = 2.05 eV
Ay = 556 nm Ay=571nm Ag = 605 nm

Abbildung 4.29: Unterschiedliche Edelsteine, die
Cr3*-Tonen enthalten.

3d3. Gemik den Hundschen Regeln besetzen die-
se 3 Elektronen im Grundzustand des Atoms drei
unterschiedliche d-Orbitale und ihr Spin wird
maximal, d.h. S = 3/2. Der gesamte Bahndre-
himpuls wird ebenfalls maximal, d.h. L = 3 und,
da die d-Schale weniger als zur Halfte besetzt
ist, wird der gesamte elektronische Drehimpuls
minimal, J = L — S = 3/2. Das entsprechende
Termsymbol lautet somit *Fy /2

4.4.4 Rubin

Die Analyse ist in diesem Fall analog zu freien
Atomen oder Molekiilen, aufser dass die Symme-
trie durch die Matrix bestimmt wird: das Sy-
stem hat nicht mehr die Symmetrie des freien
Raums (volle Rotationssymmetrie), sondern nur
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noch die Symmetrie des Kristallgitters.

n+

© o=
@ APY or¥*

e
~ T\ (\@{

Abbildung 4.30: Kristallstruktur von Rubin

Die Kristallstruktur des Rubins (Cr3+:Aly03)
ist rhomboedrisch. Die Einheitszelle enthélt zwei
Molekiile AlyOs. Einige der Aluminium-Ionen
(A13*) sind durch Chrom-Ionen (Cr3*) ersetzt.
Sie sind von sechs Sauerstoff-Ionen (O?7) als
néchste Nachbarn umgeben, die ein trigonal ver-
zerrtes Oktaeder um das AI3*- bzw. Cr3t-Ion
bilden. Die Symmetrie des verzerrten Oktaeders
ist Cs, mit der Hauptachse entlang der Spitzen
des Einheits-Rhomboeders.

Die vier Gitterplitze des AI*T in der Elementar-
zelle sind energetisch dquivalent, da die vier ver-
zerrten Oktaeder durch Translation bzw. sowohl
Translation als auch Rotation am zentralen Ion
ineinander tberfiihrt werden kénnen. Es befin-
den sich drei O?>~Ionen im Dreieck in der Ebene
oberhalb des Cr3*-Ions und drei O?~ Ionen im
Dreieck in der Ebene unterhalb des Cr3t-Ions.
Die Dreiecke unterscheiden sich etwas in ihrer
Grofse und sind beziiglich exakter Symmetrie um
einen Winkel von ¢ = 4.3° zueinander verdreht.

4.4.5 Kristallfeld

Befindet sich ein Atom oder Ion in einem
Kristallgitter, so enthélt sein Hamiltonoperator
einen Potenzialterm

HPOt = V(F) )

wobei das Potenzial V' die Symmetrie des Kri-
stallgitters aufweist. Dabei spielt hier vor allem
die Sitesymmetrie, also die lokale Symmetrie am
Ort des Atoms eine Rolle. Die wichtigsten Sym-
metrieelemente sind hier meist diskrete Rotati-
onsachsen C),. Dies bedeutet, dass das Potenzial

in sich selber ﬁbergeht wenn die Umgebung um
den Winkel ¢ = T rotiert wird.

Fine wichtige Konsequenz davon ist, dass in die-
sem Fall der Drehimpuls keine Erhaltungsgrofse
mehr ist. Dies sieht man daran, dass der Drehim-
pulsoperator nicht mehr mit dem Hamiltonope-
rator vertauscht. Wiirde er dies tun, so wiirde

e~ WabpetlaB = H |
d.h. der Hamiltonoperator wiirde bei beliebigen
Drehwinkeln ( invariant bleiben. Da er dies nicht
ist schliefsen wir, dass er nicht mit dem Drehim-
puls vertauscht. Ein Eigenzustand des Drehim-
pulsoperators ist deshalb i.A. nicht gleichzeitig
Eigenzustand des Hamiltonoperators. Die Eigen-
zustande haben deshalb keinen wohl definierten
Drehimpuls

Die Cr?*Ionen besitzen 3 3d-Elektronen. In frei-
en Atomen sind die 5 d-Orbitale entartet. In ei-
nem Festkorper ist jedoch die Umgebung nicht
mehr isotrop und die Energien der Orbitale des-
halb nicht mehr gleich. Wir betrachten nun, wie
sich die Energie dieser Orbitale verschiebt, wenn
sie mit dem Feld wechselwirken, welches die be-
nachbarten Ionen erzeugen. Als einfaches Mo-
dell beschreiben wir die benachbarten Atome als
Punktladungen der Ladung —Ze (wobei Z i.A.
keine ganze Zahl ist).

Abbildung 4.31: d-Orbitale im Rubin

Die Figur zeigt die d-Orbitale der Cr-Ionen
beziiglich der benachbarten O-Ionen. Fiir die-
se Behandlung wurde zunéchst eine oktaedri-
sche Umgebung angenommen. Die e-Orbitale
erfahren eine stiarkere Abstofung als die to-
Orbitale aufgrund ihrer hoéheren Aufenthalts-

98



4 Optische Ubergéinge in Atomen, Molekiilen und Festkérpern

Wahrscheinlichkeit am Ort der negativ gelade-
nen Sauerstoff-Atome.

oktaedrische eq zEg ] .
Symmetrie _T— Symmeirie
[
s o4y ,
& :
toy°T. g
[ 2g '2g
‘ “Arg

Abbildung 4.32: Verschiebung der Energienive-
aus im Kristallfeld.

Aufgrund dieser unterschiedlichen Verschiebung
der Energien spalten die Zusténde im Kristallfeld
auf. Aufgrund der trigonalen Verzerrung spalten
auch die t9-Orbitale nochmals auf.

4.4.6 Elektron-Elektron
Wechselwirkung

Die Orbitale beschreiben die Zusténde von Elek-
tronen, die voneinender unabhéngig sind. Fiir die
Gesamtenergie eines Atoms spielen jedoch auch
die Wechselwirkungen zwischen den Elektronen
eine Rolle. Der elektronische Hamiltonoperator
enthélt dann die Terme

H=) Ho(F) + > H(77).

7

1<j

Hier stellt Ho den Einelektronen-
Hamiltonioperator dar und H/'(7,7;) die
Coulomb-Abstoftung zwischen den Elektronen.
Diese Wechselwirkung wird als kleine Stérung
von Hy behandelt.

Wenn wir die Ge-
samtsystems berechnen miissen wir Produk-
te der Zustdnde der Einzelektronen bilden
und dies antisymmetrisieren (z.B. iiber Slater-
Determinanten). Bei der Produktbildung muss
wie bei den Alkaliatomen die Vektoraddition der
Drehimpulse berticksichtigt werden. Im Fall der
drei besetzten d-Orbitale kann der Drehimpuls
fiir parallele Spins maximal L = 2+140 = 3 be-
tragen, d.h. der Zustand niedrigster Energie ist

Zustandsfunktion des

ein *F-Zustand. Zusténde, bei denen die Dre-
himpulse anders addiert werden haben hohere
Energie, z.B. 4P, 2P.

*As(tze) ’
T toe?)

E/B 70

*As(Ge)
*T, (t2e)
T, (t3e)
T, (13)

Tt
“E (t2)

y YA (1)
4

z 3
Da/B

Abbildung 4.33: Energie der d3-Zustéinde als
Funktion der Stéirke der Kri-

stallfeldaufspaltung.

Die resultierenden Zustande haben Energien, die
einerseits von der Starke der Wechselwirkung ab-
héngen, andererseits von der Stirke der Kristall-
feldaufspaltung. Der vertikale Strich zeigt den
Wert fiir Rubin. Wie man erkennen kann reagie-
ren nicht alle Zusténde gleich stark auf das Kri-
stallfeld. Insbesdondere steigt die Energie der-
jenigen Zustdnde, die ein Elektron in einem e-
Zustand haben (t2¢) stark an, wihrend die Zu-
stande die alle 3 Elektronen in den t—Zusténden
haben (3), praktisch gleich bleibt (gegeniiber
dem Grundzustand). Dies fiihrt dazu, dass die
Reihenfolge der Zusténde sich dndert.

Bei anderen Systemen kann dies auch zu einer
Anderung des Grundzustandes fithren. Das be-
kannteste Beispiel ist Fe3t, ein System mit 5
d-Elektronen. Bei freien lonen, resp. geringer
Kristallfeldaufspaltung gilt die Hundsche Regel,
nach der alle Spins parallel ausgerichtet sind und
der Grundzustand hat den Gesamtspin S = 5/2
(high spin). Bei starker Kristallfeldaufspaltung
wird es energetisch glinstiger, 3 Elektronen in
den energetisch niedrigeren Orbitalen unterzu-
bringen. Damit sinkt der Gesamtspin auf S =
1/2 (low spin).
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30

Y-Band

B-Linien

Wellenzahl / 10%cm’

U-Band

R-Linien

- _q1E
R-Linien ——

Absorption
frelzs lon kubisches  Wrigonale  SL-\
eld Verzemung

Abbildung 4.34: Spektrum von Rubin

Die Berechnung der Ubergangsamplituden er-
folgt analog zum Einelektronen-Atom indem
man den Dipoloperator in die Eigenbasis trans-
formiert. In der Figur sind auch die Linienbrei-
ten dargestellt. Diese hdngen zum einen von
der Ubergangsstirke ab, zum anderen von der
Empfindlichkeit der Energiedifferenzen beziiglich
Kristallfeld-Verzerrungen: Eine hohe Empfindli-
chekeit (=steile Kurve in der Figur E vs. D) be-
deutet, dass geringe Verzerrungen der Umgebung
(z.B. durch Defekte) eine wesentliche Verschie-
bung der Ubergangsenergie erzeugen. Im statisti-
schen Mittel iiber den Kristall erzeugt dies eine
breite Gesamtlinie.

4.4.7 Seltene Erden

Bei den seltenen Erden findet man eine &hnliche
Situation wie bei den Ubergangsmetallionen: in
diesem Fall werden die hochsten besetzten und
die niedrigsten unbesetzten Zustdnde durch teil-
weise besetzte f-Zusténde gebildet. Der wichtig-
ste Unterschied im Vergleich zu den Ubergangs-
metallen ist, dass in diesem Fall die Spin-Bahn
Wechselwirkung wesentlich stérker ist als bei den
Ubergangsmetallionen. Das liegt vor allem dar-
an, dass die Spin-Bahn Wechselwirkung mit zu-
nehmender Kernladungszahl ansteigt.

Alle seltenen Erden weisen eine grofte Zahl von
Zustanden auf, welche sich nur durch die unter-
schiedliche Besetzung der 4f Orbitale unterschei-

Pr3t [Xe] 412

L T

Efeml Kristallfeld

2
[T

ID2
16373

FEnergie / 1000 ¢cm™!
9
=

4
i
Ak L35 ¥ 3H5
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=| —= - 3H4
—fT == O 0-{— s
|| o—==_ _ __twm_ 0
Ce|Pr|Nd PmSm Eu Gd Th Dy Ho Er Tm Yhb

Abbildung 4.35: Energieen von seltenen Erden,
spezielle Pr3* im Kristallfeld.

den.

Als Beispiel betrachten wir Pr3+. Dieses Ion be-
sitzt 2 4f Elektronen. Geméf den Hundschen Re-
geln haben diese paallelen Spin, S = 1. Der ma-
ximale Bahndrehimpuls ist 3 + 2 = 5, d.h der
Grundzustand ist ein 3H, Zustand, wobei wir
auch die dritte Hundsche Regel beriicksichtigt
haben, J =L — S.

Der Grundzustand des freien Ions ist somit 2J +
1 = 9-fach entartet. Im Kristallfeld, welches z.B.
im Gastkristall YAIO3 eine niedrige Symmetrie
aufweis, wird die Entartung dieser Zustédnde auf-
gehoben und die Zusténde spalten auf.

4.4.8 Halbleiter

Zum Schluss soll noch ansatzweise der Fall eines
Festkorpers mit Bandstruktur behandelt werden.
Da Metalle und Isolatoren fiir optische Spektro-
skopie wenig interessant sind bleiben vor allem
Halbleiter. Dabei diskutieren wir nicht den allge-
meinen Fall, sondern lediglich der relativ einfa-
che aber wichtige Fall von kubischer Symmetrie
wie er z.B. in GaAs auftritt. In diesem Fall ist
die Symmetrie hoch genug dass weiterhin Dre-
himpulserhaltung gilt, so dass die Auswahlregeln
praktisch vom freien Atom {ibernommen werden
kénnen.

In GaAs hat das Valenzband p-Charakter, d.h.
die Elektronen (und Locher) im Valenzband be-
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Energie / eV

LeLih A T {000) A X (100)

Wellenvektor k

Abbildung 4.36: Bandstruktur von GaAs

sitzen einen Drehimpuls L, = 1. Das Leitungs-
band hat s Charakter, d.h. die Elektronen besit-
zen L. = 0. Unter Beriicksichtigung des Spins er-
h&lt man fiir das Valenzband die moglichen Dre-
himpulszustédnde J, = 1/2 und J, = 3/2. Die
Spin-Bahn Wechselwirkung fiihrt zu einer Auf-
spaltung, welche fiir GaAs 0.34 eV betragt (fiir
k =0). Der J = 1/2 Zustand hat die niedrigere
Energie und bildet ein zweifach entartetes Sub-
band, wéhrend das obere Subband (J = 3/2) fiir
k = 0 vierfach entartet ist.

-1/2 1/2

J=1/2

J=32 T30 i 1/2 32

Abbildung 4.37: Ubergangsstirken in GaAs.

Die Ubergangsmatrixelemente sind praktisch
identisch wie bei der Do Linie der Alkaliatome
wenn man berticksichtigt dass hier der J = 3/2
Zustand unten und J = 1/2 oben liegt.
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5 Lichtkrafte und Laserkiihlung

5.1 Lichtkrafte

Licht kann starke mechanische Kréfte auf Ato-
me ausiiben. Dies wurde in den letzten Jahren
intensiv genutzt, u.a. fiir die Laserkiihlung (No-
belpreis 1997), welche auch zur Bose-Einstein
Kondensation von Atomen, Atomlasern etc. ge-
fithrt hat (Nobelpreis 2001). Eine andere wich-
tige Entwicklungslinie sind optische Pinzetten,
welche z.B. fiir die Untersuchung von einzelnen
DNS-Molekiilen verwendet werden.

5.1.1 Klassische Behandlung

Klassisch kénnen wir die Kraft, welche auf ein
Atom in einem Laserstrahl wirkt, als Gradient
der potentiellen Energie berechnen:

F=-—VU=V(E-d.
Obwohl Atome kein permanentes Dipolmoment
besitzen wird durch die Einstrahlung eines indu-
ziert, so dass das Skalarprodukt im Allgemeinen
einen nicht verschwindenden Wert aufweist. Es

verschwindet hingegen auf der Resonanz, da dort
Feld und Dipol 90 Grad aufser Phase sind.

o

Abbildung 5.1: Elektrischer Dipol im elektri-
schen Feld.

Der Gradient kann grofs werden und damit grofse
Kréfte erzeugen wenn der Laserstrahl inhomogen
ist, also z.B. in einem Fokus, einer evaneszenten
Welle, oder in einer stehenden Welle.

In einer ebenen Welle verschwinden die trans-
versalen Ableitungen, so dass die Kraft in Aus-

breitungsrichtung wirkt. Allerdings ist sie peri-
odisch mit der Lichtfrequenz, so dass sie im Mit-
tel verschwindet. Dies @ndert sich jedoch wenn
man die Absorption durch das Atom selber be-
riicksichtigt: Das Feld ist dann hinter dem Atom
schwécher als davor, so dass der Gradient einen
nicht verschwindenden zeitlichen Mittelwert er-
hélt und eine endliche Kraft auf das Teilchen
wirkt, welche mit der Absorptionsrate zunimmt.
Da ein elektromagnetisches Feld Impuls in Aus-
breitungsrichtung besitzt kann man das direkt
als Impulsiibertrag vom Feld auf das Atom in-
terpretieren.

5.1.2 Quantenmechanik:

Impulserhaltung
E=hw
E=0
p =hk k p=0

"1

Absorptio!

K+ ]

Abbildung 5.2: Impulserhaltung bei der Absorp-
tion.

Die Diskussion wird aber wesentlich einfacher
wenn wir den Impuls von Photonen betrach-
ten: er betragt ik und ist in Ausbreitungsrich-
tung orientiert. Wenn ein Atom Licht absorbiert,
nimmt es dabei sowohl Energie, wie auch Im-
puls des Photons auf. Sowohl Energie, wie auch
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5 Lichtkréfte und Laserkiihlung

Impuls sind Erhaltungsgrofsen; d.h. sie konnen
nicht einfach erzeugt oder vernichtet werden. Bei
der Absorption von Licht verschwinden Photo-
nen und ihre Energie und ihr Impuls gehen da-
bei auf das Atom iiber. Man kann sich das so
vorstellen, dass mit einer Kugel auf das Atom
geschossen wird. Wenn die Kugel darin stecken
bleibt - das entspricht dem Fall der Absorption
-, so erhélt das Atom eine Bewegungskomponen-
te in der Ausbreitungsrichtung des absorbierten
Photons. Wenn sich das Atom vor der Absorpti-
on in Ruhe befand, bewegt es sich anschlieffend
vom Laser weg - es wird somit beschleunigt.

—> @

Abbildung 5.3: Streuung eines Laserstrahls an
einem Atom.

Der Impuls eines sichtbaren Photons ist klein. Er
betragt z.B. fiir ein Photon der Wellenldnge 589
nm

h  6.6-107%"Js

—hk =220 IS
PPh X 589-10-"m

Wird dieser Impuls auf ein Na-Atom iibertragen,
so éndert sich seine Geschwindigkeit um

ppn  1.12-107%'mkgs™?

Av = _ 2.
v 3.84 - 10~20kg s

MNa

und bei schwereren Atomen ist der Betrag noch
kleiner.

Da ein Laserstrahl eine sehr grofte Zahl von Pho-
tonen enthélt und das absorbierte Photon nach
wenigen nsec wieder abgestrahlt wird, kann die-
ser Prozess sehr schnell wiederholt werden. Ein
Na Atom, z.B., kann jede Sekunde bis zu 60 Mio.
Stofse durch die Absorption von Photonen erfah-
ren. Es wird dann mit

a=6-107s"1Av = 1.7 106% — 170000 g

beschleunigt.

=1.12107"mkgs*

Wenn wir den Einfluss der Absorption disku-
tieren miissen wir natiirlich auch den Einfluss
der Emission beriicksichtigen. Der Impulsiiber-
trag eines Einzelprozesses ist bei der Emission
genau gleich grofs wie bei der Absorption. Da bei
der Absorption aus einem Laserstrahl aber alle
Photonen den gleichen Impuls aufweisen addiert
sich deren Beitrag zur Impulsanderung linear mit
der Anzahl absorbierter Photonen. Die spontan
emittierten Photonen werden in alle Raumrich-
tungen emittiert, so dass deren gemittelter Bei-
trag zur atomaren Impulsinderung klein bleibt,
resp. nur mit der Wurzel der Intensitdt (und zu-
falliger Richtung) ansteigt. Wir konnen diesen
Beitrag zur Kraft vorlaufig vergessen und der
Gesamteffekt ist lediglich durch den Beitrag der
Absorption bestimmt.

5.1.3 Die Anfinge

FEine erste Abschitzung der Grofsenordnung des
Effektes wurde bereits von Einstein durchgefiihrt
(A. Einstein, ’Zur Quantentheorie der Strah-
lung’, Phys. Zeitschrift 18, 121-128 (1917).).

{Uitkersuchuugen zur Moloknlurstrahlinelhode aus dem Tustitut firr physi-
Kalische Chemic der Hawburgischen Universital.  Nr. 8)

Experimenteller Nachweis
des Einstoinschen StrahlnngsrickstoBios.

Vou K. Prisch in i Lamburg.

Mit 6 Abbildungen, (Hingegangen- am 2. Augusl 1033}

s g™ T T T
oo 1 | L
o R .
]"— ' prrrrm el

R. Frisch, Z. Phys. 86. 42-48 (1933)

Abbildung 5.4: Aufbau zur Beobachtung des
Strahlungsriickstofses.

Zum erstenmal beobachtet wurde der Effekt 1933
von Frisch. (R. Frisch, 'Experimenteller Nach-
weis des Einsteinschen Strahlungsriickstosses’, Z.
Phys. 86, 42-48 (1933)). Dazu verwendete er
einen Atomstrahl, welchen er seitlich mit Licht
bestrahlte.

Er konnte feststellen, dass der Atomstrahl bei
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[ gk IR ﬁm

Fig 5. Versuch mit saitlicher Beleuchtung. v Heoe

Abszisse: Stnlling des Auffingers, - - = - Blrahl mit Belenchtung,

(bridinate; Elei-(trmnetcransschlag. —-- = 2{3 vom Strshl obee Belenchiong.
- Ini'enﬂim ohoe Beleuchtang, ~ ..voen Differons dieser beiden, also Ver-
—o— Wirkuny der Belenchivpg, teilung er abgelenkten ;\iumc.

-+ - - Summe dieser boiden, also Inteusili
init. Beleughtnag,

Dot Pfeil dentet die Richloag des

Lichieinfalis_an_ - R. Frisch, Z Fhys. 86, 43-48 (1933)

Abbildung 5.5: Beobachtung des Effektes.

eingeschaltetem Licht leicht (um Bruchteile des
Strahldurchmessers) verschoben wurde. Frisch
hatte zu dieser Zeit keine Laser zur Verfiigung,
sondern musste eine Natriumdampflampe ver-
wenden. Deshalb war der gemessene Effekt re-
lativ klein. Im Durchschnitt konnten die Atome
nur gerade 1/3 Photon absorbieren, so dass die
beobachtete Verschiebung des Atomstrahls klei-
ner war als sein Querschnitt.

5.1.4 Spontane Streukraft

Unter der spontanen Streukraft versteht man die
Kraft, welche durch die stimulierte Absorption
von Photonen aus einem Laserstrahl und spon-
tane Reemission erzeugt wird. Wie bereits er-
wéahnt ist der mittlere Impulsiibertrag der Emis-
sion null, wihrend die Impulsiibertriage der ab-
sorbierten Photonen kohérent addieren.

N\

Q o
\ F=rhk

==

Abbildung 5.6: Spontane Streukraft.

Damit wird die Kraft F , welche bekanntlich
gleich Impulsiibertrag pro Zeiteinheit ist, gleich
dem Impulsiibertrag eines einzelnen Photons
multipliziert mit der Rate r.

wobei k den Wellenvektor des Laserstrahls dar-
stellt.

Ein Atom, das mit der Geschwindigkeit eines Dii-
senflugzeuges auf den Laserstrahl auftrifft, wird
deshalb auf einer Distanz von wenigen Zentime-
tern zum Stehen gebracht.

5.1.5 Frequenzabhangigkeit und
Dopplerverschiebung

Die Rate r, mit der Photonen gestreut werden,
héngt von der Frequenz und der Intensitat des
Laserstrahls ab. Fir freie Atome kann sie ge-
schrieben werden als

2
lex

r=———>.
I'? +4Aw?

Hier bedeutet I'y die inverse Lebensdauer des
angeregten Zustandes, w, die Rabifrequenz. Der
Ausdruck w? ist proportional zur Intensitit des
Laserstrahls. Awq ist die Differenz zwischen der
Laserfrequenz und der Resonanzfrequenz des
Atoms. Nicht beriicksichtig wurde hier die Sét-
tigung, d.h. der Ausdruck gilt nur fiir kleine In-
tensitaten.

Streurate

e

A(X)o

Abbildung 5.7: Abhéngigkeit der Streurate von
der Laserverstimmung.

Die Abhéngigkeit der Streurate von der Laserfre-
quenz entspricht damit der bekannten Lorentzli-
nie: sie ist maximal auf der Resonanz und sinkt
auf die Hélfte wenn die Verstimmung gerade der
halben spontanen Emissionsrate entspricht.

Da die Atome sich nicht in Ruhe befinden muss
die Resonanzfrequenz um die Dopplerverschie-
bung korrigiert werden. Wir schreiben fiir die
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Verstimmung des Lasers gegeniiber der Reso-
nanzfrequenz des ruhenden Atoms Awy. Fiir ein
Atom, das sich mit einer Geschwindigkeit ¢ in
Richtung des Laserstrahls bewegt verschiebt sich
die Verstimmung zu Awo—i—E-U, wobei k den Wel-
lenvektor des Laserstrahls darstellt. Damit wird
die Rate fiir fliegende Atome

2
Wy

= F .
" "T2 4 4(Awp + kv)?

Die spontane Streukraft als Funktion der Ge-
schwindigkeit hat damit die Form

2
Wy

F% =+ 4(AWO + kv)2 '

F =hkr = Rkl

Absorption

Kraft

wy-lkllvl Wy wy+kllvl

Laserfrequenz

Abbildung 5.8: Abhéngigkeit der Streukraft von
der Laserfrequenz.

Sie erreicht ein Maximum wenn die Atome sich
mit der Geschwindigkeit

B Awg
k

v =

bewegen, d.h. wenn die Dopplerverschiebung sie
zur Resonanz mit dem Laserfeld bringt.

5.1.6 Dopplerverbreiterung

In einem atomaren Gas besitzen die einzel-
nen Atome unterschiedliche Geschwindigkeiten.
Die Geschwindigkeitsverteilung wird durch die
Maxwell-Boltzmann Verteilung beschrieben

m \3/2 _ .2
) P /2kTU2dU.

dN(v) = N (277]»{:T

% Maxw ell-Boltzmann Verteilung

Ymax, |
B »
<>

<wE2

Abbildung 5.9: Maxwell-Boltzmann Geschwin-
digkeitsverteilung

Da mittlere thermische Geschwindigkeiten von
der Grofenordnung von einigen 100 m/s sind
fiihrt dies zu Verschiebungen der Resonanz von
der Grofsenordnung von

v 300
Aw = vk = 21~ ~ 6 ———
w=uv Y 5 107°
also zu Linienverbreiterungen von einigen GHz
fiir leichte (und damit schnelle) Atome, und eini-
gen 100 MHz fiir schwere (und damit langsame)
Atome.

1 = 27.500 MH 2

5.1.7 Resonanzverschiebung durch
Strahlungsriickstof$

Diese Kraft kann also Atome sehr stark beschleu-
nigen, resp. verzogern. Allerdings funktioniert
dies nur fiir wenige Zyklen:

1 Photon :
100 Photonen : 50 kHz
£ MHz L~

—_—

Awy

Abbildung 5.10: Verschiedung der Resonanzfre-
quenz aufgrund des Impuls-
iibertrags.

Der Impulsiibertrag bei der Streuung eines Pho-
tons verschiebt die Resonanzfrequenz des Atoms
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aufgrund des Dopplereffekts um rund 50 kHz.
Nach rund 100 Photonen betragt die Verschie-
bung somit rund 5 MHz, was der natiirlichen Li-
nienbreite entspricht. Somit werden nur noch we-
nige Photonen absorbiert und die Kraft nimmt
stark ab. Die Geschwindigkeit hat sich dabei um
lediglich 3 m/sec geéndert.

inhomogene

Linie ~ 300 MHz

Ay

Abbildung 5.11: Effekt auf die
breiterte Linie.

Doppler-ver-

Dies entspricht rund 1% der mittleren thermi-
schen Geschwindigkeit. Dies kann auch leicht
iber die gesamte, aufgrund des Dopplereffekts
inhomogen verbreiterte Linie verglichen werden:
Der Photonenriickstol beeinflusst nur Atome,
deren Resonanzfrequenz sich um etwa eine homo-
gene Linienbreite von der Laserfrequenz unter-
scheidet. Der Strahlungsriickstoft fithrt deshalb
zu einem "Loch” in der inhomogen verbreiterten
Linie, welches den Atomen entspricht, deren Ge-
schwindigkeit gedndert wurde.

