Kapitel 4

Die Wechselwirkung von Licht
und Atomen

In diesem Kapitel wird ein Modell fiir die Wechselwirkung des Ions mit den
eingestrahlten Feldern entwickelt, mit dem dann die Signale fiir die Verfahren
der Modulationsspektroskopie berechnet werden. Zunéchst wird jedoch ein me-
chanischer Effekt des Lichtfeldes auf das Ion erklirt, der zur Kiihlung in der
Falle eingesetzt wird.

4.1 Laserkiihlung schwach gebundener Bariumionen

Ein Photon mit dem Wellenzahlvektor k trigt einen Impuls p = k. Aufgrund
der Impulserhaltung muf} also ein Atom bei Absorption oder Emission von Licht
eine Impulsinderung erfahren. In einem monochromatischen zu einem atomaren
Ubergang nahezu resonanten Lichtfeld treten stiindig stimulierte Absorptions-
sowie spontane und stimulierte Emissionsprozesse statt. Die Impulsiibertrige
durch stimulierte Prozesse heben sich jedoch weg, da die hierbei auf das Atom
iibertragenen Impulse mit gleichem Betrag genau in entgegengesetzte Richtun-
gen wirken. Netto ergibt sich also in einem Zeitintervall, in dem N spontane
Emissionen auftraten der Impulsiibertrag:

P= fj h(Kabs — Kem) (4.1)
n=1

wéarend die Wellenzahlvektoren kg;; immer in Strahlrichtung des Lichts wirken,
sind die Richtungen der spontanen Emmissionen stochastisch in alle Raumrich-
tungen verteilt. In einem Zeitinterval At findet also im Mittel ein Impulsiibert-
rag von

AP = hk (n) At (4.2)
statt. Da die Anderung des Impulses mit der Zeit eine Kraft ist, kann man also
fiir das Atom im Lichtfeld eine Riickstoflkraft der Grife

F = fik (n) (4.3)
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angeben. Setzt man fiir die Zerfallsrate und die Wellenzahl die Verhéltnisse ein,
wie sie fiir den 6P 5 <> 65, /Q-I"Jbergang gelten, so ist diese Kraft fast 9000
mal stirker, als die Erdanziehung. Dabei wird vorausgesetzt, dafl das Lichtfeld
stark genug ist um das Ion nach jedem Spontanzerfall sofort wieder anzuregen
und deshalb fiir die Rate (n) die Zerfallsrate I' angenommen werden kann.

Wird das Lichtfeld gegeniiber der Resonanz zu gréfieren Wellenlingen hin ver-
stimmt, so wird die Absorptionswahrscheinlichkeit aufgrund der Dopplerver-
schiebung fiir Ionen, die sich dem Lichtstrahl entgegen bewegen, gréfer, als fiir
solche, die sich von dem Lichtstrahl entfernen. Oszilliert das Ion in einem har-
monischen Potential in Richtung des Lichtstrahls, so wird es im Mittel haufiger
Licht absorbieren, wenn es dem Licht entgegenliuft, als wenn es in Propagati-
onsrichtung des Lichtfeldes 1duft. Absorptionsprozesse, bei denen die kinetische
Energie des Ions abnimmt werden also iiberwiegen und es kommt zur Kiihlung
des Ions in dem Potential.

Diese Betrachtung des Ions als nahezu freies Teilchen ist nur dann gerecht-
fertigt, wenn ein Zyklus von stimulierter Absorption uns spontaner Emission
schnell gegen die Bewegung des Ions im Kifigpotential ist. Dann kann das
Ion wirend eines Zyklus keine Energie mit dem Kéfig austauschen und es ist
als anndhernd freies Teilchen zu betrachten. Diesen Grenzfall bezeichnet man
als schwache Speicherung. Das Barium ist in dieser Arbeit beziiglich beider
Uberginge schwach gespeichert.

Aufgrund der zufilligen Richtungsverteilung der Spontanemissionen fithrt das
gekiihlte Ion im Phasenraum eine Bewegung durch, die einer Brownschen Be-
wegung gleicht. Als Gleichgewicht zwischen der gerichteten Kiihlung und der
ungerichteten Brownschen Drift ergibt sich eine minimale Energie, die durch
Dopplerkiihlung erreicht werden kann. Diese Energie betrégt:

hI'

EDoppler = 7 (4.4)

Bei jeder Spontanemission erhilt das Ion einen Impuls von Ak in zufilliger
Richtung. Dieser Impulsiibertrag ist mit einer Riickstoflenergie von

h2Kk?2
2m,

ERriick = (4.5)
verbunden. Diese Energie kann mit dem hier beschriebenen Kiihlverfahren eben-
falls nicht unterschritten werden. Die minimale durch Dopplerkiihlung erreich-
bare Energie ergibt sich also als die hohere der beiden Grenzenergien.

4.2 Optische Bloch-Gleichungen

In diesem Abschnitt soll der Einfluf} eines elektromagnetischen Feldes auf das
TIon berechnet werden. Hierbei wird die halbklassische Nidherung verwendet,
bei der das Atom quantenmechanisch, das elektromagnetische Feld jedoch als
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klassische Welle betrachtet wird. Dieses Vorgehen ist dadurch gerechtfertigt,
dafl die Intensitdten der Lichtfelder in dem Experiment so grof sind, daf} die
Quantenmechanik nach dem Bohrschen Korrespondenzprinzip in die klassische
Elektrodynamik iibergeht.

Die numerischen Berechnungen werden in einem Koordinatensystem durch-
gefithrt, in dem sich fiir das Zwei-Niveau-System Differentialgleichungen erge-
ben, die zu den Bloch-Gleichungen dquivalent sind. Diese Gleichungen wurden
zuerst von F. Bloch [Blo 46] angegeben und beschreiben ein Spinsystem in ei-
nem konstanten und einem dazu senkrechten oszillierenden Magnetfeld. Man
nennt daher die zu 16senden Differentialgleichungen optische Blochgleichungen.
Sie kénnen fiir Systeme mit mehr als zwei Niveaus verallgemeinert werden.

