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Kapitel 1
Einleitung

Die Fortschritte bei der Miniaturisierung elektronischer Bauteile und Chips haben
in den letzten Jahren zu einer rasanten Entwicklung in der Mikroelektronik gefiihrt.
Hierbei haben Verbesserungen bestehender Lithographietechniken sowie die Ent-
wicklung neuer Verfahren einen entscheidenden Beitrag geleistet. Eine der jiingsten
Techniken ist die Atomlithographie, die Atomstrahlen zur Erzeugung von Nano-
strukturen auf Oberflichen verwendet. Das Prinzip der Atomlithographie besteht
in der gezielten Deposition von Atomen aus einem niederenergetischen Atomstrahl
auf einer zu strukturierenden Oberfliche. Diese Technik bietet gegeniiber anderen
Lithographieverfahren eine Reihe von interessanten Mdoglichkeiten. So stellt die
Beugung in der Atomlithographie aufgrund der sehr kleinen de-Broglie Wellenlédnge
der Atome (< 107! m) anders als bei Lichtlithographie-Verfahren keinen die
Auflésung begrenzenden Faktor mehr dar. Des weiteren bietet die Atomlithogra-
phie die Moglichkeit, grofle Flichen in einem parallelen Schreibprozefl bei hohen
FluBidichten zu strukturieren, was z.B. bei der Elektronenstrahllithographie, die
ebenfalls nicht beugungsbegrenzt ist, durch das Auftreten von Raumladungseffekten
erschwert wird. Dariliber hinaus kénnen Strukturen direkt, unter Umgehung bisher
iiblicher Resisttechniken, auf Oberflichen aufgetragen werden.

Die Strukturierung in der Atomlithographie erfolgt durch Masken, die die Atome
unmittelbar vor dem Auftreffen auf die Oberfliche durchqueren. In dem hier
vorgestellten Experiment wird eine nahresonante optische Stehwelle als Maske
verwendet. Die grundlegende Idee dieses Verfahrens besteht darin, dai die in
einer nahresonanten, optischen Stehwelle wirkende Dipolkraft zur Fokussierung der
Atome eines thermischen Atomstrahles genutzt werden kann. Je nach Verstimmung
der Frequenz des Lichtfeldes zur Resonanzfrequenz des atomaren Ubergangs werden
die Atome in die Intensititsmaxima oder -minima fokussiert. Auf diese Weise
konnen Linienstrukturen mit einer Periodizitdt der halben Wellenldnge erzeugt
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4 KAPITEL 1. EINLEITUNG

werden. Die ersten Experimente zur Atomlithographie mit einer optischen Stehwelle
wurden 1992 in den Gruppen von Timp (AT&T Bell Laboratories) und Prentiss
(Harvard University) [12] durchgefiihrt. Es wurde mit einem Natriumatomstrahl
demonstriert, dafl mit Hilfe einer optischen Stehwelle periodische, eindimensionale
Strukturen mit Breiten unterhalb 50nm erzeugt werden kénnen. Die ersten Experi-
mente dieser Art wurden hauptséchlich mit Alkali-Elementen durchgefiihrt, da es
fiir deren Resonanzwellenldngen bereits geeignete Laserlichtquellen gab und deren
Termschema vergleichsweise einfach ist, was die Pridparation des Atomstrahls mit
Hilfe von Lasern wesentlich erleichtert. Die Verwendung interessanter Materialien,
wie Metalle und Halbleiter, wird zumeist dadurch erschwert, dafl diese Elemen-
te vorwiegend Resonanzwellenlingen im blauen und violetten Spektralbereich
haben, fiir die geeignete Laserquellen nur eingeschrinkt zur Verfiigung stehen.
So gibt es bisher nur Experimente mit Chrom und Aluminium. Von besonderer
Bedeutung ist die Erweiterung dieses Verfahrens auf Halbleiterelemente. In ein-
bzw. zweidimensionalen Anordnungen konnte so die Zusammensetzung binérer
Halbleiter elementselektiv periodisch verdndert werden. Dieses Verfahren eignet
sich auch zur Herstellung dreidimensionaler Strukturen, indem sukzessive Schichten
mit unterschiedlicher Elementzusammensetzung und Strukturierung aufgebracht
werden konnen. Eine in diesem Zusammenhang interessante Anwendung wire
die Herstellung von Kristallen, die eine periodische rdumliche Modulation des
Brechungsindexes mit Periodizitdten im optischen Wellenlédngenbereich aufweisen,
den sogenannten photonischen Kristallen.

Bei dem in dieser Arbeit beschriebenen Experiment soll die Atomlithographie mit
Indium-Atomen demonstriert werden. Das Element Indium ist gerade deshalb inter-
essant, weil seine Verbindungen mit Elementen der fiinften Hauptgruppe, wie z.B.
Gallium und Arsen, Halbleitereigenschaften aufweisen. Dieses Experiment befindet
sich in der Aufbauphase, und es wurde bisher eine Effusionszelle zur Bereitstellung
eines Indium-Atomstrahles sowie eine Hohlkathode zur Spektroskopie am Indium
in Betrieb genommen. Des weiteren gibt es bereits einen blauen Diodenlaser, der
auf der Indiumresonanzlinie bei 410 nm emittiert, mit dem in dieser Arbeitsgruppe
bereits erfolgreich Spektroskopie am Indium betrieben wurde. Der nichste Schritt
ist die transversale Kiihlung des Atomstrahles, da die transversale Geschwindig-
keitskomponente im Atomstrahl die Strukturbreite und den Kontrast entscheidend
limitiert. Die Kiihlung erfolgt durch die Anwendung spontaner Lichtkrifte. Damit
die Kiihlung effizient ist, miissen die Atome zyklisch angeregt werden koénnen. Es
muf} also ein geschlossener atomarer Kiihlzyklus prapariert werden. Der geschlosse-
ne Ubergang vom 52P3/2-Niveau zum 52Djj5-Niveau (A = 325 nm) wiirde sich im
Prinzip als Kiihlibergang eignen, jedoch fehlt hier ein geeigneter Laser. Daher wird
angestrebt, den Ubergang vom 5°P, /2-Niveau zum 625, s2-Niveau als Kiihliibergang



zu priparieren. Da die Atome vom 625 o-Niveau auch in das 5?P3/,-Niveau iiber-
gehen kénnen, mufl der Kiihlzyklus mit Hilfe eines Riickpumplasers (A = 451 nm),
der die Atome aus dem 5°Pj/,-Niveau in das 625, s2-Niveau zuriickpumpt, wieder
geschlossen werden. Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Bereitstellung einer
breitbandigen, bei A = 451 nm emittierenden Laserquelle, die fiir die Préparati-
on des Zwei-Niveau-Systems benotigt wird. Mit dieser Laserquelle soll anschliefend
optisches Pumpen am Indium-Atom nachgewiesen werden.



Kapitel 2

Atomlithographie mit einer
optischen Stehwelle

Indium-
Atomstrahl

Y YY

Stehwelle

Abbildung 2.1: Erzeugung eindimensionaler Strukturen durch Fokussierung
in einer Stehwelle

Das Ziel des in dieser Arbeit beschriebenen Experimentes ist die Demonstration
der Atomlithographie mit Indium, wobei eine optische Stehwelle als Maske benutzt
wird. Bei diesem Verfahren wird ein thermischer Atomstrahl durch Lichtfelder struk-
turiert und auf einer Oberfléiche abgeschieden. Die grundlegende Idee besteht darin,
die Dipolkraft in einer nahresonanten, optischen Stehwelle zur Manipulation eines
kollimierten, thermischen Atomstrahles zu nutzen. Die Stehwelle wirkt auf die Atome
wie ein Feld aus Zylinderlinsen mit einer Periodizitdt von A/2. Auf einem unmit-
telbar hinter der Stehwelle angebrachten Substrat konnen somit periodische Linien-
strukturen mit einer Periodizitét von ebenfalls A\/2 erzeugt werden (Abb. 2.1). Die
Fokussierung durch die Dipolkraft kann mit einem einfachen klassischen Modell be-
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schrieben werden: Eine nahresonante, elektromagnetische Stehwelle induziert in den
Atomen einen elektrischen Dipol. Durch die Wechselwirkung dieser oszillierenden,
elektrischen Dipole mit dem magnetischen Feld der Stehwelle, wirkt eine resultie-
rende Kraft auf die Atome, deren Richtung von der Phase des Dipols beziiglich des
Lichtfeldes abhéngt. Fiir diese Kraft gilt:

Kraft = Dipolmoment - V Feldstéirke
Ist die Frequenz des Lichtfeldes gegeniiber der Resonanzfrequenz des atomaren Uber-
ganges rotverstimmt (blauverstimmt), so werden die Atome in die Intensitdtsmaxima

(-minima) der Stehwelle beschleunigt.
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Abbildung 2.2: Einflufl der Dipolkraft auf die Bewegung der Atome

Der Einflufl der Dipolkraft in einer optischen Stehwelle auf die Bewegung der Ato-
me ist in Abb. 2.2 dargestellt. Hier werden die Trajektorien von Indium-Atomen
mit einer Longitudinalgeschwindigkeit von 500 m/s simuliert, die ein Intensitéts-
maximum des Stehwellenfeldes durchlaufen. Dabei wird die Bewegung der Atome
klassisch durch die Integration der Newtonschen Bewegungsgleichungen berechnet,
was aufgrund der im Vergleich zu den Dimensionen der Stehwelle (A = 205 nm) klei-
nen de Broglie Wellenlinge der Atome (etwa 107! m) gerechtfetrtigt ist. Die Atome
werden in Richtung der Intensitdtsmaxima (z = 0) beschleunigt und bewirken dort
eine Erhohung der atomaren Flufidichte.
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Abbildung 2.3: Aufbau eines Atomlithographie-Experimentes mit Indium

Abb. 2.3 zeigt den schematischen Aufbau des geplanten Atomlithographie-
Experimentes mit Indium. Im unteren Teil des Bildes sieht man die Effusionszelle,
aus deren Offnung (¢ = 1 mm) ein thermischer Atomstrahl mit einem FluB von
etwa 10'2 Atomen/(s-mm?) entweicht. Die Temperatur in der Effusionszelle betrégt
dabei 1200° C. Da der Strahl noch sehr divergent ist, wird er zunéchst durch eine
Blende (¢ = 500 pm) vorkollimiert. Nach dieser Blende soll der Atomstrahl mit Hilfe
von Lichtkréften transversal gekiihlt und somit kollimiert werden. Die transversa-
le Kiihlung ist von grofler Bedeutung, da die Auflésung des Verfahrens durch die
verbleibende transversale Geschwindigkeit begrenzt wird. Dariiber hinaus trigt sie
auch zu einer Erhéhung des Atomflusses bei. Die transversale Kiihlung am Indium-
Atom wird im néchsten Kapitel ausfiihrlich behandelt.

Nachdem der Strahl die Kiihlzone und eine weitere Blende (¢ = 1 mm) passiert
hat, gelangt er zur optischen Stehwelle, in der die Atome fokussiert werden bis sie
schlieBlich auf ein Substrat auftreffen.



Kapitel 3

Kollimation eines
Indium-Atomstrahls

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der Strahlkollimation erldutert. Des wei-
teren wird hierzu eine Computersimulation vorgestellt. Schlieflich wird ein Konzept
fiir die Kollimierung eines Indium-Atomstrahls behandelt.

3.1 Die transversale Kiihlung

Die Atome, die aus einer Effusionszelle entweichen, haben eine mittlere Geschwin-
digkeit von etwa & ~ 500 m/s. Je nach Offnungswinkel © des Atomstrahles kénnen
transversale Geschwindigkeiten von v; = v - sin © auftreten. In Abb. 2.3 ist zu er-
kennen, dafl zur Kollimation sowohl Blenden als auch Lichtkréfte verwendet werden.
Die Blenden dienen zur Vorkollimation, ihre Offnungen diirfen nicht zu klein sein, da
dies den Flufl der Atome erheblich verringert. Die transversale Kiihlung erfolgt nach
dem Prinzip der eindimensionalen Dopplerkiihlung. Die Atome wechselwirken mit
einem Lichtfeld, das aus gegenlidufigen iiberlagerten Laserstrahlen gleicher Frequenz
besteht. Die Absorptionsraten beziiglich der Photonen aus den beiden gegenldufigen
Laserstrahlen mit den Wellenvektoren IZZ lauten fiir I < Is4:

SoY/2
Ny = 0Y/2 - so = I/Iu (3.1)
1+ So + [2(5+ kl . ’U)/’YP

wobei v die Linienbreite des Uberganges, § die Verstimmung des Lasers und E,T)’ die
Dopplerverschiebung ist. Ist die Frequenz des Laserlichtes gegeniiber der Resonanz
des atomaren Uberganges rotverstimmt, so absorbieren bewegte Atome aufgrund
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10 KAPITEL 3. KOLLIMATION EINES INDIUM-ATOMSTRAHLS

der Dopplerverschiebung mehr Photonen aus dem der Bewegungsrichtung entge-
gengesetzten Laserstrahl. Bei jeder Absorption wird die transversale Bewegung des
Atomes aufgrund des Photonenimpulses gebremst, so daf} sich folgende resultierende
Kraft auf das Atom ergibt: B B

F=nhk- (71— ) (3.2)

Um eine effektive Kiihlung zu erreichen, miissen moglichst viele Absorption-
Emission-Zyklen durchlaufen werden. Die spontane Emission fiihrt hingegen zu ei-
nem Heizeffekt, da der Riickstofl der spontan emittierten Photonen statistisch in alle
Raumrichtungen verteilt ist. Der daraus resultierende Impulsiibertrag ist jedoch im
zeitlichen Mittel gleich Null.