Wenn man die Atome stérker als 3 m/s abbrem-
sen will muss man eine Moglichkeit finden, die
Atome in der Resonanz zu halten.

5.1.8 Frequenzchirp und
Zeeman-Tuning

Eine Moglichkeit besteht darin, die Laserfre-
quenz nicht konstant zu halten, sondern so zu va-
riieren, dass er mit den Atomen resonant bleibt.
Wie in der Figur gezeigt kann man damit errei-
chen, dass alle Atome schlieflich in die gleiche
Geschwindigkeitsgruppe geschoben werden.

Auch wenn es mit einem gechirpten Laser mog-
lich ist, Atome soweit abzubremsen, dass sie sich
in Ruhe befinden, hat die Methode doch auch

Ptv)

‘l
L

Geschwindigkeit

.

¥

‘e ——

'

Laserfrequenz

Distanz, Zeit

Abbildung 5.12: Frequenzchirp.

Nachteile. Insbesondere kann sie nur gepulst ver-
wendet werden, da der Laser immer nur mit einer
Geschwindigkeitsgruppe resonant ist.

3

B

X

Abbildung 5.13: Variables B-Feld

Dieses Problem kann dadurch gelost werden,
dass die Laserfrequenz fix gelassen wird und statt
dessen die Resonanzfrequenz der Atome variiert
wird. Dies wird meist iiber einen Magnetfeldgra-
dienten erreicht, welcher auf eine Strecke von ca.
1 m angelegt wird: Die Energie der atomaren Zu-
stdnde kann dadurch iiber den Zeemaneffekt um
mehrere 100 MHz verschoben werden, je nach
Stéarke des Magnetfeldes und der Magnetfeldab-
héngigkeit der beteiligten Zustéande.

Zeeman

-

Doppler

—l

wr,

Abbildung 5.14: Kompensation der Verschie-

bungen.
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Durch eine geeignete Wahl der Parameter kann
man erreichen, dass die Verschiebung der atoma-
ren Resonanzfrequenz aufgrund des Zeeman Ef-
fektes die zunehmende Dopplerverschiebung ge-
rade kompensiert und die Atome iiber die gesam-
te Strecke mit dem Laser in Resonanz bleiben.

Abbildung 5.15: Magnetfeldgradient fiir einen
"Zeeman-Slower”.

Experimentell realisiert man solche Magnetfeld-
gradienten z.B. indem man Spulen mit variabler
Anzahl von Wicklungen herstellt.

5.2 Dopplerkiihlung

5.2.1 Motivation

Die ideale Versuchsanlage fiir die prazise Mes-
sung von atomaren (und molekularen) Uber-
gangsfrequenzen ist ein einzelnes Atom, welches
sich an einem wohl definierten Punkt im Raum
in Ruhe befindet. Typische Versuchsanordnun-
gen weichen stark davon ab. Im einfachsten Fall
untersucht man ein atomares Gas. In diesem Fall
besitzen die Atome eine Geschwindigkeit, die ge-
maéfs Maxwell-Boltzmann gegeben ist durch

3/2
dN(v) =N <27:7€T> e~/ 2RT 2y
Daraus ergeben sich 2 Konsequenzen:

1. Jedes Atom befindet sich nur fiir eine be-
schrankte Zeit in Wechselwirkung mit dem
Laser. Dies limitiert die Genauigkeit, mit

der Ubergangsfrequenzen gemessen werden
konnen, d.h. es verbreitert die Linie.

2. Ein Atom mit Geschwindigkeit ¢ hat eine
um Aw = ¥ - k verschobene Frequenz, wo-
bei k den Wellenvektor des Laserstrahls dar-
stellt. Diese Verschiebung wird als Doppler-
verschiebung bezeichnet. Da unterschiedli-
che Atome unterschiedliche Geschwindkei-
ten haben fiihrt dies zu einer Verbreiterung
der Resonanzlinie. Man spricht von Dopp-
lerverbreiterung.

5.2.2 Das Prinzip

Auch dieser Zeeman-Tuner ist nicht fiir alle Ex-
perimente optimal, besonders wenn man Ato-
me mit der Geschwindigkeit Null benétigt. Der
Grund ist dass die Geschwindigkeit Null ge-
geniiber anderen Geschwindigkeiten nicht aus-
gezeichnet ist. Abbremsen mit einem Zeeman-
Tuner erlaubt zwar die Atome auf identische Ge-
schwindigkeiten zu bringen, d.h. die Dopplerver-
breiterung zu verringern, aber die mittlere Ge-
schwindigkeit ist schwer zu kontrollieren.

Atom fliegt

auf Laser zu vom Laser weg

Abbildung 5.16: Resonanz
verschobenen Atomen.

von Doppler-

Eine Alternative ergibt sich wenn man den Effekt
der Dopplerverschiebung betrachtet: fliegt ein
Atom auf den Laser zu so ist seine Resonanzkur-
ve rotverschoben, d.h. zu niedrigeren Frequen-
zen. Fliegt es vom Laser weg, so ist es umgekehrt
blau verschoben. Verwendet man einen Laser,
der gegeniiber der Resonanzkurve der unbeweg-
ten Atome zu ldngeren Wellenlédngen verschoben
ist, so wird er somit bevorzugt von Atomen ab-
sorbiert, die sich auf den Laser zu bewegen; diese
Atome werden somit bevorzugt abgebremst.
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Abbildung 5.17: Atom in gegenldufigen Laser-
strahlen.

Um auch Atome abzubremsen, die sich in die ent-
gegengesetzte Richtung bewegen verwendet man
zwei gegenldufige Strahlen, welche gegeniiber der
atomaren Resonanzfrequenz rot verstimmt sind.

CH— N

resonant fiir Laser nicht resonant fiir Laser
—» starke Absorption — wenig Absorption
—» starke Kraft —» geringe Kraft

Abbildung 5.18: Lichtkréfte in gegenldufigen La-
serstrahlen.

Nur diejenigen Atome, welche sich im Bezugs-
system des Lasers in Ruhe befinden, sehen bei-
de Laserstrahlen bei der gleichen Frequenz. Da-
durch absorbieren sie gleich viele Photonen aus
den beiden Strahlen und werden durch die Licht-
kraft in erster Ndherung nicht beeinflusst.

Bewegt sich ein Atom gegen einen der beiden La-
ser, so wird es fiir diesen Laser durch den Dopp-
lereffekt ndher zur Resonanz gestimmt, fiir den
kopropagierenden Laser weiter von der Resonanz
weg. Somit absorbiert es mehr Photonen aus dem
gegenldufigen Laser als aus dem mitlaufenden
und wird dadurch abgebremst. Da die Kraft ge-
gen die Geschwindigkeit wirkt und, wie wir noch
sehen werden, iiber einen gewissen Bereich pro-
portional zur Geschwindigkeit ist, wirken die La-
ser auf die atomare Bewegung wie ein sehr vis-
koses Medium. Diese Anordnung wird deshalb
allgemein als optische Molasse bezeichnet.

Werden zwei gegenléufige Laserstrahlen verwen-
det so existiert die Bremswirkung zunéchst nur
fiir die Geschwindigkeitskomponente entlang der
Laserstrahlrichtung.

Das Prinzip lafst sich jedoch relativ einfach auf
drei Dimensionen erweitern: Es werden in die-

rotver-
stimmt l ”

Laserfrequenz

o*%
Ty

Abbildung 5.19: Optische Molasse in 3D.

sem Fall drei Paare von gegenldufigen Laser-
strahlen verwendet, welche sich in einer Regi-
on iiberschneiden. In dieser Region werden al-
le drei Geschwindigkeitskomponenten der Atome
verlangsamt.

5.2.3 Reibungskraft

Fiir die Berechnung der Kraft (in einer Dimen-
sion) nehmen wir an, dass wir die beiden gegen-
laufigen Strahlen unabhéngig betrachten diirfen.
Dann sind die beiden Kréfte

F:t = ihk’l‘i 5

wobei die Raten

Iw?
I'? + 4(Awg + kv)?

re =

sich auf die aus den beiden Strahlen gestreuten
Photonen beziehen. Die Gleichung gilt fiir niedri-
ge Intensitdten. Wir kénnen die beiden Beitrage
zusammenziehen und erhalten die Gesamtkraft

1
F,,, = hkT w? —
o 1% {F% + 4(Awp + kv)?

1
I'? + 4(Awp — kv)? } '

Diese Funktion besitzt offenbar ein Maximum
wenn Awg = —kv und ein negatives Maximum

bei Awgy = kv.

Die Figur stellt die Kraft als Funktion der atoma-
ren Geschwindigkeit dar. Es sind Daten fiir zwei
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Abbildung 5.20: Reibungskraft als Funktion der
Geschwindigkeit.

Laserverstimmungen (beide zu grofseren Wellen-
langen, d.h. rotverstimmt) und eine Rabi Fre-
quenz von w, = 3 - 107 s~! dar. Die Kraft ver-
schwindet fiir ruhende wie auch fiir sehr schnelle
Atome. Sie erreicht ihr Maximum dann, wenn
einer der beiden Strahlen in Resonanz mit dem
Atom gelangt.

Die Zone zwischen den beiden Maxima wird
als Einfangbereich bezeichnet: Atome in diesem
Geschwindigkeitsbereich werden effizient abge-
bremst. Die Breite dieser Region ist

Awg
‘Ucapture‘ S ’T .

Offenbar nimmt die Breite dieses Bereiches zu
wenn die Verstimmung (zu rot) zunimmt. Der
Betrag der maximalen Kraft wird jedoch fiir
groke Verstimmungen maximal, wenn die Ato-
me nur mit einem Laserstrahl in Wechselwirkung
sind.

5.2.4 Viskositat

Innerhalb des Einfangbereichs ist die Kraft in er-
ster Naherung proportional zur Geschwindigkeit
der Atome,

Fomz_nv'

Dies entspricht formal dem Fall der Stokesschen
Reibung, wobei n die Viskositdt darstellt. Wir

koénnen sie aus der obigen Gleichung bestimmen
indem wir die erste Ableitung

L OF,m
n= ov

‘UZO

bestimmen. Dazu fiihren wir die Rate rg ein, mit
der ein Atom in Ruhe Photonen aus einen der
beiden Laserstrahlen absorbiert

Flwg
rg= —5—— -
0 I’% + 4Aw(2)

Damit erhalten wir fiir die Viskositat

Awo

= 16mohk2——20
T TR T A2

Sie hat offenbar eine dispersionsartige Abhén-
gigkeit von der Laserverstimmung (beziiglich
dem ruhenden Atom) und &ndert das Vorzeichen
wenn die Laserverstimmung durch den Null-
punkt geht.

5.2.5 Geschwindigkeitsdiffusion:
Phanomenologie

Im Rahmen des einfachen Modells, das wir bis-
her benutzt haben, sollte die Geschwindigkeit des
Atoms immer abnehmen und exponentiell gegen
Null fallen. Damit sollte es moglich sein, beliebig
niedrige Temperaturen zu erreichen.

In Wirklichkeit wirken eine Reihe von Mechanis-
men diesem Kiihlprozess entgegen, die wir bis-
her nicht beriicksichtigt haben, und fithren zu
einer endlichen Grenztemperatur. Dazu gehdren
zum einen technische Probleme, wie z.B. Laser-
Frequenzrauschen. Diese konnen prinzipiell weit-
gehend unterdriickt werden.

Es gibt aber auch fundamentale Grenzen. Ei-
ne liegt in der diskreten, also quantenmechani-
schen Natur des Strahlungsfeldes und wird als
Geschwindigkeitsdiffusion bezeichnet.

Wir hatten oben erklart, dass die spontane Emis-
sion keinen Effekt hat auf die mittlere Geschwin-
digkeit. Sie fithrt jedoch zu einer Verbreiterung
der Geschwindigkeitsverteilung. Man kann dies
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g

Pe

Abbildung 5.21: Impulsiibertragung bei Absorp-
tion und Emission.

an einem einfachen Photonenbild sehen: wir be-
trachten ein Ensemble von Atomen mit Impuls
po. Nach der Absorption eines Photons aus dem
Laser betrigt der Impuls Py + paps. Das spon-
tan emittierte Photon kann in jede Richtung ab-
gestrahlt werden. Es bringt den gesamten Im-
puls deshalb irgendwo auf eine Kugelschale mit
Zentrum po + paps und Radius pep,. Eine Rei-
he von spontanen Emissionsprozessen entspricht
deshalb einer Brown’schen Bewegung im Ge-
schwindigkeitsraum.

Durch einen Absorptions-Emissionszyklus &n-
dert der atomare Impuls um

ﬁ_ﬁozhEL_hE567

wobei der Wellenvektor ];L den Laserstrahl be-
zeichnet und Esedas spontan emittierte Photon.
Das anfianglich homogene Ensemble besitzt so-
mit nach einem Zyklus eine Verteilung von Ge-
schwindigkeiten. Damit dndert auch die mittlere
kinetische Energie. Fiir einen Zyklus ist die An-
derung

1

Fiir jedes gestreute Photon wéchst die kineti-
sche Energie somit um den doppelten Betrag des
Riickstofeffektes, da sowohl die Absorption wie
auch die Emission dazu beitragen.

5.2.6 Temperatur des Ensembles

Da die Anzahl der Absorptions-Emissionszyklen
sehr grof ist konnen wir die Bewegungsgleichun-
gen fiir den kontinuierlichen Grenzfall herleiten.
Wenn ein Atom in einer eindimensionalen opti-
schen Molasse Photonen mit der Summe der Ra-
ten fiir die einzelnen Strahlen streut erhalten wir

b ry+r-
o m

(nk)?

d.h. eine Erhohung der kinetischen Energie und
damit der Temperatur der Atome. Dies ist der
wichtigste Beitrag der die Temperatur der Atome
limitiert.

Sind die Geschwindigkeiten der Atome eines En-
sembles thermisch verteilt, so gilt fiir die mittlere
kinetische Energie pro Freiheitsgrad
kT m
E="— = —(?).
y= ML T

Diese Beziehung kann man umgekehrt verwen-
den, um die Translationstemperatur eines Gases
zu definieren

Et m 2
T, =22t = 2y
LT s kB<U>

Fiir die Herleitung dieser Beziehung hatten wir
eine Boltzmann-Verteilung angenommen. Die

1 L
AFE; = %A(@Q = —(((Po+hkr—hks)*)—(pg)) Beziehung wird allerdings auch verwendet wenn

2m

1 o o - o o o
= ——h[2(BokL)—2(Pokse)+hk} +hk2, —2hkkse] .

2m
Da die drei Vektoren py, EL, und Ese nicht mit-

einander korreliert sind verschwinden samtliche
Kreuzterme im Mittel. Die restlichen Terme er-
geben

2
AFE; = (hk) .

dies nicht der Fall ist.

Die viskose Reibung dndert die Geschwindigkeit
gemaéfs

dv
F=—-nu=m—.
nv mdt
Somit ist
dv n
— = ——.
dt m
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Daraus kénnen wir den Effekt der Reibung auf
die Temperatur des Ensembles berechnen:

@_dev 2ﬁ2

dt kg dt kg

Diesen Effekt miissen wir zum Aufheizeffekt auf
Grund der spontanen Emission addieren. Damit
wird die zeitliche Anderung der translatorischen
Temperatur

oT, _ mow?) _ m 208 _
ot kg Ot  kpm Ot
_i ry +r_ 2 9

Der erste Beitrag stammt von der Geschwindig-
keitsdiffusion, der zweite von der optischen Mo-
lasse

5.2.7 Dopplerlimite

Die Geschwindigkeitsdiffusion ist erst bei rela-
tiv niedrigen Temperaturen ein wesentlicher Bei-
trag. Die Dopplerverbreiterung ist dann klein im
Vergleich zur homogenen Linienbreite, so dass
wir die gesamte Streurate gleich der Streurate
bei der Geschwindigkeit Null setzen kénnen,

ry+r_=2rg.
Damit erhalten wir
47‘0

0T, 9 9
— = hk)*—16 1y hk
ot kBm( ) "o

Awo 2
I‘% + 4Aw8 m

t -

Der erste Term auf der rechten Seite ist unab-
héngig von der Temperatur und stellt die Auf-
heizung durch die Geschwindigkeitsdiffusion dar.
Der zweite Term, der proportional ist zur Tempe-
ratur, ist der Kiihleffekt der optischen Molasse.
Aufgrund der unterschiedlichen Temperaturab-
héngigkeit erhalten wir eine Gleichgewichtstem-
peratur, bei der die beiden Beitrége sich gegen-
seitig aufheben:

oTy

_— = 0 —
ot
(T2 + 4Awd)h = 8AwokpT; .

Auflésen nach der Temperatur ergibt

I'? + 4Aw}

T, =h
t SAWO/CB

Die Gleichgewichtstemperatur hingt somit ab
von der Laserfrequenz, aber nicht von der La-
serintensitét. Dies gilt allerdings nur fiir einen
bestimmten Bereich: Die Intensitdt muss klein
sein gegeniiber der Séttigungsintensitit, und sie
muss grof genug sein, dass Effekte, die unabhén-
gig sind von der Intensitéat (z.B. Stofe mit Hin-
tergrundatomen) vernachléssigbar bleiben.

Die niedrigste Temperatur wird dann erreicht,
wenn die Laserverstimmung einer halben homo-
genen Linienbreite entspricht, d.h. fir Awy =

'y =T'1/2. Dann erhalten wir
I
Tp = h——

D QkB )

was als Dopplerlimite bekannt ist. Fiir die Na
D-Linien entspricht diese

10734 Js
Th(Na) =
D(NG) = e 14 103 K
1K
-~ 240 uK.
1500 ~ 240k

Das bisher Gesagte gilt exakt nur fiir Kiithlung
in einer Dimension, in zwei oder drei Dimen-
sionen andert sich die Gleichgewichtstemperatur
um Faktoren in der N&he von eins.

5.2.8 Historische Entwicklung

T

b X3¢ e

Abbildung 5.22: Molasse in 1D.

Die Moglichkeit, Laser fiir Kiihlzwecke einzu-
setzen, wurde zuerst von Hénsch und Schaw-
low |[T.W. Hénsch and A.L. Schawlow, ’Cooling
of gases by laser radiation’, Optics Commun.
13, 68-69 (1975).| vorgeschlagen fiir die Kiithlung
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von atomaren Gasen. Unabhéngig und praktisch
gleichzeitig schlugen auch Wineland und Deh-
melt [D. Wineland and H. Dehmelt, 'Proposed
10~ Av/v laser fluorescence spectroscopy on
T1" monoion oscillator I1I’, Bull. Am. Phys. Soc.
20, 637-637 (1975).] vor, Laser zur Kiihlung von
Ionen in elektromagnetischen Fallen zu verwen-
den. Erste Resultate wurden 1978 publiziert von
Dehmelts und Winelands Gruppe [W. Neuhau-
ser, M. Hohenstatt, P. Toschek, and H. Dehmelt,
"Optical-sideband cooling of visible atom cloud
confined in parabolic well’, Phys. Rev. Lett. 41,
233-236 (1978); D.J. Wineland, R.E. Drullinger,
and F.L. Walls, ’Radiation-pressure cooling of
bound resonant absorbers’, Phys. Rev. Lett. 40,
1639-1642 (1978).|. Erste Resultate zur Verzo-
gerung von Atomen in einem Atomstrahl wur-
den von Balykin und Mitarbeitern 1980 publi-
ziert [V.I. Balykin, V.S. Letokhov, and V.I. Mis-
hin, ’Cooling of sodium atoms by resonant laser
emission’, Sov. Phys. JETP 51, 692-696 (1980);
V.I. Balykin, V.S. Letokhov, and V.I. Mishin,
’Observation of the cooling of free sodium atoms
in a resonance laser field with scanning frequen-
cy’, JETP letters 29, 650-654 (1980).|, wobei sie
einen gechirpten Laserstrahl verwendeten. Phil-
lips und Metcalf erreichte den gleichen Effekt
mit einer etwas anderen Technik [W.D. Phillips,
J.V. Prodan, and H.J. Metcalf, 'Laser cooling
and electromagnetic trapping of neutral atoms’,
J. Opt. Soc. Am. B 2, 1751-1767 (1985).]. 1985
zeigte die russische Gruppe auch transversales
Kiihlen (senkrecht zum Atomstrahl) in einer und
zwei Dimensionen [V. Balykin, V.S. Letokhov,
V.G. Minogin, Y.V. Rozhdestvensky, and A.l
Sidorov, 'Radiative Collimation of atomic be-
ams through two-dimensional cooling of atoms
by laser-radiation pressure’, J. Opt. Soc. Am. B
2, 1776-1783 (1985).]. Im gleichen Jahr gelang
Steven Chu und Mitarbeitern bei AT&T Bell
Labs auch Kiihlung in 3 Dimensionen [S. Chu, L.
Hollberg, J.E. Bjorkholm, A. Cable, and A. Ash-
kin, 'Three-dimensional viscous confinement and
cooling of atoms by resonance radiation pressu-
re’, Phys. Rev. Lett. 55, 48-51 (1985).]. Sie stell-
ten bereits in diesen Experimenten fest, dass die
Translationstemperatur im Bereich der Doppler-

limite lag.

Wenig spater, nach einer Verbesserung der Mes-
sung, wurden auch Temperaturen unterhalb der
Dopplerlimite gefunden: 40 ¢K in Natrium [P.D.
Lett, R.N. Watts, C.I. Westbrook, W.D. Phil-
lips, P.L. Gould, and H.J. Metcalf, ’Observation
of atoms laser cooled below the Doppler limit’,
Phys. Rev. Lett. 61, 169-172 (1988).] und 2.5 uK
in Césium [C. Salomon, J. Dalibard, W. Phil-
lips, A. Clarion, and S. Guellati, ’Laser cooling
of cesium atoms below 3uK’, Europhys. Lett.
12, 683-688 (1990).]. Beide Messungen entspre-
chen einem mittleren atomaren Impuls von le-
diglich 3.5 Photonenimpulsen. Daraus konnte ge-
schlossen werden, dass es weitere Mechanismen
gab, welche effizienter waren als die bisher dis-
kutierte Dopplerkiihlung. Die Theoretiker fan-
den bald darauf solche Mechanismen [J. Dalibard
and C. Cohen-Tannoudji, 'Laser cooling below
the Doppler limit by polarization gradients: sim-
ple theoretical models’, J. Opt. Soc. Am. B 6,
2023-2045 (1989); P.J. Ungar, D.S. Weiss, E. Ri-
is, and S. Chu, 'Optical molasses and multilevel
atoms: theory’, J. Opt. Soc. Am. B 6, 2023-2071
(1989); S.Q. Shang, B. Sheehy, H. Metcalf, P.v.
Straten, and G. Nienhuis, ’Velocity-selective re-
sonances and sub-Doppler laser cooling’, Phys.
Rev. Lett. 67, 1094-1097 (1991).]. Diese Me-
chanismen koénnen im Rahmen des Zweiniveau-
Atommodells nicht verstanden werden, sondern
verwenden eine detailliertere Beschreibung der
atomaren Niveaustruktur.

Diese Entwicklungen wurden 1997 mit dem No-
belpreis fiir drei der am starksten beteiligten For-
scher belohnt.

5.3 Fallen

5.3.1 Motivation und Prinzip

Fiir viele Anwendungen ist es nicht ausreichend,
Atome zu kiihlen, man mochte sie auch an ei-
ner Stelle im Raum festhalten. Dies setzt vor-
aus, dass die Kraft, welche auf die Atome wirkt,
nicht nur von der Geschwindigkeit, sondern auch
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von der Position der Atome abhéngt. Man kann
dafiir einen Mechanismus verwenden, der bereits
fiir die Kiihlung der Atome in einem Atomstrahl
verwendet wurde: Die Verstimmung der Energie-
zustande mit Hilfe eines Magnetfeldes.

/‘ Position

m= |

L0 = —_0

g 0+ J (J'+
mfl} m=0

Abbildung 5.23: Verstimmung der Energien
durch einen Magnetfeldgradi-
enten.

In einer Dimension bendtigt man lediglich ein
Magnetfeld dessen Stérke linear mit der Distanz
variiert, sowie zwei gegenlaufige Laser mit ent-
gegengesetzt zirkular polarisiertem Licht, wel-
che beide rot verstimmt sind. Das Magnetfeld
verschiebt die Zustdnde derart, dass fiir Atome,
welche aus dem Zentrum herausdiffundieren die
Wechselwirkung mit demjenigen Laserstrahl do-
miniert, welcher das Atom zuriick ins Zentrum
treibt.

s

sollen Atome kiihlen
und festhalten

Dazu muss die Kraft eine
ortsabhingige riicktrei-
bende Komponente

enthalten

Abbildung 5.24: Magnetooptische Falle.

Um den gleichen Effekt in drei Dimensionen zu
erzielen kann man drei gegenldufige Laserstrah-
len in jeweils zueinander orthogonalen Richtun-

gen Uberlagern. Das zugehorige Magnetfeld kann
z.B. von zwei Spulen in anti-Helmholtz Anord-
nung erzeugt werden. Diese erzeugen zwei ent-
gegengesetzt ausgerichtete Magnetfelder, welche
im Zentrum der Falle einen feldfreien Punkt er-
geben, wihrend seine Stdrke nach aufien néhe-
rungsweise linear zunimmt. In z-Richtung ist die
Variation dabei doppelt so grofs wie entlang der
2- und y-Achsen.

5.3.2 Magnetooptische Fallen

CCD-Camera 8

Quelle
Kollimator

MOT-Beam [l

MOT and
Magnetic Tra|

e -
Zesman-Slower
Delectu/

Abbildung 5.25: Aufbaue einer magnetoopti-

schen Falle mit Atomstrahl und
Zeeman-tuner.

Diese Fallen kénnen auf unterschiedliche Weise
gefiillt werden. Man kann z.B. die Atome aus
dem Hintegrundgas einfangen oder man fiillt sie
mit Atomen aus einem Atomstrahl. In diesem
Fall miissen die Atome des Strahls zuerst abge-
bremst werden, damit sie mit gentigender Effizi-
enz eingefangen werden kénnen.

Abbildung 5.26: Kristalline Anordnung von ge-
kiithlten Ionen.
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Fiir atomare Ionen gibt es auferdem die Moglich-
keit, elektromagnetische Felder fiir das Einfan-
gen zu verwenden. In diesem Fall ist die Wech-
selwirkung zwischen den Atomen natiirlich we-
sentlich stérker als im Falle der neutralen Ato-
me. Dies kann z.B. dazu fiihren, dass sie sich in
einer stabilen kristallinen Anordnung ordnen.

5.3.3 Anwendungen:
Prazisionsspektroskopie

Spektroskopische Messungen kénnen am genaue-
sten durchgefiihrt werden, wenn die untersuchten
Objekte sich in Ruhe befinden und alle Wechsel-
wirkungen mit der Umgebung unter experimen-
teller Kontrolle sind. Atome in einer Falle ndhern
diesen Zustand recht gut an. Die Laserstrahlen,
welche sie im Zentrum festhalten, konnen auch
kurzfristig ausgeschaltet werden, so dass auch die
Wechselwirkung mit dem Licht entféllt. Natiir-
lich fallen die Atome dann unter dem Einfluss
der Schwerkraft herunter.

_. Laser

Cesium
Atoms

&%
Microwave

Probe Cavity
Laser
ﬁ—*l-; — Detactor

{ -
Laser Laser
Laser Lage

Laserﬂ
Abbildung 5.27: Atomarer Springbrunnen.
Moglichst lange wechselwirkungsfreie Zeiten er-

reicht man, wenn man die Atome zunéchst "hin-
auf schieft" und sie anschliefend wieder her-

unterfallen. Dieses Experiment wird als atoma-
rer Springbrunnen bezeichnet. Auf diese Wei-
se konnten sehr prézise Messungen durchgefiihrt
werden.