4.2.1 Der Dichteoperator

Der Dichteoperator p beschreibt ein quantenmechanisches System vollstdndig,
der Erwartungswert jeder Observablen O 148t sich mit der Formel

(O) = Spur(Op) (4.6)
errechnen.

Fir einen reinen Zustand ¥ ist der Dichteoperator identisch mit einer Projek-
tion auf diesen Zustand: p = |¥) (/.

Ein atomares System 148t sich als ein vollstindiges System von Energieeigen-
zustdnden |7),i = 1,2,...,n beschreiben. Die Vollstindigkeit dieses Systems
ist eine Nidherung, die dann gute Ergebnisse liefert, wenn die beteiligten Ener-
gien weit von Resonanzen entfernt sind, die weitere Energieeigenzustinde des
Systems ankoppeln wiirden. Insbesondere miissen die Energien deutlich unter-
halb der Ionisierungsenergie liegen. Der Dichteoperator des Systems kann nach
diesen Zustinden entwickelt werden:

n n n

5= 10 Gl Gl =303 el 4 (47)

i=1j=1 i=1j=1

Der Dichteoperator 1d8t sich also durch eine komplexe (nxn)-Matrix mit den
Eintrégen p;; = (i| p|j) darstellen. Da der Dichteoperator hermitesch ist, gilt
das auch fiir die Dichtematrix. Die Diagonalelemente p;; der Dichtematrix geben
die Wahrscheinlichkeit dafiir an, das System im Eigenzustand |i) zu beobach-
ten, die Nichtdiagonalelemente p;;,% # j sind ein Maf} fiir die Kohérenz der
Uberlagerung der beiden Zustéinde |i) und |j). Ein statistisches Gemisch von
Zustdnden hat verschwindende Nichtdiagonalelemente. Fiir eine reine kohiren-
te Uberlagerung zweier Zustéinde wird das entsprechende Nichtdiagonalelement
maximal.

Betrachtet man ein atomares System mit dem Hamiltonoperator H4, zu dem
die Zustinde |7) die Eigenzustinde sind, und mit einer zusétzlichen Wechsel-
wirkung, beschrieben durch den Hamiltonoperator H;, so entwickelt sich der
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Dichteoperator nach der Schrédingergleichung [Man 95, Kap. 15.3]:

LS ) (438)

mit H = Hy + H.
Die zeitliche Entwicklung der Zustédnde im ungestérten Atom ist gegeben durch
U, = e “nl|n) (4.9)

wobei hiw, die Energie des n-ten Zustands ist. Unter Vernachlissigung von Spon-
tanemission sind die Diagonalelemente p,, also zeitlich konstant, wirend die
Phase eines Nichtdiagonalelements p,,, mit der Kreisfrequenz w, — w,, rotiert.
Die Spontanemission fithrt zu einem exponentiellen Zerfall der Besetzungswahr-
scheinlichkeiten angeregter Zustinde sowie der damit verbundenen Kohérenzen.

So wie der Dichteoperator 148t sich auch der Hamiltonoperator nach der Basis
entwickeln:

H=3"3%" Hyli) (il (4.10)

i=1j=1

Damit wird aus der Operatorgleichung (4.8) eine Matrixgleichung und man
erhilt fiir die Komponenten der Dichtematrix n? komplexe oder 2n? reelle,
gekoppelte Differentialgleichungen erster Ordnung. Da die Dichtematrix hermi-
tesch ist, reduziert sich die Zahl der unabhingigen reellen Komponenten auf
die Hilfte. Unter der Annahme, dafl das System durch die n Eigenzustinde
vollstéindig beschrieben ist, also keine Anregung in einen weiteren Zustand er-
folgen kann, muf} die Summe der Besetzungswahrscheinlichkeiten der Zusténde
das sichere Ereignis liefern. Mit Hilfe der Normierung

n
D opi=1 (4.11)
i=1

148t sich also eine weitere Variable eliminieren, so daB sich die Dichtematrix
durch einen (n? — 1)-komponentigen Vektor r darstellen 1i8t. Gleichung (4.8)
148t sich nun auf eine lineare Differentialgleichung der Form

r=A-r+c (4.12)

bringen, wobei A eine (n? — 1 x n? — 1)-Matrix und c ein (n? — 1)-komponen-
tiger Vektor ist.

Im Rahmen dieser Arbeit werden stationdre Losungen fiir r berechnet, indem
die Ableitung des Blochvektors r gleich Null gesetzt wird. Diese stationiren
Zusténde stellen sich beim Barium in wenigen Mikrosekunden ein (Siehe [Sie 91]
und Abb. 4.15 auf Seite 41).
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4.2.2 Der elektrische Dipoloperator

Die Energie eines elektrischen Dipols in einem elektromagnetischen Feld ist
durch das Skalarprodukt aus dem elektrischen Dipolmoment d und der Feld-
stirke gegeben. Der Wechselwirkungsanteil des Hamiltonoperators lautet:

H=-d-E (4.13)

wobei E die elektrische Feldstirke ist. Der Dipoloperator ist definiert als das
Produkt aus Ladung und Verschiebung der Ladung aus der Ruhelage: d = ef.
Hierbei ist e die Ladung des Elektrons und f der Ortsoperator.

Auch der Dipoloperator 148t sich nach den Eigenzustinden des Atoms ent-
wickeln:
. n n
A=Y dy i) (414)
i=1j=1
Man erhélt also eine Dipolmatrix mit den vektorartigen Koeflizienten d;;.

Der Erwartungswert des Dipoloperators lautet dann nach Gleichung (4.6):
(d) = Spur(dp) = >3 dijpji (4.15)

Die Diagonalelemente der Dipolmatrix d;; sind die Erwartungswerte des Dipol-
moments fiir die Energieeigenzutéinde |i) und miissen aufgrund der ungeraden
Paritéit des Dipoloperators verschwinden [Man 95]. Die Nichtdiagonalelemente
dij,j # i ergeben das elektrische Dipolmoment, das durch Uberlagerung zweier
Eigenzustinde i) und |j) erzeugt wird. Aufgrund des Energieunterschieds der
betroffenen Zustéinde AE = E;— E; und der damit verbundenen unterschiedlich
schnellen Phasenoszillationen (4.9) oszilliert ein solcher Dipol mit der Frequenz
Wy = %

Die Berechnung von Dipolmatrixelementen ist in Anhang A erliutert. Ist der
Ubergang zwischen den Zustéinden |i) und |j) dipolverboten, so verschwin-
den die entsprechenden Dipolmatrixelemente d;; = d;fi = 0. Fiir 7-Uberginge
(Am = 0) ist das Matrixelement ein reeller Vektor in Richtung der Quantisie-
rungsachse und fiir o=-Ubergiinge ist d;; ein komplexer Vektor orthogonal zur
Quantisierungsachse.