Damit ein Atom moglichst viele Anregungen erfahren kann, mufl ein geschlossenes
atomares Zwei-Niveau-System, ein sogenannter Kiihliibergang, prapariert werden.
Hierzu betrachtet man den fiir die Atomlithographie wichtigen Teil des Termsche-
mas fiir das Indium-Atom in Abb. 3.1.

1,753 GHz

. L117GHz
3 0,669GHz
5

11,410 GHz
4

Abbildung 3.1: Termschema des Indium-Atoms mit den fiir die Atomli-
thographie relevanten Ubergéngen und der Hyperfeinstruk-
turaufspaltung der spektroskopierten Uberginge

Es ist leicht zu sehen, daf der Ubergang von 52Py/5 (F = 6) zu 52Dsp0 (F = 7)
ein geschlossenes Zwei-Niveau-System darstellt. Hierzu wiirde allerdings Laserlicht
der Wellenléinge A = 325 nm benétigt. Da es jedoch bislang keine leistungsstarken
Laserquellen bei dieser Wellenlédnge gibt, mufl auf andere Weise ein Kiihliibergang
priapariert werden.
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Daher betrachtet man den Ubergang von 52P; ), (F = 4) zu 62S;,, (F = 5), der
als moglicher Kiihliibergang dienen konnte. Dieser Ubergang kann mit einem blau
emittierenden Diodenlaser betrieben werden. Dieses System ist jedoch nicht geschlos-
sen, da Atome vom Hyperfeinstrukturzustand F' = 5 des 62S;/-Niveaus sowohl
in die Hyperfeinstrukturzustinde F' = 4,5,6 des 52P;/,-Niveaus, als auch in den
Hyperfeinstrukturzustand F = 5 des 52P; jo-Niveaus zerfallen kénnen. Um dieses
System zu schliefen, miissen die Atome von dort durch optisches Pumpen wieder
dem Kiihliibergang zugefiihrt werden. Als Riickpumplaser fiir die Atome im 52Ps o~
Niveau ist ein bei A = 902 nm emittierender modengekoppelter Titan-Saphir Laser
eingeplant, dessen Licht frequenzverdoppelt wird. Durch die grofle spektrale Breite
der Pulse miifite es moglich sein, alle Hyperfeinstrukturzustinde des 2P;.;/Q—Nivea,us
mit nur einem Laser zu entleeren. Als Riickpumplaser fiir die Atome im Hyperfe-
instrukturzustand F' = 5 des 52P, s2-Niveaus dient ein weiterer blau emittierender
Diodenlaser. Die verwendeten Laserquellen werden im néchsten Kapitel gesondert
behandelt. Fiir die entsprechenden Ubergangswahrscheinlichkeiten A; gilt:

62S1/2 = 5°Pijp @ A1 =0,56-10%7" (3.3)
62S12 — 5°P3jp ¢ Ay =1,02-10%s7"

Daraus 148t sich die natiirliche Lebensdauer des 625, s2-Niveaus berechnen:

7 =16,33 ns (3.4)

3.2 Computersimulation

Um die Effizienz der transversalen Kiihlung abschéitzen zu konnen, wurde die
Doppler-Kiihlung des Atomstrahles anhand eines stark vereinfachenden Modells si-
muliert. Experimentelle Parameter dieser Monte-Carlo-Simulation sind sowohl die
Verstimmung als auch die Leistung des Laserfeldes und die Blendengeometrie.

Die Simulation beschreibt das Verhalten der Atome im Laserfeld wie folgt: Am
Kiihlproze sind nur drei Niveaus beteiligt, die in der Realitit den Niveaus 5%P; /25
52P3/, und 62S)/, entsprechen. Die Hyperfeinstrukturaufspaltung wird also véllig
vernachlassigt. Bei dem Laserlicht, welches die Atome anregt, wird zwischen ei-
nem Dauerstrich-Laser fiir den Kiihliibergang 52P; /, — 6251 /9, und einem Pulslaser
als Riickpumplaser fiir den Ubergang 5°P3/; — 625 /o unterschieden. Jedes Atom
bekommt zu Beginn eine Gauf3-verteilte longitudinale und transversale Geschwin-
digkeitskomponente statistisch zugewiesen. Das Laserfeld wird durch die Lichtfelder
von Kiihl- und Riickpumplaser simuliert, die von beiden Seiten eingestrahlt werden.
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Die Wechselwirkung eines Atoms mit dem Feld des Dauerstrich-Lasers wird simu-
liert, indem fiir die jeweilige Position und transversale Geschwindigkeit des Atoms
die Absorptionsrate in Bezug auf das Lichtfeld berechnet wird. Anhand der Absorp-
tionsrate wird entschieden, aus welchem der gegenldufigen Laserstrahlen das Atom
ein Photon absorbiert. Bei jeder Absorption nimmt das Atom einen Photonenimpuls
auf und es befindet sich im Niveau 625;/. Die spontane Emission wird simuliert,
indem die Atome zunichst einen statistisch verteilten Riickstoff erfahren und an-
schlieflend statistisch gewichtet auf die Niveaus 52P; oder 5Py, verteilt werden.
Befindet sich das Atom im 52 P3/o-Zustand, so wird es alle 12,5 ns, was der Repeti-
tionsfrequenz des Pulslasers entspricht, in den 625 />-Zustand angeregt und somit
wieder dem Kiihliibergang zugefiihrt. Auch bei dieser Anregung nimmt das Atom
einen Photonenimpuls auf. Dieser Vorgang wiederholt sich solange, bis das Ende der
Kiihlstrecke erreicht ist. Die transversale Geschwindigkeitsverteilung vor und nach
der Kiihlstrecke ist in Abb. 3.2 zu sehen. Es ist zu erkennen, daf die transversalen
Geschwindigkeitskomponenten hinter der Kiihlstrecke deutlich abgenommen haben.
Die Verstimmung des Kiihllasers zum atomaren Ubergang betriigt in diesem Fall
12 MHz bei einer Leistung des Kiihllasers von 5 mW. Die Lénge der Kiihlstrecke
betrdgt 5 cm.

500 - 2000 -
= 401 = 1500 -
< <
E 3ooﬁ é
< < 1000-]
E 200 E
@] @]
< <
< 1004 500 -

0 .‘f;A NN RRRRR NNNaat . 0

20 20 20

10 0 10 %0 2 S SRR
Geschwindigkeit [m/s] Geschwindigkeit [m/s]
(@ (b)
Abbildung 3.2: Transversale Geschwindigkeitsverteilung der Atome vor (a)
und nach (b) der transversalen Kiihlung.

In dieser Simulation wird davon ausgegangen, dafl das Lichtfeld des Kiihllasers ent-
lang der gesamten Kiihlstrecke eine Leistung von 5 mW besitzt. Der in diesem
Experiment eingeplante Diodenlaser kann diese Leistung jedoch nicht iiber eine so
grofle Kiihlstrecke erbringen, wenn sein Strahl aufgeweitet wird. Daher muf} eine
Kiihlaufbau gewahlt werden, der auch bei niedrigen Laserleistungen geeignet ist. Im
folgenden Kapitel wird ein solcher Aufbau vorgestellt, der sich bereits bei anderen
Arbeitsgruppen bewihrt hat [7].
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3.3 Entwurf eines Kollimators

In Abb. 3.3 ist der Strahlkollimator abgebildet, wie er in diesem Experiment einge-
setzt werden soll.

Symmetricachse ——

\

Laser 2 Atom- Laser 1
Trajektorien

Abbildung 3.3: Entwurf eines Kollimators

Der Kollimator besteht aus zwei Spiegeln, die jeweils um einen kleinen Winkel «
gegeneinander geneigt sind. Der Atomstrahl verlauft entlang der Symmetrieachse.
In diese Anordnung werden aus entgegengesetzten Richtungen zwei kollimierte La-
serstrahlen symmetrisch eingekoppelt, so dafl es an den Spiegeln zu Mehrfachreflek-
tionen kommt. Bei jeder Reflexion nimmt der Winkel zwischen den Laserstrahlen
und der Ebene senkrecht zum Atomstrahl um den Betrag von 2« ab. Die Laser
sind genau auf die Resonanz des atomaren Uberganges abgestimmt, was nach der
Gleichung (??) dazu fiihrt, daB8 Atome, die sich senkrecht zum Strahl bewegen, die
grofite Anregung erfahren. Mit Hilfe der geneigten Spiegel kann erreicht werden,
daf} die Strahlen {iber einen groflen Bereich senkrecht zum Atomstrahl verlaufen, so
dafl die Atome entlang der ganzen Kiihlstrecke angeregt werden koénnen. Auf die-
se Weise werden die Atome entlang der ebenen Wellenfronten der Strahlen gefiihrt
[7]. Mit dieser Anordnung konnen selbst Atome, die unter einem grofien Eintritts-
winkel einlaufen, effizient gekiihlt werden, da sie von Beginn an abgelenkt werden,
wihrend Atome, die unter kleinen Eintrittswinkeln einlaufen und nur wenig Ablen-
kung bendtigen, erst spiter beeinfluft werden. Die Vorgénge im Kollimator sind in
Abb. 3.3 dargestellt, wobei wegen der besseren Ubersichtlichkeit nur zwei Strahlen
eingezeichnet sind.



Kapitel 4
Laserquellen

Bei der Betrachtung des Termschemas fiir das Indium-Atom erkennt man, daf8 zur
Priaparation eines geschlossenen Zwei-Niveau-Systems zwei Laserquellen im blauen
Spektralbereich bendtigt werden. Fiir den atomaren Ubergang bei A = 410 nm gibt
es seit kurzem leistungsfihige Laserdioden, mit denen in dieser Arbeitsgruppe be-
reits erfolgreich Spektroskopie am Indium-Atom betrieben wurde [8]. Im folgenden
Abschnitt werden kurz die Eigenschaften des im Rahmen dieser Arbeit verwendeten
Diodenlasers vorgestellt.

Den Hauptteil dieses Kapitels stellt die Frequenzverdopplung des gepulsten Titan-
Saphir Lasers dar. Durch die Frequenzverdopplung ist es gelungen, in den Wel-
lenldngenbereich von A = 451 nm zu gelangen, fiir den es bislang noch keine direkt
emittierenden Laserquellen gibt.

4.1 Der Diodenlaser

Bei dem verwendeten Gerit handelt es sich um ein Diodenlasersystem der Firma
TuiOptics, welches bei einer Wellenldnge von A = 410 nm emittiert. Die optische
Ausgangsleistung liegt bei 5 mW, und die Linienbreite betrigt etwa 10 MHz [8].

Die Laserfrequenz kann {iber die Diodentemperatur, den Injektionsstrom und iiber
ein externes Reflexionsgitter in Littrow-Anordnung verindert werden. Die Varia-
tion der Diodentemperatur dient in erster Linie zur groben Einstellung des Wel-
lenldangenbereiches. Schnelles Durchstimmen iiber einen Wellenldngenbereich kann
iiber das Verkippen des Reflexionsgitters mit Hilfe eines Piezoelementes erreicht wer-
den. Durch das periodische Verkippen dndert sich sowohl der Abstand zwischen Git-
ter und Laserdiode als auch der Winkel. Beides hat einen Einflufl auf die Wellenlange.
Da diese Variationen nicht aufeinander abgestimmt sind, kommt es hiufig zu Mo-
denspriingen, die die Durchstimmbarkeit einschrénken. Um diese Modenspriinge zu

14
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verhindern, wird zusétzlich eine “feed-forward“-Schaltung genutzt, wobei ein zur
Piezospannung proportionaler Strom zum Injektionsstrom addiert wird. Hierdurch
148t sich die Abstimmbarkeit iiber einen Bereich von etwa 20 GHZ ausdehnen. In
Abb. 4.1 wird ein Absorptionsspektrum fiir den Ubergang 52Pyj — 62515 vor-
gestellt, welches an einer Hohlkathodenlampe (siehe Kap. 5) aufgenommen wurde.
Hier 148t sich der modensprungfreie Abstimmbereich gut erkennen.
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Abbildung 4.1: Aufnahme des Absorptionsspektrums fiir den Ubergang
52P /2 = 629, /2 an der Hohlkathodenlampe

4.2 Der frequenzverdoppelte Pulslaser

In diesem Kapitel wird der Aufbau einer Frequenzverdopplung fiir einen modenge-
koppelten Titan-Saphir Laser beschrieben. Durch eine Frequenzverdopplung ist es
moglich, Laserlicht der Wellenlédnge A = 451 nm zu erzeugen, fiir die es bislang noch
keine direkt emittierenden Laserquellen gibt. Es ist anzunehmen, dafl der Pulslaser
mit seinem breiten Verstarkungsprofil und der damit verbundenen groflen spektralen
Breite der Pulse in der Lage ist, alle Hyperfeinstrukturniveaus des 5°Ps/,-Zustands
zu entleeren.