Um die Auflésung zu optimieren verwendet man
das sogenannte Ramsey-Experiment. Dabei wer-
den die Atome nicht kontinuierlich mit einem
Laser, resp. einere Mikrowelle bestrahlt, sondern
mit zwei zeitlich getrennten Pulsen. Deren Effekt
kann man am besten mit Hilfe des Pseudo Spin-
1/2 Modells betrachten: Dieser ist zu Beginn des
Experimentes entlang der z-Achse orientiert. Der
erste Puls dreht ihn um 90 Grad, zur x-Achse.
In der darauf folgenden freien Prézessionsperi-
ode dreht er sich um die z-Achse:

S(t) = S, cos(Awpt) + Sy sin(Awpt) .

Der zweite Pulse am Ende der freien Evolution
dreht das System wieder um 90 Grad, in umge-
kehrter Richtung. Somit wird der Zustand nach
diesem Puls

S(t+) = S. cos(Awgt) + S, sin(Awpt) -

Misst man z.B. die Population eines der beiden
Zustéande, so zeigt diese eine Variation mit

p x cos(Awpt) .

1.0
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Verstimmung &/ Hz

Besetzung des angeregten Zustandes

Abbildung 5.28: Ramsey-Interferenzen eines

atomaren Springbrunnens.

In der Figur ist ein solches Beispiel dargestellt.
Hier wurde eine Springhdhe von 30 cm verwen-
det, was einen Pulsabstand von 0.5 s ergab.
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Die meisten dieser Messungen verfolgen die Be-
stimmung fundamentaler Konstanten (z.B. Ryd-
berg, Feinstruktur) oder die Untersuchung fun-
damentaler Wechselwirkungen (z.B. Test der
QED, Paritatsverletzung, Symmetrie Materie-
Antimaterie). Es gibt aber auch einige Arbei-
ten, welche wesentliche Konsequenzen aufierhalb
der Physik haben koénnten. So kann man mit
kalten Atomen die Schwerkraft sehr viel genau-
er bestimmen als mit anderen Methoden. Dies
erlaubt Anwendungen in der Geologie oder der
Erschliessung von Bodenschéitzen. Aufserdem ba-
sieren die gegenwartig prazisesten Zeitstandards
(Cs-Atomuhren) auf atomaren Springbrunnen.
Damit werden Unsicherheiten von der Gréfsen-
ordnung 10~ 15 erreicht.

5.3.4 Bose-Einstein Kondensation

Aufgrund eines Fehlers in einer Vorlesung iiber
die Plancksche Strahlungsformel realisierte Sa-
tyendra Nath Bose (1894-1974), dass nicht-
unterscheidbare Teilchen mit ganzzahligen Spin
(=Bosonen) einer anderen Statistik gehorchen
als unterscheidbare Teilchen. Er versuchte, die-
ses Resultat zu publizieren, aber die Herausge-
ber der Zeitschrift lehnten die Arbeit ab. Darauf
sandte er sie zu Einstein. Dieser {ibersetzte sie
auf Deutsch und schickte sie zusammen mit einer
eigenen Arbeit zu diesem Thema zur "Zeitschrift
fiir Physik”.

Abbildung 5.29: Bose und Einstein.

Gemélk der Bose-Einstein Statistik ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir die Besetzung eines Zustandes

|i) gegeben durch

pi =

€ —H

ek —1
Hier stellt €; die Energie des Zustandes dar und
p das chemische Potenzial.
1
038
0.6

0.4

Besetzung p(F)

0.2

0
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Energie E

Abbildung 5.30: BE-Statistik vs. Boltzmann
Statistik (fiir unterscheidbare
Teilchen).

Fiir tiefe Temperaturen divergiert diese Wahr-
scheinlichkeit, d.h. alle Teilchen besetzen den
gleichen Zustand und das gesamte System wird
durch die gleiche Zustandsfunktion beschrieben.
Dies wird als Bose-Einstein Kondensation be-
zeichnet.

Ein bekanntes Beispiel fiir dieses Verhalten ist
die Supraleitung. Schwach wechselwirkende Ato-
me konnen ebenfalls einen entsprechenden Pha-
seniibergang durchlaufen, sofern die Tempera-
tur gentigend tief (nK) und die Dichte geniigend
hoch ist.

Hohe Temperatur Tiefe Temp eratur Tm‘t: lDB ~d T=0
- '
R R
* % - .
N LY = &)
“Wellenpakete” Rei
thermische de Broglie eines
S o = . . Bose-Einstein
Gees chwindigheit Wellenlinge Bose-Einstein Kondensat
v Kondensation .
« ; 1 Makroskopischer
Kugeln” Tom = o
25 = Y= Quantenzustand
ra VT

Abbildung 5.31: Wellenbild fiir Atome bei ver-
schiedenen Temperaturen.
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5 Lichtkréfte und Laserkiihlung

Eine qualitative Vorstellung des Prozesses ist in
der Figur [5.3T]dargestellt: Bei hohen Temperatu-
ren kann man Atome in guter Ndherung als harte
Kugeln betrachten. Mit abnehmender Tempera-
tur werden die Welleneigenschaften relevant. Die
Koharenzlange dieser Wellenpakete ist von der
Grofsenordnung

Die Groke der Wellenpakete nimmt somit mit
abnehmender Temperatur zu, so dass sie ab ei-
ner gewissen Kombination aus Temperatur und
Dichte iiberlappen. Quantitativ bedeutet dies,
dass die Kohérenzldnge ungefdhr gleich dem
mittleren Abstand zwischen den Atomen wird:

Tcm't : ldB ~d.

Dies ist die kritische Temperatur T, bei wel-
cher der Phaseniibergang stattfindet. Bei der
Temperatur T" = 0 befinden sich alle Teilchen im
Grundzustand und werden durch eine einheitli-
che Zustandsfunktion beschrieben.

5.3.5 Laserkiihlung und BEC

Da die kritische Temperatur sehr niedrig ist kann
man sie nur mit Hilfe von Laserkiihlung errei-
chen.

Dies wurde auch bald nach der Entwicklung der
Laserkiihlung versucht und in den 90er Jahren
wurden die erreichten Dichten kontinuierlich ge-
steigert. Da die Streuung eines einzelnen Pho-
tons schon eine zu grofe Storung ist mussten die
kalten Gase in "dunklen”; rein magnetischen Fal-
len gespeichert und dort weiter gekiihlt werden.

1995 gelang es mehreren Arbeitsgruppen, den
Effekt nachzuweisen. Man bildet dafiir die Ge-
schwindigkeitsverteilung des atomaren Ensem-
bles ab, nachdem man die Falle ausgeschaltet
hat. Die Verteilung ist deutlich anders fiir ein
BEC als fiir ein thermisches Ensemble. In der
Figur stellt der erste Teil ein thermisches En-
semble dar. Wird es weiter gekiihlt, so sieht man
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Abbildung 5.32: Fortschritte bei der Realisie-
rung der BEC in atomaren Ga-
sen.

einen schmalen Teil, welcher das BEC darstellt,
darunter einen breiten Teil der zum thermischen
Anteil gehort. Ganz rechts ist der thermische An-
teil praktisch verschwunden.

5.3.6 BECs als kohiarente Quellen

Weil BECs sich in einem quantenmechanischen
Zustand befinden verhalten sie sich qualitativ
anders als klassische Systeme. Die Kohérenz des
Zustandes kann auf unterschiedliche Weise ge-
nutzt werden.

Koppelt man aus einem solchen BEC Atome aus,
so erhédlt man ein Quelle von Atomen in iden-
tischem Quantenzustand. Dies wird deshalb als
Atom-Laser bezeichnet.

Man kann BECs auch verwenden, um Materie-
wellen zu verstarken. Dazu muss das Ensemble
durch einen Laserstrahl "aktiviert” werden. Der
Verstarker kann somit kontrolliert werden.

In der Figur ist die Verstarkung einer kleinen
atomaren Wolke durch ein BEC dargestellt. In
beiden Teilfiguren wurde eine Wolke mit einer
gegebenen Anzahl von Atomen durch ein BEC
geschickt. In der rechten Hélfte wurde zusétzlich
ein Laserfeld angelegt, welches die Verstiarkung
des BECs aktivierte. Man sieht dass in diesem
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Abbildung 5.33: Bose-Einstein ~ Kondensation:
Dargestellt ist die gemessene
Impulsverteilung fiir ein ther-
misches Ensemble (links), einen
Zustand, der einen thermischen
und einen BEC-Anteil enthalt
(mitte) und einen praktisch
reinen kondensierten Zustand
(rechts).

Fall die Zahl der Atome um etwa 2 Grofenord-
nungen erhoht wurde.

5.3.7 Interferenzeffekte

Die Kohéarenz eines BECs lasst sich am besten
uber Interferenzeffekte nachweisen.

In der Figur ist ist die Dichte einer Uberlage-
rung von 2 BECs dargestellt. Diese erhdlt man
am einfachsten indem man ein BEC mit Hilfe ei-
nes Lasers in 2 Teile teilt und diese anschliffend
zur Uberlagerung bringt. Die deutlich sichtbaren
Interferenzstreifen sind der klarste Beweis dafiir,
dass sich die BECs als kohidrente Systeme ver-
halten.

Wird ein BEC rotiert, so verhélt es sich ebenfalls
anders als ein klassisches System. Die Quanti-
sierung des Drehimpulses fiithrt dazu, dass sich
"Flusslinien” ausbilden, analog zu den Flusslini-
en in Typll Supraleitern.

wnu g

Abbildung 5.34: Kohérenter Strahl von Atomen.
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Abbildung 5.35: Verstiarkung von Materiewellen
in einem BEC. Der Laser schal-
tet die Verstdarkung ein.

5.4 Konservative Krafte

5.4.1 Optisches Potential

Bisher haben wir die Moglichkeit diskutiert, die
sogenannte spontane Streukraft fiir das Abbrem-
sen und Einfangen von Atomen und Ionen zu
nutzen. Dabei wird im Wesentlichen Entropie
umverteilt: das atomare Ensemble wird in einen
hoher geordneten Zustand gebracht, auf Kosten
der Photonen, welche gestreut werden.

In diesem Kapitel diskutieren wir einen weitern
Aspekt der Wechselwirkung zwischen Licht und
Materie, welcher ebenfalls eine Reihe von An-
wendungen besitzt. Dabei muss kein Licht ab-
sorbiert (und emittiert) werden, sondern es spielt
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Qutput

Abbildung 5.36: Verstirkung eines atomaren
Ensembles durch ein BEC.

£ Afagetan 503,

Abbildung 5.37: Interferenz 2er BECs.

lediglich die Wechselwirkung zwischen dem elek-
trischen Feld des Lasers und dem elektrischen
Dipolmoment der Atome eine Rolle.

Wir diskutieren die Situation halbklassisch. Der
Wechselwirkungsoperator wird dann abgeleitet
aus der klassischen Energie eines elektrischen Di-
pols in einem &ufseren Feld

Epoy = —d - E.

Da Atome kein permanentes Dipolmoment auf-
weisen muss es sich um ein induziertes Dipolmo-
ment handeln. Mit Hilfe der Polarisierbarkeit «
wird die Energie des Dipols

(0]
Eport = —§E2 )

Die Polarisierbarkeit kann aus der Theorie der
Zweiniveauatome hergeleitet werden. Wir beno-
tigen hier nur die Komponente, welche in Phase
mit der Aufseren Anregung ist.

4Awow,,
I'? +4Awg + 2w2

Sxoo =

Abbildung 5.38: "Flusslinien” in einem rotieren-
den BEC.

Damit wird

upkE 4Awowy
2 T?+4AwWd +2w2"

Epot = -

Somit kann die potentielle Energie des Atoms po-
sitiv oder negativ sein, je nach Verstimmung Awyg
des Laserfeldes.

langsame Anregung schnelle Anregung

Dipol in Phase Dipol auBer Phase
ol E
A 4,
-E-d <0 -E-d >0
oy w
Kraft zam hohen Feld

Kraft zum niedrigen Feld

@o00 Q000

Abbildung 5.39: Phasenlage des Dipols als Funk-
tion der Laserfrequenz.

Diesen Effekt kénnen wir auch klassisch verste-
hen: fiir einen rotverstimmten Laser (Awy > 0)
ist das induzierte Moment in Phase mit dem
treibenden Feld, so dass das Skalarprodukt von
Feld und Dipol positiv wird. In diesem Fall kann
das Atom seine Energie erniedrigen indem es in
ein moglichst starkes Feld geht. Bei einem blau-
verstimmten Laser hinkt die Phase des Dipols
um 180 Grad hinter dem Feld her, das Skalar-
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produkt wird negativ, und das Atom sucht nun
ein moglichst niedriges Feld.

Wenn wir die Dipolkraft moglichst unabhéngig
von der spontanen Streukraft untersuchen wol-
len ist es niitzlich, die Laserverstimmung mog-
lichst groff zu wahlen. Unter dieser Bedingung
wird der Nenner im obigen Ausdruck dominiert
durch den Verstimmungsbeitrag und wir erhal-
ten die vereinfachte Form

LEE w;
2 Awo'

Epot = -

Wenn wir berticksichtigen, dass w, = p.F, wird

ppk? 1

Epot = — —.
pot 4 Awo

5.4.2 Eigenschaften der Dipolkraft

Die Kraft ist proportional zum Gradienten der
Energie. Damit erhalten wir in einer Dimension

py . 0F

F=-VEpy = =
pot QAW() ox

Somit ist die Dipol- oder Gradientenkraft pro-
portional zur Stirke des Feldes, zum Gradien-
ten, und indirekt proportional zur Laserverstim-
mung.

Dipolkraft dominiert  Spontane Streukraft  Dipolkraft dominiert

Richtung zum Feld- dominjert Richtung zum Feld-
maximum @ minimum
Dpolkraft ;
Dispersion
Spontane Streuloraft
Absorption

\/“’
Abbildung 5.40: Verstimmungsabhéngigkeit der
beiden Kréfte.

Die Dipolkraft unterscheidet sich von der sponta-
nen Streukraft beziiglich ihrer Abhéngigkeit von
der Laserverstimmung: Sie verhélt sich disper-
siv, d.h. sie verschwindet auf der Resonanz. Die

spontane Streukraft erreicht dort ihr Maximum.
Grundsétzlich wirken immer beide Kréfte. Es ist
jedoch moglich, die experimentellen Parameter
so zu wahlen, dass eine der beiden dominiert.

Da die Stéarke der Dipolkraft proportional zum
Gradienten des Lichtfeldes ist verschwindet sie
in einem homogenen Feld (wiederum im Gegen-
satz zur spontanen Streukraft). Um sie zu ma-
ximieren benotigt man ein Feld, das auf kleine
Strecken moglichst rasch variiert.

Da die kiirzeste Distanz, iiber die sich die Starke
eines Lichtfeldes wesentlich &ndern kann, durch
seine Wellenldnge gegeben ist, wird die Kraft am
stdrksten in einer evaneszenten Welle, in einer
stehenden Welle, oder in einem stark fokussier-
ten Strahl. Je nach Vorzeichen der Laserverstim-
mung wird das Atom in die intensive Region hin-
eingezogen oder daraus hinausgestofien.

Im Gegensatz zur spontanen Streukraft ist die
Stéarke der stimulierten Kraft nicht durch die Le-
bensdauer des angeregten Zustandes limitiert -
sie kann beliebig stark werden sofern geniigend
Laserintensitét zur Verfligung steht. Da sie kei-
ne spontane Emission beinhaltet fiihrt sie nicht
zu einer Aufheizung der Atome. Umgekehrt kann
Sie jedoch auch nicht zur Kiihlung von Atomen
eingesetzt werden, da keine Energie dissipiert
wird.

5.4.3 Optische Pinzetten

Abbildung 5.41: Dipolkraft beim Fokus eines La-
sers.
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Die Dipolkraft wurde als erstes zum Einfan-
gen von lasergekiihlten Atomen verwendet. Die-
se wurden im Fokus eines rotverstimmten Lasers
eingefangen. Da das Potential, welches ein Dau-
erstrichlaser erzeugen kann, nicht sehr hoch ist
miissen die Atome in einer optischen Molasse ge-
kiihlt werden damit sie eingefangen werden kon-
nen.

Eine weitere interessante Eigenschaft der Dipol-
kraft liegt darin, dass sie nicht resonant ist. Da-
durch héngt sie (im Gegensatz zur spontanen
Streukraft) nur wenig von den Einzelheiten der
Niveaustruktur des Systems ab. Insbesondere ist
sie nicht nur auf Atome, sondern auch auf Mole-
kiile und sogar makroskopische Objekte anwend-
bar.

1.06 um
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L X,Y,Z mount
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Abbildung 5.42: Aufbau einer optischen Pinzet-
te.

Aus dieser Moglichkeit wurden sogenannte op-
tische Pinzetten entwickelt: ein Laser wird stark
fokussiert und das zu untersuchende Objekt wird
mit dem Fokus des Lasers aufgenommen. Der La-
serfokus erzeugt ein dreidimensionales Potenzial-
minimum, welches das Objekt festhélt. Die Stér-
ke der Kraft hingt vom Dipolmoment der Probe
und der Laserintensitat ab.

Dieses Prinzip erlaubt z.B. die gezielte Manipu-
lierung von Makromolekiilen. Dazu werden die
Molekiile chemisch an ein Kunststoffkiigelchen
gebunden, welches im Laserfokus gefangen wer-
den kann. Entsprechende Untersuchungen wer-
den in einem Mikroskop durchgefiihrt, in welches
ein geeigneter Laserstrahl eingekoppelt und auf
rund 1 pm fokussiert wird.

o Lrtie .E?%;;i =3
e =

Abbildung 5.43: DNA Molekiil in einer optischen
Pinzette.

In der Figur ist als Beispiel dargestellt wie ein
einzelnes DNA Molekiil mit einer optischen Pin-
zette erfasst und durch eine Matrix aus Poly-
mermolekiilen gezogen. Das Interessante daran
ist, dass das Molekiil gedehnt wird und erst mit
Verzogerung dem Laserstrahl folgt.

Es benutzt aber den gleichen Weg, was zeigt,
dass es in einer Art "Rohre" gefangen ist, welche
durch die Umgebung erzeugt wird.

Auf diese Weise manipuliert kénnen sogar leben-
de Zellen manipuliert werden. Hier wurde in ei-
nem Bakterium eine Zell-Organelle mit einer op-
tischen Pinzette "gepackt” und weggezogen (sie-
he Pfeile). Nach Ausschalten des Lasers bewegt
es sich zuriick. Mit solchen Experimenten unter-
suchen Biologen den Aufbau von Zellen.
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ORGANELLE inside a protozoan was dragged to one end of  photographs. The image seen at the far right shows the or-
the cell using an optical tweezers, a5 shown in the {irst three  ganelle after it was released.

Abbildung 5.44: Manipulation in einer lebenden
Zelle mit Hilfe einer optischen
Pinzette.

5.4.4 Stehwellen fiir Atome

Eine effiziente Methode zum Einfangen und Ma-
nipulieren von Atomen sind stehende Wellen. Ist
der Laser gegeniiber der atomaren Resonanz rot-
verstimmt, so werden die Atome in den Béuchen
der Stehwelle eingefangen.

Nd:YAG laser

Abbildung 5.45: Experimenteller Aufbau fiir das
Einfangen von Atomen in ei-
ner stehenden Welle (PRA 67,
033403 (2003).).

Fiir das Einfangen in einer stehenden Welle spal-
tet man einen Laser in zwei gegenldufige Teil-
strahlen und iiberlagert diese so, dass sie eine
stehende Welle bilden. In der Figur wird gezeigt,
wie man die Teilstrahlen zusétzlich in der Fre-
quenz verschieben kann: dies wird mit Hilfe von
akustooptischen Modulatoren erreicht (AOM).
Damit kann man anstelle einer stehenden Welle
eine laufende Welle erzeugen und so die Stellen,
an denen die Atome festgehalten werden, ver-
schieben. In Ausbreitungsrichtung der Welle wer-
den die Atome in den Biuchen des Laserstrahls
festgehalten; in transversaler Richtung kann man

sie durch Fokussierung des Laserstrahls auf eini-
ge um ebenfalls einfangen.

Abbildung 5.46: Zwei Stehwellen

gekreuzte
(schematisch Nature 442, 151
(2006).)

Verwendet man zwei orthogonale Stehwellen, so
wird es moglich, Atome nicht nur einzufangen,
sondern auch gezielt zu manipulieren.

vorher

nachher

Abbildung 5.47: Sortieren von Atomen in einer
Stehwelle.

Dafiir wurden sie mit Hilfe der vertikalen Steh-
welle aus dem horizontalen Schieberegister her-
ausgenommen und an der geeigneten Stelle wie-
der eingefiigt.

Damit gelingt es z.B., Atome in ein regelméassi-
ges Gitter anzuordnen. Im Bild sind experimen-
telle Resultate gezeigt. Erfolgreich war der Algo-
rithmus offenbar dann wenn der Anfangsabstand
mehr als etwa 10 um betrug; unterhalb dieser
Schranke ist die Aufldsung der vertikalen Steh-
welle nicht fein genug.

5.4.5 Reflexion: Spiegel fiir Atome

Eine andere Anwendung verwendet eine evanes-
zente optische Welle. Diese fallt {iber eine Di-
stanz von der Grofenordnung der optischen Wel-
lenlange auf Null ab.
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Abbildung 5.48: Vergleich der
Abstdnde vor und nach dem
Sortierprozess.

Abbildung 5.49: Reflexion von Atomen an einer
evaeszenten Welle.

Der starke Gradient in diesem schnell abfallen-
den Feld ergibt eine grofle Kraft. Verschiedene
Experimente haben diesen Ansatz benutzt um
Atome zu reflektieren. Die erreichbaren Laserin-
tensitédten erzielen zwar grofse Beschleunigungen
(> 10%g), aber aufgrund der geringen Distanz
bleibt das Potenzial relativ klein, so dass nur
langsame Atome reflektiert werden konnen.

Die vielleicht spektakuldrste Anwendung be-
stand im Fallenlassen von gekiihlten Atomen auf
eine evaneszente Welle.

Es konnte beobachtet werden, wie die Wolke von
Atomen wiederholt von der Oberflache reflektiert
wurde.
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Abbildung 5.50: Resonator fiir Cs-Atome.
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Abbildung 5.51: Atomare Wolke wird von eva-
neszenter Welle reflektiert.

Dieses Experiment kann man nicht nur mit ei-
nem thermischen Ensemble durchfiihren, son-
dern auch mit einem Bose-Einstein Kondensat.
Dabei stellt man fest, dass sich dieses deutlich
idealer reflektiert wird: Da alle Atome im glei-
chen Quantenzustand sind, verhalten sie sich
identisch, wahrend im thermischen Ensemble die
unterschiedlichen Impulse der einzelnen Atome
zu einem zerfliessen fiithren.

5.4.6 Atomoptik

Geméf der Beziehung von de Broglie hat jedes
Teilchen eine bestimmte Wellenldnge, die von
seinem Impuls und seiner Masse abhéngt. Dies
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Bongs et al., Phys. Rev. Lett. 33, 3577 (1999),

Abbildung 5.52: Vergleich von Reflexionen eines
BECs mit der Reflexion eines
thermischen Ensembles.

hat man vor allem fiir Elektronen und Neutro-
nen benutzt, z.B. in einem Elektronenmikroskop
oder bei der Neutronenbeugung in der Kristallo-
graphie. Das gleich gilt aber auch fiir Atome. Das
heifst, dass man Atome z.B. fokussieren kann,
wenn man eine Linse dafiir konstruiert.

An einem Strahlteiler wird ein Atom in zwei
Teilstrahlen zerlegt, welche z.T. durch makro-
skopische Distanzen getrennt sind. Das heifst
nun nicht, dass das Atom mit einer bestimm-
ten Wahrscheinlichkeit nach links und einer an-
deren Wahrscheinlichkeit nach rechts geht, son-
dern es geht durch beide Arme. Das kann man
zeigen, indem man die beiden Teilstrahlen wie-
der zusammenbringt und Interferenzerscheinun-
gen misst. Diese Experimente sind primér von
konzeptionellem Interesse, da sie den Wellencha-
rakter der Materie aufzeigen. Es gibt aber auch
Vorschlage und erste Experimente, wie man der-
artige Experimente zu Prézisionsmessungen be-
nutzen kann, z.B. fir eine sehr genaue Messung
der Erdbeschleunigung.

Auch in stehenden Lichtwellen erreicht man
schnelle Intensitatsvariationen. Wenn die Inten-
sitdt hoch genug ist kann man erreichen, dass die
Atome sich nur in den Knoten oder Béuchen der
stehenden Welle aufhalten. Wenn man die Wel-
leneigenschaften der Atome beriicksichtigt findet
man, dass die stehende Welle in diesem Fall als
Beugungsgitter wirkt. Die einzelnen Teilstrahlen
erhalten einen zusétzlichen Impuls von 2Ak senk-
recht zur urspriinglichen Ausbreitungsrichtung,
d.h. parallel zur Richtung der stehenden Welle.

Stehendes
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Abbildung 5.53: Stehwelle als Strahlteiler.
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Abbildung 5.54: Linsen und Wellenleiter
Atome.

fir

Es gibt verschiedene Moglichkeiten, einen Atom-
strahl zu fokussieren indem man ein Potential er-
zeugt, welches quer zum Atomstrahl ndherungs-
weise quadratisch ist. Die einfachste Moglichkeit
ist die Verwendung eines Gaufsférmigen Laser-
strahls, der dem Atomstrahl iiberlagert wird. Die
Laserfrequenz muss in diesem Fall rot verstimmt
sein, so dass die Atome ins Zentrum hineingezo-
gen werden. Eine andere Moglichkeit liegt in der
Verwendung eines hohlen Strahls, der blau ver-
stimmt ist, so dass die Atome wieder ins Zentrum
hineingedriickt werden. Die dritte Moglichkeit
liegt in der Verwendung einer stehenden Welle,
dhnlich wie beim Strahlteiler.

Eine moglicherweise realisierbare Anwendung
solcher Linsen liegt in der Chipherstellung, wo
Atomstrahlen zum Schreiben von kleinen Struk-
turen verwendet werden konnten.
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Standing wave

Abbildung 5.55: Schreiben von atomaren Linien
auf einem Chip.
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Abbildung 5.56: Linien auf einem Halbleitersub-
strat.

Wie hier gezeigt erhélt man damit rdaumlich peri-
odische Muster. Das Prinzip léasst sich leicht auf
zwei Dimensionen ausweiten. Die Periodizitat ist
gegeben durch die Wellenldnge des Lichtes, wah-
rend die Auflésung durch die Fokussierung des
Atomstrahls definiert ist.
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6 Nichtklassisches Licht

6.1 Einleitung
6.1.1 Ubersicht und Motivation

Welle > Teilchen

—
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Abbildung 6.1: Nichtklassische
Lichtes.

Aspekte des

Im groften Teil der Vorlesung wurde Licht
als klassisches elektromagnetisches Feld disku-
tiert, dessen Ausbreitung mit Hilfe der Maxwell-
Gleichungen beschrieben werden kann. Seit
Planck ist aber bekannt, dass diese Beschrei-
bung nicht vollstdndig ist. Wéhrend die Arbei-
ten von Planck und Einstein zur Wechselwir-
kung von Licht mit Materie die ersten Schritte
fiir die Entwicklung der Quantenmechanik bil-
deten wurde die ausformulierte Quantemechanik
von Schrodinger und Heisenberg zunéchst auf
massive Teilchen angewendet. Erst in den 1940er
Jahren entwickelten Richard Feynman, Freeman
Dyson, Julian Schwinger und Sin-Itiro Tomona-
ga eine Quantentheorie des Lichtes, die Quanten-
Elektrodynamik (QED). Diese ist inzwischen die
am genauesten getestete physikalische Theorie.
Sie beschreibt Phénomene auf einem extremen
Bereich von Grofenskalen (von Subatomare bis
zur Grofe des Universums).