Bezeichnet man den Einheitsvektor in Richtung der Quantisierungsachse mit z
und die beiden orthogonalen Einheitsvektoren mit x und y, so erhélt man fiir
einen m-Ubergang (d;; o« z) einen Erwartungswert von:

(&) = dijpji + c.c. X 2Re(pz~j)z (4.16)
Fiir einen o*-Ubergang (d;; « x + 4y) erhilt man:

(d) = dyjpji + c-c. o< 2Re(pij)x F 2Im(p;;)y (4.17)
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Im ersten Fall schwingt der Erwartungswert also mit dem Realteil des Dich-
tematrixelements auf der Quantisierungsachse, wirend der Erwartungswert im
zweiten Fall um die Quantisierungsachse rotiert.

Anschaulich kann man sich das Ion also als ein System von im Ortsraum schwin-
genden Dipolen vorstellen, die vom elektrischen Feld angetrieben werden.

4.2.3 Das Zwei-Niveau-System

Fiir ein Zwei-Niveau-Atom, mit einem Grundzustand |1) und einem angereg-
ten Zustand |2), das mit einem Lichtfeld in Wechselwirkung steht, lautet der
Hamilton-Operator:

H=rlw|2) (2| —d-E (4.18)

Hierbei ist hwy die Anregungsenergie. Unter der Voraussetzung, dafl die Orts-
ausdehnung der Wellenfunktion des Atoms viel kleiner ist, als die Lichtwel-
lenléinge (Lamb-Dicke-Bereich), kann man die Feldstirke iiber das gesamte
Atom als konstant annehmen. Es wird hier eine ideal kohédrente und mono-
chromatiche Lichtquelle angenommen. Die Lichtquelle ist linear polarisiert und
propagiert in Richtung der y-Achse, so daf} sich das Lichtfeld am Ort des Atoms
darstellen 148t als

E = Epecos(wt)
1 —iwt (4.19)
= jeFpe + c.c.

Die Amplitude des Feldes ist gegeben durch die reelle Groe Ey. e ist ein reeller
Einheitsvektor in Richtung der Polarisation und kann angegeben werden als:

e =xsinff+zcosf3 (4.20)

wobei x und z Einheitsvektoren in Richtung der z- und z-Achse sind und £
dem Winkel zwischen Polarisations- und Quantisierungsachse angibt.

Beriicksichtigt man, dafl die Diagonalelemente des Dipoloperators aus Symme-

triegriinden verschwinden miissen [Man 95|, so erhélt man durch Einsetzen in
(4.8):

P11 = —%(Edupzl —c.c.)

P2 = —pu (4.21)
. _ . 1

pr2 = iwopi2 + 7 Edi2a(p22 — p11)

po1 = —iwgpar — 35 Edao1(p22 — p11)

mit den Matrixelementen des Dipoloperators di12 = (1] d |2) und d9; = (2]d |1).

Wie oben gezeigt wurde, reicht fiir ein Zwei-Niveau-System ein dreidimensio-
naler Vektor aus, um das System vollsténdig zu beschreiben. Durch Definition
des Blochvektors r mit den Komponenten

rn = 2Re(p12)

rg = 2Im(p12) (4.22)

rs = p2— P11
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wird das System &dquivalent zu einem Spinsystem in einem konstanten und ei-
nem dazu senkrechten oszillierenden Magnetfeld [Fey 57]. Der Gleichung (4.12)
entsprechen dann die Blochgleichungen:

751 = —%EIHl(dlg)T:’, — Wwore
To = %ERe(dlg)’f‘g + wor1 (4'23)
3 = 7EIm(dip)r1 — ERe(di2)r2

Bei einem 7-Ubergang ist das Dipolmatrixelement reell, es gilt also Im(d3) = 0.
Fiir einen o*-Ubergang verschwindet das Skalarprodukt aus Imaginirteil des
Dipolmatrixelements und der elektrischen Feldstirke, da der Imaginarteil des
Matrixelements in Richtung der y-Achse zeigt und die elektrische Feldstirke
hierzu orthogonal ist. Die optischen Blochgleichungen lassen sich also vereinfa-
chen zu:

’f‘1 = —Wwor2
ro = 2Qrscos(wt) + wors (4.24)
3 = —2Qr,cos(wt)

wobei die Rabifrequenz Q fiir 7-Ubergéinge durch

h§2 = Ey|Re(d12)| cos B (4.25)
und fiir 0*-Ubergéinge durch

hQ = Ey|Re(dys)| sin 8 (4.26)

definiert ist.

Der Blochvektor ist so gewihlt, dal sein Betrag eins ist. 73 = 1 ergibt den
reinen angeregten Zustand, r3 = —1 den reinen Grundzustand. Gleichung 4.24
bewirkt eine Rotation des Blochvektors mit der Frequenz wy um die Achse, die
durch r3 gegeben ist, sowie eine zeitabhingige Nutation, verursacht durch das
elektrische Feld. Durch dissipative Effekte kann es aulerdem zur Abnahme der
Kohirenz und damit zur Langenidnderung des Blochvektors kommen.