4.2.1 Titan-Saphir Laser

Bei dem in diesem Experiment verwendeten Titan-Saphir (Ti-Sa) Laser handelt es
sich um das Modell TSUNAMI der Firma Spectra Physics mit dem zugehorigen

o]
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Pumplasersystem MILLENIA X. Der TSUNAMI ist ein modengekoppelter Pulsla-
ser, der sowohl in Femto- als auch in Pikosekundenkonfiguration betrieben werden
kann. Fiir dieses Experiment ist jedoch nur die Pikosekundenkonfiguration von In-
teresse.

Der mit 7:3*-Ionen dotierten Aly,Os-Kristall wird von einem Nd : YV Oy Laser der
Wellenldnge A = 532 nm optisch gepumpt. Die Pumpleistung liegt bei 10,5 Watt.
Aufgrund des breiten Verstiarkungsprofiles ist es moglich, den Laser {iber einen Spek-
tralbereich von 680 bis 1100 nm unter Verwendung verschiedener Optiken durchzu-
stimmen. Seine Ausgangsleistung liegt dabei zwischen 0,2 und 2 Watt.

Zur Wellenldngenselektion wird ein drehbar gelagertes Drei-Platten-Lyotfilter ver-
wendet. Aufgrund des groflen Verstarkungsprofiles existieren im Laserresonator sehr
viele longitudinale Moden, deren Frequenzen im Frequenzspektrum einen Abstand
von ¢/2L haben, wobei L die Lange des Laserresonators ist. In einem modenge-
koppelten Laser werden diese longitudinalen Moden durch einen Akusto-Optischen-
Modulator (AOM) in Phase gebracht und somit gekoppelt. Wenn die Moden in
Phase sind, so entsteht durch konstruktive Interferenz ein Lichtpuls, der mit der
Frequenz ¢/2L im Resonator umherlduft. Der AOM funktioniert wie ein Schalter,
der nur dann 6ffnet, wenn der Puls ankommt. Die Pulsrepetitionsrate betrigt 80
MHz, was zu einer Pulsdauer von 12,5 nm fiihrt.

Die in den optischen Komponenten auftretende Dispersion wird durch ein Gires-
Tournois-Interferometer (GTI) ausgeglichen. Das GTI verhindert somit die Verbrei-
terung der Pulse durch Dispersion.

Die gesamte Anordnung der optischen Komponenten befindet sich in einem Gehéuse,
welches bei Bedarf mit Stickstoff gespiilt werden kann. Eine Stickstoffspiilung ist
beim Betrieb des Lasers bei Wellenldngen im Bereich von 880 bis 980 nm erforder-
lich, da es hier zu Sauerstoff- oder Wasserabsorptionen kommen kann, die den La-
serprozefl beeintrachtigen. Da fiir dieses Experiment Licht der Wellenléinge A = 902
nm von besonderem Interesse ist, mufl der Laser permanent mit Stickstoff gespiilt
werden. Die Ausgangsleistung des Lasers bei dieser Wellenldnge betrégt etwa 1 Watt.

4.2.2 Autokorrelator

Fiir das Experimentieren mit einem Pulslaser ist die Pulsform bzw. die Pulsbreite
von grofler Bedeutung. Das iibliche Hilfsmittel zur Messung von Femto- oder Pico-
sekundenpulsen ist ein Autokorrelator. In Abb. 4.2 ist der Aufbau des verwendeten
Gerites dargestellt.

Der Aufbau eines Autokorrelators dhnelt dem eines Michelson-Interferometers. Ein
einlaufender Puls wird durch einen Strahlteiler in zwei gleiche Teile aufgespalten.
Einer der beiden Strahlen durchlduft die rotierende Spiegelanordnung. Durch die
Rotation wird dieser Teilstrahl gegeniiber dem anderen periodisch linear verzogert.
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Abbildung 4.2: Aufbau eines Autokorrelators

Der Autokorrelator iibersetzt so Unterschiede Az in der optischen Weglinge in die
zeitliche Verzogerung At. Beide Teilstrahlen werden wieder zusammengefiihrt und
in einem nichtlinearen Kristall iiberlagert. Die Intensitdt der daraus resultierenden
zweiten Harmonischen ! wird mit einem Photomultiplier gemessen. Die Effizienz
der zweiten Harmonischen ist proportional zum Ausmafl der Pulsiiberlappung im
Kristall. Mit Hilfe eines Oszilloskops kann man die Intensitdt in Abhéngigkeit von
der Verzogerung zwischen den beiden Pulsen darstellen. Durch die Faltung eines
Pulses mit sich selbst (daher Autokorrelation) ergibt sich eine Korrelationsfunktion,
die unmittelbar mit der Pulsbreite verkniipft ist.

'In dem nichtlinearen Kristall findet eine Frequenzverdopplung (nichtlinearer Prozef zweiter
Ordnung) der einlaufenden Strahlen statt. Das hieraus resultierende Licht mit der doppelten Fre-
quenz ist die zweite Harmonische Oberwelle
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4.2.3 Frequenzverdopplung

Im folgenden Teil werden kurz die theoretischen Grundlagen der Frequenzverdopp-
lung in nichtlinearen optischen Medien behandelt.

Nichtlineare Polarisation und Suszeptibilitidt zweiter Ordnung

Ein lineares dielektrisches Medium wird durch eine lineare Abhéngigkeit P(t) =
eoxFE(t) zwischen der Polarisationsdichte P(t) und der elektrischen Feldstirke E(t)
charakterisiert, wobei mit ¢, die elektrische Feldkonstante im Vakuum, und mit y
die elektrische Suszeptibilitit beschrieben werden.

Ein nichtlineares dielektrisches Medium wird durch eine nichtlineare Abhéngigkeit
zwischen den Grolen P(t) und E(t) charakterisiert. Hierzu wird die Polarisations-
dichte P(t) in Potenzen der elektrischen Feldstdrke E(t) entwickelt [11]:

P(t) = o [XVE(t) + XPE*(t) + .. (4.1)

Die GroBen x(™ sind die Suszeptibilititen n-ter Ordnung. Fiir den Fall einer mono-
chromatischen ebenen Welle mit der Feldstérke

E(t) = Ee™™" + c.c. (4.2)
erhilt man fiir die nichtlineare Polarisation zweiter Ordnung;:

PO(t) = ¢ 2xPEE" + (xP E% 2 + c.c.)| = PP + P (4.3)

Der erste Term Péz) fithrt nicht zu einer elektromagnetischen Strahlung, sondern
er beschreibt die Erzeugung eines statischen elektrischen Feldes im Kristall. Diesen
Effekt nennt man auch optische Gleichrichtung. Der zweite Term beschreibt eine
elektromagnetische Welle mit der Kreisfrequenz 2w.

Im allgemeinen Fall hingen die nichtlinearen Suszeptibilitdten von der Frequenz des
elektromagnetischen Feldes ab und werden zu komplexen Tensoren, die die kom-
plexen Amplituden der elektrischen Felder E und der Polarisation P in Beziehung
bringen. Fiir die i-te Komponente des nichtlinearen Anteils der Polarisation zweiter
Ordnung gilt:

PP (w=wm+wn) = 0> 3 Xk (Wi + Wn Wiy wn) B (wim) Be (@) (4.4)
Jjk (mn)

Die Notation (nm) steht fiir eine Summation iiber die Frequenzkomponenten wy,
und w,, bei der die Summe w = w,, + w, erhalten bleibt.
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Suszeptibilititstensor

Die nichtlineare Suszeptibilitéit zweiter Ordnung ist ein Tensor dritter Stufe mit 27
Komponenten. Aus den jeweiligen Eigenschaften der verwendeten optischen Medien
ergeben sich oft gewisse Symmetrien, die zu einer wesentlichen Vereinfachung der
Tensoren fiihren. Die in der Praxis am hé&ufigsten vorkommende Symmetrieform ist
die Kleinman-Symmetrie [3].
Sie tritt auf, wenn die optischen Frequenzen wesentlich geringer sind als die niedrig-
sten Resonanzfrequenzen des optischen Mediums. Unter diesen Bedingungen ist das
Medium ann#hernd verlustfrei, und die nichlineare Suszeptibilitit ist im wesentli-
chen frequenzunabhiéingig. Die Kleinman-Symmetrie besagt nun, dafl der Tensor x;;x
symmetrisch und reell ist:

X=X =X = Xe =xn=x X=Xy (4.5)
Im Falle der Frequenzverdopplung sind w,, und w, gleich, d.h. der Tensor ist auch
in den letzten beiden Indizes symmetrisch.

2 2
Xigk = Xit) (4.6)

Ist die Kleinman-Symmetrie Bedingung erfiillt, so fiihrt man zur Vereinfachung den
Tensor:

1
dijr, = §X£Zg (4.7)

ein. Die Vereinfachung in der Schreibweise besteht darin, dal man statt d;;; die kon-
trahierte Matrix d;; einfiihrt, wobei folgender Zusammenhang zwischen den Indizes
besteht:
Jk = 11 22 33 23,32 31,13 12,21 (4.8)
[ =1 2 3 4 5 6

Der nichtlineare Suszeptibilitdtstensor kann nun als 3 x 6-Matrix geschrieben werden.

diy diyg diz diy dis dis
dy = |da doo dog dos dys dog (4.9)
ds1 dsp ds3 d3s d3s dss

Fiir die nichtlineare Polarisation gilt somit:

[ Ey(w)? ]
E 2
Py (2w) din dig diz dig dis dis EyEﬁ?
Py(2w) | = 26 |dn doy dpz das das dag 9F (;)E () (4.10)
P.(2w) ds1 dsa dsz dsa dzs dss QEZ(w)E;(w)
| 2E4(w) Ey(w) |
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Wenn Kleinman-Symmetrie vorliegt, kénnen die Indizes von d;j;;, beliebig vertauscht
werden. Somit sind nicht alle 18 Eintréige des Tensors d;; voneinander unabhéngig,

es gilt z.B.:
diz = di12 = da12 = dag (4.11)

und
dis = dig3 = do13 = das (4.12)

Wenn man diese Uberlegungen systematisch weiterfiihrt, gelangt man zu dem
Schluf}, dafl es bei giiltiger Kleinman-Symmetrie nur 10 voneinander unabhéngige
Elemente gibt. Aus den Kristallsymmetrien der verwendeten optischen Medien
ergeben sich héufig weitere Nebenbedingungen, die die Zahl der unabhingigen
Elemente weiter reduzieren konnen. Oft nehmen viele Tensorkomponenten den
Wert Null an.

Im Falle einer punktsymmetrischen Kristallgeometrie verschwinden sogar alle
Eintrige des Suszeptibilitidtstensors zweiter Ordnung, so dafl in diesen Kristallen
gar keine Frequenzverdopplung moglich ist. Da immerhin 11 der 32 existierenden
Kristallklassen Punktsymmetrie aufweisen, kann man schon von vornherein viele
Kristalle aufgrund ihrer Kristallklassenzugehorigkeit fiir die nichtlineare Wechsel-
wirkung zweiter Ordnung ausschliefen.

Fiir eine ausgewihlte Geometrie, d.h. unter fest definierten Ausbreitungs- und Po-
larisationsrichtungen, ist es moglich, eine skalare Beziehung zwischen der Polarisa-
tionsdichte und dem elektrischen Feld herzuleiten:

P(2w) = €odesr E(w)? (4.13)

Eine allgemeine Vorschrift zur Berechnung von d. fiir die jeweiligen Kristallklassen
findet man in [13]. Im Falle einer linear polarisierten Welle der Kreisfrequenz w erhiilt
man fiir die frequenzverdoppelte Leistung P,, in Abhéngigkeit der quadratischen
Eingangsleistung [14]:

30292 52 .2
Mo\ 2 w deffl Sin (Akl/2) 1 2
P, =2(— —- P .