Fiir die weitaus meisten optischen Phédnomene
geben die Maxwell-Gleichungen eine véllig kor-

rekte Beschriebung und man benétigt die QED
nicht. Der Photoeffekt und die Schwarzkorper-
strahlung gehoren zu den wenigen Ausnahmen.
Allerdings nimmt die Zahl der beobachtbaren
Phénomene, fiir deren Erklarung man die QED
bendtigt, seit der Entwicklung des Lasers stark
zu und inzwischen sind auch technische Anwen-
dungen wie die Telekommunikation in einen Be-
rich gelangt, wo diese Effekte relevant werden.

In diesem Kapitel sollen diese Phénomene kurz
vorgestellt und diskutiert werden.

6.1.2 Historische Entwicklung

In einem etwas weiteren Rahmen ist dies eine
Fortfithrung der Diskussion iiber die Natur des
Lichtes, welche Wissenschaftler und Philosophen
seit Jahrhunderten beschaftigt. Insbesondere gab
es einen langen Streit, ob Licht eine Welle sei,
oder aus einen Strom von Teilchen bestehe.

Schon im 17. Jhd. wurden die ersten optischen
Beugungsexperimente durchgefiihrt, welche ei-
gentlich auf eine Wellennatur hindeuteten. Auch
Newton beschiftigte sich intensiv mit der Fra-
ge. Er erklarte unter anderem die unterschiedli-
chen Farben des Lichtes mit einer Theorie, wel-
che Wellen- und Teilchenaspekte mischte. Un-
terschiedliche Farben entsprachen bei ihm un-
terschiedlichen Teilchen, welche den Ather in
Schwingungen versetzten. Dabei war er starken
Angriffen von Hooke ausgesetzt, so dass seine Ar-
beit (Opticks) erst ein Jahr nach Hookes Tod pu-
bliziert wurde.

Der Wellenaspekt trat bei Newton spéter aber in
den Hintergrund, und der Teilchenaspekt wurde
starker gewichtet. Auch die praktisch zeitgleich
entstandene Arbeit von Huygens (eine Wellen-
theorie) wurde weniger stark beachtet. Euler,
und vor allem Young und Fresnel griffen die Wel-
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Welle oder Teilchen ?

Robert Hooke (1635-1703)

Beobachtet Interferenz und Beugung ; Wellentheorie
Isaac Newton (1642-1727)

Teilchentheorie mit WellenASPEkre:

Thomas Young (1773-1829)
Augustin Jean Fresnel (1788-1827)

Wellentheorie erklirt Interferenzeffekte
James Clerk Maxwell (1831-1879)

Elektrodynamik: Ausbreitung elektromagnetischer
Wellen

Max Karl Ernst Ludwig Planck (1858-1947)

1900: Erklirung der Schwarzkérperstrahlung mit
Hilfe von Lichtquanten'

Albert Finstein (1979-1955)

1905: Erklidrung des photoelektrischen Effekts mit
Hilfe von Lichtquanten'. Ab 1926 werden diese als
Photonen' bezeichnet {G.N. Lewis).

Abbildung 6.2: Welle oder Teilchen in der histo-
rischen Entwicklung.

lentheorie wieder auf. Es gelang ihnen, Interfe-
renz und Beugung damit zu erkldren. Ihre grof-
te Schwierigkeit war, dass damals nur Longitudi-
nalwellen, v.a. Schalwellen, bekannt waren, also
skalare Wellen. Damit war es aber nicht moglich,
Polarisationseffekte zu erklaren, welche im 18. u.
19. Jahrhundert intensiv untersucht wurden. Mit
dem Hinweis auf die Autoritdt Newton wurden
sie deshalb heftig angegriffen. Die eigentlichen
theoretischen Grundlagen fiir die Beschreibung
des Lichtes als elektromagnetische Welle wurden
dann von Maxwell geschaffen, und Faraday und
Hertz konnten zeigen, dass Licht als elektroma-
gnetische Welle verstanden werden kann.

Die Maxwell Theorie hatte aber auch Schwierig-
keiten, vor allem bei der Beschreibung der Wech-
selwirkung mit materiellen Systemen. Ein wichti-
ges Beispiel ist die sogenannte Abhéngigkeit der
von einem schwarzen Strahler emittierten Lei-
stung als Funktion von Temperatur und Wellen-
linge. Im 19. Jh. war es nicht moglich, die ge-
messene Verteilung mit einem theoretischen Mo-
dell in Ubereinstimmung zu bringen. Planck 16s-
te dieses Problem, indem er postulierte, dass die

Energie der Strahlung nicht kontinuierlich emit-
tiert werde. Diese Annahme wurde auch von Ein-
stein bei der Erklarung des photoelektrischen Ef-
fektes verwendet.

6.1.3 QED: Moden und Energie

Die quantenmechanische Theorie, welche das
Verhalten des Lichtes befriedigend erkldren
kann, ist die Quantenelektrodynamik. Grundlage
der QED ist eine Zerlegung des Feldes in Moden.
Die Form der Moden wird durch die Randbedin-
gungen bestimmt; beim Laser z.B. sind es Reso-
natorspiegel, welche die Randbedingungen defi-
nieren. Um Probleme im freien Raum zu disku-
tieren kann man die Schranken nach Unendlich
laufen lassen. Wir diskutieren hier der Einfach-
heit halber eine ebene Welle, wobei das E-Feld
in z-Richtung und das H-Feld in y-Richtung po-
larisiert sei:

1
E' = Ey 0 €7l(wt—kzz)
0
0
ﬁ = H, 1 ei(wt—k:zz)
0
0
= Ey s 1 | efwizke2)
How \

Die Energiedichte eines solchen Feldes ist be-
kanntlich

1
w = §(€0Eg + uoH3).

Unter Verwendung des Korrespondenzprinzips
erhdlt man daraus den Hamiltonoperator

1
H=3 /dV(ﬁoEg + poHg) -
J

Dir Proportionalitdt der zeitlichen Ableitung von
E mit H in den Maxwell Gleichungen
0 =

V x H= =D
V x py
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legt nahe, im Hamiltonoperator folgende Identi-
fizierung vorzunehmen:

/ dV(egE2) = 0%¢*
|4

[ vt = .
1%
Damit wird
1
H = §(QQq2 +p2) )

formal somit identisch zu einem harmonischen
Oszillator.

6.1.4 QED: Operatoren

Jede Mode des elektromagnetischen Feldes ent-
spricht somit einem harmonischen Oszillator. Im
Rahmen der QED beschreibt man diese meist
nicht mit Ort und Impuls, sondern man verwen-
det Linearkombinationen davon: Den Vernich-
tungoperator

1
a =——=(Qq + ip)

V2h$2

und den Erzeugungsoperator

1
e (Qg—i
a = 1 .

Die Namen "Erzeugungs-’ und "Vernichtungs-
operator” beziehen sich darauf, dass

aln) = v/njn —1),

d.h. dass a die Zahl der Photonen in der Mode
um 1 reduziert. Umgekehrt gilt

a'ln) = vVn+1ln+1),

d.h. af erzeugt ein zusitzliches Photon. |n)ist ein
sogenannter Zahlzustand, d.h. ein Zustand mit
genau n Photonen in der Mode. Man verifiziert
leicht dass

afaln) = vavaln) = nln).

LE
Strahlungsfeld = X
harmonische Oszillatoren (1. !
E x (a+a") [ ro
% 4 Y
/ | \ I}
. Vernichtung Erzeugung
slektrisches eines Photons o}
—0

Abbildung 6.3: QED: Mode des Strahlungsfeldes

als harmonischer Oszillator.

Mit Hilfe des Erzeugungs- und Vernichtungsope-
rators kann der Hamiltonoperator geschrieben
werden als

H =hQ(a'a + %) = hQ(n + %) .

Jede Mode des Feldes entspricht einem harmo-
nischen Oszillator, wobei die Oszillatorfrequenz
durch die Schwingungsfrequenz des Feldes ge-
geben ist. Dementsprechend ist die Energie des
niedrigsten Zustandes (n = 0) h/2. Diese Null-
punktenergie kann dem Feld zwar nicht entzo-
gen werden, hat aber doch beobachtbare Auswir-
kungen. Der Zahloperator misst die Zahl der ele-
mentaren Anregungen, welche als Photonen be-
zeichnet werden. Pro Photon besitzt die Mode
die Energie Af).

Aus der Definition der Erzeugungs- und Vernich-
tungsoperatoren folgt, dass die Feldstirke der
Mode proportional zur Summe von Erzeugungs-
und Vernichtungsoperator ist,

E x (a+al).

6.1.5 QED vs. Maxwell

Die Quanten-Elektrodynamik ist inzwischen ei-
ne der am genauesten {iberpriiften physikali-
schen Theorien iiberhaupt. Bisher hat man noch
keine Widerspriiche zwischen ihren Voraussagen
und experimentell beobachteten Resultaten ge-
funden. Die meisten Arbeiten auf dem Bereich
der Optik werden aber nach wie vor mit theoreti-
schen Modellen beschrieben, welche auf den klas-
sischen Maxwell Gleichungen basieren. Es gibt
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somit einen Bereich der Optik, in dem die Max-
well Gleichungen die beobachteten Phdnomene
sehr genau wiedergeben. Wir wissen aber auch,
dass die klassische Theorie nicht den ganzen Be-
reich abdeckt, sondern dass es auch einen Bereich
gibt, wo die Beobachtungen nur noch quanten-
mechanisch erklart werden konnen.

Die wesentlichste Schwierigkeit der QED liegt in
der Tatsache, dass das zu behandelnde System
streng genommen immer eine unendlich grofse
Dimension hat, da ja jedes Teilchen auch an
das Kontimuum aller Moden des Strahlungsfel-
des gekoppelt ist. Wegen der Nullpunktenergie
des Strahlungsfeldes kann diese Wechselwirkung
nicht einfach vernachléssigt werden, nicht ein-
mal wenn keine Photonen vorhanden sind, also
wenn sich das Feld im Vakuumzustand befindet.
Um dennoch etwas rechnen zu kénnen, muss je-
weils eine gute Néherung gefunden werden. Bei
der Elimination der Nullpunktenergie des Strah-
lungsfeldes bleiben dabei einige Reste zuriick,
wie die spontane Emission, Anderungen im ma-
gnetischen Moment des Elektrons oder Verschie-
bungen der Energien von atomaren Zustdnden.
Bei dieser Reduktion geht auch die Eichinvarianz
der Theorie verloren (W.E. Lamb, R.R. Schli-
cher, and M.O. Scully, Phys. Rev. A 36, 2763
(1987).).

In diesem Kapitel soll die Frage untersucht wer-
den wo denn die Grenze verlauft, jenseits welcher
nur noch die Quantenmechanik eine befriedigen-
de Erkldrung der Phénomene liefert. Das Inter-
esse an dieser Fragestellungen ist zum einen na-
tiirlich grundsétzlicher Natur. Andererseits sind
durch die raschen Fortschritte, welche optische
Methoden seit der Entwicklung des Lasers ge-
macht haben, viele Messverfahren in einem Be-
reich angelangt, wo die quantenmechanische Na-
tur des Lichtes beobachtbare Konsequenzen hat.
Kenntnisse iiber diese Unterschiede, werden des-
halb zunehmend wichtiger. Optische Interfero-
meter, z.B., welche fiir die exakte Messung von
Distanzen benutzt werden oder in der Form
von Lasergyroskopen als Beschleunigungssenso-
ren benutzt werden, arbeiten heute an der Schro-
trauschgrenze, also in einem Bereich, wo die

Empfindlichkeit dieser Gerdte an fundamentale
Grenzen stoft. Eine Weiterentwicklung ist somit
nur moglich, wenn dabei die quantenmechanische
Natur des Lichtes beriicksichtigt wird. Das glei-
che gilt fiir die kohérente optische Dateniibertra-

gung.

6.1.6 Unscharfe

Die grundlegendsten Unterschiede zwischen der
klassischen und der quantenmechanischen Theo-
rie gehen auf die Unschérfenbeziehung zuriick.

Teilchen . ‘
dE 6B = k1
z Welle
on o = % AN

Beispiel: Ben

ox op zg

am Spalt

- 61«;ly
f

o

Abbildung 6.4: Unschérfe

In der QED ist das elektromagnetische Feld
ein Operator, welcher der Heisenberg “schen Un-
scharfenbeziehung unterliegt. Somit haben die
Felder keinen scharfen Wert, sondern sind mit
Unsicherheiten, resp. Unschérfen behaftet, wie
Ort und Impuls eines Teilchens:

AxAng.

Fiir elektromagnetische Wellen gelten Unschér-
fenrelationen insbesondere fiir das Produkt zwi-
schen elektrischem und magnetischem Feld,

AEAH > const.g .

Fine analoge Beziehung kann man formulieren
zwischen den Quadraturamplituden oder zwi-
schen Amplitude (Photonenzahl) und Phase.
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Auferdem ist die Quantenelektrodynamik, wie
alle quantenmechanischen Theorien, nicht lokal;
so existieren z.B. Zusténde des Strahlungsfeldes,
bei denen Korrelationen zwischen raumlich ge-
trennten Photonen auftreten.

Grundsétzlich ist es in der Quantenmechanik
hdufig moglich, die entsprechende klassische
Theorie als Grenzfall fiir grofe Quantenzahlen
wieder zu erhalten. In diesem Fall entspricht der
Grenzfall demjenigen von grofen Photonenzah-
len, also hohen Intensititen. Fiir diesen Grenzfall
erhélt man in diesem Fall die Maxwell Gleichun-
gen. Diese Naherung wird im allgemeinen um so
besser, je niedriger die Frequenz, also je niedriger
die Photonenenergie wird.

6.1.7 Zustande einer Mode

eine Auswahl von Zustinden

kohirenter
klassische Es i Zustand
ebene
Waelle
A
Zahlzustand = Ee
Zustand mit scharfer
Photonenzahl thermisches
Feld

Abbildung 6.5: Zusténde einer Mode

Die Zustande, welche zu diesem Hamiltonope-
rator gehoren, konnen in der komplexen Ebene
dargestellt werden. Entlang den beiden Achsen
tragt man die Quadraturamplituden des elektri-
schen Feldes auf, also diejenigen Komponenten,
welche mit dem cos, resp. sin der Referenzfre-
quenz schwingen. Aquivalent ist die Polardarstel-
lung mit Amplitude und Phase.

In dieser Darstellung entspricht ein klassischer
Zustand, bei dem Amplitude und Phase scharf
bestimmt sind, einem Punkt. Quantenmecha-
nisch wiirde ein Punkt jedoch die Heisenbergbe-
ziehung verletzen. Hier entspricht die Unschar-
fe eines Zustandes der Fléache in der komplexen

Ebene. Die Heisenberg Bezichung legt die mini-
male Grofe dieser Fliche fest.

Prinzipiell ist es aber auch moglich, Zustan-
de mit scharfer Photonenzahl, sogenannte Fock-
Zustande, zu erzeugen. Diese sind Eigenzustan-
de des Hamiltonoperators und haben somit eine
scharfe Energie - im Bild entsprechen sie einem
Kreis, d.h. in diesem Fall ist die Intensitét scharf,
aber die Phase ist vollstdndig unbestimmt.

Weitere mogliche Zustande sind z.B. ein thermi-
scher Zustand, bei dem also die Population der
einzelnen Zustédnde durch eine thermische Ver-
teilung gegeben ist. In diesem Fall betrigt die
Wahrscheinlichkeit, n Photonen zu messen

Die Breite der Verteilung ist gleich ihrem Mittel-
wert: 02 = n? + 7. Wie in der Figur angedeutet
ist die Phase eines thermischen Zustandes nicht
bestimmt. Damit verschwindet auch der Erwar-
tungswert fiir die Amplitude, nicht aber fiir die
Energie.

6.1.8 Koharente Zustande

Aufgrund der quantenmechanischen Unschérfe-
beziehung ist es nicht mdoglich, Zustéinde zu er-
zeugen, bei denen das elektromagnetische Feld
scharf definiert ist und die sich somit verhalten
wie von der klassischen Theorie vorausgesagt. Es
gibt aber eine Klasse von Zustédnden, deren Ei-
genschaften denjenigen klassischer Zustande re-
lativ nahe kommen. Dabei handelt es sich um
symmetrische Zustinde, d.h. um Zustande, bei
denen die Unschérfe gleichméfig auf die beiden
Quadraturkomponenten verteilt ist; in der hier
verwendeten Darstellung in der komplexen Ebe-
ne sind dies Zustdnde somit rund. Auferdem ent-
spricht ihre Unschérfe gerade dem quantenme-
chanischen Minimum.

Diese Zustédnde wurden erstmals von Roy Glau-
ber beschrieben und konnen in der Basis der
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Zahl- oder Fock Zustdnde als eine Reihe ent-
wickelt werden:

o) e lal? /227|n

Der Parameter « ist komplex und definiert das
Zentrum der Feldverteilung in der komplexen
Ebene. Die Feldverteilung ist symmetrisch und
das Produkt der Unschérfen entspricht gerade
dem Gleichheitszeichen der Heisenberg Bezie-
hung, also dem quantenmechanischen Minimum.

Die Feldverteilung und die Photonenstatistik fiir
kohérente Zustédnde kénnen mit den entsprechen-
den Funktionen fiir thermische Lichtfelder ver-
glichen werden. Dort ist die mittlere Amplitude
null, und die haufigste Photonenzahl ist eben-
falls null - beides fiir kurze Messintervalle. Der
wesentliche Unterschied ist offenbar der, dass
ein kohérenter Zustand einen nicht verschwin-
denden Erwartungswert fir die Quadraturam-
plituden hat, wiahrend diese fiir einen sogenann-
ten chaotischen Zustand, wie er von einer ther-
mischen Lichtquelle erzeugt wird, verschwinden.
Noch in einem weiteren Sinn gleicht der kohéaren-
te Zustand einem klassischen Feld: die Intensita-
ten an unterschiedlichen Orten, resp. Zeiten sind
statistisch unabhéngig. Diese Eigenschaft wurde
von Glauber fiir die Definition der kohérenten
Zustédnde verwendet.

Kohérente Zustdnde sind aus verschiedenen
Griinden wichtig: zum einen erzeugt ein idea-
ler Laser weit oberhalb der Laserschwelle Licht,
welches in guter Naherung durch einen kohéren-
ten Zustand beschrieben werden kann. Betrach-
ten wir lediglich den Schwerpunkt, d.h. den Er-
wartungswert des Zustandes, so verhélt sich ein
kohérenter Zustand klassisch: Die Bewegung des
Schwerpunktes kann durch die Maxwellgleichun-
gen beschrieben werden.

Die Fléache, welche die Amplitudenunschérfe dar-
stellt, ist unabhéngig von der Position in der
Ebene der Zusténde. Dies zeigt, dass diese quan-
tenmechanischen Effekte auch fiir groffe Ampli-
tuden iiberleben. Dass der Vakuumzustand auch

als kohérenter Zustand (o — 0) verstanden wer-
den kann, ist deshalb wichtig, weil bei einer Auf-
teilung an einem Strahlteiler i.a. der Vakuum-
zustand zugemischt wird. Dadurch wird ein ein-
fallender kohérenter Zustand mit einem anderen
koharenten Zustand iiberlagert und die beiden
auslaufenden Zustdnde stellen wiederum einen
koharenten Zustand dar.

6.2 Photonenstatistik

6.2.1 Phanomenologie

Die quantenmechanische Unschérfe macht sich
auf unterschiedliche Art bemerkbar. Wir be-
trachten zunéchst die Unschérfe der Intensitét,
welche wir iiber Schwankungen in der Photonen-

zahl quantifizieren.
Detektor '

(0 v D

Experiment

Signal .
e | | Zeit t
Modell
hv Detektor: Diode,
— O\ Kathode
Verstirker
Abbildung 6.6: Intensitdtsmessung als Photo-

nenstatistik.

Dazu betrachten wir den Prozess einer Inten-
sitdtsmessung etwas genauer. Quantenmechani-
sche Unschérfe manifestiert sich dann besonders
stark wenn die Intensitat gering ist. Ein passen-
des Modell wére dann dass ein Lichtstrahl auf
einen Photomultiplier féllt. Dort wird pro ein-
fallendem Photon ein Elektron aus einem tieflie-
genden quantenmechanischen Zustand in einen
hoher liegenden Zustand angehoben, z.B. aus
dem Valenzband eines Halbleiterdetektors ins
Leitungsband oder aus dem Leitungsband einer
Photokathode ins Vakuum. Von dort wird es ab-
geleitet und elektronisch verstéarkt.
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In einem halbklassischen Modell kann man nicht
voraussagen, zu welchem Zeitpunkt ein Photon
auf dem Detektor eintrifft, d.h. wann ein Elek-
tron freigesetzt wird. Man kann lediglich aussa-
gen wie groft der mittlere Abstand zwischen zwei
Photonen ist. Fiir einen Laserstrahl mit 1 pW
Leistung und einer Wellenlange von 532 nm, z.B.,
treffen pro Sekunde

_E _EX_ 107J532-107"m
 hvy he  6.62-1073%4Js3-108ms—!

=2.7-10°

Photonen ein. Der mittlere Abstand betragt so-
mit 0.370 usec.

6.2.2 Poissonverteilung

Diese Wahrscheinlichkeit ist unabhéngig davon
ob unmittelbar vorher ein Photon eingetroffen
ist oder nicht, d.h. die einzelnen Photonen sind
statistisch unabhéangig voneinander. Dies gilt na-
tiirlich nur fiir ein Lichtfeld, das keine klassischen
Schwankungen aufweist.

Die préziseste mogliche Art der Intensitdtsmes-
sung ist eine Zadhlung der Anzahl Photonen pro
Zeiteinheit. Diese Zahl ist eine Zufallsvariable,
und die Quantenmechanik erlaubt nur statisti-
sche Aussagen liber ihre Messung. Fiir eine ge-
gebene Messzeit und Intensitat kann die mittlere
Photonenzahl nach obiger Rechnung bestimmt
werden. Wiederholt man die Messung mehrfach,
so findet man nicht immer den gleichen Wert,
sondern eine Verteilung. Wie in der Kombinato-
rik gezeigt wird, ist die relevante Verteilung die
Poisson-Verteilung

kT

p(n; k) =e o

Hier stellt £ den Erwartungswert, d.h. die mitt-
lere Zahl von Photonen fiir das gegebene Mes-
sinterval dar und n die effektiv gemessene Zahl
von Photonen.

In der Figur ist die Verteilung fiir zwei unter-
schiedliche Erwartungswerte gezeigt.

Pny
0z —
a=1

01—
oo T T T T

1} 2 4 |1} S 10

n
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002
00l
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1} 100 n

Abbildung 6.7: Poisson Statistik.

FEine solche Verteilung erhélt man gerade fiir
einen kohérenten Zustand

“la a”
|a> = e | |2/2Zﬁ|n>

Feldverteilung Photonenstatistik
kohirenter
Es
Zustand pn)
Poisson

Fc
thermisches Feld

o "

Abbildung 6.8: Phasenraumdarstellung und
Photonenstatistik fiir kohérente

Zustéande.

Damit wird die Wahrscheinlichkeit, im gegebe-
nen Messinterval fiir diesen Zustand gerade n
Photonen zu messen

e—|o¢\2 ‘a|2n

p(n) =

n!

d.h. sie ist durch die Poissonverteilung gegeben.
Hier stellt |a|? den Erwartungswert dar, also die
mittlere Photonenzahl. Die Breite der Verteilung
ist proportional zu || und damit zur Wurzel aus
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der mittleren Photonenzahl, wie bei einem klassi-
schen Feld. Fiir grofse Mittelwerte geht sie in die
Gaussverteilung mit Mittelwert |a|?> und Breite

(FBHH) V2« iiber.

Die Unschérfe der Intensitét (Photonenzahl) ist
analog zu den elektrischen Schwankungen in ei-
ner elektronischen Schaltung, welche auf die dis-
krete Natur der Ladungstrager (Elektronen) zu-
riickgefithrt werden. In beiden Féllen spricht
man vom Schrotrauschen. Die physikalische Ur-
sache ist in beiden Fallen die Quantisierung - im
Falle der Elektronik die Ladungsquantisierung,
im Falle des Lichtes die Quantisierung der elek-
tromagnetischen Energie.

Die Verteilung ist das Resultat der Annahme,
dass die Photonen statistisch voneinander unab-
hangig sind. Die Unmoglichkeit, {iber den Zeit-
punkt des Eintreffens der Photonen etwas auszu-
sagen ist nicht auf experimentelles Unvermégen
zuriickzufiihren, sondern es ist prinzipiell unmog-
lich, etwas dariiber auszusagen - jedenfalls im
Rahmen dieses halbklassischen Modells, wo die
Ausbreitung des Lichtes mit Hilfe der Maxwell
Gleichungen beschrieben wird: bei der Ausbrei-
tung kommen ja keine Photonen vor, diese ent-
stehen ja - immer im Rahmen dieses Modells -
erst bei der Wechselwirkung mit dem Detektor.
Das gleiche Resultat erhalten wir fiir einen ko-
héarenten Zustand: dessen Photonenstatistik ist
identisch zu derjenigen des (zeitunabhéngigen)
klassischen Feldes. Die Annahme, dass die Pho-
tonen statistisch unkorreliert seien, war der Aus-
gangspunkt fiir Roy Glauber fiir die "Konstruk-
tion” der Zustande.

Bei der Herleitung sind wir weiter davon ausge-
gangen dass das klassische Feld absolut stabil sei,
dass also wihrend der Messzeit keine Intensitéts-
schwankungen auftreten. Bei einem realen Feld
sind Intensitatsschwankungen unvermeidlich. Sie
flihren zu einer Verbreiterung der gemessenen
Verteilung gegeniiber der Poissonverteilung. Die
Breite der Poissonverteilung stellt somit eine un-
tere Grenze dar fiir die gemessenen Schwankun-
gen eines klassischen Feldes.

6.2.3 Intensitatskorrelation

Eine andere  statistische = Analyse der
Photonenverteilung  ist die  Intensitéts-
Korrelationsfunktion.

(L) I(t+7)),

wobei die eckigen Klammern bedeuten, dass iiber
alle Zeiten t gemittelt wird. Bei einer idealen
ebenen Welle ist die Intensitdt und damit auch
deren Korrelationsfunktion konstant. Dies be-
deutet, dass die Photonen unabhéngig voneinan-
der beim Detektor eintreffen, also einer Poisson-
Statistik folgen, und damit die Abstdnde zwi-
schen den einzelnen Photonen schwanken. Ex-
perimentell erzeugtes Licht weist aber auch im
klassischen Bereich immer gewisse Intensitéts-
schwankungen auf. Solche Intensitdtsschwankun-
gen fiihren zu einer Korrelation der Intensitdten
fiir kurze Zeiten.

Intensitits-
b korrelation

Photonen-

statistik

<At Kbrg»

3

chaotisches
Licht
'bunching'

klassisch

lassische Wellg |
kohirentér Zustand
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Zeit

q.m.
'antibunching'

-+

0 Distanz ©
Abbildung 6.9: Intensitétskorrelatinen.

Neben diesen "experimentellen Fehlern” gibt es
aber auch quantenmechanische Ursachen fiir po-
sitive Intensitétskorrelationen. Im Photonenbild
entspricht eine positive Intensitétskorrelations-
funktion einer Tendenz der Photonen in Paaren
einzutreffen; man spricht von "bunching”. Auf ein
Stichwort zusammengefaftt ist die Ursache dafiir
die Bosonennatur der Photonen: Auf einer sehr
kurzen Zeitskala betrachtet wird die Photonen-
Statistik durch eine Bose-Einstein Verteilung be-
schrieben.
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Eine statistische Analyse der Korrelationsfunk-
tion im Rahmen eines halbklassischen Modells
ergibt, dass die normierte Korrelationsfunktion

g = @) I(t+7))
(I(t))?

fir kurze Zeiten durch Mittelwert n und Varianz
o2 der Photonenzahl beschrieben werden kann:

o2 —n

ﬁQ

gP0) =1+

Bei einem thermischen Feld, wo ¢ = 7% + 7
wird somit ¢(®(0) = 2. Die Korrelationsfunktion
fallt auf den Wert 1 ab fiir groflere Zeiten, wobei
die Korrelationszeit durch die inverse Linienbrei-
te gegeben ist.