Spontanemission

Bisher wurde nur die Wechselwirkung des Atoms mit einem oszillierenden elek-
trischen Feld betrachtet. Der angeregte Zustand kann jedoch spontan unter
Aussendung eines Lichtquants in beliebiger Richtung oder strahlungslos (z.B.
durch einen Stof§ mit einem Restgasatom) zerfallen. Es muf} also eine lineare
Zerfallsrate ' des angeregten Zustands eingefiihrt werden. Die spontanen Pro-
zesse zerstoren auBerdem die Phase der Uberlagerung beider Zusténde, so daf
auch die Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix mit der Rate %1" ausgeddmpft



KAPITEL 4. DIE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND ATOMEN 25

werden. Die Bewegungsgleichung (4.21) wird damit zu:

pr1 = —#(Bdigpa —c.c.) +Tpy

P22 = —pu

2 X X (4.27)

p12 = iwopiz + 7 Ed12(p22 — p11) — 512

P21 = —iwopar — ;5Ed21(p22 — p11) — Tpa

Fiir die zeitliche Entwicklung des Blochvektors erhilt man dann:

7'“1 = —Wwore — %Fﬁ
iy = 2Qrsycos(wt) + wory — 30y (4.28)
73 = —2Qrycos(wt) —T'(1 4+ r3)

Stationiire Lsung

Unter EinfluB} des treibenden elektrischen Feldes werden die Nichtdiagonalele-
mente der Dichtematrix, nach dem Ausklingen aller Einschwingvorgiange, mit
der Frequenz w des Feldes oszillieren. Durch Ubergang in ein rotierendes Koor-
dinatensystem lassen sich stationdre Losungen der Blochgleichungen erhalten.
Hierzu wird folgende Substitution durchgefiihrt:

p12 — proe™t (4.29)
oder fiir den Blochvektor:

r1 — ricos(wt) — 7o sin(wt) (4.30)
re — Tocos(wt) + 1 sin(wt) .

Diese Substitution kann anschaulich als eine Rotation des Blochvektors mit
der Frequenz w um die Achse r3 erklirt werden. Man begibt sich in ein neu-
es Koordinatensystem, in dem sich die Koordinatenachsen so drehen, dafl der
elektrische Feldstédrkevektor immer in die gleiche Richtung zeigt. Dadurch er-
gibt sich im zeitlichen Mittel eine konstante Nutation mit der Frequenz (2. Die
zeitliche Mittelung fithrt zur Vernachlissigung von Termen, die mit der doppel-
ten Lichtfrequenz oszillieren. Sie wird als Drehwellenndherung bezeichnet. In
dieser Ndherung ergeben sich die Bewegungsgleichungen:

T = —%Frl + (W — wp)r2
o = —%P’r‘g - (w - u)o)?"l + Qrs (431)
‘f‘3 = —F(l + 7"3) — QT’Q

Durch Nullsetzen der Ableitungen 7; erhélt man nun ein lineares Gleichungssy-
stem fiir den stationéren Zustand des Blochvektors r. Die Losung dieses Glei-
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Abbildung 4.1: Stationdre Losung der optischen Blochgleichungen im 2-Niveau-
System. Q = 0, 5. (Gepunktet: rl; Gestrichelt: r2; Durchgezogen: r3)

chungssystems ist:

_ 4Q(w—wo)
= TR 2w-w)?)
_ 20T
2 = T 2(w—wo)?) (4.32)
rg = —1+ 20°
3 D21 2(0242(w—wo)?)

Abbildungen 4.1 und 4.2 zeigen die Losungen der Blochgleichungen fiir ver-
schiedene Rabifrequenzen in Abhingigkeit von der Verstimmung w — wy. Bei
groBen Rabifrequenzen (Abb. 4.2) ist eine deutliche Linienverbreiterung durch
Sittigung zu erkennen. Abbildung 4.3 zeigt die Inversion r3 in Abhingigkeit
von der Rabifrequenz €Q fiir zwei verschiedene Werte fiir die Verstimmung. Man
erkennt, dafl Inversion (p22 > p11 < r3 > 0) im Zwei-Niveau-System nicht
stationdr erreicht werden kann. Die Sittigung ist daran zu erkennen, dafl die
Inversion auf der Resonanz zunéchst sehr viel schneller anwichst als neben der
Resonanz (gestrichelte Linie), dann aber nur langsam asymptotisch gegen Null
geht.

Die Spontanemission eines Atoms ist proportional zur Besetzung des angeregten
Zustands poo = 1 + r3. Daher kann man aus der Kurve fiir r3 direkt die Stéirke
der Fluoreszenz des Atoms ablesen. Die induzierten Prozesse sind dagegen mit
den Nichtdiagonalelementen verkniipft: 1 ist proportional zur Dispersion und
r9 ist proportional zur Absorption, wobei positive Werte fiir r9 auf Verstarkung
des Lichtfeldes durch das Atom hinweisen wiirden.
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Abbildung 4.2: Stationiire Losung der optischen Blochgleichungen im 2-Niveau-
System. Q = 5. (Gepunktet: rl; Gestrichelt: r2; Durchgezogen: r3)
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Abbildung 4.3: r3 als Funktion der Rabifrequenz. (Durchgezogen: w = wy; Gestrichelt:
W—wp =5)
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Abbildung 4.4: Das Drei-Niveau-System.

4.2.4 Das Drei-Niveau-System

In diesem Abschnitt werden die optischen Blochgleichungen fiir ein A-férmiges
Drei-Niveau-System (Abb. 4.4) gelost. Der obere Zustand |2) hat eine Anre-
gungsenergie von hwg. Er zerfillt mit der Rate I'pg in |1) und mit der Rate I'pp
in [3). Der Zustand |3) ist ein metastabiler Zustand mit der Energie hw)) — hw).
Der Ubergang |3) — |1) hat ein verschwindendes Dipolmoment: d;3 = 0. Die
Halbwertzeit von |3) wird als so gro§ angenommen, da§ die Ddmpfung dieses
Zustands in guter Niaherung gleich Null gesetzt werden kann.

Der Hamiltonoperator dieses Systems besteht aus dem Hamiltonoperator des
ungestorten Atoms und aus dem Wechselwirkungsterm:

H = hwj[2) (2] + h(wy —w;?) [3) (3| —d - E (4.33)

Das Feld wird als iiber die Ausdehnung des Atoms konstant angenommen und
besteht aus zwei monochromatischen, kohirenten Lichtquellen:

E = E,+E,
E, = %egEge*i“’gt + c.c. (4.34)
E, = %e,«E,?ei“’Tt + c.c.