2 (60> n3 (AkL/2)2 A v (4.14)

mit der magnetischen Feldkonstante pq, Kristalldnge [, der Strahlquerschnittsfliche
A, dem Brechungsindex n,, fiir die Grundwelle und der Phasenanpassung :

2
Ak =k — 2k = —(ngyy — 1) (4.15)

Co

Hierbei sind k., und ko, die Wellenzahlen der Grund- bzw. Oberwelle.
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4.2.4 Frequenzverdopplung eines modengekoppelten Lasers

Die bisherigen Betrachtungen beziiglich der Effizienz der Frequenzverdopplung be-
ziehen sich ausschliellich auf Laserquellen, die im Single-Mode-Betrieb laufen. In
diesem Experiment wird jedoch ein modengekoppelter Titan-Saphir Pulslaser mit
einem breiten Verstirkungsprofil verwendet. Das Laserlicht besteht also aus streng
hintereinander folgenden Pulsen, die einen zeitlichen Abstand von 2L /¢ haben, wo-
bei L die Linge des Resonators ist.

Da die Verdopplungseffizienz vom Mittelwert des Quadrates der Amplituden der
elektrischen Feldstirke abhingt und nicht vom Quadrat des Mittelwertes der elek-
trischen Feldstirke, erwartet man einen merklichen Einflufl der Modenstruktur auf
die Verdopplungseffizienz. Dies bestétigt sich auch spater im Experiment, denn die
Intensitédt des frequenzverdoppelten Lichtes ist merklich hoher, wenn der Laser im
Pulsbetrieb arbeitet. Um die Verdopplungseffizienz fiir einen modengekoppelten La-
ser abschitzen zu konnen, beschreibt man zunédchst das elektrische Feld E eines
solchen Lasers wie folgt [15] :

N

E = Y Epelvinbwt (4.16)
n=1

Aw = %‘3 (4.17)

N ist die Anzahl der longitudinalen Moden im Resonator, wobei sich benachbarte
Moden um Aw unterscheiden. Fiir das elektrische Feld der zweiten Harmonischen
ergibt sich unter der Annahme, daf} eine perfekte Phasenanpassung vorliegt:

N N
EQw) = e, Y, XEp By it (ntm)avlt (4.18)

n=1m=1

Daraus folgt fiir die Intensitét:

N N N N )
I2w) = &> > S N \’E,E,E}Eemtmomraut (4.19)
n=1

m=1 o=1p=1

Nach einer ldngeren Rechnung ergibt sich schliefllich fiir das Verhéltnis der mittleren
Intensitdten I, (modengekoppelt) und Ix,,: (kontinuierlich):

I(2w)me  2N*+1

4.20
I(Qw)kont 3N ( )

Fiir eine grofle Anzahl von Moden vereinfacht sich dieser Ausdruck zu %N . Diese
Beziehung erlaubt es, eine grobe Abschidtzung der Verdopplungseffizienz fiir einen
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gepulsten Laser vorzunehmen. In einem Titan-Saphir Laser liegt die Modenanzahl
in der Gréflenordnung von N = 100. Daher erwarten wir im Falle der Frequenzver-
dopplung eines modengekoppelten Lasers eine Zunahme der Effizienz um etwa eine
Groflenordnung.

4.2.5 Phasenanpassung

1,07
0,81

]
0,67
0,47

0,21

Effizienz 77, (willk. Einh.)

0,0 T

S omem 0 m o2n

Phasenanpassung Ak/2/"

! ]

Abbildung 4.3: Effizienz der Frequenzverdopplung in Abhéingigkeit der Pha-
senanpassung fiir ebene Wellen

Die Leistung des frequenzverdoppelten Lichtes hingt empfindlich von der Phase Ak
der beiden wechselwirkenden Lichtfelder ab. Eine effiziente Frequenzverdopplung
ergibt sich nur, wenn sich die lokal entstehenden Anteile der Oberwelle zu einer
makroskopischen Welle aufaddieren. Dazu miissen die Anteile in Phase sein, d.h. es
mufl Ak = 0 gelten.

Ist dies nicht der Fall, so kommt es immer bei einem Gangunterschied von Ak = 7
zu einer Ausléschung der im Kristall erzeugten Anteile der Oberwelle. Dies wiirde zu
einer Modulation der Intensitdt der Oberwelle im Kristall fithren, und man wiirde
am Ende nur ein Signal, welches entlang einer Kohérenzlénge erzeugt worden ist,
erhalten. Die Phasenanpassungsbedingung Ak = 0 beinhaltet, daf} sich die Grund-
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und Oberwelle im Kristall mit der selben Phasengeschwindigkeit bewegen, d.h. fiir
die Brechungsindizes muf} gelten:

n(w) = n(2w) (4.21)

Entsprechend der Gleichung (4.14) weist die Abhéngigkeit der Verdopplungseffi-
zienz die Form einer sinc?-Funktion? auf, wie sie in Abb. 4.3 zu sehen ist. Die
Phasenanpassungsbedingung kann im Bereich der normalen Dispersion in isotropen
Materialien nicht erfiillt werden, da der Brechungsindex mit der Frequenz des Lich-
tes ansteigt. Im Prinzip liele sich die Phasenanpassung im Bereich der anormalen
Dispersion erreichen, indem man den Abfall des Brechungsindexes in der Nihe einer
Absorption ausnutzt. Dies wiirde sich jedoch wegen der Absorption negativ auf die
Verdopplungseffizienz auswirken.

Im allgemeinen erreicht man die Phasenanpassungsbedingung, indem man sich Ma-
terialien mit doppelbrechenden Eigenschaften bedient. In doppelbrechenden Mate-
rialien hiangt der Brechungsindex von der Polarisation und der Richtung des einfal-
lenden Lichtes ab. Man unterscheidet zwei Arten der Phasenanpassung [3]:

Typ 1, skalare oder kollineare Phasenanpassung: Die Grundwelle breitet
sich entweder als auflerordentlicher oder ordentlicher Strahl aus, die Oberwelle
ensteht dann als ordentlicher oder auflerordentlicher Strahl. Die wechselwir-
kenden Komponenten der Grundwelle haben die selbe Polarisation.

Typ 2, vektorielle Phasenanpassung: Die Grundwelle wird sowohl in ordentli-
cher als auch in auflerordentlicher Polarisation eingestrahlt, die Oberwelle en-
steht dann als ordentlicher oder auflerordentlicher Strahl. Die Polarisationen
der wechselwirkenden Komponenten der Grundwelle stehen senkrecht aufein-
ander.

Generell gibt es zwei Methoden, mit denen Phasenanpassung erreicht werden kann.
Eine Methode ist die Winkelanpassung, bei der es auf die exakte Ausrichtung des
Kristalls beziiglich der Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls ankommt. Diese Me-
thode wird auch kritische Phasenanpassung genannt, da Grund- und Oberwelle auf-
grund der Doppelbrechung im nichtlinearen Kristall divergieren. In diesem Zusam-
menhang spricht man auch von einem “Walk-Off“-Effekt. Dieser beeintrichtigt die
Verdopplungseffizienz und nimmt mit gréfleren Einfallswinkeln zu.

Die zweite Methode ist die Temperaturanpassung. Bei einigen Kristallen, wie z.B.
Kaliumniobat (K NbOs3) oder Lithiumniobat (LiNbOj3) sind die doppelbrechenden
Eigenschaften stark temperaturabhingig. Es bietet sich in diesem Fall die Moglich-
keit, die kritische Phasenanpassung zu umgehen, indem man den Einfallswinkel ©

2
2 sinc? = S—é—zmw z
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des Lichtes bei 90° festhilt und eine Phasenanpassung durch die Variation der Kri-
stalltemperatur herbeifiihrt. Da hier kein “Walk-Off“-Effekt auftritt, nennt man die-
se Methode auch unkritische Phasenanpassung. Diese Methode wird im Experiment
angewendet, und es erfolgt daher eine ausfiihrliche Behandlung der Phasenanpas-
sung durch die Temperatur im néchsten Kapitel.

4.2.6 Phasenanpassung in Kaliumniobat (K NbOj;)

Bei der Auswahl des Verdopplungskristalls spielt neben dem Wellenlédngenbereich
besonders der nichtlineare Parameter d.;; eine entscheidende Rolle, da er qua-
dratisch in die Verdopplungseffizienz eingeht. K NbO; ist ein negativ zweiachsiger
Kristall mit dem hochsten nichtlinearen Koeffizienten d.;; unter den gebrauchlichen
anorganischen Kristallen. Daher ist er besonders zur Frequenzverdopplung von
Dioden- und Festkorperlasern im mittleren Leistungsbereich geeignet. K NbOj3
besitzt eine orthorhombische Gitterstruktur und gehért im Bereich von 55° — 222°C
der Punktsymmetriegruppe mm?2 an [16]. Die Transparenz erstreckt sich iiber einen
Bereich von 400-4500 nm, die Absorptionsverluste liegen bei einer Wellenlénge von
900 nm unterhalb von 1%/cm. Der verwendete Kristall hat die Mafie 2 mm x 2 mm
bei einer Linge von 5 mm. Die Eintrittsflache ist fiir 900 nm antireflexbeschichtet.

Ein zweiachsiger Kristall wie K NbO3 besitzt drei verschiedene Brechungsindizes n,,
n, und n,, die im Vektorraum des Wellenvektors k eine doppelschichtige Struktur
beschreiben. Es gibt genau vier Kontaktpunkte, durch die zwei optische Achsen ver-
laufen. Dies wird in Abb. 4.4 veranschaulicht. Im folgenden werden die physikalischen
Kristallachsen (X, Y, Z) so in kristallographische Achsen (a, b, ¢) transformiert, daf
die optischen Achsen in der XZ-Ebene liegen. Fiir KNbO; lautet die Zuweisung;:
XY, Z — c,a,b.

Fiir die Polarisation in Kaliumniobat gilt entsprechend Gleichung (4.10):
[ Eg(w)? ]

2

P,(2w) 0 0 0 0 ds 0 gygsgg

P2w)| = |0 0 0 dy 0 0 : (4.22)

P.(2w) dyy dsy dss O 0 0 2By (w)E(w)
z 31 32 33 2Ez (C«))Ew(UJ)
[ 2B, (w) By (w) |

wobei die Eintrige folgende Werte annehmen [6]:

d3; = —11,5pV/m ds2 = —20,5pV/m dss = —20,1pV/m (4.23)
dyy = —=17,1pV/m dis = —16,5pV/m
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Abbildung 4.4: Brechungsindizes im zweiachsigen Kristall

Diese Werte gelten fiir eine Wellenldnge von A = 1064 nm. Fiir die Wellenlénge
A =900 nm miissen diese Werte um etwa 5% nach oben korrigiert werden [6].

Kristall

b
Grundwelle T /

(senkrecht polarisiert) - Oberwelle
(waagerecht polarisiert)

‘ v
‘C/ ]

Abbildung 4.5: Frequenzverdopplung im Kaliumniobatkristall

Der im Rahmen dieser Arbeit verwendete Kristall ist entlang der a-Achse geschnit-
ten (a-cut). Entlang dieser Achse wird nun eine nichtkritische Phasenanpassung vom
Typ 1 mit der Grundwelle als ordentlichem Strahl und der Oberwelle als aufleror-
dentlichem Strahl durchgefiihrt. In Abb. 4.5 ist die Phasenanpassung vom Typ 1
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skizziert: Die Grundwelle ist in Richtung der b-Achse polarisiert und wird entlang
der a-Achse eingestrahlt. Die zweite Harmonische ist somit in Richtung der c-Achse
polarisiert. Bei dieser Art der Phasenanpassung ergibt sich fiir die nichtlineare Ef-
fektivitat:

deff = d32 . sin(@ = 900) = d32 (424)
Damit die Phasenanpassung gewihrleistet ist, miissen die Brechungsindizes der
Grundwelle n, und der zweiten Harmonischen n, in Ubereinstimmung gebracht
werden. Dies geschieht im Falle der nichtkritischen Phasenanpassung durch eine
geeignete Variation der Kristalltemperatur. Die Abhéngigkeit des Brechungsindexes
n von dem Material, der Wellenldnge A und der Temperatur T ist fiir die jeweilige
kristallographische Achse durch die Sellmeier-Gleichung gegeben [16]:

AZ)? AZ)2
2o TN

S; und Sy bezeichnet man als Oszillatorstarken, A; und A, reprisentieren die UV-
Oszillator Beitrdge und D ist der IR-Korrekturterm. Diese Groflen hingen kom-
pliziert von der Temperatur ab und liegen fiir den jeweiligen Verdopplungskristall
tabellarisch vor [16]. Durch Gleichsetzen der Beziehungen fiir die Brechungsindizes
n. und n, erhdlt man die gewiinschte Temperatur, bei der die Phasenanpassung
erfiillt ist.
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Abbildung 4.6: Temperaturabhingigkeit der Brechungsindizes n,. und n,

In Abb. 4.6 ist der Verlauf der Brechungsindizes im Temperaturbereich von 0° —180°
C dargestellt. Der Brechungsindex n, steigt mit zunehmender Temperatur, wihrend
der Brechungsindex n, einen negativen Temperaturkoeffizienten besitzt. Die Bre-
chungsindizes stimmen bei einer Temperatur von 117,9° C iiberein. Somit liegt im
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Kristall Phasenanpassung vor, wenn die Kristalltemperatur 117,9° C betragt.