Im Gegensatz zu thermischem Licht ist bei kohé-
rentem Licht 02 = 7 und somit ¢ (0) = 1. Die
Intensitéts-Korrelationsfunktion ist somit zeitu-
nabhéngig - wiederum ein Resultat der statisti-
schen Unabhéngigkeit der Photonen. Die stati-
stischen Eigenschaften des kohérenten Zustandes
sind somit wieder die gleichen wie bei einer idea-
len klassischen ebenen Welle. Im Rahmen eines
klassischen Bildes ist es offensichtlich dass die
Funktion ¢(® nie weniger als 1 betragen kann,
da samtliche Variationen der Intensitat zu "bun-
ching” Effekten fiihren, also zu positiven Abwei-
chungen. Der Bereich unterhalb der Geraden ist
somit “klassisch verboten”.

6.2.4 Antibunching

In der Quantenmechanik sind Zustdnde mit
g® < 1 moglich. Das entspricht also dem Fall,
dass die Photonen in gleichméfigeren Zeitinter-
vallen eintreffen, als man aufgrund einer Poisson-
verteilung erwarten wiirde. Bezogen auf die In-
tensitétsverteilung heifst das, dass man fiir kurze
Zeiten eine Antikorrelation beobachtet: ein regel-
maéfiges Eintreffen bedeutet ja, dass kurz nach
einem gemessenen Photon die Chance sehr klein
ist, ein weiteres zu messen. Dieser Effekt wird
als ’antibunching’ bezeichnet. Er stellt ein weite-
res Beispiel fiir ein elektromagnetisches Feld dar,

welches klassisch nicht beschreibbar ist. Offen-
sichtlich sind in diesem Fall die Photonen nicht
unabhéngig voneinander, sondern antikorreliert;
die Korrelationszeit entspricht der Breite des Lo-
ches.

hv T
le= @

Fluoreszenz .

—

lg=>
Abbildung 6.10: Fluoreszenzmessung

Zustdnde mit Antibunching, also Antikorrelation
der Photonen erhélt man u.a. bei der Resonanz-
Fluoreszenz eines einzelnen Atoms. Wenn dieses
mit einem Laser resonant angeregt wird, emit-
tiert es spontan Photonen. Die zeitlichen Ab-
stande zwischen diesen Photonen haben eine
Verteilung, welche regelméfiger ist als bei einer
klassischen Welle mit konstanter Intensitdat. Die
Wahrscheinlichkeit im Abstand 7 nach dem letz-
ten Photon wieder eines zu messen, betragt

P(r) =1—e 07 2005(Ryr).
Hier stellt 7 den Abstand zwischen den Photonen

dar, Ry die Rabifrequenz, und v +1" die Zerfalls-
rate.

klassischer
P ¢ /__/\ _i /‘\_\ Wert
i lPhoton anti-
| bunching
0 T

Abbildung 6.11: Antibunching Kurve.

Eine exakte Beschreibung dieses Vorganges miis-
ste natiirlich quantenmechanisch erfolgen und ist
recht aufwendig. Auf einer qualitativen Ebene
kann man aber trotzdem verstehen, wie der Ef-
fekt zustande kommt. Damit das Atom ein Pho-
ton emittieren kann, muss es sich zunédchst im
angeregten Zustand befinden. Unmittelbar nach
der Emission befindet es sich sicher im Grundzu-
stand und die Wahrscheinlichkeit fiir die Emis-
sion eines weiteren Photons ist somit null. D.h.
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ein einzelnes Atom sendet nie kurz hintereinan-
der zwei Photonen aus.

Dieses Verhalten unterscheidet sich also schon
einmal grundsétzlich von dem einer klassischen
Welle - die Photonen sind demnach nicht unab-
héngig voneinander, sondern antikorreliert. Die
erwartete Korrelationsfunktion ist in der Figur
gezeigt: Die Wahrscheinlichkeit, zwei Photonen
unmittelbar nacheinander zu messen, strebt fiir
kurze Abstinde 7 gegen null. Fiir langere Zeiten
findet man eine Oszillation, welche im Wesent-
lichen der Rabi Oszillation entspricht und mit
den Zerfallsraten des Ubergangs gedampft ist.
Fiir kurze Zeiten erwartet man also ein antibun-
ching, dazwischen gibt es Bereiche positiver Kor-
relation. Die Anstiegszeit hier ist direkt ein Maf
dafiir, wie lange das Atom braucht, um wieder in
den angeregten Zustand iiberzugehen und héangt
deshalb von der Stirke des Ubergangs sowie von
der Laserintensitat ab.

6.2.5 Experimenteller Nachweis

Bei einem experimentellen Nachweis dieses Ef-
fektes besteht das grosste Problem darin, dass
mit einzelnen Atomen gearbeitet werden muss,
da sonst das Antibunching durch statistische
Mittelung verwischt wird.
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Abbildung 6.12: Experimenteller Aufbau zum
Nachweis des Antibunchings in
der Resonanzfluoreszenz einzel-
ner Atome.

Dies gelang zum ersten mal der Gruppe von
Mandel an der Universitat Rochester (H.J. Kim-

ble, M. Dagenais, and L. Mandel, "Photon Anti-
bunching in resonance fluorescence’, Phys. Rev.
Lett. 39, 691-695 (1977).). Sie benutzten fiir ih-
re Messung einen Atomstrahl mit sehr geringer
Intensitdt. Dadurch wurde es moglich, Messun-
gen durchzufiithren, bei denen nur sehr wenige,
im Schnitt weniger als ein Atom, gleichzeitig
mit dem Laserstrahl in Wechselwirkung trat. Die
Fluoreszenzphotonen wurden gesammelt und auf
zwei Detektoren geschickt. Die Elektronik diente
dann dazu, eine Statistik der zeitlichen Absténde
zu erstellen.
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Abbildung 6.13: Experimentelle Photonen-
Korrelationsfunktion.

In den experimentellen Resultaten sieht man
deutlich das nichtklassische Verhalten fiir kurze
Zeiten, also das antibunching. Fiir grossere Zei-
ten sollte die Korrelationsfunktion ja gegen einen
konstanten Wert streben, wihrend die experi-
mentellen Daten deutlich abfallen. Hierbei han-
delt es sich um ein experimentelles Problem: die
Atome sind verlassen den Laserstrahl grofsten-
teils innerhalb einer Zeitspanne von weniger als
100 nsec und tragen deshalb nicht mehr zur Fluo-
reszenz bei. Ein weiteres Problem ist die Zahl der
Atome, welche sich zu einem bestimmten Zeit-
punkt. In einem Atomstrahl ist diese Zahl nicht
konstant, sondern folgt einer Poisson Statistik.
Dies fiihrt zu einem teilweisen Auswaschen des
Signals.
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6.2.6 Antibunching an gespeicherten
Ionen

Beide Probleme, die statistische Verteilung der
Anzahl Atome im Laserstrahl, wie auch die endli-
che Verweildauer, kénnen umgangen werden, in-
dem nicht mit einem Atomstrahl experimentiert
wird, sondern mit einzelnen ionisierten Atomen,
welche z.B. in einer Paul Falle aufbewahrt wer-
den. Dadurch kann man erreichen, dass genau 1
Ion fiir eine praktisch unbegrenzte Zeit zur Ver-
fligung steht. Die Messungen kénnen so mit sehr
viel hoherer Préazision durchgefithrt werden.
o] J e
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Abbildung 6.14: Antibunching eines gepseicher-
ten lons.

Messungen dieses Effekts wurden u.a. am MPI
fir Quantenoptik in Garching bei Miinchen
durchgefiihrt. Fiir dieses Experiment wurde ein
einzelnes Barium Atom in einer elektromagne-
tischen Falle eingefangen und mit einem Laser-
strahl angeregt. Die spontan emittierten Pho-
tonen wurden gemessen und ihre Korrelations-
funktion gemessen. Die Kurven zeigen die Korre-
lationsfunktion fiir eine Reihe unterschiedlicher
Laserintensitdten. Man sieht deutlich das anti-
bunching, also die geringe Wahrscheinlichkeit,
dass zwei Photonen kurz hintereinander emit-
tiert werden. Auch sonst stimmen die experimen-
tellen Kurven sehr gut mit den gerechneten iiber-
ein.

Fiir zunehmende Laser-Intensitidten wird das
Antibunching-Loch enger. Dies ist ebenfalls in-
tuitiv leicht verstdndlich, da es ja dann nach
der Emission weniger Zeit braucht, bis das Atom
sich wieder im angeregten Zustand befindet und
erneut emittieren kann. Mit dem gleichen ex-
perimentellen Aufbau konnte auch gezeigt wer-
den, dass die Fluoreszenz sub-Poissonstatistik
aufweist. Diese Eigenschaft tritt zwar haufig auf,
wenn antibunching vorliegt, ist aber prinzipi-
ell unabhéngig davon (R. Short und L. Mandel,
Phys. Rev. Lett. 51, 384 (1983).).

6.2.7 Einzelmolekiile in Festkorpern
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Abbildung 6.15: Antibunching in der Fluopre-
zenz von Pentacen.

Dieses Phénomen des anti-bunching tritt nicht
nur bei Atomen auf, welche sich im Vakuum be-
finden, sondern genauso bei Molekiilen in einem
Festkorper (T. Basche, W.E. Moerner, M. Orrit,
and H. Talon, "Photon Antibunching in the Fluo-
rescence of a Single Dye Molecule Trapped in a
Solid’, Phys. Rev. Lett. 69, 1516-1519 (1992).).
Die Messungen wurden an Pentacen durchge-
fiihrt, einem aromatischen Molekiil, welches eine
sehr gute Fluoreszenzausbeute zeigt und damit
leicht nachgewiesen werden kann. Das Pentacen-
Molekiil wurde in eine Matrix aus p-Terphenyl
eingebaut, welches einen guten Kristall liefert,
der durch die Fremdmolekiile nur wenig gestort
wird. Man beobachtet das gleiche Verhalten wie
bei den gespeicherten Ionen.

Anstelle von einzelnen Atomen, Ionen oder Mo-
lekiilen kann man solche Experimente auch mit
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“kiinstlichen Atomen” durchfiithren. So bezeich-
net man Quantenpunkte, also Halbleiterkristalle
von wenigen nm Grofse.

PL von CdSe/ ZnS quantenpunkten

CdSe/ZnS cluster

Einzelner CdSe/ZnS
Quantenpunkt

Mgty

Pulsabstand

Zihlrate

Michler et al, Nature 406, 968 (2006).

Abbildung 6.16: Lumineszenzbild (links) und
Korrelationsmessung  (rechts)
an CdSe Cluster (oben), resp.
an einem einzelnen Quanten-
punkt.

Im Falle eines Clusters kénnen viele Anregungen
gleichzeitig erzeugt werden. In einem Quanten-
punkt jedoch ist nur Platz flir eine Anregung.
Hier findet man deshalb eine klare Signatur von
antibunching.

6.2.8 Der Ubergang zu vielen Zentren

Diese Experimente zeigen, dass Antibunching ein
wesentlicher Bestandteil der Fluoreszenz von ein-
zelnen Atomen oder Molekiilen ist. Im Falle einer
Fluoreszenzlampe, deren Licht ebenfalls durch
Fluoreszenz entsteht, findet man jedoch ein klas-
sisches Bunching. Der Grund dafiir liegt nun
nicht bei irgendwelchen Unterschieden im Pro-
zess selber, sondern darin, dass Fluoreszenzlam-
pen nicht nur aus einem Atom bestehen, sondern
aus einer sehr groften Zahl. Wie dadurch der an-
tibunching Effekt verschwindet wurde sehr schon
von Walther und Mitarbeitern gezeigt indem sie
Messungen an einer kleinen Zahl von gespeicher-
ten Ionen vornahmen. Je grofer die Anzahl der
Ionen (Atome, Molekiile), die zum Signal beitra-
gen, desto geringer ist der Einfluss der Emission
eines einzelnen Photons auf die Besetzungswahr-
scheinlichkeit. Im Grenzfall vieler Teilchen wird
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Abbildung 6.17: Abhéngigkeit des Anitbunching
Verhaltens von der Zahl der Io-
nen.

sie nicht mehr beeinflusst. Die einzelnen Photo-
nen werden von verschiedenen Teilchen erzeugt.
Sie sind damit unabhéngig voneinander und man
erhéilt eine Poisson-Statistik.

6.3 Experimente mit einzelnen
Photonen

6.3.1 Motivation und Grundlagen

Die quantenmechanische Natur des Lichtes wird
natiirlich dann besonders deutlich, wenn das Feld
von genau einem Photon besetzt ist. Um Ex-
perimente mit einzelnen Photonen durchfiihren
zu konnen, kann man aber nicht einfach eine ge-
wohnliche Lichtquelle verwenden, und diese ge-
niigend abschwéchen, da durch das ’bunching’,
also die Tendenz der Photonen, in Gruppen auf-
zutreten, die Wahrscheinlichkeit fiir das gleich-
zeitige Eintreffen mehrerer Photonen zu grofs
wird. Mit chaotischem Licht erhédlt man deshalb
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in einem solchen Experiment nie ein Verhalten,
das klassisch nicht erklarbar wére.

P()

1 N

Photonen als Teilchen

. @ Experiment

2-Photonenquelle |

Trigger

Abbildung 6.18: Experimente mit einzelnen

Photonen

Es ist jedoch moglich, einzelne Photonen zu er-
zeugen auf eine Weise, dass man genau weiss,
wann sich ein (und nur eines!) Photon im Expe-
riment befindet. Dazu verwendet man eine Licht-
quelle, welche Photonen in Paaren erzeugt, wel-
che unter einem gegebenen Winkel auseinander-
fliegen. Wenn eines dieser Photonen beobach-
tet wird weiff man, dass sich in diesem Moment
das andere Photon in der Messapparatur befin-
det. Es gibt verschiedene Lichtquellen, welche
diese Forderung erfiillen. Eine Gruppe vom In-
stitut d’Optique in Orsay hat dafiir eine soge-
nannte atomare Kaskade benutzt (P. Grangier,
G. Roger, and A. Aspect, Europhys. Lett. 1,
173 (1986).). Die zweite Gruppe, von der Uni-
versitdt Rochester, benutzte parametrische Fluo-
reszenz in einem optisch nichtlinearen Kristall
(C.K. Hong and L. Mandel, Phys. Rev. Lett. 56,
58 (1986).).

Einzelphotonen koénnen z.B. verwendet werden
um die Frage zu untersuchen ob Licht Wellen-
oder Teilchencharakter hat.

Schickt man das einzelne Photon auf einen ge-
wohnlichen Strahlteiler, so kann es natiirlich nur
einmal detektiert werden. Man erwartet deshalb
bei einem solchen Aufbau eine perfekte Antikor-
relation der beiden Detektoren, und das findet
man auch experimentell. Dieses Experiment "be-
legt” somit den Teilchencharakter eines Photons:

Korrelator
=> exakte anti-Korrelation T
Fon
—8 7

2-Photonenquelle

Trigger

Abbildung 6.19: Exakte anti-Korrelation an ei-
nem Strahlteiler: Photonen sind
nicht-teilbare Teilchen!

es “entscheidet” am Strahlteiler ob es transmit-
tiert oder reflektiert wird.

Mit einem fast identischen Aufbau kann man
aber auch den Wellencharakter einzelner Photo-
nen nachweisen.

@ exakte anti-Korrelation,

o Interferenzmuster

2-Photonenquelle

Abbildung 6.20: Mach-Zehnder Interferome-
ter mit Korrelationsmessung:
Photonen sind Teilchen und
Welle!

Mit einem zweiten Strahlteiler und zwei Spie-
geln entsteht ein Interferometer. Durch Variati-
on des optischen Weges in einem der beiden Ar-
me kann man auf dem Detektor ein Interferenz-
muster erzeugen, welches nur zustande kommen
kann, wenn das Photon durch beide Arme des
Interferometers lauft. Ein einzelnes Photon hat
somit auch einen Wellencharakter. Diese beiden
Experimente lassen sich deshalb weder mit einem
reinen Wellenbild, noch mit einem reinen Kor-
puskelbild interpretieren: am ersten Strahlteiler
geht das Photon offenbar in beide Richtungen
gleichzeitig, am zweiten entscheidet es sich fiir
eine der beiden Moglichkeiten.
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6.3.2 Erzeugung von Fock-Zustinden

Zusténde mit einzelnen Photonen kénnen verall-
gemeinert werden zu Zahlzusténden, welche auch
als Fock-Zusténde bezeichnet werden. Prinzipiell
konnen diese auf die gleiche Weise wie die Ein-
zelphotonenzustande erzeugt werden. Allerdings
ist die zeitliche Statistik nicht vorhersagbar.

rauscharme
Stromgquelle

L.aser

Diode ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
(W)
.

Zeit
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Abbildung 6.21: Sub-Poisson Licht aus einem
Halbleiterlaser.

Wahrscheinlich die einfachste Methode, um Licht
mit sub-Poisson Statistik zu erzeugen besteht
darin, zunéchst einen elektrischen Strom mit
sub-Poisson Statistik zu erzeugen. Mit einem
perfekten Halbleiterlaser (Quantenausbeute =
100%) konnte die entsprechende Elektronenstati-
stik direkt auf die Photonenstatistik {ibertragen
werden. Heute sind Ausbeuten in der Grofien-
ordnung von 60-80% erreichbar, so dass ein we-
sentlicher Teil der Statistik iibertragen werden
kann.

Der Umweg iiber die Erzeugung eines rauschar-
men Stroms lohnt sich deshalb, weil ein Strom
mit sub-Poisson Statistik sehr viel leichter zu
erzeugen ist, als ein entsprechender Lichtstrahl.
Der Grund hangt damit zusammen, dass Elek-
tronen Fermionen sind und deshalb einer ande-
ren Statistik unterliegen, als Photonen. Die Auf-
teilung eines Lichtstrahls mit sub-Poisson Stati-
stik an einem Strahlteiler, z.B., erhoht die relati-
ven Fluktuationen in Richtung Poisson-Statistik,
wahrend die Aufteilung eines Stroms am Knoten
eines elektrischen Netzwerkes das Rauschen auch

relativ verringert. Aufferdem ist es heute mog-
lich, mit Einzelelektron-Gattern einzelne Elek-
tronen zu transportieren und so eine beliebige
Statistik zu erzielen, wie z.B. Elektronen in kon-
stanten Absténden.

Literatur: A. Imamoglu and Y. Yamamoto,
"Turnstile device for heralded single photons:
Coulomb blockade of electron and hole tunne-
ling in quantum confined p-i-n heterojunctions’,
Phys. Rev. Lett. 72, 210-213 (1994); J. Kim, O.
Benson, H. Kan, and Y. Yamamoto, ’A single-
photon turnstile device’, Nature 397, 500-503
(1999).

6.3.3 Das Einstein-Podolsky-Rosen
Paradox

Nichtklassische Korrelationen spielen eine wich-
tige Rolle in einem der berithmtesten Paradoxa
der Quantenmechanik. Es wurde zuerst von Ein-
stein, Podolsky und Rosen aus dem Jahre 1935
(A. Einstein, B. Podolsky, and N. Rosen, 'Can
quantum mechanical description of physical rea-
lity be considered complete 7°, Phys. Rev. 47, 777
(1935).). Darin konstruierten sie ein Gedanken-
experiment, welches zeigen sollte, dass die Quan-
tenmechanik keine vollstdndige Theorie sei. Die-
ser Einwand konnte die weitere Entwicklung der
Quantenmechanik zwar nicht aufhalten, aber er
wirkte doch sehr beunruhigend und inspirierte
viele Versuche, diese Unvollstandigkeit zu korri-
gieren, indem sogenannte verborgene Variablen
eingefiihrt wurden.

John Bell gelang es, den Widerspruch zwischen
den Voraussagen der Quantenmechanik und ei-
ner sehr allgemeinen Gruppe von klassischen
Theorien in eine Ungleichung zu fassen und da-
mit eine mathematische Grundlage fiir experi-
mentelle Tests zu schaffen. Die Anforderungen,
welche er an die klassischen Theorien stelle waren
lediglich dass sie lokal im Sinne der Relativitéts-
theorie sein sollten, sowie "realistisch” im Sinne
von EPR, d.h. dass physikalische Eigenschaften
wie z.B. die Orientierung eines Spins unabhéngig
von der Messapparatur definiert sein sollten. Aus
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diesen sehr allgemeinen Anforderungen konnte
er zeigen, dass verborgene Variablen nicht be-
liebige Messresultate erklaren kénnen, sondern
dass alle Theorien, welche als realistisch und lo-
kal bezeichnet werden konnen, nur Messresulta-
te innerhalb bestimmter Schranken erkldaren kon-
nen. Diese Schranken werden durch Ungleichun-
gen spezifiziert, welche allgemein als Bell “sche
Ungleichungen bezeichnet werden.

— —

+1 A B +1
1 Die Quelle S emittiert

Photonenpaare in
einem Singlet Zustand

Abbildung 6.22: Gedankenexperiment von Ein-
stein, Podolsky und Rosen.

Ubertragt man das Gedankenexperiment von
EPR auf ein Paar von korrelierten Photonen so
eignet sich besonders ein antikorreliertes Paar in
einem Singlet-Zustand. Hier sind die einzelnen
Spins nicht definiert, die Messung eines Spins
legt jedoch sofort den anderen Spin fest. Fiihrt
man gleichzeitig an beiden Photonen Messun-
gen der Spin-Orientierung durch indem man sie
durch einen Polarisator schickt, so erwartet man
offensichtlich dass die Koinzidenzrate als Funkti-
on der unterschiedlichen Orientierung der beiden
Polarisatoren mit

Rla—p) 1
- Z[l + cos(2(a — 3))]

variiert: sie ist maximal bei paralleler Stellung
und verschwindet bei gekreuzten Polarisatoren.
Ry ist die Koinzidenzrate ohne Polarisatoren.

6.3.4 Verletzung der Bell “sche
Ungleichungen fiir
Photonenpaare

Aus dem Bell “schen Ungleichungen ergibt sich,
dass z.B. fiir

|R(22.5°) — R(67.5%)] <

FN

Quantenmechanisch findet man
|R(22.5°) — R(67.5°)|

1 1 1
= 4 ——(1——=)] = 2= = 0.354 > 0.25,
TR R

also einen klaren Widerspruch. Ob die Natur den
Gesetzen der Quantenmechanik gehorcht oder
lokal und realistisch ist muss experimentell un-
tersucht werden.
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Abbildung 6.23: Ergebnis
Aspects.

der

Experimente

Verschiedene solche Tests wurden durchgefiihrt,
die meisten in enger Anlehnung an das urspriing-
liche Gedankenexperiment. Es wurden optische
Photonen, y-Quanten, aber auch Protonen ver-
wendet. Eines dieser Experimente wurde vor et-
wa 1981 Jahren von einer Gruppe der Université
Paris-Sud mit einem experimentellen Aufbaus
durchgefiihrt, welcher auf dem gleichen Prinzip
basiert wie die vorhin besprochenen Einphoto-
nenexperimente. Die 2-Photonenquelle emittier-
te in diesem Fall Photonen in einem Singletzu-
stand, sodass eine Korrelation zwischen den Pho-
tonenspins bestand. Die beiden Photonen wur-
den durch zwei Polarisatoren geschickt. Dahin-
ter wurden die Zahlraten als Funktion der Ori-
entierung dieser Polarisatoren gemessen. Quan-
tenmechanisch erwarte man einen sinusférmigen
Verlauf der Koinzidenz-Zahlrate als Funktion des
relativen Drehwinkels zwischen den beiden Pola-
risatoren. Eine solche Abhéngigkeit von der re-
lativen Orientierung verletzt die Bell “schen Un-
gleichungen und schlieftt damit eine Erklarung
aufgrund lokaler realistischer Theorien aus.

Die experimentellen Resultate, welche hier skiz-
ziert sind, waren in ausgezeichneter Ubereinstim-
mung mit den quantenmechanischen Voraussa-
gen und verletzten die Bell-Ungleichung um vie-
le Standardabweichungen. Ahnlich Messungen
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wurden inzwischen von vielen anderen Gruppen
wiederholt. Insgesamt konnten diese Experimen-
te klar belegen, dass die Quantenmechanik kor-
rekt ist und dass die beobachteten Phénomene
nicht mit lokalen, realistischen Theorien iiberein-
stimmen koénnen.

6.4 Gequetschtes Licht

6.4.1 Unscharfe von Feldamplituden

Betrachtet man die Darstellung von Erzeugungs-
und Vernichtungsoperator in der Basis der Zahl-
zustande

aln) = /nln - 1),
alln) = Vn+1n+1),

so sieht man, dass diese beiden Operatoren nicht
miteinander vertauschen:

aalln) = (n+1)n),
alaln) =nln),
d.h.

[a,al]=1.

Daraus folgt auch, dass die Feldamplituden nicht
miteinander vertauschen,

[Eq, Es] #0.

Allgemein findet man dass die Heisenberg“sche
Unschérfenrelation fiir zwei Quadraturamplitu-
den einer einzelnen Mode lautet

VBB (AEG)) > ;esing.

Hier stellt ¢ die Phase des Feldoperators dar und
€. das Feld eines Photons. Fiir einen kohérenten
Zustand ist die Unschérfe unabhéngig von der
Phase. Da es sich um einen Zustand minimaler
Unschérfe handelt, gilt somit

(AEZ(@))eon = 76

Kohirenter Zustand Gequetschter Zustand

symmetrischer Zustand asymmetrischer Zustand

minimaler Unschiirfe minimaler Unschirfe
AE-=AEq AE.. < AEg

fur

Abbildung 6.24: Unsicherheit kohé&renten
und gequetschten Zustand.

Dies stellt den so genannten "standard quantum
limit” dar, also die Grenze fiir die Genauigkeit,
mit der eine elektrische Feldkomponente gemes-
sen werden kann.

Die Unschérfe muss jedoch nicht symmetrisch
verteilt sein. Zustdnde mit asymmetrisch ver-
teilter Unschérfe haben den Namen "gequetsch-
te Zustande” (engl.: "squeezed states”) erhalten:
die Unschérfe wird in eine Richtung reduziert,
in die andere Richtung vergrofsert. Thre Eigen-
schaft kann am besten durch einen graphischen
Vergleich mit einem koharenten Zustand cha-
rakterisiert werden. In Abbildung ist auf
der linken Seite ein kohérenter Zustand darge-
stellt. Wie bereits erwahnt, ist dies der Zustand,
der einer klassischen Welle am néchsten kommt.
Diese Scheibe soll wiederum die Unschérfe des
Zustandes andeuten; ihre Flache ist durch die
Heisenberg-Beziehung bestimmt. Ein Beispiel fiir
einen gequetschten Zustand, welcher ebenfalls
die Heisenberg-Bezichung erfiillt, ist rechts dar-
gestellt: in diesem Fall wurde die Unschérfe der
cos-Komponente auf Kosten der sin Komponente
verkleinert oder zusammengequetscht.

In kohéarenten Zustanden sind die Photonen sta-
tistisch nicht korreliert. Wenn die Unschérfe in
einer Richtung kleiner ist als bei einem kohé&ren-
ten Zustand, konnen diese Felder also nicht mehr
aus unabhéingigen Photonen bestehen. Squee-
zing entsteht deshalb aus Korrelationen zwischen
Photonen-Paaren.
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Abbildung 6.25: Eine Auswahl nichtklassischer
Zusténde.