Die Vektoren e, und e, geben wieder die Polarisation der Lichtfelder an. Eg
und E? sind die Amplituden und wy/27 und wy /2 die Frequenzen der beiden
Felder. Das griine Lichtfeld E soll nur mit dem Ubergang |1) <+ |2), das rote nur
mit dem Ubergang |2) <> |3) wechselwirken. Diese Annahme ist gerechtfertigt,
wenn die Lichtfrequenzen in der Nihe der Resonanzen liegen (w, ~ wg und
wr ~ w?) und die Uberlappung der Zustinde klein ist (Tpgs 4+ Tpp) < ).
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Der Blochvektor wird nun definiert als

o= pu rs = Re(pas)
Ty = pa22 T6 Im(ps3) (4.35)
rs = Re(pi2) 7 Re(p13)
ry = Im(po) rg = Im(p;3)

Die Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix pi2 und po3 werden jeweils mit
der treibenden Frequenz wg, bzw. w, oszillieren. p;3 schwingt mit der Differenz-
frequenz wy — w;. Um eine stationdre Losung zu erhalten mufl man folgende
Substitutionen durchfiithren [Sie 91]:

r3 — r3c08(wgt) — 14 sin(wgyt)

T4 — 14c08(wgt) + 738in(wyt)

rs — 15co8(wypt) + ¢ sin(wyt) (4.36)
r¢ — 16cos(wyt) — 75 sin(wyt)

re — 17 cos((wg — wy)t) — rgsin((wg — wy)t)

rg — rgcos((wg — wy)t) + rrsin((wg — wy)t)

Es handelt sich hier um unabhingige Drehungen der mit Nichtdiagonalelemen-
ten verbundenen Komponenten des Bochvektors jeweils mit der Frequenz des
angreifenden Lichtfeldes. Die Komponenten, die mit dem Nichtdiagonalelement
p13 verbunden sind, rotieren mit der Differenzfrequenz. Die relativen Phasen
der Rotationen zueinander wurden so gewéhlt, dafl die Rechnung am einfach-
sten wird. Physikalisch bedeutet eine Phasenverschiebung nur die Verschiebung
des Zeitnullpunkts und kann nicht zu anderen stationidren Losungen fithren.

Im Rahmen der Drehwellenndherung erhélt man nun die Bewegungsgleichun-
gen:

71 = Dpsro+ Qgrs
o = —(Tps+Tpp)ro —Qgra + Qg
T3 = —%I‘pgrg + dgrs + %QT’I"g
fo = —iDpgry — 04r3 — 2Qy(r1 — o) — 1077 (4.37)
rs = —%FPD’I"5 L %Qg’l‘g
fe = —30ppre+ 675+ 30 (1 — 11— 2r9) + 5Q77
Fr = (6 — 6r)r8 + 31 — 376
rg = —(0g —6r)r7 — %erg + %Qg’rf)
wobei die Verstimmungen durch 6, = w, — w? und §;, = w, — w? und die

Rabifrequenzen durch A€}, = E'gdlz und A€, = E%ds3 definiert sind.

Durch Nullsetzen der Ableitungen erhélt man die stationdren Zusténde fiir das
System. Die Besetzung des Zustands |2), und damit die Stdrke des Fluores-
zenssignals, als Funktion der Verstimmung des roten Lichtes §, und fiir unter-
schiedliche Werte fiir die Verstimmung des griinen Lichtes ist in Abbildung 4.5
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Abbildung 4.5: Dunkelresonanzen: Fiir §, = J, wird die Besetzung des angeregten
Zustands |2) null. (FPS = 3FPD7 Qg = QT = 0-5FPD; (Sg = 0, —1, —2, _4FPD-)
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Abbildung 4.6: Besetzung des angeregten Zustands r» und die Real- und Imaginérteile
der Nichtdiagonalelemente als Funktion der roten Verstimmung J,.. Die senkrechte Linie
markiert die Position der Dunkelresonanz. (I'ps = 3Cpp, d; = —2I'pp, Oy = Q, =

0-5FPD-)
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Abbildung 4.7: Zusitzliches Maximum in der Fluoreszenz neben der Dunkelresonanz
fiir ungleiche Rabifrequenzen. (Fps =3l'pp, 59 = —2I'pp, Qg =30, = 0.5FpD.)

dargestellt. Fiir 6, = J, verschwindet die Fluoreszenz. Diesen Effekt bezeich-
net man als Dunkelresonanz [Hén 69, Hin 70]. Abbildung 4.6 verdeutlicht das
Verhalten der Nichtdiagonalelemente an der Dunkelresonanz. Bei der Dunkelre-
sonanz befindet sich das Ton in einem kohirenten Uberlagerungszustand aus |1)
und |3) der nicht mit dem Lichtfeld wechselwirkt. Die Nichtdiagonalelemente
p12 und po3 der Dichtematrix verschwinden also an dieser Stelle. Die Koheréinz
der Uberlagerung erkennt man daran, da$ an dieser Stelle p13 einen maximalen
Wert annimmt. Dieser Uberlagerungszustand wird als trapped state bezeichnet
[Alz 76)].

Bei ungleichen Rabifrequenzen erkennt man neben der Dunkelresonanz ein
zusitzliches Fluoreszenzmaximum(Abbildung 4.7). Diese Hellresonanz [Sie 91]
entsteht dadurch, daB sich die Ubergangsamplituden des Zwei-Photon-Uber-
gangs hier nicht, wie bei der Dunkelresonanz, destruktiv iiberlagern, sondern
dafl die Wechselwirkung mit dem angeregten Zustand ein Maximum annimmt.