Der Kristall muf3 also mit Hilfe eines Ofens auf diese Temperatur gebracht werden.
Das Heizen des Kristalls darf jedoch nicht zu schnell erfolgen, da sonst die Kristall-
doménen umklappen, und er somit fiir die Frequenzverdopplung unbrauchbar wird.
Es wird empfohlen, den Kristall nicht schneller als 80° C/h zu heizen, das Abkiihlen
sollte nicht schneller als 40° C/h erfolgen.

4.2.7 Kristallofen

Halterung Kristall
Fenster / Thermoelement
AD 590
) Temperaturregler
Peltier-Element
AD 590
Netzgerit T T

Peltier-Element

Thermokoax

Vakuum-Anschlufl

Alu - Gehiduse
Wirmereservoir

Abbildung 4.7: Schematischer Aufbau des Kristallofens

In Abb. 4.7 ist der schematische Aufbau des verwendeten Kristallofens dargestellt.
Der Kristall befindet sich in einer Messinghalterung, die iiber ein Peltierelement mit
einem Wérmereservoir verbunden ist. Das Warmereservoir besteht aus einem Alu-
miniumzylinder, der mit einem Thermokoaxialkabel geheizt wird. Die Temperatur
des Wéarmereservoirs betréagt etwa 80° C. An der Kristallhalterung ist ein Tempe-
raturfiihler des Typs AD 590 angebracht, der einen zur Temperatur proportionalen
Strom liefert. Dieser Strom wird in einem elektronischen Temperaturregler mit dem
Strom, der bei der gewihlten Solltemperatur flieBen miiBte, verglichen. Uber das
Peltierelement kann der Temperaturregler den Kristall so auf die gewiinschte Tem-
peratur bringen. Diese Anordnung befindet sich in einem Vakuumbehélter, dessen
Unterteil aus Aluminium und dessen Verschluf} aus Plexiglas besteht. Als Dichtung
zwischen beiden Teilen dient ein Gummiring. Damit der Aluminiumzylinder keine



28 KAPITEL 4. LASERQUELLEN

Wirme durch Kontakt mit dem Vakuumbehélter austauschen kann, steht der Zylin-
der auf kleinen Keramikstempeln. Die Anschliisse fiir die Temperaturregelung und
das Thermokoaxialkabel werden durch das Unterteil nach auflen gelegt. Der An-
schluf} fiir die Vakuumpumpe befindet sich ebenfalls am Unterteil. In der Apparatur
herrscht unter Betriebsbedingungen ein Druck von etwa 102 Torr. Der Kristall
befindet sich im Vakuum, damit thermische Effekte wie Konvektion die Tempera-
turstabilitdt nicht beeintriachtigen. Auflerdem bietet diese Anordnung einen besseren
Schutz des Kristalles vor Verunreinigungen. In den Verschlufl sind 2 Substrate als
Fenster fiir den Laserstrahl eingearbeitet, die fiir rotes bzw. blaues Licht antireflex-
beschichtet sind.
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4.2.8 Frequenzverdopplung Gaufischer Strahlen

Boyd und Kleinman haben theoretische Untersuchungen zur Optimierung der Fre-
quenzverdopplung von Gaufischen Strahlen in TE My-Mode in einachsigen Kristal-
len durchgefiihrt [2]. Dabei wurden Beugung und Doppelbrechung voll beriicksich-
tigt, wihrend die Absorption vernachlissigt wurde. Die Untersuchungen befafiten
sich damit, wie man einen Gauflschen Strahl praparieren muf3, damit moglichst viel
Energie von der Grundwelle zur Oberwelle {ibertragen wird.

Um das Mafl der Fokussierung eines Gaufischen Strahles zu beschreiben, wird der
Fokusparameter ¢ eingefiihrt:

l

wobei b der konfokale Parameter des Gauf3schen Strahles und [ die Lange des Kri-
stalls ist. Ein kleines £ (¢ < 1) bedeutet somit eine schwache Fokussierung und
umgekehrt. Dieser Parameter wird optimiert. Fiir die Leistung des frequenzverdop-
pelten Lichtes ergibt sich:

2 Wl

Py, = difflpj hm(B7§) (427)

T €9 Ch M2
Die Leistung ist abhéngig von einem Korrekturfaktor A, (B, ), in den der Doppel-
brechungsparameter B und der Fokusparameter ¢ eingehen. Der Index m deutet
darauf hin, daf8 die Phasenanpassungsbedingung erfiillt ist. Da in dieser Arbeit eine
unkritische Phasenanpassung durchgefiihrt wird, gilt fiir den Doppelbrechungspa-
rameter B = 0. Die Abb. 4.8 zeigt die Abhéngigkeit des Korrekturfaktors von der
Fokussierung fiir verschiedene Werte von B und £. Der Korrekturfaktor 148t sich
in der Regel nur numerisch bestimmen. Fiir den Fall, daf} keine Doppelbrechung
vorliegt, wird er maximal, und es gilt: h,,(B = 0,£ = 2,84) = 1,07.

Bei der Fokussierung von Gaufischen Strahlen in einen Verdopplungskristall unter-
scheidet man zwischen zwei Extremféllen: Im Falle einer schwachen Fokussierung
(¢ < 1) tragt zwar die gesamte Linge zur Konversion bei, jedoch ist die Inten-
sitidt der Strahlung im Kristall sehr gering. Bei einer starken Fokussierung (£ > 1)
wird die Phasenanpassung wegen der starken Divergenz nur fiir einen kleinen Be-
reich erfiillt, etwa auf der Lénge des konfokalen Parameters b. Somit 148t sich die
Abnahme des Korrekturfaktors fiir grofle und kleine Werte von £ erkldren. Weiter-
hin erkennt man, dafl die Konversionseffizienz mit gréerem Doppelbrechungswinkel
abnimmt. Die Ursache hierfiir ist der “Walk-Off“-Effekt, der die Grund- und die
Oberwelle divergieren 148t.

Da die Leistung der zweiten Harmonischen proportional zur Kristalldnge ist, sind
folglich moglichst lange Kristalle zu verwenden, soweit die Absorptionsverluste nicht
zu hoch sind und der “Walk-Off“ sich in Grenzen hélt. Zu hohe Absorption fiihrt
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Abbildung 4.8: Effizienz der Frequenzverdopplung h,,(B,¢) fiir Gauische
Strahlen bei erfiillter Phasenanpassung, abhéingig von der
Fokussierung £ und dem Doppelbrechungsparameter B.

zu einem lokalen Aufheizen des Kristalls, was sich gerade bei temperaturangepafiten
Kristallen negativ auf die Verdopplungseffizienz auswirkt. Eine weitere Beeintrachti-
gung der Effizienz ist die bei langen Kristallen zumeist verminderte optische Qua-
litdt. Man beachte auflerdem, daf} die Verdopplungseffizienz bei Gauflschen Strahlen
nur proportional zur Kristallinge ist, wihrend bei ebenen Wellen eine quadratische
Abhéngigkeit vorliegt.

Fiir Strahlen mit einem Gauf-Profil, wie sie in der Praxis iiblich sind, gilt die Pha-
senanpassungsbedingung Ak = 0 nicht exakt. Der Wert fiir die Phasenanpassungs-
bedingung Ak ist zu positiven Werten hin verschoben (Ak > 0). Dies liegt zum
Teil an der Gouy-Phase, denn beim Durchlaufen der Rayleigh-Zone unterliegt die
Oberwelle einer Phasenverschiebung von etwa 7 gegeniiber der Grundwelle. Diese
Phasenverschiebung verursacht eine destruktive Interferenz. Der Grund fiir die Ver-
schiebung hin zu positiven Werten 1488t sich mit Hilfe der Abb. 4.9 erldutern. Ein
fokussierter Gauflscher Strahl hat die Form eines eingeschniirten Strahlenbiindels.
Wenn es im Zentrum des Biindels Komponenten mit Ak > 0 gibt, so gibt es immer
auch Mischprozesse fiir die gilt Ak =k} + k7 — ko = 0.

In Abb. 4.10 ist die Fokussierung eines Gauflschen Strahles dargestellt. Die Effizienz
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Abbildung 4.9: In (a) ist das Vektordiagramm eines Prozesses zweiter Ord-
nung dargestellt, in dem keine Phasenanpassung vorliegt
(Ak > 0). Durch die Aufweitung des Strahles konnen Pro-
zesse, wie sie in (b) dargestellt sind, mit grofler Effizienz
ablaufen. Im Gegensatz hierzu ist in (c) fiir den Fall Ak < 0
keine Phasenanpassung moglich.
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GauB-Strahl Kristall
Abbildung 4.10: Die Fokussierung

der Frequenzverdopplung wird maximal, wenn fiir den Fokusparameter £ gilt:

£§=2,84 (4.28)
Hieraus folgt fiir die Rayleigh-Linge:

b:% (4.29)

Aus der Rayleigh-Lange 148t sich der Strahlradius wy im Brennpunkt bestimmen:
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2 Q

Entfernt man den Kristall mit dem Brechungsindex n und der Léinge [ aus dem
Strahlengang, so bleibt der Strahlradius wy im Brennpunkt unverdndert, wihrend
die Rayleigh-Linge den Wert b/n annimmt. Auflerdem verschiebt sich der Ort des
Brennpunktes um [/2n gegen die Strahlrichtung.

Mit diesen Parametern kann der fokussierte Gauflsche Strahl sowohl mit Kristall
als auch ohne Kristall im Strahlengang vollstdndig beschrieben werden. Fiir den
Strahlradius eines Gaufschen Strahles im Abstand z vom Brennpunkt gilt:

1+ (%) 2] (4.31)

Durch diese Gleichung kann man die Brennweite der zur Fokussierung eines kol-
limierten Strahles bendtigten Linse ermitteln. Sie ergibt sich aus dem Abstand z
des Strahles vom Brennpunkt bis zu der Stelle, an der der Strahlradius w(z) mit
dem Radius des einlaufenden, kollimierten Strahles iibereinstimmt. Die Vermessung
des Strahlprofiles und die Berechnung der Linsenbrennweite werden im folgenden
Kapitel behandelt.

w*(2) = wg

4.2.9 Experimenteller Aufbau
Vorbereitende Messungen

Der Strahl eines Titan-Saphir Lasers wird iiber eine polarisationserhaltende Single-
Mode Faser an den optischen Tisch mit dem experimentellen Aufbau gefiihrt. Vor
der Einkopplung in die Faser wird ein Teil des Strahles ausgekoppelt und in den
Autokorrelator gefiihrt, um eine Information iiber die Pulsstruktur zu erhalten.
Vor den Faserenden sind jeweils ein Polarisator und ein A/2-Plittchen angebracht,
mit denen man die transmittierte Leistung optimieren kann. Die Leistung des Titan-
Saphir Lasers vor der Einkopplung betrédgt etwa 1 W, hinter dem Auskoppler werden
400 mW gemessen. Nach Beendigung der Fasereinkopplung wurde der Strahl durch
die Kollimatorlinse am Auskoppler so kollimiert, dafl seine Rayleigh-Léange sehr grofl
im Vergleich zum Strahldurchmesser ist. Dies wird durch die Vermessung des Strahl-
profiles bei verschiedenen Abstdnden zur Kollimatorlinse iiberpriift. In Tab. 4.2.9
werden die Ergebnisse der Messung aufgefiihrt. Um zu sehen, mit welchem Profil
der Strahl aus der Faser kommt, ist in Abb. 4.11 das Strahlprofil bei einem Abstand
von 30 cm dargestellt.

Anhand der aufgefiihrten Mefldaten ist zu erkennen, dal der Strahl gut kollimiert
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ist, und sein Strahldurchmesser liegt etwa bei 1mm. Durch die Gleichung 4.31 ist es
nun moglich, die Brennweite der zur Fokussierung des kollimierten Strahles benétig-
ten Linse zu ermitteln. Fiir einen Strahldurchmesser von 1mm ergibt sich fiir den
Abstand z und somit fiir die Brennweite der Linse ein Wert von f = 3 cm. Der
aus der Faser kommende Strahl wird dann iiber zwei Spiegel durch den Kristall
gefiihrt. Anschlieend wird eine Linse mit der Brennweite f = 3 c¢m, im Abstand
ihrer Brennweite vom Kristallzentrum entfernt, in den Strahlengang gebracht. Bei
der Positionierung der Linse in den Strahlengang ist darauf zu achten, daf sich der
Ort des Brennpunktes um [/2n in Richtung des einlaufenden Strahles verschiebt.
Die Linse ist in einem Dreiachsen-Positionierer angebracht, mit dem es mdglich ist,
die Linse entlang der drei Freiheitsgrade zu verschieben, um so die optimale Fokus-
sierung erreichen zu konnen.