Licht kann auf unterschiedliche Weise gequetscht
werden, wobei die entsprechenden Rauscheigen-
schaften fiir unterschiedliche Experimente niitz-
lich sein konnen. Zustdnde mit reduziertem Rau-
schen einer Quadraturamplitude sind z.B. inter-
essant fiir kohérente optische Kommunikation.
Eine andere Moglichkeit ist reduziertes Phasen-
rauschen. Solche Zustédnde sind z.B. fiir interfe-
rometrische Messungen interessant.

Zahlzustande (Fockzusténde) sind Zusténde mit
reduzierten Intensitédtsfluktuationen. Dafiir ist
die Phase dieser Zusténde vollig unbestimmt.
Solche Zustdnde eignen sich z.B. fiir hoch-
empfindliche Absorptionsmessungen, da hier die
Phase nicht relevant ist und sie durch das Schro-
trauschen begrenzt sein konnen, welches in Fock-
zustanden eliminiert wird.

6.4.2 Erzeugung

Die Erzeugung von gequetschtem Licht ist in der
Theorie relativ einfach. Man benutzt dafiir einen
‘squeezing’ Operator.

Dieser hat im einfachsten Fall die Form

67"(1277“*@“2 7
d.h. er enthalt die zweite Potenz des Erzeugungs-
und Vernichtungsoperators. Photonen werden
somit in Paaren erzeugt, resp. vernichtet. Der
Squeezing-Parameter r misst den Grad des
squeezing.

Fiir das Experiment bedeutet dies, dass man
nichtlineare optische Prozesse verwenden muss,

Theorie: Quetschen des Vakuumzustandes

[ expira? - = at2} T

N
O — .
| |

Abbildung 6.26: Quetschen des Vakuumzustan-
des.

um das Licht zu ’quetschen’. Dazu braucht man
natiirlich ein entsprechendes Medium. In den bis-
her realisierten Experimenten benutzte man da-
zu entweder nichtlineare dielektrische Kristalle,
oder aber resonante atomare Medien. Prinzipiell
kann aber bei praktisch jedem nichtlinear opti-
schen Prozess "squeezing” entstehen. Man kann
deshalb davon ausgehen, dass gequetschtes Licht
in vielen Féllen entsteht ohne dass die Erzeuger
es bemerken. In vielen Fallen wird es durch klas-
sische Fluktuationen iiberdeckt.

Experiment: Nichtlineare Optik
z. B. Intensititsabhingige Phasenverschiebung

 E@®

Eg hohe Intensitiit

\ => grosse Phase

\e B0

Ec

Abbildung 6.27: Quetschen  als
Transformation.

nichtlineare

Ein moglicher Weg zu gequetschtem Licht, der
besonders anschaulich erklart werden kann, be-
ruht auf dem optischen Kerr Effekt, einer inten-
sitatsabhéangigen Phasenverschiebung. Man geht
von einem kohérenten Zustand aus, hier im Bild
als runde Scheibe dargestellt. Lauft dieses Licht
durch ein Kerr Medium, so erfihrt es je nach
Intensitét eine unterschiedlich grofse Phasenver-
schiebung - in diesem Diagramm also eine Dre-
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hung um den Ursprung des Koordinatensystems.
Diejenigen Teile dieser Scheibe, welche hohen In-
tensitdten entsprechen, also die &ufleren Teile,
erfahren dabei die grofsere Phasenverschiebung,
werden also in dieser Darstellung weiter gedreht
als der Teil ndher beim Ursprung des Koordi-
natensystems. Auf diese Weise erhélt man einen
Zustand erzeugt, der in einer Richtung eine klei-
nere Unschéarfe aufweist, als der kohérente Zu-
stand.

Die Flache dieser Kreisscheibe, also die gesamte
Unschérfe des Zustandes ist unabhéngig von der
Entfernung vom Ursprung. Squeezing kann al-
so bei allen Intensititen auftreten, was natiirlich
eine wesentlich Voraussetzung fiir die Erzeugung
von gequetschten Zusténden tiber nichtlinear op-
tische Prozesse darstellt.

6.4.3 Parametrischer Oszillator

Der am hé&ufigsten benutzte Prozess, um ge-
quetschtes Licht herzustellen, benutzt einen pa-
rametrischen Oszillator.

- 20 » mechanisch Optisch
®
NLO |
2m
I
—
o
o

Abbildung 6.28: Parametrischer Oszillator

Den parametrischen Oszillator kann man auch
mechanisch realisieren. Das entsprechende Mo-
dell besteht im Wesentlichen aus einem gew6hn-
lichen Pendel, dessen Pendelldnge periodisch ver-
kiirzt und verlangert werden kann. Wie einem ge-
wohnlichen Pendel kann man auch diesem Pen-
del resonant Energie zufiithren. In diesem Fall
geschieht die, indem man die Pendellinge pe-
riodisch dndert. Die Resonanzbedingung ist da-
bei anders als bei einer direkten Anregung: man

muss die Pendellinge mit der doppelten Pen-
delfrequenz modulieren. Es gibt aufserdem noch
einen wesentlichen Unterschied: wenn das Pen-
del zu Beginn nicht ausgelenkt ist, so kann es
auch keine Energie aufnehmen. Das parametri-
sche Pendel wird nur angeregt wenn es bereits
ausgelenkt ist. Dies ist ein Hinweis darauf, dass
die Dynamik dieses Pendels nichtlinear ist; pa-
rametrische Prozesse erfiillen deshalb eine Vor-
aussetzung fiir die Erzeugung von gequetschtem
Licht.

Das optische Analogon dieses mechanischen Mo-
dells besteht aus zwei gekoppelten Moden des
Strahlungsfeldes, wobei die Frequenz der einen
Mode doppelt so grofs ist wie die der anderen.
Durch die Kopplung, welche iiber ein optisch
nichtlineares Medium geschieht, ist es moglich,
z.B. ein blaues Photon in zwei rote Photonen mit
der halben Energie umzuwandeln. Auch der um-
gekehrte Prozess ist moglich, nédmlich die Um-
wandlung von zwei roten Photonen in ein blaues
mit der doppelten Energie.

Fiir den Zweck dieser Betrachtungen spielt es
keine Rolle, wie diese Prozesse im Detail ablau-
fen. Wesentlich ist praktisch nur, dass es sich
um nichtlineare Prozesse handelt. Lineare opti-
sche Prozesse filhren ndmlich kohdrente optische
Zustdnde in andere kohérente Zusténde {iiber.
Nichtlineare Prozesse, hingegen, konnen zu einer
Verzerrung der Form des Zustandes fithren und
damit squeezing ermoglichen.

6.4.4 Messung

Mindestens so schwierig wie die Erzeugung von
gequetschtem Licht ist dessen Nachweis.

B LLLLLL
—-

Zeit t
Abbildung 6.29: Photonenkorrelation: Antibun-
ching.

C

Am einfachsten ist dies, wenn der Zustand in
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Richtung der koh#renten Anregung gequetscht
ist, wie in diesem Beispiel dargestellt. Offen-
sichtlich ist in diesem Fall die Intensitit ’ge-
quetscht’. Dies kann man in einem Photonen-
Korrelationsexperiment nachweisen, da ein sol-
cher Zustand eine sub-Poisson Statistik ergibt:
die Photonen zeigen "antibunching", d.h. sie
kommen in regelméafigeren Absténden an, als bei
einer klassischen Welle moglich wiére.

3
Vel

Abbildung 6.30: Tomogrpahie einea gequetsch-
ten Zustandes.

Bei einer allgemeinen Orientierung des ge-
quetschten Zustandes wird die Photonenstatistik
aber eher super-Poisson sein. Die gemessene Un-
schérfe der Photonenzahl dn kann als Interferenz
der Amplitudenunschérfe § F mit der kohérenten
Anregung I verstanden werden:

on =|EdE|,

d.h. als Projektion auf die Richtung der kohéren-
ten Anregung.

Um hier die gequetschte Unschéirfe zu sehen,
muss man eine phasenempfindliche Messmetho-
de anwenden: Der Zustand wird auf eine andere
Achse projiziert als auf die Richtung der Anre-

gung.

6.4.5 Heterodyn-Detektion

Dies ist moglich mit Hilfe eines sogenannten He-
terodyn Nachweises. Dabei wird dem zu messen-
den Signal ein starkes zusétzliches Feld {iberla-
gert, der sogenannte Lokaloszillator:

E = Esig + Elo'

Das Signal ist proportional zur Intensitdt und
damit zu

’EP = ’Esig + Elo‘2

= |Esig|® + 2Re{ Esig Ef, } + | Epo|* -

Der mittlere Term hangt von der relativen Phase
von Signal- und LO-Feld ab:

2R6{E8i9El*o} = 2‘EsigHE1l0| COS(¢sig - (blo) .

In den meisten Fillen verwendet man fiir den Lo-
kaloszillator eine andere Frequenz als fiir das Si-
gnal. Damit wird der zweite Term zeitabhangig:
er oszilliert mit der Differenzfrequenz zwischen
den beiden Feldern. Dadurch kann er leicht von
den beiden anderen Termen abegetrennt werden,
welche zeitunabhéngig sind.

Betrachtet man dieses Heterodynsignal als ei-
gentliche Messgrofe, so sieht man, dass es pro-
portional zur Feldstarke des Lokalsoszillators ist.
Uber die Phase ¢, kann ausgewiihlt werden, wel-
che Komponente des Signals beobachtet wird: es
erfolgt eine Projektion auf die Richtung des Lo-
kaloszillators. Je nach Wahl der Phase kann man
also die minimalen oder maximalen Fluktuatio-
nen messen.

Werden Signal und Lokaloszillator auf einem
50/50 Strahlteiler iiberlagert, so erhdlt man in
den beiden Ausgingen zwei Uberlagerungen, de-
ren relative Phasen sich um 180 Grad unterschei-
den. Damit besitzt der Interferenzterm auf den
beiden Detektoren ein unterschiedliches Vorzei-
chen, wahrend die Terme, die nur von einem
Strahl stammen, gleiches Vorzeichen besitzen.
Eine Differenzmessung ergibt somit ein Signal,
das nur den Interferenzterm (=Heterodyn Term)
enthalt.
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Lokaloszillator
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Abbildung 6.31: Heterodyn Nachweis eines ge-
quetschten Zustandes mit allge-
meiner Phase.

Zuséatzlich zum kohérenten Signal misst man
auch Rauschen. Klassisches Rauschen des Loka-
loszillators ist auf beiden Detektoren identisch
und wird deshalb bei der Differenzbildung eli-
miniert. Das Schrotrauschen des Lokaloszillators
ist hingegen auf den beiden Detektoren antikor-
reliert, da die Photonen nur auf dem einen oder
anderen Detektor eintreffen konnen. Die Diffe-
renzbildung addiert deshalb die beiden Beitrége.
Die Messung mit einem Strahlteiler und einem
Differenzdetektor ermoglicht deshalb im Allge-
meinen eine Messung des Schrotrauschens.

Die Uberlagerung des gequetschten Signalstrahls
iiber den Lokaloszillator &ndert die Rauscheigen-
schaften:

((An)?) = dlaLP(AE@)]).
Hier stellt |az| die Amplitude des Lokaloszil-
lators dar und AE(¢) die Fluktuation des Si-

gnalstrahls in der durch die Phase ¢ bestimmten
Richtung.

Ist der Signalstrahl der Vakuumzustand (d.h.
kein Licht) oder ein anderer kohédrenter Zustand,
so ist

((An)?) = ar e

Hier stellt €2 die Feldamplitude der Grundzu-
standsschwankungen dar.

Fallt statt dessen gequetschtes Licht auf den
Strahlteiler, so kann das Rauschen kleiner oder
grofer werden. Andert man die Phase des Lo-
kaloszillators, so kann man sédmtliche Quadratur-
komponenten des Signalfeldes messen.

LO-Phase

Abbildung 6.32: Rauschsignale als Funktion der
LO-Phase.

Die konstante Spur (II) zeigt das Rauschen oh-
ne Signalfeld, die Spur (I) das Rauschen mit Si-
gnalfeld als Funktion der Phase des lokalen Os-
zillators. Squeezing erkennt man hier ganz ein-
fach daran, dass das gemessene Rauschen bei ei-
ner geeigneten Phase kleiner ist als ohne Signal-
feld. Dies zeigt noch einmal deutlich die nicht-
klassische Natur des Lichtes: Klassisch addieren
sich die Rauschleistungen unabhéngiger Signa-
le immer; hier findet man aber eine niedrigere
Rauschleistung, wenn man das Signal einschal-
tet, als wenn es verschwindet. Quantenmecha-
nisch driickt man dies so aus, dass, wenn das
Signal hier nicht einfillt, dieser Eingang nicht
einfach leer ist im klassischen Sinn, sondern dass
in diesem Fall der Vakuumzustand hier einfallt
- und dieser hat selber ein Rauschen, namlich
aufgrund der Grundzustandsenergie des harmo-
nischen Oszillators.

6.4.6 Squeezing an Na

Die erste experimentelle Beobachtung eines ge-
quetschten Zustandes wurde von den Bell Labs
publiziert. Die Gruppe benutzte dazu Vierwel-
lenmischung an einem Natrium Atomstrahl. Um
die Effekte zu verstarken, wurde das Experiment
in einem optischen Resonator durchgefiihrt. Ein
starker Pumpstrahl dient dazu, das Medium in
einen nichtlinearen Bereich zu treiben, sodass
das squeezing auf dem zweiten, wesentlich schwé-
cheren Strahl erfolgen kann.
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Vierwellenmischung an einem Na-Atomstrahl

RE Shwher, LW, Hollberg, B. Yurke, J.C. Merty, and J.F. Vailey,
Fhys. Rev, Let. 35, 2400 (I1983).

Farbstoff-
laser

LO

@ Beobachteter Rauschpegel 7% unter Schrotrauschen
@ Entspricht 20% Squeezing

Abbildung 6.33: 4-Wellenmisch Experiment an
einem Na-Atomstrahl.

Durch die nichtlineare Wechselwirkung zwischen
den optischen Moden und den Na Atomen wer-
den zwei Photonen des Pumpstrahls in zwei Sei-
tenbandphotonen umgewandelt, d.h. in Photo-
nen, deren Energie gegeniiber dem Pumplicht
um einen Betrag Aw verschoben ist. Dadurch
entsteht also eine Korrelation zwischen diesen
Photonen, welche letztlich zum squeezing Effekt
flihrt.

Die Signalwelle wurde, wie oben gezeigt, in einen
Heterodyn-Detektor gebracht, welcher zur Ana-
lyse des Amplitudenrauschens benutzt wurde.
Als Lokaloszillator wurde ein Teilstrahl des glei-
chen Lasers verwendet. Die Gruppe mafs ei-
ne Reduktion des Rauschens unter die Schrot-
rauschgrenze um 7%. Daraus kann man, un-
ter Berticksichtigung der Detektorempfindlich-
keiten, auf das Squeezing zuriickrechnen und er-
hélt eine Zahl von rund 20%. Maximales Squee-
zing sollte fiir hohe Leistungen erreicht werden,
aber andererseits wird natiirlich der Nachweis bei
hohen Leistungen um so schwieriger.

6.4.7 Anwendung: Interferometrie

Die ersten experimentell demonstrierten Anwen-
dungen von gequetschtem Licht stammen zum
einen ebenfalls aus den Bell Labs, zum andern
aus Texas. Dass interferometrische Experimente
mit Hilfe von gequetschtem Licht héhere Emp-
findlichkeiten erreichen konnen, war seit lange-

starkes kohirentes Feld El‘llE findlichkeit

A =

squeezed

- Aq)SQL R

gequetschtes
Licht

E

>

Erreichte Emp-
findlichkeits-

verbesserung: 3dB

Abbildung 6.34: Interferometrie mit gequetsch-
tem Licht

rem bekannt und eine der stdrksten Motivatio-
nen fiir die Arbeiten auf diesem Gebiet. Der hier
gezeigte Aufbau entspricht im Wesentlichen ei-
nem Mach-Zehnder Interferometer, also einem
Gerat zur genauen Messung von Distanzunter-
schieden. Der Messtrahl wird an einem ersten
Strahlteiler aufgeteilt und die beiden Teilstrah-
len auf einem zweiten Strahlteiler wieder zu-
sammengefiithrt. Je nach Weglangenunterschied
fallt der Strahl hinter diesem Strahlteiler auf den
einen oder anderen Detektor. Wie beim gew6hn-
lichen Heterodyn-Nachweis ist das resultierende
Rauschen des Detektors durch das Quantenrau-
schen des schwachen Strahls beschrankt, welcher
am ersten Strahlteiler dem starken Messstrahl
iberlagert wird. In einem gewdohnlichen Mach-
Zehnder Interferometer befindet sich diese Mode
im Vakuumzustand, d.h. man erhélt im Idealfall
ein Schrotrausch-limitiertes Signal. Wenn man
statt dessen einen gequetschten Zustand einfal-
len lasst, erhdlt man ein Rauschen, das um den
Betrag V'R kleiner ist, wobei R das squeezing
parametrisiert. R = 1 entspricht einem kohé&ren-
ten Zustand, z.B. dem Vakuumzustand, R = 0
einem perfekt gequetschten Zustand.

Mit einem solchen Aufbau gelang es 1987 zwei
Gruppen, interferometrische Messungen unter-
halb der Schrotrauschgrenze durchzufiihren. Die
mittlere Spur stellt das Rauschen ohne ge-
quetschtes Licht dar, d.h. mit dem Vakuumzu-
stand am zweiten Eingang. Die beiden durch-
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Abbildung 6.35: Empfindlichkeitssteigerung in
der Interferometrie.

gezogenen Kurven entsprechen zwei Quadratu-
ramplituden des gequetschten Zustandes, wel-
che eine Erniedrigung, resp. Erhéhung des Rau-
schens zeigen. In diesem Beispiel wurden 2 dB, in
anderen Experimenten auch mehr Rauschunter-
driickung erreicht. Die erh6hte Rauschleistung
bei 400 kHz ist ein Storsignal, welches dadurch
zustande kommt, dass mit 400 kHz die Polarisa-
tion rotiert wird.

Andere interferometrische Messungen, welche
bereits an der Schrotrauschgrenze durchgefiihrt
werden und somit von solchen Experimenten
profitieren konnten, umfassen Lasergyroskope
oder phasenempfindliche Detektoren in der ko-
hérenten optischen Kommunikation. Ein wesent-
liches Problem bei solchen Experimenten ist im-
mer die Tatsache, dass gequetschte Zusténde
sehr empfindlich sind. Jegliche Art von Verlu-
sten, wie z.B. nicht 100% effiziente Detekto-
ren, vermindern das effektive Squeezing. Wenn
man einen perfekten Zahlzustand, also einen Zu-
stand mit wohldefinierter Photonenzahl und da-
mit verschwindenden Intensitétsschwankungen,
auf einen Detektor mit einer Quantenausbeute
von 50% misst, erhédlt man das gleiche Rauschen
wie bei einem kohérenten Zustand mit der glei-
chen mittleren Photonenzahl - d.h. dadurch ist
der gesamte squeezing-Effekt verschwunden.

6.4.8 Gravitationswellen

Eine der Anwendungen, welche moglicherweise
stark von gequetschtem Licht profitieren konn-
te ist der Nachweis von Gravitationswellen.
Die allgemeine Relativitdtstheorie erklart ja die
Schwerkraft als eine Verzerrung des Raumes. Be-
wegte Massen sollten deshalb zu zeitlich veran-
derlichen Verzerrungen fiihren, die sich aufser-
dem durch den Raum ausbreiten. Diese Gravi-
tationswellen sind bisher aber erst theoretisch
vorausgesagt worden; der experimentelle Nach-
weis ist sehr aufwendig, denn die theoretisch vor-
ausgesagten Langenénderungen sind sehr klein.
Diejenigen Prozesse, welche die grofiten Effekte
erzeugen sollten, sind astrophysikalische Vorgan-
ge, bei denen groffe Massen in kurzer Zeit grofie
Verédnderungen erfahren.

Gravitationswellen

-y

Verschmelzen von
Neutronensternen

2N\
N
Q)

Supernova

Abbildung 6.36: Entstehung von Gravitations-
wellen.

Zu den wichtigsten Beispielen gehoren das Ver-
schmelzen von zwei Neutronensternen oder die
Explosion einer Supernova. Im ersten Fall wiir-
den sich die beiden Neutronensterne zunéchst
um ihren gemeinsamen Schwerpunkt drehen, wo-
bei sie durch Gezeiteneffekte unter dem Einfluss
ihrer gegenseitigen Anziehung stark verformt wa-
ren. Dabei wiirden also zwei sehr grofse, kompak-
te Massen rasche Bewegungen ausfithren und da-
durch Energie in der Form von Graviationswel-
len abstrahlen. Durch diesen Energieverlust wird
die Bahn immer enger, bis die beiden Sterne ver-
schmelzen.
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Bei einer Supernova werden natiirlich ebenfalls
sehr grofse Massen rasch bewegt und erzeugen
dadurch Gravitationswellen, welche wiederum
einen erheblichen Teil der freiwerdenden Energie
abfithren. Diese Gravitationswellen breiten sich
dann mit Lichtgeschwindigkeit aus, bis sie auf
die Erde treffen, wo wir sie nachweisen konnen.

6.4.9 Nachweis von Gravitationswellen

: 1
< PN
/\ Detektoren
/P ] existieren im Ban

\/ Garching 30m GEO (Hannover) 3 km
Glasgow 10m  LIGO (USA) 2x4 km
Tokio 10m VIRGO (Pisa) 3 km
Caltech 40m  Japan, Australien

Abbildung 6.37:

Die Gravitationswelle kann man sich dhnlich wie
eine elektromagnetische Welle vorstellen, wobei
der Raum in orthogonalen Richtungen gestreckt,
resp. verkiirzt wird. An einem fixen Ort sieht
man also periodische Verzerrungen, wobei die
Periode von der Art der Quelle abhéngt. Fiir die
erwahnten astrophysikalischen Quellen liegen die
erwarteten Perioden etwa in der Gegend einer
ms, was Wellenldngen von einigen hundert bis
einigen tausend km entspricht.

Um solche Wellen nachzuweisen, konnte man
prinzipiell den hier gezeigten Aufbau eines
Michelson Interferometers benutzen. Allerdings
muss man dafiir recht genau arbeiten, da man
bei den wahrscheinlichsten Prozessen mit rela-
tiven Lingeninderungen von 61/l ~ 10~2° rech-
net, welche auf einer Zeitskala von etwa 1 ms ab-
laufen. Die optimale Grofte des Resonators wiirde
einer halben Wellenlédnge entsprechen, also eini-
gen km.

Um die Gravitationswellen nachweisen zu kon-
nen, muss man in einem solchen Resonator Lén-

gendnderungen von der Grofe 1/100 des Durch-
messers eines Atomkerns nachweisen kénnen. Als
Vergleich kann man dies auf die Distanz Sonne-
Erde beziehen, die man auf einige Atomdurch-
messer genau bestimmen miisste.

Die Lénge der Interferometerarme wird {iber die
optische Phase gemessen, welche fiir "klassisches’
Licht mit einer Genauigkeit von ﬁ gemessen
werden kann (Y. Yamamoto and H.A. Haus,
"Preparation, measurement and information ca-
pacity of optical quantum states’, Rev. Mod.
Phys. 58, 1001-1020 (1986).). Je grofer die An-
zahl der Photonen, desto genauer kann also die
Armlinge bestimmt werden.

Heute stehen bereits mehrere Prototypen von
solchen Detektoren in Betrieb. Sie dienen im we-
sentlichen dazu, Erfahrungen zu sammeln und
die Technik auszutesten. Es sind aber auch schon
mehrere grofsere Systeme im Bau.

Ein Squeezing von 20% wiirde die Chance fiir ei-
ne erfolgreiche Messung um einen Faktor 3 erho-
hen. Inzwischen wurden auch schon hohere Wer-
te erreicht, welche bei einer Anwendung im Gra-
vitationswelleninterferometer die Nachweischan-
cen um rund eine Groéfenordnung erhéhen wiir-
den.

6.4.10 Weitere Anwendungen

Ein weiteres Beispiel, welches hohe Anforderun-
gen an die Messgenauigkeit stellt, ist die kohé&-
rente optische Kommunikation. Hier werden heu-
te schon hunderte von Milliarden bit pro Sekunde
iibermittelt, wobei Leistungen in der Grofenor-
dung von einem Milliwatt benutzt werden. Pro
Bit stehen also nur noch einige tausend Photonen
zur Verfiigung und das Schrotrauschen limitiert
deshalb bald die mogliche Messgenauigkeit, re-
sp. Bit-Fehler Rate. Prinzipiell kann man das Si-
gnal zu Rausch Verhéltnis verbessern indem man
hohere Leistungen, also grofere Photonenraten,
verwendet. Es diirfte aber klar sein, dass dies
nicht beliebig weit getrieben werden kann. Eine
Alternative besteht darin, nichtklassisches Licht
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zu verwenden, bei dem die erreichbar Messge-
nauigkeit nicht mehr durch das Schrotrauschen,
resp. durch die Poisson-Statistik beschréankt ist.

Als letzter Punkt sollte auch erwdhnt werden
dass anhand einiger Beispiele gezeigt wurde, dass
gequetschtes Licht empfindlichere Spektroskopie
erlaubt.

6.5 Rickwirkungsfreie
Messungen

6.5.1 Riickwirkung

Wiederholte Messung der Position eines Teilchens

Beugung
y.
]

am Loch
Position x

)

1. Messung der Position x mit

verschiebbarer Lochblende

2. Messung
der Position

" Die Position ist keine QND-Variable",
d.h. sie kann nicht wiederholt mit beliebig-
er Genauigkeit gemessen werden

Abbildung 6.38: Positionsmessung: eine Mes-
sung beeinflusst spétere Mes-

sungen.

Eine weitere Moglichkeit fiir Messungen unter-
halb der Schrotrauschgrenze héngt eng zusam-
men mit dem Konzept der sogenannten QND,
Quantum Nondemolition Detection oder, wie
man das vielleicht iibersetzen konnte, riickwir-
kungsfreie oder rickwirkungsarme Messungen.

Ich mo6chte das Konzept zunéchst anhand eines
mechanischen Beispiels erlautern. Betrachten wir
also ein Teilchen mit Position x und Impuls p.
Klassisch wie auch quantenmechanisch kann man
die Position des Teilchens - der Einfachheit hal-
ber in einer Dimension - im Prinzip beliebig ge-
nau messen, z.B. indem man es durch einen Spalt
passieren léasst. In dem Moment, wo das Teilchen

durch den Spalt tritt, wissen wir mit Bestimmt-
heit, dass es sich an der Stelle des Spaltes befin-
det.

Wenn diese Messung sehr genau ist, dann erhélt
aber der Impuls des Teilchens eine entsprechende
Unschérfe geméaf der Heisenberg Beziehung. 'Ge-
nau’ ist iibrigens in diesem Zusammenhang sehr
gut definiert: Es bedeutet, dass die Breite des
Spaltes vergleichbar sein muss mit der deBroglie
Wellenlénge des Teilchens. Zundchst stort uns
diese Unschérfe des Impulses nicht weiter - wir
wollten ja die Position des Teilchens messen, der
Impuls interessiert uns vorldufig nicht. Wenn wir
die Position aber ein weiteres mal messen wollen,
so finden wir anstelle der scharfen Position bei
der Position des Schlitzes ein Beugungsmuster,
das um so breiter ist, je schmaler der Schlitz bei
der ersten Messung war. Je genauer wir die Po-
sition des Teilchens bei der ersten Messung be-
stimmen, desto ungenauer werden die spateren
Messungen ausfallen. Es ist also prinzipiell nicht
moglich, die Position eines freien Teilchens wie-
derholt mit beliebiger Genauigkeit zu messen.