Abbildung 4.8 zeigt die Abhéngigkeit der Fluoreszenz von der Rabifrequenz des
roten Ubergangs. Man erkennt die Verbreiterung der Dunkelresonanz sowie der
ganzen Resonanzkurve mit zunehmender Rabifrequenz. Dieser Effekt ist auf
Sattigung der roten Wechselwirkung zuriickzufithren. In der Abbildung 4.9 da-
gegen wird die Abhingigkeit der Linienform von der Rabifrequenz des griinen
Lichtes dargestellt. Die Breite der gesamten Linie wird nicht gréfier. Die Breite
der Dunkelresonanz nimmt jedoch mit der Sittigung des griinen Ubergangs zu.
Die Maxima der Fluoreszenz auf beiden Seiten der Dunkelresonanz verschieben
sich mit zunehmender Intensitit des griinen Lichtfeldes. Diesen Effekt bezeich-
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Abbildung 4.8: Fluoreszenz (rs) als Funktion der Verstimmung §, und der Rabi-
frequenz (2, des roten Lasers. Oben: dreidimensionale Darstellung; unten: Schnitte
bei QT = 0-5FPD; 1-5FPD; 2-5FPD und 3-5FPD- (FPS = 3PPD7 (Sg = —0.4F1:UD7
0y =0.5Tpp.)
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Abbildung 4.9: Fluoreszenz (r2) als Funktion der Verstimmung 4, des roten und
der Rabifrequenz (), des griinen Lasers. Oben: dreidimensionale Darstellung; unten:
Schnitte bei Qg = 0-5FPD5 1-5FPD5 2-5FPD und 3-5FPD- (FPS = SFPD, 5g = —0.4FPD,
Q. =0.5Tpp.)
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net man als Lichtverschiebung. Er kann auch mit dem dynamischen Starkeffekt
erklart werden.

DaB bei vergroBerter Intensitit des roten Lasers die gesamte Linienform breiter
wird, bei Erhohung der griinen Intensitit jedoch nur die Dunkelresonanz, liegt
daran, daf} das rote Licht als Probe zur Ausmessung der Fluoreszenzlinie ge-
nutzt wird. Ist das durchgestimmte Lichtfeld leistungsverbreitert, so wirkt sich
das auf die gesamte Linienform aus. Die Verstimmung des griinen Laser wird
jedoch festgehalten. Der griine Laser sorgt dafiir, dafl stindig eine Besetzung
im angeregten Niveau vorhanden ist, mit der der rote Laser wechselwirkt. Eine
Erhoéhung seiner Intensitat fithrt zu einer groferen Besetzung ohne die Linien-
form bei Verstimmung des roten Lasers zu beeinflussen. Die Dunkelresonanz
ist jedoch ein Zwei-Photon-Prozess. Sie wird bei Erh6hung der Intensitit eines
beliebigen Lasers breiter. Wiirde ein Spektrum mit konstanter roter Verstim-
mung aufgenommen werden, bei dem der griine Laser durchgestimmt wird, so
wiirden sich die Verhéltnisse umkehren. Die Erhchung der griinen Intensitit
wiirde die gesamte Linie verbreitern, die Erh6hung der roten Intensitit nur die
Dunkelresonanz.
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Abbildung 4.10: Das Acht-Niveau-System

4.2.5 Das Acht-Niveau-System

Das in dieser Arbeit untersuchte Ba™-Ion kann durch ein A-férmiges Drei-
Niveau-System, bestehend aus den Zustinden 625, /25 62P, /2 und 52D4 /2, be-
schrieben werden. Wird die Quantisierungsachse nicht durch ein dufleres Ma-
gnetfeld vorgegeben, so kann das Ion jedoch nicht kontinuierlich beobachtet
werden, da optisches Pumpen in die Dunkelzustinde' mit den magnetischen
Quantenzahlen m = :i:% auftritt. Das Magnetfeld fithrt zudem zur Raman-
Aufspaltung der Energieniveaus. Das Ion 48t sich dann durch ein Acht-Niveau-
System, wie es im Kapitel 3 beschrieben wurde, darstellen.

Abbildung 4.10 zeigt das Acht-Niveau-System mit den Bezeichnungen, die in
diesem Abschnitt benutzt werden. Die Lichtfelder werden wie in Abschnitt 4.2.4
Gleichung 4.34 angenommen.

Die Zeeman-Aufspaltung ergibt sich zu:

1
Aw = :tigju (4.38)

mit den Landéfaktoren g; aus Gleichung (3.2) und Au = ppB. Damit ergeben
sich die Energieeigenwerte fiw; der Zusténde |j) zu:

w1 = —U wo =1U

_ .0 1 _ 0,1
w3 = wg — 3U Wi = Wy + 3U (4.39)
w5:w2—w£—gu (UG:(US—(U?—%'U/
w7:w2—w2+%u wg:wg—w,Q—FgU

!Unter einem Dunkelzustand wird ein quantenmechanischer Zustand verstanden, der nicht
mit den Lichtfeldern wechselwirkt. Die im letzten Kapitel eingefiihrten Dunkelresonanzen sind
also auch Dunkelzusténde, die jedoch nur bei definierten Verstimmungen der Laser gegenein-
ander auftreten.
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Der Hamiltonoperator dieses System lautet:

8
A=Y wl) Gl -d-B (1.40)
j=1

Die Rabifrequenzen §,,, werden fiir die S <> P-Ubergiinge durch AQ, = Eg .
dn (m =1,2;n = 3,4) und fiir die P > D-Uberginge durch iiQ, = E2-dynp
(m = 3,4;n = 5,6,7,8) definiert. Dieser Niaherung liegt wieder die Annahme
zugrunde, daf die beiden Lichtfrequenzen jeweils in der Nihe der zugeho6rigen
Resonanzfrequenzen liegen und gegeniiber anderen Resonanzen stark verstimmt
sind.

Im Drei-Niveau-System konnte jedes der beiden Lichtfelder nur mit einem di-
polerlaubten Ubergang wechselwirken. Es gab somit zwei unabhiingige Rabifre-
quenzen, die jeweils proportional zu einem der beiden elektrischen Feldstirken
waren. Im Acht-Niveau-System kann jedoch das griine Lichtfeld mit vier und
das rote Lichtfeld mit sechs verschiedenen Ubergiingen wechselwirken. Die Ra-
bifrequenzen sind daher nicht mehr unabhingig. Sie hingen jeweils von einer
der Feldstérken sowie von dem Winkel 8 ab, den die Polaristationsrichtung des
linear Polarisierten Lichts mit der Quantisierungsrichtung einschliefit.