Abstand [cm] | Durchmesser [pum]
10 964,7
20 985,9
30 1005,9
40 1022,4

Tabelle 4.1: Strahldurchmesser bei verschiedenen Abstinden zur Kollimatorlinse
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Abbildung 4.11: Strahlprofil des einlaufenden Strahles
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Abbildung 4.12: Schematischer Aufbau der Frequenzverdopplung

Experimenteller Aufbau

In Abb. 4.12 ist der schematische Aufbau der Frequenzverdopplung dargestellt. Mit
Hilfe des A/2-Plidttchen hinter dem Auskoppler kann man die Polarisationsebene
des Strahles einstellen. Sie ist fiir die Frequenzverdopplung von Bedeutung, da die
Polarisation der Grundwelle parallel zur kristallographischen b-Achse sein muf}, die
mit einer der beiden kurzen Seitenkanten des Kristalls {ibereinstimmt. Welche der
Seitenkanten nun mit der b-Achse iibereinstimmt, kann sehr schnell durch Auspro-
bieren ermittelt werden, da sich dies sehr stark in der Verdopplungseffizienz duflert.
Das frequenzverdoppelte Licht wird hinter dem Kristall mit einer Linse kollimiert
und durchlduft anschlieend einen Kantenfilter der Firma Schott, der bei einer Wel-
lenlinge von A = 902 nm eine Transmission in der Gré8enordnung von 107'° auf-
weist. Damit ist sichergestellt, daf die Anteile der Grundwelle herausgefiltert werden.
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4.2.10 Verdopplungseffizienz

Im Falle der nichtkritischen Phasenanpassung erhilt man fiir die effektive Nichtli-
nearitét entsprechend der Gleichung 4.24:

deff = —20, 5 pV/m (432)

Da bei dieser Art der Phasenanpassung keine Doppelbrechung vorliegt(B = 0),
kann fiir den Korrekturfaktor h,,(B,&) = 1 angenommen werden. Dies ist legitim,
da der Wert des Korrekturfaktors nicht sehr kritisch von der optimalen Fokussierung
abhéngt, wie man anhand Abb. 4.8 sehen kann. Im Falle B = 0 liegen noch etwa
10% des Maximalwertes in einem Bereich von 1,5 < £ < 5,3. Letztendlich ergibt
sich fiir die Konversionseffizienz in dem verwendeten Kaliumniobatkristall:

P 2 W 2, Lhy(B = 0,€ = 2.84) = 0, 0466 (4.33)
P2 meg Az lerstimlB=0,8=284=0, '

Obwohl dieser Wert nur fiir den Dauerstrichbetrieb giiltig ist, dient er hier zur Ori-
entierung fiir die im Experiment erwartete Leistung. Um eine bessere Vorhersage fiir
die Verdopplungseftizienz eines modengekoppelten Lasers treffen zu konnen, miifite
dieser Wert noch mit dem in Abschnitt 4.2.4 ermittelten Faktor %N versehen wer-
den. In einem Titan-Saphir Laser liegt die Zahl N der wechselwirkenden Moden in
der Grofienordnung von 102, daher erwartet man etwa eine Zunahme der Effizienz
um eine Groflenordnung.

Nachdem der Aufbau der Frequenzverdopplung abgeschlossen ist, wird eine Messung
der Leistung des frequenzverdoppelten Lichtes vorgenommen.

In Abb. 4.13 ist die Leistung P,,, des frequenzverdoppelten Lichtes in Abhéngigkeit
von der Eingangsleistung P, dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dafl die Mef§3-
werte bei hoheren Eingangsleistungen nicht quadratisch, sondern linear ansteigen.
Dies deutet darauf hin, dafl hier schon eine Séttigung eingetreten ist. Um eine Funk-
tion an die Meflwerte anzupassen, wird folgendes vereinfachtes Modell entworfen: Es
wird angenommen, daf} die Leistung der Fundamentalen im Kristall quadratisch mit
der Intensitdt abnimmt. Es soll gelten:

dl = —I*(x)dz (4.34)
Diese Differentialgleichung hat folgende Funktion als Losung:
CIO
I{z) = ——— 4.35
(z) 14+ clyx ( )

Sie beschreibt die Intensitdt der Fundamentalen im Kristall. Fiir die Leistung der
zweiten Harmonischen gilt dann:

L L (010)2
P, :/ I?d =/ —d 4.36
> 0 = (1+ cloz)? v (4:36)
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0.012 Fit-Funktion:
P, =N*P 7 (14 /n *P)
0.010 ~

—_

0.006 -
S -

o’ 0.004

—a—
%
e
0.008 i
B
i
-
B

0.002

0.000 - i

-0.056 O.IOO 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25

Abbildung 4.13: Leistung P, des frequenzverdoppelten Lichtes in
Abhéngigkeit von der Eingangsleistung P,

Hieraus ergibt sich fiir die Leistung der zweiten Harmonischen:

B .
1+ LEP,

NH P

Poy =nLp - (4.37)

An die gemessenen Daten wird eine Funktion eines solchen Typs angepafit, woraus
sich fiir die Anpassungsparameter folgende Werte ergeben:

ne = 0,38 (4.38)
Ngp = 0,08

Der Parameter n,p beschreibt das Kleinsignalverhalten der Effizienz. Es ist hier
deutlich zu sehen, daf} dieses Kleinsignalverhalten durch die Verwendung eines Puls-
lasers etwa um eine Groflenordnung héher ist, als die in Gleichung 4.33 fiir kontinu-
ierliches Licht ermittelte Effizienz. Durch den Parameter nygp wird die eintretende
Séttigung bei hohen Leistungen in der Grundwelle beschrieben. Wie man in Abb.
4.13 sehen kann, beschreibt dieses einfache Modell recht genau den Verlauf der Ef-
fizienzkurve. Durch die quadratische Abnahme der Leistung der Grundwelle beim
Durchgang durch den Kristall, fallt die Verdopplungseffizienz bei hoheren Leistun-
gen jedoch kleiner aus als erwartet. Somit ist die in diesem Experiment erreichte
Verdopplungseffizienz nur um einen Faktor 3 gréfler als die Effizienz im kontinuierli-
chen Fall. Eine der Ursachen hierfiir ist sicherlich auch in der verminderten optischen
Qualitat des Kristalls zu suchen, der an den Réandern der Eintrittsfliche schwarze
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Flecken aufweist, die von zu starker Fokussierung herriihren. Des weiteren muf} die
Absorption in den Ofenfenstern bertiicksichtigt werden, die jedoch nur einen kleinen
Beitrag leisten diirfte, da die Transmission der Fenster fiir rotes bzw. blaues Licht
bei iiber 98% liegt. Eine fehlerhafte Fokussierung diirfte als Ursache ebenso ausschei-
den, da die Effizienz nicht sehr kritisch von der Fokussierung des Lichtes abhéngt.

In der ndchsten Messung, die in Abb. 4.14 dokumentiert ist, wurde die Tempera-
turabhingigkeit der Verdopplungseffizienz untersucht. In dieser Messung wurde die
Kristalltemperatur langsam schrittweise um 0.2° C erhéht. Um stérende thermische
Effekte ausschlieen zu konnen, wurde nach jedem Schritt eine Weile gewartet, so
daf sich die Kristalltemperatur stabilisieren konnte. Erst dann wurde der jeweilige
MeBwert aufgenommen. Die so vermessene Kurve weist leider nur wenig Ahnlichkeit
mit einer sinc>-Kurve auf, wie sie fiir die Abhéngigkeit der Verdopplungseffizienz
vom Phasenunterschied iiblich ist.
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Abbildung 4.14: Temperaturabhéngigkeit der Verdopplungseffizienz

Es ist deutlich zu sehen, dafl die Phasenanpassungstemperatur von etwa 1T =
118,5°C' etwas hoher liegt als die ermittelte theoretische Temperatur von T =
117,9°C. Dies ist auf die in Abschnitt 4.2.8 behandelte Verschiebung des Phasen-
unterschiedes Ak hin zu positiven Werten zuriickzufiihren, die bei der Frequenz-
verdopplung fokussierter Gaufischer Strahlen auftritt. Bemerkenswert ist, dal die
Kurve links vom Maximum ein Nebenmaximum aufweist, wo nach der Theorie ei-
gentlich keine Phasenanpassung stattfinden kann. Dies ist moglicherweise auf im
Kristall existierende Temperaturgradienten zuriickzufiihren, da die obere Seite des
Kristalls nicht in so engem Kontakt mit der Halterung ist wie die iibrigen Seiten.
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4.2.11 Akzeptanzen

In der Realitit liegen zumeist Abweichungen der Verdopplungsparameter von den
errechneten optimalen Werten vor. So hat der Gauf3sche Strahl z.B. im Fokus nicht
den optimalen Durchmesser oder die Wellenldnge des Laserlichts weicht geringfiigig
von der ab, fiir die die Parameter optimiert wurden. Dies fiihrt dazu, daf3 die Pha-
senanpassungsbedingung nicht mehr exakt erfiillt ist, was sich wiederum nachtei-
lig auf die Verdopplungseffizienz auswirkt. Um diese Abweichungen beurteilen zu
konnen, berechnet man fiir die Parameter Wellenldnge A, bzw. Frequenz v, und die
Temperatur 7' die Akzeptanzen, d.h. die Halbwertsbreiten der Verdopplungseffizi-
enz, ), dv sowie 0T. Nach [6] erhédlt man ndherungsweise fiir den Fall, daf} sich
die Grundwelle in ordentlicher Polarisation und die Oberwelle in auferordentlicher
Polarisation ausbreitet, aus der Phasenanpassungsbedingung Ak = 0

0,443c

ov = Al[0n2 5y — 0n5, [0 0a0| (4.39)
/\2
44
0T = 0, 4432, (4.41)

l|6ne /6T — én$,, /0T |

Die Abhéngigkeit der Brechungsindizes von der Grundwelle und der Oberwelle erhélt
man aus den Sellmeier-Gleichungen. Es ergibt sich:

ov = 310 GHz
oA = 0,86 nm
0T = 0,16 °C

Anhand dieser Werte 148t sich feststellen, dafl die Frequenzverdopplung iiber einen
ausreichenden Wellenldngenbereich effizient ist, so daf diese Lichtquelle nun zur
Spektroskopie eingesetzt werden kann.



Kapitel 5

Optisches Pumpen am
Indium-Atom

In diesem Kapitel werden zunéchst die physikalischen und chemischen Eigenschaften
des Elementes Indium aufgefiihrt. Des weiteren wird der Aufbau der zur Spektro-
skopie verwendeten Hohlkathodenlampe behandelt. Schliellich werden die ersten
Resultate des optischen Pumpens mit dem frequenzverdoppelten Laser vorgestellt.

5.1 Das Element Indium

Indium ist ein Element der dritten Hauptgruppe und hat die Ordnungszahl 49.
Das natiirliche Isotopengemisch des Indiums besteht aus zwei Isotopen: *°In (rel.
Hiufigkeit 95,67%) und '3 In (rel. Haufigkeit 4,33%). Das Indiumisotop *°In ist ein
schwacher 3-Strahler mit einer Halbwertzeit von 6-10'* Jahren. Indium schmilzt un-
ter Normalbedingungen bei 156,61° C und siedet bei 2080° C. Fiir den Dampfdruck
gilt folgende empirisch ermittelte Beziehung [10]:

lg(p/Torr) = 17,4562 — 11221 - (T/K)™* (5.1)

Bei einer Temperatur von etwa 1300° C, wie sie in der Effusionszelle fiir den
Atomstrahl vorliegt, ergibt sich z.B. ein Dampfdruck von 0,01 Torr.

Indium ist ein silberweifles, glinzendes, sehr weiches Metall (Mohs-Hérte 1,2; zum
Vergleich: Zinn: 1,8, Aluminium: 6,0). Man kann das Metall mit dem Messer schnei-
den, mit der Hand formen und schon unter geringem Druck zu Folien walzen. Es
zeigt in seinen Reaktionen und Verbindungen grofie Ahnlichkeiten mit Gallium und
Thallium, den beiden Nachbarn in der dritten Hauptgruppe des Periodensystems.
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Indium veréandert sich bei Zimmertemperatur an der Luft nicht. Bei Warme und
Feuchtigkeit wird es mit einer Oxidhaut iiberdeckt. Bei htheren Temperaturen ver-
brennt Indium in Luft zu weiflem bis gelbem InyO3 [4]. Mit 0,1 g/t in der dufleren
Erdkruste gehort Indium zu den seltenen Metallen. Indium findet Verwendung als
Legierungszusatz zu niedrigschmelzenden Loten, Schmelzsicherungen, aber auch als
Zusatz zu Lagermetallen, deren Korrosionsbesténdigkeit dadurch wesentlich erhoht
wird. Eine groflere technische Bedeutung erlangte Indium dadurch, dal man die
Halbleitereigenschaften einiger seiner Verbindungen ausnutzt (Indiumantimonid,
-phosphid, -selenid und -arsenid).