Dies ist nicht fiir alle Variablen der Fall. Im glei-
chen Beispiel eines freien Teilchens kann man
den Impuls wiederholt mit beliebiger Genauig-
keit messen. Dabei wird zwar jeweils die Ortsun-
schérfe sehr grofs, doch diese hat keinen Einfluss
auf spiatere Messungen des Impulses. Der Unter-
schied zwischen den beiden Variablen liegt im
Hamiltonoperator begriindet:

_ P

=5
Der Impuls (und somit seine Unschérfe) be-
stimmt die Entwicklung des Teilchens. Ein Ei-
genzustand des Impulses (wie er aus einer idealen
Messung resultiert) kommutiert mit dem Hamil-
tonoperator und ist deshalb zeitunabhéngig. Ein
Eigenzustand des Ortes (mit einer entsprechend
grofen Impuls-Unschérfe) hingegen kommutiert
nicht mit dem Hamiltonoperator und ist deshalb
zeitabhéngig. Eine weitere Messung gibt deshalb
ein anderes Resultat. Man driickt dies so aus,
dass der Impuls eines freien Teilchens eine QND-
Variable sei, nicht aber die Position. Allgemein
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bezeichnet man Operatoren als QND-Variablen
fiir ein bestimmtes System wenn ihre Messung
wiederholt mit beliebiger Genauigkeit durchge-
fiihrt werden kann.

6.5.2 Optische QND Messungen

Messung der Photonenzahl

O Licht )>.
L]

B Photonen werden bei der Messung vernichtet

Ziahler

Abbildung 6.39: Messung der optischen Leistung
(non QND).

Das gleiche Problem stellt sich auch in der Optik.
Wenn wir zum Beispiel die Photonenzahl, d.h.
die Intensitédt eines Laserstrahls messen wollen,
so geschieht das iiblicherweise indem man das
Licht auf einen Detektor fallen lasst, wo die Pho-
tonen in Elektronenimpulse umgewandelt wer-
den. Dieser Prozess kann mit sehr hoher Quan-
tenausbeute stattfinden und damit eine recht ge-
naue Messung der Photonenzahl, also der Inten-
sitat, ermoglichen. Er ist aber ein sehr destrukti-
ver Prozess: wir wissen jetzt, wie viele Photonen
vor der Messung vorhanden waren, aber eine wei-
tere Messung wiirde konsistent das Resultat Null
ergeben.

Kerr Medium
| n = nyg+NqI I

o=kl

© Riuckwirkungsfrei fiir Intensitit
© Phase wird gestort

Abbildung 6.40: QND Messung der Intensitét
iiber optischen Kerr Effekt.

Dies ist aber nicht zwingend der Fall. Es gibt
auch in der Optik bestimmte Variablen, die riick-
wirkungsfrei gemessen werden konnen, und dazu
gehoren die Amplituden optischer Felder oder ih-
re Intensitat.

Eine mogliche Messanordnung ist hier skizziert:
Man benutzt dazu ein sogenanntes Kerr Medi-
um. Dabei handelt es sich um ein Material, des-
sen Brechungsindex von der Intensitét des Lich-
tes abhéngt, n = n(I). Die Lichtintensitdt &n-
dert also den Brechungsindex, und dieser kann
mit Hilfe eines zweiten Laserstrahls gemessen
werden. Dieser Hilfslaserstrahl kann nachher ge-
wohnlich detektiert werden, und wir erhalten da-
durch ein Signal, welches die Intensitéatsinforma-
tion enthéalt, obwohl der Laserstrahl, dessen In-
tensitdt wir nun kennen, immer noch vorhanden
ist.

Die Messung des Brechungsindexes erfolgt z.B.
indem man interferometrisch die optische Weg-
lénge

lopt =1 n([)

bestimmt. Hier stellt [ die geometrische Lange
des Kristalls dar. Die optische Phasendifferenz,
welche der Laserstrahl beim Durchgang durch
den Kristall akkumuliert, ist

A¢ = kin(I).

Natiirlich ist diese Information auch nicht gra-
tis: wir haben zwar die Intensitat nicht gestort,
aber die konjugierte Variable, in diesem Fall also
die optische Phase wurde gestort. Diese Storung
kommt dadurch zustande, dass der Teststrahl
umgekehrt auch einen Kerr-Effekt erzeugt und
durch seine Fluktuationen die optische Weglange
“unscharf” macht. Dies hat aber i.a. keine Riick-
wirkung auf die Intensitét und diese Messanord-
nung stellt deshalb eine QND-Messung dar.

Solche Experimente wurden z.B. im IBM Labor
in San José durchgefiihrt, wobei als Kerr Medi-
um eine optische Faser benutzt wurde, um ei-
ne moglichst hohe Wechselwirkung zwischen den
beiden Laserstrahlen zu erhalten. Andere Expe-
rimente (P. Grangier, J.F. Roch, and G. Roger,
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Phys. Rev. Lett. 66, 1418 (1991).) wurden mit re-
sonanten atomaren Medien durchgefiihrt. In die-
sem Fall gelang es insbesondere, Intensitétskor-
relationen zwischen Laserstrahlen von zwei un-
abhéngigen Lasern zu erzeugen.

6.5.3 QND fiir Squeezing

Himtigkvit

I- <>

Abbildung 6.41: Squeezing durch QND Messung
und Riickkopplung.

Da man mit einer solchen Messung die Inten-
sitdt eines Laserstrahls beliebig genau messen
kann, ohne sie zu storen, stellt dies eine ideal
Voraussetzung dar, um die Intensitit eines La-
sers zu stabilisieren. Ein moglicher Versuchsauf-
bau ist hier gezeigt. Wie vorher prinzipiell ge-
zeigt, kann man die Intensitdt des blauen La-
sers dadurch messen, dass man ihm einen Hilfs-
laser iiberlagert. Diese Anordnung dient zur Mes-
sung der optischen Phase. Wie vorhin erlautert,
erhdlt man aus der optischen Phase des roten
Lasers die Intensitét des blauen Lasers. Das Si-
gnal kann man natiirlich mit einem Sollwert ver-
gleichen und das entsprechende Fehlersignal als
Riickkopplung auf den Laser bringen und damit

die Intensitét stabilisieren. Ein idealer Laser er-
zeugt im freilaufenden Betrieb, weit oberhalb der
Laserschwelle, Licht, dessen Intensitdt durch das
Schrotrauschen limitiert ist. Durch diese Riick-
kopplung kann man die Intensitdt stabilisieren
und ndher zum gewiinschten Wert bringen.

Solche Intensitatskorrekturen kann man natiir-
lich nicht nur am Laser selber durchfiihren, son-
dern auch am Laserstrahl - es muss im Prinzip
nicht einmal ein Laserstrahl sein, es konnte auch
eine konventionelle Lichtquelle sein. Allerdings
sollte sie schon moglichst in der Ndhe der Schro-
trauschgrenze arbeiten.

mit Zwillingsstrahlen ('twin beams')

o A

Nichtlinearer
Kristall

Abschwicher

tiber nichtdestruktive Detelction (QND)

'optical tap!
L ono |

———"— 1 Abschwiicher &

Abbildung 6.42: 2 Methoden fiir die Reduktion

von Amplitudenschwankungen.

Bisher wurden zwei Methoden vorgeschlagen
oder demonstriert. Im einen Fall benutzt man
korrelierte Laserstrahlen, welche wiederum in
einem nichtlinear optischen Prozess hergestellt
werden: in einem optisch nichtlinearen Kristall
werden aus einem Photon durch ’parametric
down-conversion’ zwei Photonen mit niedrige-
rer Energie hergestellt. Diese beiden Photonen
sind sozusagen Zwillinge: da sie aus dem glei-
chen Mutterphoton entstehen, haben sie genau
die gleiche Geburtszeit; die beiden Intensitidten
sind deshalb exakt gleich, d.h. die Schwankun-
gen sind vollstédndig korreliert. Durch eine Mes-
sung der Intensitit des einen Strahls weifs man
also genau die Intensitét des anderen Strahls und
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kann somit ein Korrektursignal auf einen steu-
erbaren Abschwécher schicken, welcher die Am-
plitude korrigieren kann. Dabei kann man einen
gewOhnlichen, destruktiven Detektor benutzen -
man will ja den zweiten Strahl korrigieren.

Wenn man keine Zwillingsstrahlen zur Verfiigung
hat, kann man trotzdem eine solche Messung
durchfithren. Man muss dann aber wiederum ei-
ne QND-Messung benutzen. Das erlaubt dann
sogar eine 'feed-forward’ Korrektur der Intensi-
tat, d.h. man kann hier - im Prinzip - mit beliebig
groker Bandbreite korrigieren.

6.5.4 Empfindlichkeitssteigerung mit

QND
konventioneller
Detektor
QND System
- |+
= Frequenz

Abbildung 6.43: QND als Hilfsmittel zur Steige-
rung der Empfindlichkeit.

QND-Messungen erlauben es aber auch, mit kon-
ventionellem Licht Messungen durchzufiihren,
die nicht durch die Schrotrauschgrenze limitiert
sind. Prinzipiell kann dies so ablaufen: man fiihrt
zunéchst eine QND-Messung, z.B. der Intensi-
tat des Laserstrahls durch, der anschlieffend mit
dem zu untersuchenden System in Wechselwir-
kung tritt. Danach kann man eine gewohnliche
Messung der verbleibenden Intensitdt durchfiih-
ren. Diese Messung ist zwar mit Quantenrau-
schen behaftet, aber dank der ersten Messung
kennen wir dieses Quantenrauschen und kénnen
es in der Verarbeitung der Daten subtrahieren.
Zum mindesten in linearen Systemen kann man

auf diese Weise Messresultate erhalten, die nicht
durch das Quantenrauschen verfilscht sind.

6.5.5 Zusammenfassung und Literatur

Als abschliefende Diskussion betrachten wir 2
Fragen:

- Wo liegen die Grenzen der klassischen
Theorie ?

e Die Maxwell Gleichungen sind lokal.
Korrelationen zwischen Photonen wer-
den deshalb nicht erklart. Beispiele sind
EPR-Korrelationen, Photon-Antibunching,
Squeezing

e Nullpunktenergie des freien Feldes: Die
Wechselwirkung des Vakuumzustandes mit
materiellen Systemen fiihrt zu spontaner
Emission, Lamb Shift, g-2 .

- Wann hilft die Quantenmechanik weiter
?

e Die Empfindlichkeit kann iiber der "Schrot-
rauschgrenze" liegen. Zusténde des elektro-
magnetischen Feldes, die klassisch nicht be-
schreibbar sind ("squeezed states"), ermog-
lichen Experimente mit einer Empfindlich-
keit, die unterhalb der Schrotrauschgrenze
liegt. Beispiele: Laser-Gyroskop, Gravitati-
onswellendetektor,

e kohérente optische Kommunikation

e Quanten-Kryptographie ermoglicht eine Da-
teniibertragung, welche prinzipiell abhorsi-
cher ist.

Weiterfiihrende Literatur

Fiir diejenigen, welche sich noch genauer mit
der Materie auseinandersetzen mochten, gibt es
eine Reihe von Lehrbiichern und Ubersichts-
artikeln. Zur quantenmechanischen Natur des
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Photonenstatistik

Quantenoptik
P. Meystre and M.Sargent ITI, ‘Elements of Quantumn Optics', Springer,
Berlin (1990).

Nichtlineare Optik

Squeezing

P. Grangier, '‘Spectroscopy Squeezed Beyond the Shot-Noise Limit!, Physics
World AUG.1992, 18-19 (1992).

QND
V.B. Braginsky, Y.I. Vorontsov, and E.S. Thorne, ‘Quantum
Nondemolition Measurements', Science 209, 547 (1980).

Abbildung 6.44: Weiterfiihrende Literatur.

Lichtes, insbesondere seinen Rauscheigenschaf-
ten, gibt es ein ausgezeichnetes Lehrbuch von
Meystre und Sargent. Nichtklassische Zustédnde
des Lichtes, die ich hier behandelt habe, beru-
hen alle auf Korrelationen zwischen Photonen.
Um diese Korrelationen zu erzeugen, bendétigt
man nichtlineare optische Prozesse. Die wichtig-
sten dieser Prozesse sind z.B. in diesem Buch von
Ron Shen zusammengestellt. Eine Beschreibung
von gequetschten Zustédnden des Lichts gibt es
zum einen im Buch von Meystre und Sargent. Es
gibt aber auch einen Einfithrungsartikel von Dan
Walls in Nature, welcher die wesentlichen Aspek-
te darstellt. Dieser Artikel ist sehr anschaulich
und leicht verstandlich geschrieben. Er ist aller-
dings schon 10 Jahre alt und enthélt deshalb
noch keine experimentellen Resultate, sondern
fafst die theoretischen Voraussagen zusammen.
Zum Thema der riickwirkungsfreien Messungen,
sogenannten QND-Experimenten, gibt es eben-
falls einen etwas dlteren Ubersichtsartikel, wel-
cher das Prinzip in leicht versténdlicher Form
darstellt.
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7.1 Detektion

7.1.1 Prinzip

Wir hatten in den bisherigen Abschnitten dis-
kutiert, wie eine Resonanz in einem atomaren
Gas oder einem anderen Medium angeregt wird,
nicht aber wie eine solche Resonanz nachgewie-
sen wird. Es gibt dafiir sehr viele Moglichkeiten.
Eine Ubersicht erhélt man am ehesten wenn man
sich iiberlegt, wie das Medium auf eine solche
Anregung reagiert und was die Riickwirkung auf
das Laserfeld ist:

Anregung Wiirme Absorption
hv f
\ Z !z L Transmission
PP Dispersion
Fluoreszer@ T

Abbildung 7.1: Prinzip spektroskopischer Mes-
sungen.

Im Medium werden zunéchst angeregte Zustéande
bevolkert und oszillierende Dipole angeregt. Die-
se sorgen wiederum dafiir dass das transmittierte
Laserfeld abgeschwéicht wird und eine Phasen-
verschiebung erhélt, d.h. fiir Absorption und Di-
spersion. Aufserdem muss die eingetragene Ener-
gie wieder aus dem System entfernt werden. Dies
kann in Form von Strahlung (als Fluoreszenz)
oder strahlungslos (in Form von Wérme) gesche-
hen.

Wenn wir eine resonante Anregung nachwei-
sen wollen haben wir somit 4 Moglichkeiten:
Wir kénnen die Anregung im Medium nachwei-
sen, Abschwéchung oder Phasenverschiebung des
transmittierten Lichtes oder das gestreute Licht,

d.h. die Fluoreszenz nachweisen. Alle 4 Moglich-
keiten werden effektiv angewendet. Welche Mog-
lichkeit die beste ist héngt von einer langen Liste
von Kriterien ab, welche von Experiment zu Ex-
periment variieren. Wir werden im folgenden die
wichtigsten Moglichkeiten diskutieren und auch
einige der Kriterien ansprechen, welche zur Wahl
der einen oder andern Moglichkeit fithren.

7.1.2 Empfindlichkeit

FEin naheliegendes Kriterium fiir die Giite einer
Messung ist die Empfindlichkeit. In vielen Fal-
len ist es wesentlich, dass man eine moglichst
geringe Zahl von Atomen oder Molekiilen nach-
weisen kann. Das ist z.B. bei der Analyse von
Spurengasen interessant (Umweltanalytik), oder
fiir Messungen an einzelnen Atomen oder Mole-
kiilen. Die Empfindlichkeit hangt wiederum von
der Signalgrofe ab, die man mit einem gegebe-
nen Aufbau erhélt, und damit von vielen Einzel-
heiten des Materials, aber auch von experimen-
tellen Einzelheiten. Da es aber immer moglich
ist, ein Signal, welches normalerweise durch eine
elektrische Spannung repréisentiert ist, um einen
beliebigen Betrag zu verstarken, ist das wirklich
relevante Kriterium nicht die Starke des Signals,
sondern das Verhéltnis von Signalstédrke zu Rau-
schen oder Untergrund. Als Rauschen bezeichnet
man dabei stochastisch schwankende Storsignale,
wie z.B. thermisches Rauschen oder Schrotrau-
schen, wihrend Untergrund Beitrége zum Signal
sind, welche nicht direkt mit dem gesuchten Ef-
fekt in Zusammenhang stehen.

Unterschiedliche Messmethoden miissen deshalb
auch in Bezug auf den Untergrund verglichen
werden. Als Beispiel vergleichen wir die Anre-
gung eines schwachen optischen Ubergangs wenn
wir einen Laserstrahl durch eine Probe schicken.
Die meisten Photonen werden transmittiert, ein
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kleiner Teil (z.B. 107!%) werden absorbiert und
als Fluoreszenz wieder emittiert.

Die Messung der transmittierten Intensitét ist
prinzipiell meist am einfachsten und effizien-
testen: Da der Laserstrahl gut kollimiert ist
braucht man nur einen Detektor in den trans-
mittierten Strahl zu stellen und kann damit prak-
tisch alle Photonen in ein elektrisches Signal um-
wandeln. Die Messung der Anderung der trans-
mittierten Leistung ist trotzdem schwierig: Um
festzustellen, ob die transmittierte Intensitéit ge-
ringer ist als die einfallende miisste sie auf 10~!°
genau bekannt sein. Dies ist in der Praxis nie
der Fall. So liegen z.B. die Schwankungen der
Laserintensitdt um viele Grofenordnungen ho-
her und machen deshalb einen direkten Nachweis
sehr aufwéndig. Auch bei einem perfekt stabi-
len Laser ware es praktisch nicht moglich, einen
Detektor zu bauen, der so kleine Anderungen
messen konnte. Eine Absorptionsmessung in sol-
chen Systemen ist deshalb sehr aufwindig und
nur moglich, wenn das Verfahren eine Form der
Differenzbildung beinhaltet.

hv

Abbildung 7.2: Prinzip einer Fluoreszenzmes-

sung

Eine mogliche Alternative ist die Messung der
Fluoreszenz. Wenn wir einen Laserstrahl im
sichtbaren Bereich des Spektrums benutzen, der
eine Leistung von 1 mW besitzt, so entspricht das
einem Photonenfluss von etwa 3.1015 Photonen
pro sec. Damit werden 3.105 Photonen pro sec
als Fluoreszenz emittiert. Es ist allgemein nicht
moglich, alle Fluoreszenzphotonen zu detektie-
ren.

Die Nachweiseffizienz héngt u.a. von der Geome-

Transmission

+ hohe Effizienz
= Doher Hintergrund

= geringe Effizienz
+ wenig Hintergrund

Abbildung 7.3: Vor- und Nachteile unterschiedli-
cher Detektionsarten.

trie des Experiments ab. Wenn wir beim obigen
Beispiel von einer Effizienz von 10-3 ausgehen
stehen pro sec rund 300 Photonen als Signal zur
Verfiigung, was experimentell leicht nachweisbar
ist: die Grenze liegt bei ca. 1 Photon pro Stunde.

Allerdings findet man i.a. auch einen Hinter-
grund von nicht resonant gestreutem Licht. Die
Qualitat des Fluoreszenznachweises ist deshalb
zu einem wesentlichen Teil durch die Effizienz der
Unterdriickung dieses Hintergrundes bestimmt.
Relativ leicht ist dies, wenn die Fluoreszenz bei
einer anderen Wellenlénge als diejenige des La-
sers erscheint: man kann die beiden Arten von
Licht dann mit Filtern oder Spektrometern tren-
nen.

7.1.3 Detektoren fiir Licht

Der einfachste Ansatz fiir den Nachweis einer op-
tischen Resonanz fithrt immer {iber das Licht-
feld. Wir diskutieren deshalb zunéchst die vor-
handenen Mdglichkeiten des Nachweises von op-
tischer Strahlung. Dies kann natiirlich nur eine
sehr kurze Zusammenfassung sein - ein vollstin-
diger Uberblick wiirde mehrere Semester beno-
tigen. Weitere Information findet man auch z.B.
in W. Demtréder, 'Laser Spectroscopy’, Sprin-
ger, Berlin (1982), Kapitel 4: Spectroscopic In-
strumentation.

Die friithesten Detektoren fiir Licht (neben dem
menschlichen Auge) waren fotografische Filme,
also diinne Schichten von lichtempfindlichem
Material, in dem beim Auftreffen von Licht eine
chemische Umwandlung stattfindet. Diese haben
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eine recht hohe Empfindlichkeit und kénnen in
einer Flache Licht detektieren. Heute werden sie
aber im Labor kaum mehr verwendet, weil die
Information erst nach dem Entwicklungsprozefs
zur Verfiigung steht.

hv

W ) direkt
b) lﬂ% AT : thermoelektrisch

Ap : akustisch

I oder V

Abbildung 7.4: Nachweis als Umwandlung von
Licht in elektrische Signale.

Heute ist bei praktisch allen verwendeten De-
tektoren das resultierende Signal eine elektrische
Spannung und steht somit unmittelbar fiir die
Messung zur Verfiigung. Wahrend einige Detek-
toren direkt Photonen in einen Strom oder eine
Spannung umwandeln benutzen andere Detek-
toren verschiedene Zwischenstufen. So kann das
einfallende Licht zundchst in Wéarme umgewan-
delt werden und anschliefend wird die Tempera-
turerhéhung in ein elektrisches Signal umgewan-
delt. Solche Detektoren kommen u.a. dann zur
Anwendung wenn der Detektor iiber einen mog-
lichst grofsen Wellenlédngenbereich eine konstante
Empfindlichkeit aufweisen soll. Eine weiterer An-
wendungsbereich ist der Nachweis von Strahlung
im infraroten Teil des Spektrums, wo Detekto-
ren, die direkt eine elektrisches Signal erzeugen,
eine zu geringe Empfindlichkeit aufweisen.

7.1.4 Photoeffekt

Aus der Grundvorlesung ist sicher allen der pho-
toelektrische Effekt bekannt: Photonen 16sen aus
der Oberflache eines Metalls Elektronen heraus.
Eine solche Metalloberfliche wirkt also als Quel-
le fiir Elektronen und wird als Photokathode be-
zeichnet.

Man kann die emittierten Elektronen auf einer
Anode einfangen und den so erzeugten Photo-
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Abbildung 7.5: Photoemission

anode
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Abbildung 7.6: Detektion iiber Photokathode

strom direkt messen. Dafiir muss sich das Elek-
trodenpaar im Vakuum befinden.

Wenn die Lichtintensitét relativ gering ist kann
es aber vorteilhaft sein, das Signal noch zu ver-
starken. Die geschieht meistens liber einen Elek-
tronenvervielfacher:

U /\x\\

Abbildung 7.7: Vervielfacherstufe fiir Elektronen

Dabei werden die freiwerdenden Elektronen in
einem Potential beschleunigt und auf die Ober-
fliche einer sekundéren Elektrode (Dynode) fo-
kussiert. Elektronen, die mit einigen 100 eV auf-
treffen 16sen aus der Metalloberfliche wiederum
mehrere Elektronen heraus, welche anschliefend
wiederum beschleunigt werden kénnen.

Eine Reihe solcher Vervielfacherstufen kann so-
mit pro Photon z.B. 107 Elektronen erzeugen,
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Abbildung 7.8: Sekundarelektronenvervielfacher

welche anschliefend sehr viel einfacher detektiert

werden konnen.
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Abbildung 7.9: Ausleseelektronik

Computer

Ein solcher elektrischer Puls kann anschlieffend
auch iiber eine Elektronik fiir das Zahlen von
FEinzelphotonen verwendet werden.
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Abbildung 7.10: Austrittsarbeit

Die Energie der erzeugten Photoelektronen ist
bekanntlich gleich der Energie des Photons mi-
nus die Austrittsarbeit. Somit werden nur dann
Elektronen erzeugt, wenn die Photonenenergie
grosser oder gleich der Austrittsarbeit ist. Detek-
toren dieser Art sind deshalb nur fiir Photonen
mit einer relativ hohen Energie geeignet.

Der Wellenlangenbereich, iiber den Photokatho-
den und Photomultiplier eingesetzt werden kon-
nen, héngt im wesentlichen von der Austrittsar-
beit ab und ist deshalb gegen lange Wellenldngen
begrenzt. Meist liegt die Grenze im Sichtbaren.
Da es héufig interessant ist, auch relativ lange
Wellenléngen zu detektieren verwendet man ger-
ne Material mit einer geringen Austrittsarbeit.
Dies sind vor allem Alkalimetalle.

Empfindlichkeit

L 1
200 400 500 800 1000 Anml

Wellenldnge / nm

Abbildung 7.11: Empfindlichkeit als Funktion
der Wellenldnge fiir unter-
schiedliche Photokathoden.

7.1.5 Halbleiterdetektoren

FEine andere Gruppe von Detektoren wandelt
Photonen in einen elektrischen Strom um, indem
in einem Halbleiter durch Einfangen der Photo-
nen Elektron-Loch Paare erzeugt werden.

hv
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Abbildung 7.12: Anregung in einem Halbleiter

Die so erzeugten Ladungen machen das Materi-
al photoleitend. Es ist somit moglich, das Licht
durch die Anderung des Widerstandes zu detek-
tieren.

Wenn die in der Nihe eines p-n Ubergangs ge-
schieht, so werden die Ladungen getrennt, so
dass die Rekombination vermieden wird und ein
elektrischer Strom fliefst. Nach diesem Prinzip ar-
beiten Photodioden und Sonnenzellen. Photodi-
oden sind heute der weitaus haufigste Detektor-
typ. Sie benétigen im Gegensatz zu einem Pho-
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p-dotiert
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Abbildung 7.13: Anregung an einem p-n Uber-
gang.

tomultiplier keine Hochspannung und kein Va-
kuum, sondern sind reine Festkorperdetektoren.
Damit sind sie sehr viel zuverlassiger und werden
aukerdem nicht durch Magnetfelder beeinflusst.
Sie sind sehr kompakt und billig. Die Quanten-
ausbeute kann mehr als 90% betragen, sofern die
Oberflache mit einer Antireflexbeschichtung ver-
sehen wird: typische Halbleiter haben einen ho-
hen Brechungsindex (z.B. GaAs n = 3.6), so dass
bei unbehandelten Oberflichen auch bei senk-
rechtem Einfall 25% des Lichtes an der Ober-
flache reflektiert wird.

]
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Abbildung 7.14: Wellenlédngenabhéngigkeit der
Empfindlichkeit fiir Si und
GaAs

Die Empfindlichkeit als Funktion der Wellenléan-
ge hidngt von der Bandliicke des verwendeten
Materials ab.

Neben der Empfindlichkeit spielt auch die Ge-
schwindigkeit eines Detektors eine wesentliche
Rolle. Die Zeitkonstante eines Detektors ist die
kiirzeste Zeit, iiber die eine Variation des einfal-
lenden Lichtes noch in eine entsprechende Varia-
tion des Signals umgesetzt wird.

to
amplifier
O

Abbildung 7.15: Schaltung fiir Photodiode.