Mit Hilfe des Wigner-Eckard Theorems [Cow 81][Bra 83] lassen sich die Ab-
héngigkeiten der Rabifrequenzen von den magnetischen Quantenzahlen der
Uberginge berechnen [Sie 91][Sch 91). Es ergeben sich fiir die S <+ P-Uberginge
die Rabifrequenzen

13 = —saty'pscosfy (4 = satyI'pssinfy (4.41)
Qoy = satyl'pg cos By Qo3 = satyI'pgsinf,

Dabei ist sat, proportional zur Feldstérke des griinen Lichtes und I'pg ist die
Rate, mit der das Ion aus einem beliebigen Unterzustand des P-Niveaus in
einen beliebigen Unterzustand des S-Niveaus zerfillt und betrigt nach [Gal 67]
(Tabelle 3.1) 15 MHz. (3, ist der Winkel zwischen der Polarisationsachse des
griinen Lichtes und der Quantisierungsachse.

Die P ++ D-Ubergiinge haben die Rabifrequenzen:

Q35 = @S&trl—‘pp sin (3, Qe = %saterD sin (3,
Q3 =  sat,['ppcosfr Qur = sat,[ppcos B,  (4.42)
Q37 = —%Satrrpp sin (3, Wy = —@S&trrpp sin G,

sat, ist proportional zur Feldstirke des roten Lichtfeldes, I'pp ist die Rate, mit
der ein Ion aus dem P-Niveau in das D-Niveau zerfillt und betrigt 5.3 MHz.
By ist der Winkel zwischen der Polarisationsachse des roten Lichtes und der
Quantisierungsachse.

Die Uberginge |3) — |8) und [4) — |5) sind dipolverboten, sie werden nicht
angeregt: (33 = Qu5 = 0.
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Die Parameter sat, und sat, werden als Sdttigungsparameter bezeichnet und
sind einheitenlose Maf}e fiir die Amplitude der elektrischen Feldstéirke am Ort
des Ions.

7Zu beachten ist hier die Winkelabhingigkeit der Rabifrequenzen. Hiernach muf}
Br # 0 sein um optisches Pumpen in die m = +3/2 Zustinde zu verhindern.
Der einfachste Spezialfall ergibt sich fiir 8, = 8, = 90°, in dem nur noch die in
Abbildung 3.3 gezeigten Ubergiinge angeregt werden.

Spontanzerfille

I'ps und I'pp sind die Zerfallsraten in beliebige Unterzustinde des Zielniveaus,
die Ubergangswahrscheinlichkeiten in konkrete Unterniveaus werden mit Hilfe
von Wigner-3-j-Symbolen [Cow 81] berechnet:

J 1 J
Doy = (2J' +1)Ty ( ) (4.43)

-m q m

mit N = PS,PD, J' =% und J = , 3.

Die Zerfallsraten ergeben sich im Einzelnen zu:

Is7 = Tw = Tpp
Iy3 = Ty = Z2Dpg
2 T3 = Ty = iTpp (4.44)
I''s = T = 30lps 1
I'ss = Tug = 35lpp

Die Zerfallsrate einer Kohérenz ist das arithmetische Mittel aus den Raten
mit denen die beiden Besetzungen zerfallen, zwischen denen die Kohirenz be-
steht. Da die S- und die D-Zusténde als stabil angenommen werden, zerfallen
alle Kohérenzen zwischen einem der beiden P-Zustidnde und einem S- oder D-
Zustand mit der Rate 7, = %(Fps +Tpp) (m=3,4n=1,2,5,6,7,8). Die
Kohérenz zwischen diesen beiden Zustédnden zerfallt mit 34 = T'pg + ['pp.

Zerfall von Kohirenzen in Kohirenzen

Die Kohérenz zwischen den Zeeman-Unterzustinden des P-Niveaus |3) und |4)
kann aufgrund der kleinen Unterschiede in den betreffenden Frequenzen un-
ter Anregung einer anderen Zeeman-Kohérenz zerfallen. In diesen Kohérenzen
ergeben sich also zusétzliche Gewinnterme [Sie 91]:

. 1 . 1
= —zI'ps = —=I
P12 31 PSP34 P56 3+ PDP34 (4.45)

per = 3Lpppaa prs = ﬁfpnﬂu
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Blochvektor und Drehwellennéiherung

Der 63-dimensionale Blochvektor der die (8 x 8)-Dichtematrix ersetzt wird ana-
log zu Gleichung 4.35 definiert:

T = pu ri2 = Re(p14)
Ty = P22 ri3 = Im(p1a)
rTo = P rs9 = Im(pe7) (4.46)
rs = Re(p12) T60 Re(pgs)
T9 Im(p12) r61 = Im(pes)
r10 = Re(p13) re2 = Re(prs)
i1 = Im(p3) re3 = Im(prs)

Analog zu Gleichung 4.36 werden folgende Substitutionen durchgefiihrt:

e Die Komponenten des Blochvektors, die zu S <+ P-Ubergingen gehoren,
werden wie r3 und r4 in Gleichung 4.36 transformiert.

e Die zu P <+ D-Ubergiingen gehorenden Komponenten werden wie 5 und
rg in Gleichung 4.36 transformiert.

e Die zu den dipolverbotenen S <+ D-Ubergingen gehérenden Komponen-
ten werden wie r7 und rg in Gleichung 4.36 transformiert. Diese Kohéren-
zen schwingen also mit der Differenzfrequenz der beiden Lichtfelder.

Stationire Losung

Nun erhilt man durch Nullsetzen der Ableitung in der Bewegungsgleichung
]':':A-r—i—c (4.47)

ein lineares Gleichungssystem fiir die stationidren Losungen, mit der 63 x 63-
Matrix A und dem 63-dimensionalen Vektor c.