Die Elektronenkonfiguration des Indium-Atoms im Grundzustand QP% lautet:
[K7] 4d™ 5s* 5p (5.2)

Beide Isotope des Indiums haben eine Kernspinquantenzahl von 9/2 und das Ioni-
sationspotential liegt bei 42.000 cm™!.

5.2 Hohlkathodenlampe

Die Spektroskopie an Indium-Atomen wird in erster Linie durch den niedrigen
Dampfdruck des Elementes erschwert. In dieser Arbeit wurde eine Hohlkathoden-
Gasentladung dazu verwendet, die zu untersuchenden Atome in ausreichender An-
zahl in die Gasphase zu {iberfiihren, um die Wechselwirkung mit dem Laserlicht
untersuchen zu koénnen.

Anoden (Al)

Kathode (Cu) ( Isolatoren

IS : ‘u-' 4 '
r 5 = aa

_|
Indium-Folie R Gaseinlal

(Neon)

Abbildung 5.1: Prinzipskizze einer Hohlkathodenlampe

Die Hohlkathodenlampe besteht aus einem axial durchbohrten Kupferzylinder als
Kathode. Gegeniiber seinen Stirnflichen sind die ebenfalls axial durchbohrten An-
oden angebracht, die beide mit Masse verbunden sind. Die Bohrungen haben einen



5.2. HOHLKATHODENLAMPE 41

Durchmesser von 3 mm. In Abb. 5.1 ist eine Prinzipskizze dieser Anordnung darge-
stellt. An die Kathode wird eine Spannung von etwa 300 V angelegt, so dal zwischen
den Elektroden eine Gleichstrom-Glimmentladung in Neon betrieben wird. Das zu
spektroskopierende Indium befindet sich in Form von Folie an der Innenseite der Ka-
thodenbohrung. Positiv geladene Edelgasionen schlagen nun bei ausreichender Be-
schleunigung durch das elektrische Feld einzelne Indium-Atome heraus, die dann als
freie Atome im Plasma vorliegen. Diesen Vorgang nennt man Kathodenzerstaubung.
Die freien Atome konnen durch elektronische Stéfle im Entladungsplasma angeregt
werden, so dafl verschiedene, auch vom Grundzustand nicht direkt {iber optische
Dipoliiberginge zugéngliche Niveaus spektroskopiert werden kénnen.

Bei dem in diesem Experiment verwendeten Gerédt handelt es sich im wesentlichen
um den Nachbau einer Hohlkathodenlampe, wie sie an der Universitdt der Bun-
deswehr in Hamburg zur Spektroskopie am gleichen Element verwendet wurde [1].
Zwischen Kathode und Anode sowie zwischen Anoden und duflerem Metallrohr,
befinden sich Keramikisolierungen. Als Stromquelle dient ein Mittelspannungsnetz-
gerit, das eine Spannung bis zu 1250 V bei einem Maximalstrom von 100 mA liefert.
Die Stromzufuhr erfolgt durch Kupferdrihte, die durch die Isolierungen zu den An-
oden reichen. Das duflere Metallrohr, das Kathode und Anoden enthilt, geht an
beiden Enden in Glasrohre iiber, die mit abgeschriagten Glasfenstern vakuumdicht
verschlossen werden. Die Neigung der Glasfenster soll unerwiinschte Riickreflexe ver-
hindern. Das Vakuumsystem wird iiber zwei weitere Rohrstutzen angeschlossen. Es
besteht aus einer Drehschieberpumpe mit einem Enddruck von etwa 10~* mbar, die
iiber Wellschlduche mit der Hohlkathode verbunden ist, und einem Gaseinlaf}, durch
den man das Trigergas iiber einen PVC-Schlauch in die Hohlkathode leiten kann.
Die Pumpe kann durch ein Absperrventil von der Hohlkathode getrennt werden, so
dal das Tragergas eingelassen werden kann. Ein Wérmeleitungsvakuummeter gibt
den Druck in der Hohlkathode an. Als Trigergas der Gasentladung dient Neon, das
iber ein Nadelventil in die Hohlkathode geleitet werden kann.

Um das duflere Metallrohr der Hohlkathode ist ein Behélter aus Aluminium an-
gebracht, der mit fliissigem Stickstoff zur Kiihlung der Hohlkathode gefiillt werden
kann. Dadurch wird eine grofie Brennruhe und eine gleichméflige Entladung erreicht.
Zudem fiihrt die Kiihlung zu einer guten Materialokonomie, da das verdampfte Ma-
terial grofitenteils wieder an der Kathode kondensiert.

Die Besetzungsdichte der angeregten Zustdnde l&8t sich durch eine Boltzmann-
Verteilung, der eine Anregungstemperatur 7, von etwa 3000 K bis 4000 K zugrunde
liegt, beschreiben [1]. Daraus ergibt sich, da$§ die Besetzung des 5 2Ps-Zustands bei
30% der Besetzung des 5 2P jo-Grundzustands liegt.

Die Anregungstemperatur 7, weicht erheblich von der aus der Dopplerverbreiterung
bestimmten gaskinetischen Temperatur ab, die aufgrund der Kiihlung nur bei etwa
400 K liegt. Das Hohlkathodenplasma befindet sich im sogenannten lokalen thermo-
dynamischen Gleichgewicht[1]. Mit der oben angenommenen gaskinetischen Tempe-
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ratur ergibt sich eine Dopplerverbreiterung von etwa 1,3 GHz. Zur Abstimmung der
Laserquellen auf die Indium-Ubergénge wird im wesentlichen die Absorptionsspek-
troskopie angewendet.

5.3 Optisches Pumpen in der
Hohlkathodenlampe

Nachdem es gelungen ist, blaues Laserlicht durch Frequenzverdopplung zu erzeugen,
wird untersucht, ob optlsches Pumpen nachgevvlesen werden kann, wenn das Licht
mit dem atomaren Ubergang 52P; /2 — 6 25, /2 resonant ist. Dies ist fiir das Funktio-
nieren der transversalen Kiihlung von entscheidender Bedeutung, da die Atome, die
dem Kiihliibergang durch spontane Emission in das 52Ps/-Niveau verloren gehen,
wieder mittels optischen Pumpens zuriickgefiihrt werden miissen. Der Nachweis des
optischen Pumpens geschieht mit Hilfe eines Lock-In-Verstarkers. Hierzu wurde der
in Abb. 5.2 dargestellte schematische Aufbau verwendet.

-3 Pulslaser (A=451 nm)

& Diodenlaser (A=410 nm)

Hohlkathode

[0 ol Lock-In
Verstarker
’ - Photodiode

Abbildung 5.2: Schematischer Versuchsaufbau zum Nachweis des optischen
Pumpens

Die Laserstrahlen des Diodenlasers und des Pulslasers werden mit einem Prisma
iiberlagert und durch die Hohlkathode gefiihrt. In der Hohlkathode findet eine
Gleichspannungs-Glimmentladung in Neon statt. Der Entladungsstrom betragt 12
mA und der Plasmadruck liegt bei 0,8 Torr. Die Intensitdt des Pulslaserstrahles
wird vor der Hohlkathode durch einen Chopper mit einer Frequenz von etwa 1 kHz
rechteckférmig moduliert. Hinter der Hohlkathode werden die iiberlagerten Strahlen



5.3. OPTISCHES PUMPEN IN DER HOHLKATHODENLAMPE 43

wieder mit einem Prisma getrennt. Der Strahl des Diodenlasers wird auf eine Pho-
todiode gegeben, deren Signal auf den Eingang eines Lock-In-Verstirkers gegeben
wird. Die Chopperfrequenz dient dem Verstirker als Referenzsignal. Der Lock-In-
Verstérker filtert aus einem verrauschten Eingangssignal nur die Frequenz des Chop-
pers heraus. Somit wird das Signal aus dem breitbandigen Rauschen herausgefiltert.
Zunéchst einmal werden die Vorginge in der Hohlkathoden-Gasentladung behan-
delt. Der Diodenlaser ist auf die starke Linie von F = 5 — F = 4 des Uberganges
52P, 2 — 6 28, /2 abgestimmt. Die Indium-Atome in der Hohlkathode werden somit
angeregt und konnen durch spontane Emission entweder in den Hyperfeinstruktur-
zustand F' = 4 und F' = 5 des Niveaus 5 2P/, oder in die Hyperfeinstrukurzustinde
F =3,4,5 des Niveaus 52P3/2 iibergehen, wobei der Ubergang zum Niveau 52P3/2
nach Beziehung 3.1 wahrscheinlicher ist. Wenn die Wellenldnge des Pulslasers reso-
nant zum Ubergang 52P3; — 625, ), ist, so werden die Atome vom Zustand 5 %P5/,
wieder dem Ubergang 52P,/; — 6255 zugefiihrt, was sich in einer erhohten Ab-
sorption des Diodenlasers bemerkbar machen miif3te.

Bei all diesen Uberlegungen muf abgesichert sein, daf8 die Zeiten, die die Atome im
Uberlappungsbereich der Strahlen verbringen, auch ausreichen, um mit dem Licht
in Wechselwirkung treten zu konnen. Ein Vergleich zwischen optischen Zeitskalen,
welche im Nanosekundenbereich liegen (Lebensdauer 7 &~ 7 ns), mit typischen Auf-
enthaltszeiten ¢ eines Atomes im Strahl ergibt, daf} sich die Atome lange genug im
Strahl aufhalten:

= ~ 4us (5.3)

Hierbei ist w der Durchmesser des Strahles und v die Geschwindigkeit, bei der die
Maxwell-Boltzmann-Verteilung fiir eine gaskinetische Temperatur von 400 K ihr Ma-
ximum annimmt (7 & 240 m/s). Durch dieses kurze Beispiel ist auch belegt, daf} die
Pulsrepetitionszeit des Pulslasers von 12,5 ns im Vergleich zu den Aufenthaltszei-
ten der Atome im Uberlappungsbereich sehr klein ist, so dal mehrere Anregungen
stattfinden kdnnen.
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5.3.1 Die Pumprate

Neben den zeitlichen Abldufen mufl die Wechselwirkung eines breitbandigen Pulses
mit vergleichsweise schmalen Linien betrachtet werden. So ist bei einem Pulslaser die
Intensitit auf mehrere Moden verteilt, wobei die Pulse ein breites Frequenzspektrum
von etwa 10 GHz abdecken. Zwar werden alle hier interessierenden Uberginge von
dem breitbandigen Puls erreicht, jedoch liegen nur wenige Pulsmoden in der Ndhe
der Resonanzen.

l 10 GHz —

e

Abbildung 5.3: Zum Vergleich dargestellt sind die Breite des Pulses und die
Breite der Linien

Schon bei dieser einfachen Betrachtungsweise erkennt man, dafl nur ein kleiner An-
teil der vorhandenen Puls-Intensitit zur Anregung der einzelnen Uberginge ver-
wendet wird (Abb. 5.3). Daraus ergibt sich das Problem, daf§ eine sehr grofie Pul-
sintensitdt zum Erreichen von groflen Pumpraten benétigt wird, was durch die
hohe Séttigungsintensitit des Elementes Indium von 47 mW/em? noch verstérkt
wird. Eine Abschétzung fiir die Pumprate kann man aus einem detaillierten Atom-
Laser-Wechselwirkungsmodell wie den optischen Bloch-Gleichungen (siehe Anhang)
erhalten. Die optischen Bloch-Gleichungen beschreiben ein semiklassisches Modell
der Wechselwirkung eines Zwei-Niveau-Systems mit einem nahresonanten Laserfeld.
Aufgrund ihrer Vielseitigkeit kann man mit ihnen auch die Wechselwirkung von Ato-
men mit resonanten Lichtpulsen behandeln. Das Indium-Atom ist zwar kein Zwei-
Niveau-System im Sinne der Bloch-Gleichungen, da mehrere Hyperfeinstruktur-
Niveaus vorliegen. Dennoch liefern die Bloch-Gleichungen ein einfaches Modell fiir
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den Anregungszustand der Atome und damit auch fiir die Pumprate. Bei den vor-
liegenden Bedingungen ergibt sich nach den Bloch-Gleichungen ein Anregungsgrad
von etwa einem Prozent.