Um das Auftreten einer solchen Zeitkonstan-
te zu verstehen betrachtet man sinnvollerwei-
se das Ersatzschaltbild. Man kann den idealen
Detektor als eine Stromquelle darstellen, dessen
Strom proportional zur einfallenden Lichtinten-
sitdt ist. Bei einer Photodiode bildet die Grenz-
schicht immer auch eine Kapazitat, welche im
Ersatzschaltbild fiir den Photostrom einen Kurz-
schluf darstellt. Parasitire Widerstéande parallel
und in Serie zur Stromquelle stellen weitere Nich-
tidealitdten dar. Die eigentliche Signalspannung
fallt iiber dem Lastwiderstand RL ab. Eine ho-
he Grenzfrequenz wird bei der Messung schnel-
ler Signale benétigt. Sie kann u.a. durch eine
Verringerung der Grenzschichtkapazitit erreicht
werden. Diese ist aber u.a. proportional zur Fla-
che der Diode, so dass eine Verringerung auch
die Empfindlichkeit verringert wenn das Licht
nicht ideal fokussierbar ist. Heute sind Photo-
dioden in der Lage, Signale bis in den Bereich
von 60 GHz zu detektieren. Gegeniiber Photo-
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multipliern besitzen Sie immer noch den Nach-
teil eines grofseren Dunkelstroms, so dass sie fiir
den Nachweis kleiner Signale weniger geeignet
sind. Immerhin ist es auch bei Photodioden mog-
lich, die erzeugten Photoelektronen zu vervielfa-
chen, indem man an geeignete Photodioden ei-
ne hohe Spannung anlegt. In diesen Avalanche-
Photodioden konnen die beschleunigten Elektro-
nen ihrerseits wieder Ladungstréiger erzeugen, so
dass ein Photon einen hohen Spannungspuls er-
zeugen kann, &hnlich wie bei Photomultipliern.
Allerdings findet die Verstarkung hier im Fest-
korper statt, nicht im Vakuum.

7.1.6 CCD

Einer der populdrsten Detektoren ist heute der
CCD (=Charge Coupled Device). CCD?s beste-
hen aus einzelnen lichtempfindlichen Elementen,
die in einem zweidimensionalen Raster angeord-
net sind.
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Abbildung 7.16: CCD Zelle

Die einzelnen Elemente sind enthalten eine
Silizium-Verarmungszone, in der das einfallen-
de Licht Ladungen erzeugt. Durch eine geeignete
Vorspannung und Dotierung wird eine Ansamm-
lung der Ladungen unterhalb der Oberflache er-
reicht.

Nachdem das gesamte Bild belichtet ist werden
die einzelnen Pixel ausgelesen indem man die ge-
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Abbildung 7.17: Auslesen eines CCD Arrays.

speicherten Ladungen in einer Richtung iiber den
Chip schiebt. Am Schluss landen sie in einem
Ausleseregister und von dort in einem ADC.

7.1.7 Streak Kamera

Wahrend Photomultiplier typische Anstiegszei-
ten von 1 nsec aufweisen konnen Photodioden
Zeiten bis zu einigen psec auflésen. Fiir die Beob-
achtung noch schnellerer Signale kann man Stre-
ak Kameras verwenden.
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Abbildung 7.18: Streakkamera

Diese verwenden elektronische Ablenkung eines
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Elektronenstrahls um ein zweidimensionales Bild
zu erzeugen, bei dem die eine Dimension einer
raumlichen Position, die zweite dr Zeitachse ent-
spricht.

7.1.8 Weitere
Detektionsmoglichkeiten

Wenn man anstelle des Lichtes die Anregung im
Material detektieren will, gibt es ebenfalls ei-
ne Reihe von Moglichkeiten, welche aber stark
systemabhéngig sind. Eine niitzliche Methode,
welche auf atomare und molekulare Systeme an-
wendbar ist, besteht darin, das Atom oder Mo-
lekiil zu ionisieren. Man unterscheidet verschie-
dene Moglichkeiten.

Photolonisation

Kontinuum—l—

Ey
Abbildung 7.19: Photoionisation

Bei der Photoionisation bringt ein zuséatzliches
optisches Feld die Atome iiber die lonisations-
grenze. Die so erzeugten Ionen konnen relativ
leicht detektiert werden indem man iiber Elek-
troden eine Spannung anlegt. Die Ionen werden
dann zur Kathode beschleunigt und erzeugen so-
mit einen elektrischen Strom.

A% +Bgchnell — At +e + Blangsam .

Liegt der angeregte Zustand nur wenig unter der
Ionisationsgrenze kann auch eine Kollision die
zusétzlich bendtigte Energie liefern. Dabei kann
auch der Kollisionspartner ionisiert werden, in-
dem die Anregungsenergie auf diesen iibertra-
gen wird. Dies geschieht z.B. bei der Penning-
Tonisation.

Ax +Bschnett — A+ B}

langsam

+e

Eine weitere Moglichkeit ist die Feldionisation:
Wenn der angeregte Zustand in der Nahe der Io-
nisationsgrenze liegt, kann auch ein méafig star-
kes elektrisches Feld das Atom ionisieren.
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Abbildung 7.20: Feldionisation

Diese Methode liefert eine Nachweiseffizienz fiir
absorbierte Photonen, die nahe bei 1 liegt.

In Molekiilen und Festkorpern werden die absor-
bierten Photonen hiufig nicht mehr in der Form
von Fluoreszenz emittiert, sondern die Energie
wird in thermische Anregung umgewandelt, d.h.
sie filhren zu einer Erwdrmung der Probe. Man
kann diese Erwarmung in geeigneten Systemen
recht effizient nachweisen.

Abbildung 7.21: Photoakustischer Nachweis.

Man nutzt dies vor allem dadurch, dass man den
Laserstrahl nicht kontinuierlich einstrahlt, son-
der durch einen Chopper mit einer Frequenz von
einigen Hz bis einigen kHz moduliert. Die wech-
selnde Erwirmung und Abkiihlung, d.h. Aus-
dehnung und Kompression, erzeugen im Gas ei-
ne akustische Welle, welche iiber ein empfindli-
ches Mikrophon nachgewiesen werden kann. Die-
ses Verfahren wird vor allem im infraroten Be-
reich des Spektrums als Nachweismethode fiir
die empfindliche Messung von Spurengasen ein-
gesetzt.
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7.2 Modulatoren

7.2.1 Chopper

Die einfachste Moglichkeit, einen Laserstrahl ein-
und aus zu schalten ist immer noch der mecha-
nische Chopper: eine rotierende Scheibe mit un-
terschiedlichen Offnungen. Chopper haben ver-
schiedene Nachteile, insbesondere kénnen sie me-
chanische Vibrationen erzeugen und sind relativ
langsam. Daneben weisen sie aber immer noch
wesentliche Vorteile auf: sie sind exakt digital,
schalten also von Transmission eins auf Trans-
mission 0 und sind billig.

7.2.2 Akustooptische Modulatoren
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Abbildung 7.22: Beugung eines Laserstrahls an
einer Dichtewelle in einem aku-
stooptischen Modulator.

In einem akustooptischen Modulator werden
Lichtwellen an einem Beugungsgitter abgelenkt,
welches aus akustischen Wellen besteht. Diese
wird erzeugt indem man ein Radiofrequenzfeld
iiber einen piezoelektrischen Kristall an den elek-
trooptischen Kristall ankoppelt. Die akustische
Welle erzeugt Dichteschwankungen, welche eine
entsprechende Modulation des Brechungsindexes
bewirken. Diese wirken fiir die Lichtwelle als ein
Phasengitter, so dass neben dem normalen trans-
mittierten Strahl auch weitere Strahlen auftre-
ten, deren Ablenkwinkel durch das Verhaltnis
aus akustischer Wellenldnge zu Lichtwelle gege-
ben ist. Gleichzeitig wird die Frequenz des Lich-
tes um die eingestrahlte Radiofrequenz verscho-

ben. Man kann den gesamten Prozess auch als
Absorption oder Emission eines Phonons durch
die Lichtwelle verstehen.
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Abbildung 7.23: Préziser Frequenzscan mit Hil-
fe eines akustooptischen Modu-
lators.

Akustootpische Modulatoren werden in spektro-
skopischen Experimenten verwendet um die In-
tensitdt des Lasers zu modulieren, aber auch um
die Frequenz zu verschieben. Sie erlauben einem
u.a. Frequenzvariationen um einige 10 MHz, wie
z.B. in diesem Lochbrennspektrum. Bei dieser
Art von Spektroskopie muss die Frequenz eines
Laserstrahls gegeniiber der Frequenz eines an-
dern Strahls um ca. £25 MHz verschoben wer-
den. Dafiir zwei unabhéngige Laser zu verwen-
den wére nicht nur aufwéindig und teuer, sondern
auch ungenau, da die Frequenzdifferenz durch
die Schwankungen der beiden Laser beeinflusst
wird. Verwendet man dagegen einen akustoopti-
schen Modulator, so ist die Differenzfrequenz der
beiden Laserstrahlen praktisch exakt festgelegt
durch die RF Frequenz. Die erreichbare Schalt-
zeit liegt in der Grofienordnung von 100 nsec, die
Ablenkeffizienz in die erste Ordnung bei ca. 70%.

7.2.3 Elektrooptische Modulatoren

Elektrooptische Modulatoren verwenden Kristal-
le, deren Brechungsindex beim Anlegen eines
elektrischen Feldes anisotrop &ndert. Das Feld
liegt in der Grofenordnung von 1 kV und éndert
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den Brechungsindex geméfs

nz(E) = nz0; ny(E) =nyo +np E.

Ist das angelegt Feld statisch so erhélt man einen
doppelbrechenden Kristall, den man u.a. fiir die
Rotation der Polarisation und, in Kombination
mit einem Polarisator zum Schalten des Lichtes
verwenden kann. Dies wird in einer Pockels-Zelle
verwendet.

Das angelegt Feld kann auch zeitabhéngig sein.
Da die Phase der transmittierten Welle vom Bre-

chungsindex abhéngt kann sie dann geschrieben
werden als

o(L)

eiknoLeiknl Eo cos(wmt)L )

_ eiknL _ eik[no—i—nlEg cos(wmt)]L

Die Exponentialfunktion der cos Funktion kann
in einzelne Frequenzkomponenten zerlegt wer-
den. Die Lichtwelle enthélt hinter dem Kristall
zuséatzliche Frequenzkomponenten:

E(t) = Ao{Jo(knlEo)eith-i-Z Jn(knlEo)ei(wL+nwm)

Elektrooptische Modulatoren koénnen deshalb
u.a. als Frequenzmodulatoren verwendet werden.
In diesem Fall verwendet man meist einen rela-
tiv geringen Modulationshub, so dass man sich
primér auf die ersten beiden Seitenbanden kon-
zentrieren kann.

mL_mm | v
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Abbildung 7.24: Seitenbanden eines elektroopti-
schen Modulators.

Diese befinden sich im Abstand w,, von der La-
serfrequenz. Da es sich um reine Frequenzmodu-
lation handelt sieht man auf einem einfachen De-
tektor zunéchste kein Signal. Wird aber der mo-
dulierte Laserstrahl durch ein resonantes Medi-
um geschickt, welches ein Seitenband bevorzugt

abschwécht (z.B. in der Néhe einer Resonanz), so
kann die Frequenzmodulation in eine Amplitu-
denmodulation und damit in ein beobachtbares
Signal umgewandelt werden.

7.2.4 Photoelastische Modulatoren

In Photoelastischen Modulatoren wird die Pha-
se einer Polarisationsrichtung der transmittier-
ten Welle periodisch verzogert, dhnlich wie beim
elektrooptischen Modulator.

OPTICAL ELEMENT

PIEZOLECTRIC TRANSDUCER

Abbildung 7.25: Photoelastischer Modulator

Die Verzogerung wird hier aber wie beim akusto-
optischen Modulator durch eine akustische Dich-
tewelle erzeugt. Um Verzdgerungen von etwa ei-
ner Wellenlénge zu erreichen verwendet man re-
sonante Anregung; photoelastische Modulatoren
besitzen deshalb fixe Arbeitsfrequenzen (typi-
scherweise 50 kHz). Sie werden vor allem fiir
die phasenempfindliche Polarisationsanalyse ver-
wendet.

7.3 Spektrometer und
Interferometer

7.3.1 Gitterspektrometer

Spektrometer dienen der spektralen Analyse von
kohéarentem wie inkohérentem Licht. Sie enthal-
ten ein wellenldngenselektives Element, wobei
meistens ein Strichgitter verwendet wird.
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Abbildung 7.26: Aufbau eines Gitterspektrome-
ters

Der iibliche Aufbau umfafst neben dem Gitter
zwei fokussierende Spiegel sowie einen Kintritt-
und Austrittspalt. Das zu analysierende Licht
wird durch den Eintrittspalt auf den ersten Spie-
gel geworfen, welcher es moglichst parallel auf
das Gitter bringt. Dieses ist drehbar und kann so
eingestellt werden, dass die zu messende Wellen-
lange durch den zweiten Spiegel auf den Austritt-
spalt fokussiert wird. Die Auflésung wird durch
das Gitter, die Grofse des Spektrometers (d.h. die
Léange der beiden Arme) und die Breite von Ein-
und Austrittspalte definiert und kann bei weni-
ger als 0.1 nm liegen.

Wiéhrend beim oben gezeigten Aufbau jede Wel-
lenldnge einzeln detektiert werden muss kann
man auch einen Detektor verwenden, der mehre-
re Pixel enthalt, typischerweise eine CCD Kame-
ra. Diese wird dann anstelle des Austrittspaltes
montiert.

7.3.2 Analysatoren: Fabry-Perot,
Wavemeter,

7.4 Hochempfindliche
Spektroskopie

7.4.1 Absorptionsquerschnitt und
Absorptionslange

Die Nachweisgrenze einer spektroskopischen
Messung ist dadurch gegeben, dass das gemes-

sene Signal deutlich stéirker sein soll als das
Rauschen. Maximale Empfindlichkeit wird somit
erreicht wenn nicht nur das Signal maximiert
wird, sondern gleichzeitig das Rauschen so klein
als moglich gemacht wird. Bei einer Absorpti-
onsmessung ist die Grofe des Signals gegeben
durch die Anzahl Molekiile im Strahl mal die
Wahrscheinlichkeit, dass ein Molekiil ein Pho-
ton absorbiert. Diese Wahrscheinlichkeit kann
z.B. durch den Absorptionsquerschnitt angege-
ben werden: Ein Absorptionsquerschnitt von 1
pm2 bedeutet, dass ein Molekiil so viel Licht
absorbiert wir eine perfekt absorbierende Schei-
be mit den Massen 1 pm x 1 pm. Dabei liegt
der Absorptionsquerschnitt fiir eine stark erlaub-
te Linie etwa beim Quadrat der entsprechenden
Wellenlénge. Die 7optische? Flidche eines Atoms
oder Molekiils ist demnach wesentlich grofer als
die wirkliche Querschnittfliche. Bei schwachen
Absorptionslinien ist der Absorptionsquerschnitt
entsprechend kleiner.

Damit kann man bei gegebener Molekiilkonzen-
tration die Absorption einer Probe bestimmen.
Betragt die Teilchendichte N und der Absorp-
tionsquerschnitt A, so wird durch eine diinne
Schicht der Dicke d ein Anteil

0l =NAd< 1

der Intensitdt absorbiert. Allgemein nimmt die
Intensitdt beim Durchgang durch ein resonantes
Medium um den Faktor

100)
ab. Dabei stellt

1
L=—
NA

I(d) o~ NAd _ —d/L

die Absorptionsldnge dar, also die Distanz, iiber
die die Intensitat auf 1/e absinkt. Je kiirzer die
Absorptionslidnge, desto einfacher der Nachweis.
Fiir schwache Uberginge kann er aber im Bereich
von vielen km liegen.

Um ein moglichst grofses Signal zu erhalten muss
bei gegebener Absorptionslinge die Wegldnge d
moglichst lang gewahlt werden.
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Compact Multipass Cells

for Spectroscopy

Abbildung 7.27: Multipass-Absorptionszelle fiir
die Messung schwacher Absorp-
tionslinien.

Dafiir muss man nicht unbedingt eine sehr lan-
ge Absorptionszelle wihlen, man kann auch den
Laserstrahl mehrfach durch die gleiche Zelle
schicken. In diesem Beispiel lauft der Laserstrahl
182 mal durch die Zelle.

Statt den Laserstrahl mehrfach auf unterschied-
lichen Pfaden durch die gleiche Zelle zu schicken
kann man ihn auch mehrfach iiber den gleichen

Pfad schicken.
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Abbildung 7.28: Probe in einem optischen Reso-
nator.

Das entspricht dem Fall eines optischen Inter-
ferometers, z.B. einem Fabry-Perot Interferome-
ter. Dafiir muss allerdings der Resonator auf die
Laserfrequenz stabilisiert werden. Die effektive
Absorptionslinge wird dann durch den Q-Faktor
des Resonators bestimmt.

|E aktives Medium Zelle Z|

Abbildung 7.29: Probe im Laserresonator.

Man kann dafiir auch gleich den Laserresona-
tor verwenden. Dadurch eliminiert man die Not-
wendigkeit, den externen Resonator auf die La-
serwellenldnge anzupassen. Aufterdem ist im La-
serresonator durch die Verstarkung die effektive
Weglidnge noch sehr viel gréfer.

7.4.2 Rauschen

Die grofste Schwierigkeit bei der Messung eines
Absorptionsspektrums ist die Instabilitidt der La-
serintensitat:

N

Abbildung 7.30: Rauschen iiberlagert das Signal.

Wenn man die Laserwellenlénge verstimmt, um
die transmittierte Leistung als Funktion der Wel-
lenldnge zu messen, enthéalt das Messsignal nicht
nur die Anderungen der transmittierten Leistung
aufgrund der Anderung der Wellenlinge, son-
dern gleichzeitig die Anderungen aufgrund der
Schwankungen der Laserintensitdt. Es gibt eine
Reihe von Méglichkeiten, dieses Problem zu eli-
minieren. Die beste wére es zweifellos, den La-
ser so gut zu stabilisieren, dass die Intensitéts-
schwankungen nicht mehr storen. Dies ist aller-
dings auch die aufwendigste Moglichkeit.

Eine einfachere Moglichkeit verwendet eine Dif-
ferenzmessung: Man misst gleichzeitig die Inten-
sitdt des Laser vor und nach der Zelle. Da beide
Messwerte fast gleich grof sind kann die Division
héufig durch eine Subtraktion ersetzt werden.

In der Figur ist das Eingangs- und Ausgangssi-
gnal fiir eine Absorptionsmessung an Nd:YAG
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Laser

Zelle

Abbildung 7.31: Differenzmessung

Nd:YAG

Transmission

Abbildung 7.32: Spektrum von YAG und Refe-
renzspektrum

dargestellt. Offenbar sind die beiden Kurven
praktisch identisch (bis auf einen Skalierungsfak-
tor).

Ouotient

>/nm

Abbildung 7.33: YAG Spektrum als Quotient
der beiden Datensitze.

Werden die beiden Funktionen durcheinander di-
vidiert, so kénnen diese Schwankungen effektiv
eliminiert werden. In diesem Beispiel wurden bei-
de Kurven separat digitalisiert und im Rechner
dividiert.

7.4.3 Modulationstechniken

Man kann den Effekt des Rauschens auch da-
durch reduzieren, dass man die Referenzmessung

nicht mit einem unabhéngigen Strahl macht, son-
dern dass man den gleichen Strahl zu unter-
schiedlichen Zeiten misst.

—
Laser — E
V.

A PN
v=0/| V=V, :

I8

v : ADC
3

Abbildung 7.34: Modulation der Absorption
mit phasenempfindlichem
Nachweis.

Man fiithrt eine solche Messung durch indem man
wiederholt zwischen der Situation “mit Absorp-
tion” und der Referenzmessung “ohne Absorpti-
on” hin und her schaltet, resp. moduliert. Das
eigentliche Signal ist in diesem Fall durch den
Anteil gegeben, der mit der Modulationsfrequenz
variiert. Man extrahiert diesen Teil mit einem
phasenempfindlichen Detektor, einem sogenann-
ten Lock-in Verstéarker.

Eine Moglichkeit, die Absorption ein- und aus-
zuschalten liegt in der Modulation der Absorpti-
onswellenldnge iiber die Wechselwirkung mit ex-
ternen Felder. Es wird sowohl die Starkmodula-
tion (elektrisches Feld) wie auch Zeemanmodu-
lation (magnetisches Feld) verwendet.

dopplerfrei dopplerverbreitert

Laserfrequenz

Abbildung 7.35: Sattigungsspektrum mit gegen-
ldufigen Laserstrahlen.

Auch ein zweiter Laser kann verwendet werden
um entweder die Frequenz oder die Amplitude
der Absorption zu modulieren. Das wird z.B. bei
der dopplerfreien Spektroskopie verwendet. wo
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man mit einem Laser die Populationen der Ato-
me moduliert und sie mit einem anderen, gegen-
ldufigen, abfragt.

Laserfrequenz

-

Abbildung 7.36: Dopplerfreies Spektrum nach
Demodulation.

Als Alternative zum Ein- und Ausschalten der
Absorption kann auch die Laserfrequenz zwi-
schen verschiedenen Frequenzen hin- und her ge-
schoben werden. Dies kann z.B. mit einem elek-
trooptischen Modulator erreicht werden: Anle-
gen einer Hochspannung variiert hier den opti-
schen Weg im Kristall und erzeugt so iiber ei-
ne Phasenmodulation des transmittierten Lich-
tes eine Frequenzmodulation.

l Frequenzhereich

Zeithereich

Abbildung 7.37: Differenzierung mit Hilfe der
Frequenzmodulation.

Damit pragt man einem zunéchst monochroma-
tischen Laserstrahl Seitenbanden bei der Modu-
lationsfrequenz und ihren Harmonischen auf. Auf
einem Detektor sieht man zunéchst aber keinen
Effekt, da die Intensitdt dadurch nicht verdndert
wird. Wenn die Modulationsfrequenz vergleich-
bar ist mit der Linienbreite ist die Absorption

der Seitenbanden unterschiedlich.

Im Zeitbereich kann das so interpretiert werden,
dass die Frequenz zwischen einem wert niedri-
ger Absorption und einem Wert hoher Absorpti-
on hin- und her springt. Dadurch entsteht auf
dem Detektor eine zeitabhingige Komponente
bei der Modulationsfrequenz. Ist diese auch hoch
genug, dass sie auferhalb des Bereiches des La-
serrauschens liegt, so kann man eine Empfind-
lichkeit erreichen, die praktisch nur noch durch
das Schrotrauschen begrenzt ist.

7.4.4 Phasenempfindliche Detektion

Das Ziel einer Modulationstechnik ist es, dem in-
teressierenden Signalanteil eine bestimmte Zeit-
abhéngigkeit aufzuprédgen, um ihn dadurch von
den iibrigen Signalanteilen unterscheiden zu kon-
nen. Man erhélt damit ein Signal

Ss(t) = 8o+ S cos(wmt) .

Hier bezeichnet Sy, das gesamte detektierte Si-
gnal, Sy das nicht modulierte Hintergrundsignal
(das aber auch zeitabhéngig ist) und S den rele-
vanten Signalanteil.

Vl
Sip
Sil i ,
w
Abbildung 7.38: Verschiebung der Trégerfre-

quenz.

Prinzipiell ist es jetzt moglich, den interessie-
renden Signalanteil Si vom Hintegrundsignal SO
zu trennen indem man ein schmalbandiges Fil-
ter bei der Frequenz ?m verwendet. Allerdings
sind so schmalbandige Filter meist nicht erh&lt-
lich und die Frequenz ?m ist nicht immer genii-
gend stabil. Es ist deshalb einfacher und wirk-
samer, einen phasenempfindlichen Verstarker zu
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verwenden (?Lock-In Verstédrer?), der die Zeit-
abhéngigkeit cos(?mt) verwendet um genau den
Signalanteil zu verstidrken, der in Phase mit die-
sem Signalanteil moduliert ist. Dazu kann man
einen Mischer verwenden, welcher die beiden Si-
gnale multipliziert. Das Signal nach dem Mischer
lautet somit

Rauschens besitzt Frequenzen von weniger als
0.5 MHz. Moduliert man das Signal mit mehr
als 1 MHz und wendet phasenempfindliche De-
tektion, so kann man die Messung offenbar in
einem Bereich durchfithren wo das Rauschen re-
lativ gering ist.

S (t) = Sx(t) cos(wimt) = (So+S cos(wmt)) cos(wnit4.6 Anwendungen

Es enthélt somit Signalteile bei den Frequenzen
0, wy, und 2w,,. Ein Tiefpassfilter kann den zei-
tunabhéngigen Teil herausfiltern, welcher das ge-
wiinschte Signal enthalt.

7.4.5 Erhohung der Empfindlichkeit
durch Modulation

Laserrauschen

Laserintensitit
§

Zeit

£/ MH=x

Rauschspektrum

Modulation

oo " 1o

Abbildung 7.39: Rauschen
Frequenzen.

bei

verschiedenen

Modulation kann die Empfindlichkeit wesentlich
erhdhen indem unerwiinschte Stérungen elimi-
niert werden. Der einfachste Fall ist die Eliminie-
rung von Laserrauschen durch Modulation des
Signals. In der Figur ist ein typisches Rausch-
signal eines Farbstofflasers dargestellt. Auf der
Zeitskala der oberen Spur sind die Intensitéts-
werte vollig unkorreliert. Auf einer kiirzeren
Zeitskala stellt man aber fest dass die Schwan-
kungen nicht beliebig schnell sind. Zwei unmit-
telbar aufeinanderfolgende Messungen sind da-
mit korreliert.

Die sieht man genauer wenn man das Signal Fou-
rier transformiert: Der weitaus grofste Teil des

Eine der wichtigsten Anwendungen der Laser-
spektroskopie auferhalb der Physik ist seit ei-
nigen Jahren der Nachweis von Spurengasen in
der Atmosphére. Dabei handelt es sich vor allem
um Verunreinigungen wie Stickoxide, Schwefel-
dioxid, Losungsmittel etc. Der Nachweis dieser
Substanzen im Labor ist natiirlich einfach, doch
der Nachweis in der Atmosphére stellt erhebli-
che Anforderungen. Ein wesentliches Problem ist
die Tatsache, dass die gesuchten Substanzen nur
geringe Verunreinigungen darstellen. Die Nach-
weismethode muss also sehr selektiv sein und die
Empfindlichkeit darf durch andere Substanzen
nicht beeinflusst werden.

[ ]

Abbildung 7.40: Transmissionsmessung mit La-
serstrahl.

Der Nachweis ist relativ einfach wenn man einen
Laserstrahl iiber eine grofse Distanz schicken und
dort entweder einen Detektor oder einen Retro-
reflektor installieren kann. Damit wird das Ex-
periment relativ analog zu einem Laborexperi-
ment, mit dem wesentlichsten Unterschied, dass
die Bedingungen im Strahlweg nicht kontrollier-
bar sind.

Die Messanordnung ist aber nicht mehr moglich,
wenn es z.B. um Messungen in hoéheren Luft-
schichten geht, oder wenn man die Luftqualitét
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Y

g

.

]

Abbildung 7.41: L Aser-Reflexionsmessung

iiber einer Stadt ortsaufgeldst messen mdochte.
Hier bleibt als einzige Moglichkeit die Messung
der Riickstreuung an Arosolen.

Abbildung 7.42: LIDAR Prinzip

Dieses Experiment wird als LIDAR (light de-
tection and ranging) bezeichnet. Man verwendet
dazu einen gepulsten Laser. Der Laserpuls wird
durch ein Teleskop geschickt. Der Teil des Lich-
tes, der zuriickgestreut wird, wird durch das glei-
che Teleskop wieder fokussiert und auf einen De-
tektor gebracht. Wenn das zuriickgestreute Licht
zeitaufgelost analysiert wird, kann man aus der
Laufzeit den Ort feststellen, an dem das Licht
gestreut wurde. Indem man die Wellenlange des
Pulses variiert kann die Absorption als Funktion
der Wellenlédnge gemessen werden. Aus der Mes-
sung bei zwei Wellenldngen (auf einer Resonanz-
linie und daneben) kann die Konzentration der
Substanz als Funktion des Ortes gemessen wer-
den. Auf diese Weise ist es somit moglich, dreidi-

mensional in der Atmosphére die Konzentration
verschiedener Spurengase nachzuweisen.

Abbildung 7.43: LIDAR Messwagen des ISAS
am Campusfest der UniDO.

Gerite dieser Art sind heute an vielen Orten im
Einsatz und werden meist mobil aufgebaut.

7.5 Laser-Sicherheit

Laserklassen

Auge
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