Bei der Rechnung wurde zur Vereinfachung ein Rechteckpuls der Linge 7 = 30 ps
mit einer Pulsleistung / von 1,2 W/mm? verwendet. Die Leistung des Pulses setzt
sich aus der mittleren Leistung I des Lichtes zusammen (3 mW/mm?), die mit dem
Faktor T'/7 multipliziert wurde, wobei die Zeit 7' = 12 ns die Zeit zwischen zwei

Pulsen ist. T
=1 = 5.4
- (5.4)
Die Pumprate in das 5 2Pl/g-Niveau ist gleich 5+ Aj; = #-1/3-+, wobei § die durch
den Pulslaser erzeugte Besetzungsdichte des 625 /o-Niveaus ist.

proportional zum Anregungsgrad der Atome. Da der Pumpprozef iiber die sponta-
ne Emission des 625; /2-Niveaus verlauft, mufl die Pumprate noch mit einem Faktor
% -T (' = 25 MHz, Linienbreite des angeregten Zustands) versehen werden, da
die Wahrscheinlichkeit des Zerfalls in das 52%P; s2-Niveau nur halb so grof} ist wie
die des Zerfalls in das 5 2Pg,/Q-Niveau. Unter diesen Umstdnden ergeben sich Pump-
zeiten, die in der Groflenordnung der Aufenthaltszeit der Atome im Strahl liegen.
Daher erwartet man keinen deutlichen Riickpumpeffekt bei den hier verwendeten
Strahlintensititen.

5.3.2 Experimentelle Ergebnisse

Mit dem oben beschriebenen Aufbau wurde eine Messung des Absorptionssignals des
Diodenlasers bei gleichzeitigem optischem Pumpen mit dem Pulslaser durchgefiihrt
(Abb. 5.4). Hierbei wurde die Wellenléinge des Pulslasers kontinuierlich durchge-
stimmt, wobei es vereinzelt jedoch zu Spriingen in der Frequenz gekommen ist,
die auf Wasserdampf- oder Sauerstoffabsorptionen zuriickzufiihren sind. Die Wel-
lenldnge des Pulslasers wurde mit einem Wellenldngenmefigerit der Firma Coherent
gemessen, welches eine Genauigkeit von AA = 0,001 nm aufweist.
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Abbildung 5.4: Auswirkung des optischen Pumpens bei verschiedenen Wel-
lenldngen auf die Absorption des Diodenlasers.

Die Abb. 5.4 zeigt, da3 mit Hilfe eines Lock-In Verstéirkers ein schwaches Signal zu
sehen ist, wenn der Pulslaser in die Nihe zur Resonanz des atomaren Uberganges
bei A = 451,131 nm kommt. Diese Signale entsprechen einer Verstirkung der
Absorption des 410 nm Lasers auf dem Uberﬂgang 52P1/2 — 6251/2 durch das
oben beschriebene optische Pumpen auf dem Ubergang 52P3/2 — 625’1/2. Jedoch
liegen diese Signale nicht genau bei der erwarteten Wellenldnge von A = 451,131
nm, sondern verteilen sich auf einen Wellenléingenbereich von 0,2 nm, was einem
Frequenzbereich von 290 GHz entspricht. Dies ist erheblich breiter als die Pulsbreite
von 10 GHz oder die maximalen Abstinde der Hyperfeinstrukturzustinde des
52 Ps/o-Niveaus von etwa 3 GHz. Zudem ist es schwierig, diese Signale eindeutig zu
reproduzieren, was sicherlich mit der schlechten Durchstimmbarkeit des Pulslasers
zusammenhingt. Beim Durchstimmen mufl die Pulsform h&ufig manuell mit dem
Gires-Tournois-Interferometer nachgestellt werden. Dies fiihrt stellenweise zu
Spriingen in der Frequenz, die die Messung stark beeintréchtigen. Dartiber hinaus
ist es duflerst schwierig, iiber den gesamten Wellenldngenbereich eine schone, zeitlich
konstante Pulsform zu erhalten. Uber den Einflu der sich beim Durchstimmen
stdndig dndernden Pulsform auf das Experiment herrscht ebenfalls noch Unklarheit.

... Ubergang zum folgenden Teil ....

Die Leistungen, die hierzu notig wéren sind wesentlich héher als die Leistung, die
der derzeitige Aufbau zu liefern imstande ist. Es muf3 dariiber nachgedacht wer-
den, den Titan-Saphir Laser auf dem selben optischen Tisch zu plazieren, auf dem
auch der Versuchsaufbau steht. Hierdurch wiirde die Faser iiberfliissig, durch die die
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Hilfte der Leistung verloren geht. Da die Leistung der Frequenzverdopplung quadra-
tisch in die Verdopplungseffizienz eingeht, miifite man theoretisch das vierfache an
Leistung erhalten, wenn man einmal von den Sattigungseffekten absieht. Dariiber
hinaus muf} ein neuer Verdopplungskristall eingesetzt werden, da der verwendete
Kristall Beschddigungen aus anderen Experimenten aufweist. Mit diesen Mafinah-
men kann noch einiges an Leistung gewonnen werden, was sicherlich zu besseren
Ergebnissen fiihrt.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Konzept fiir die transversale Kiihlung
eines thermischen Indium-Atomstrahles zur spéteren Verwendung in einem
Atomlithographie-Experiment erarbeitet. Dieses Konzept wurde anhand einer
Simulation auf seine Verwendbarkeit gepriift. Die mit Hilfe der Simulation ermit-
telten transversalen Geschwindigkeitsverteilungen der Atome vor und hinter der
Kiihlstrecke belegen, dafl eine transversale Kiihlung erreicht werden kann.

Des weiteren wurde eine Frequenzverdopplung fiir einen Titan-Saphir Pulslaser zur
Spektroskopie am Indium aufgebaut. Bei der Frequenzverdopplung handelt es sich
um eine Single-Pass-Frequenzverdopplung in einem temperaturangepafiten Kali-
umniobatkristall. Da der Kristall auf eine bestimmte Temperatur geheizt werden
muf}, wurde in einem Vakuumtopf eine heizbare Kristallhalterung aufgebaut. Zur
Erhohung der Verdopplungseffizienz wurde der Laser in den Kristall fokussiert.
Hierzu wurden die optimalen Fokussierungsbedingungen ermittelt und realisiert.
Mit diesem Aufbau sind Ausgangsleistungen in der zweiten Harmonischen von
P, = 15 mW erreichbar, die zur Spektroskopie am Indium bzw. fiir spétere
Lichtkraftanwendungen zur Verfiigung stehen.

Zur Abstimmung der Laserquelle auf den atomaren Ubergang wurde eine Hohlka-
thodenlampe verwendet. Der spektroskopische Nachweis bestand darin, optisches
Pumpen am Indium-Atom nachzuweisen. Die erzielten Ergebnisse deuten jedoch
leider darauf hin, dafl die Leistung der Laserquelle fiir das geplante Vorhaben nicht
ausreicht. Einer der Griinde ist sicherlich die wider erwarten gering ausgefallene
Effizienz der Frequenzverdopplung. Ein weiteres Problem in diesem Zusammenhang
besteht darin, dafl wegen der groflen spektralen Breite der Pulse zu wenig Energie
auf die einzelnen Linien zugeteilt wird.
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Eine Alternative zum derzeitigen Aufbau wire die Verwendung von Diodenlasern.
Da es jedoch bei dieser Wellenldnge bislang keinen direkt emittierenden Diodenlaser
gibt, miifite wiederum eine Frequenzverdopplung fiir einen in der Ndhe von 902 nm
emittierenden Diodenlaser aufgebaut werden. Um alle Hyperfeinstruktur-Niveaus
des Zustands 52P3/2 zu entleeren bedarf es zweier solcher Diodenlaser, mit denen
durch Aufmodulieren von Seitenbéndern alle Niveaus entleert werden konnten.



Anhang A

Die optischen Bloch-(Gleichungen

Die optischen Bloch-Gleichungen sind ein semiklassisches Modell zur Beschreibung
der Wechselwirkung eines Zwei-Niveau-Systems mit einem nahresonanten Laserfeld.
Das Atom wird als ein quantenmechanisches System aufgefaf3t, welches von einer
klassischen elektromagnetischen Welle angeregt wird. Aufgrund der Vielseitigkeit
der Bloch-Gleichungen kann mit ihnen auch die Wechselwirkung von Atomen mit
resonanten Lichtpulsen beschrieben werden. Die Blochgleichungen sind das Ergebnis
der sogenannten Drehwellenniherung der atomaren Dichtematrix. Sie lauten [9]:

r
« = Apv— —u (A1)

2
r
v = —ALu—Qw——iu

w = Q-—-T(w+1)

u,v,w : Komponenten des Blochvektors

Ap . Verstimmung des Lasers gegeniiber der atomaren Resonanzfrequenz
r . Zerfallsrate des angeregten Zustands

Q . Rabi-Frequenz

Fiir die Rabi-Frequenz gilt:

oorfT "

wobei die Sattigungsintensitiit des atomaren Uberganges mit I, bezeichnet wird.
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Die Blochgleichungen lassen sich wie folgt veranschaulichen: Die Variablen u, v und
w kénnen als Komponenten des Blochvektors § aufgefafit werden. Der Blochvektor
bewegt sich innerhalb einer Kugel mit dem Radius r = 1, der sogenannten Bloch-
sphéire (Abb. A.1).

\%%

S

Abbildung A.1: Dargestellt ist die Blochsphére mit dem Radius 7 = 1. Der
senkrecht nach unten zeigende Blochvektor S représentiert
ein vollstindig relaxiertes Atom.

Somit gilt fiir die Komponenten: u? + v? + w? = 1. Die w-Komponente beschreibt
den Anregungsgrad des Atoms, fiir w = —1 ist das Atom vollstindig relaxiert. Die
Lange der Projektion des Blochvektors auf die uv-Ebene ist proportional zum Be-
trag des Dipolmomentes des Atoms.

Im folgenden wird die Wechselwirkung eines Zwei-Niveau-Atoms mit einem recht-
eckigen Puls der Lange 7 mit Hilfe der Bloch-Gleichungen beschrieben. Die Lésung
bezieht sich ausschlielich auf den Zeitraum wihrend des Pulses. Es wird angenom-
men, daf8 der Puls resonant zum atomaren Ubergang (A, = 0) ist und wihrend
eines Pulses wird der Dampfungsterm vernachléssigt. Der Fehler durch die Ver-
nachlissigung des Dampfungstermes ist vernachlédssigbar, da die Lebensdauer des
angeregten Zustands von Indium bei etwa 7 ns liegt und somit wesentlich grofler ist
als die Pulsdauer von 7 = 30 ps. Unter diesen Bedingungen vereinfachen sich die
Bloch-Gleichungen zu [9]:

v = 0 (A.3)
v = Qu
w —Qu

Die erste Gleichung beinhaltet, daff sich der Bloch-Vektor in der vw-Ebene bewegt,
zudem folgt aus S - S = 0, dal die Linge des Bloch-Vektors erhalten bleibt. Es
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wird angenommen, da das Atom im Anfangszustand (S = (0,0, —1)) vollstindig
relaxiert ist. Demnach lautet die Losung dieses Gleichungssystems:

u(t) = 0 (A.4)
v(t) = sin(O(t))
w(t) = —cos(O(1))

Fiir ©(t) erhélt man nach Einsetzen dieser Beziehungen in die Bloch-Bleichungen
(A.3):

O(t) = Q(t) (A.5)
oder t
O(t) = /0 Q(t"dt' (A.6)
W
u
§ \'
®

Abbildung A.2: Wenn das Atom angeregt wird, so dreht sich der Blochvek-
tor S um den Winkel © in der uw-Ebene.

Die Losung beschreibt die Drehung des Blochvektors in der vw-Ebene um einen
Winkel ©, der iiber die Gleichung (A.6) mit der Rabi-Frequenz und somit mit der
Intensitét des anregenden Lichtfeldes zusammenhingt (Abb. A.2). Wéhrend eines
Lichtpulses fiihrt der Bloch-Vektor eine Rotation um den Winkel © aus. Dieser
Winkel © 148t sich im Falle eines rechteckigen Pulses der Lange 7 recht einfach
bestimmen, da die Rabi-Frequenz wahrend eines solchen Pulses konstant ist. Somit
vereinfacht sich die Gleichung A.6 zu:
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i i TPuls
©=Q.r=T-, Tpus =T - -  Thuls A7
’ 2[sat TPl 2Isat TPuls TPl ( )

Setzt man diesen Winkel in die Gleichungen A.4 ein, so liefert die w~-Komponente

den Anregungsgrad des Systems nach einer Anregung durch einen Puls. Fiir © < 1
2 . .

kann man w ndhern zu w ~ —1 + %, der Anregungsgrad ist somit:

w+1 62
g = —— = —

; ; (A.8)

Nimmt man nun an, dafl das Atom zwischen den Pulsen genug Zeit hat zu relaxieren,
beginnt der Anregungszyklus beim n&chsten Puls von neuem. Damit ergibt sich
folgende Absorptionsrate fiir einen Puls:

[0 —_ . Z - T . A ‘9
Abs )1 uls 2 Puls Puls /YPUIS

r- S0 TPuls

2 ATarom
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