Abbildung 4.11 zeigt die stationiire Besetzung des 6P, /2-Zustands als Funk-
tion der Verstimmung §, des roten Lasers, wobei alle anderen Parameter als
konstant angenommen wurden. Die Besetzung dieses Zustands ist proportional
zur beobachteten Fluoreszenz des Ions. Man erkennt vier Dunkelresonanzen,
die jeweils aus einer kohirenten Uberlagerung je eines S- und eines D-Niveaus
bestehen. Abbildung 4.12 verdeutlicht das Zustandekommen dieser Dunkelre-
sonanzen: Verstimmt man das rote Licht von kleinen zu groflen Frequenzen un-
ter Beibehaltung der griinen Verstimmung, so werden nacheinander die Zwei-
Photon-Ubergiinge (Raman-Uberginge) |1) — |8), |1) — [6), |2) — |7) und
|2) — |5) resonant. Es kommt jeweils zu einer kohirenten Uberlagerung der be-
treffenden Zustéinde, die nicht mit den Lichtfeldern wechselwirkt. Aus Gleichung
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Abbildung 4.11: Stationiire Losung der Blochgleichungen fiir das Acht-Niveau-System.
(Tps =3Tpp, 0y = —3I'pp, saty, =1,sat, =1, u=Tpp, B = 90°.)

Abbildung 4.12: Zustandekommen der vier Dunkelresonanzen im Acht-Niveau-
system. Das System kann bei senkrecht zum Magnetfeld polarisierten Lichtfeldern
durch vier Drei-Niveau-Systeme erklért werden.
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Abbildung 4.13: Einflufl der Winkel 8, und 3, auf die Dunkelresonanzen: Oben links:
By = 90°, B, = 75°; oben rechts: B, = 75, B, = 90°; unten links: 8, = 75°, B, = 75%;
unten rechts: 3, = 50°, 5, = 90°. (Bedeutung der Achsen wie in Abb. 4.11.)

(4.39) lassen sich die Verstimmungen bestimmen, fiir die Dunkelresonanzen zu
erwarten sind. Die in Abbildung 4.12 gezeigten Uberginge werden resonant bei:
5r:59—%u, 5¢:5g—%u, 5T:5g+%uund<5r:5g+%u.

Stehen nicht beide Polarisationsrichtungen senkrecht zur Quantisierungsachse,
so sind zusétzlich zu den in Abbildung 4.12 gezeigten Ubergingen m-polarisierte
Ubergiéinge moglich. In diesem Fall ist das vereinfachte Bild von vier Drei-
Niveau-Systemen nicht mehr gerechtfertigt. Abbildung 4.13 zeigt vier stationére
Losungen der optischen Blochgleichungen mit von der Senkrechten abweichen-
den Polarisationen. Ist nur die rote Polarisationsrichtung verkippt (Abb. 4.13
oben links), so bleiben die erste und die vierte Dunkelresonanz erhalten, da die
mj = +3/2 Zusténde nicht an die 7-polarisierte Komponente des roten Lichtes
koppeln. Die Verkippung der Polarisation des griinen Lichtes verringert jedoch
den Kontrast aller Dunkelresonanzen (Abb. 4.13 rechte Seite). Um vollsténdige
Dunkelresonanzen beobachten zu konnen, ist es also wichtig, die Polatisation
genau zu kontrollieren und den Winkel zwischen Polarisations- und Quantisie-
rungsachse auf 90° einzustellen.

Der Einfluf} der Lichtintensitit auf die Linienform ist in Abbildung 4.14 darge-
stellt. Mit steigender Intensitidt der Laser werden die Dunkelresonanzen breiter
und iiberlappen sich zunehmend. Aufilerdem wird die gesamte Resonanz brei-
ter. Dieser Effekt ist als Leistungsverbreiterung bekannt. Auch im Acht-Niveau-
System fithrt die Erh6hung der roten Intensitdt zur Verbreiterung der gesamten
Struktur, die Erh6hung der griinen Intensitit beeinflufit dagegen nur die Breite
der Dunkelresonanzen.

Abbildung 4.15 zeigt die Entwicklung der Besetzung der fluoreszierenden Zu-
stdnde |3) und |4), wenn sich das Ion zur Zeit t = 0 im unteren Grundzustand |1)
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Abbildung 4.14: Einflufl der Lichtintensititen sat, und sat, auf die Dunkelresonanzen:
Oben links: sat, = 3.0, sat, = 1.0; oben rechts: sat, = 1.0, sat, = 3.0; unten links:
sat, = 3.0, sat, = 3.0; unten rechts: sat, = 5.0, sat, = 7.5. (Bedeutung der Achsen wie
in Abb. 4.11.)
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Abbildung 4.15: Zeitliche Entwicklung der Besetzung des angeregten Zustands im
Acht-Niveau-System. Zur Zeit ¢t = 0 befindet sich das System im unteren Grundzustand
|1). (Tps = 3T'pp, d0g = —=3'pp, 6, =0, saty, =1, sat, =1, u=Ipp, B = 90°.)
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befindet. Zur Umrechnung der einheitenlosen Zeitachse in pys wurde hier nach
Ausfithrung der Rechnung I'pp = 5.3 MHz eingesetzt. Der stationédre Zustand
stellt sich innerhalb einiger us ein.

4.2.6 Modulation des Lichtfeldes

Um das Verhalten des Ions unter dem Einflul frequenzmodulierten Lichts zu
studieren, wird nun ein Lichtfeld der Form

E = E,+E,
Eg — %egEge—i(wgt-l—Mg sin Q) +eec. (448)
Er — %eTEgei(er—Mr sin Qt) + c.c.

angenommen. Dieses Lichtfeld unterscheidet sich vom bisherigen Feld (4.34)
dadurch, daf§ der griine Anteil £, mit der Frequenz €2 und der Amplitude M,
und der rote Anteil E, mit der Amplitude M, und der gleichen Frequenz (2
phasenmoduliert ist. Fiir die Frequenz wy des griinen Lasers erhdlt man nun
eine Funktion der Zeit:

wg = wg + Mg cos(Qt) (4.49)
Ebenso erhilt man fiir den roten Laser die Frequenz:
wg — wr + M, Q cos(2t) (4.50)

In der Praxis wird nur einer der Laser moduliert werden, so dafl einer der
Modulationsindizes M, oder M, verschwindet.

Wird diese Substitution in der Matrix A aus Gleichung (4.47) durchgefiihrt, so
ergibt sich die neue Bewegungsgleichung [Sie 91]

r=(A+2cos(Q)B) -r+c (4.51)

wobei A und B zeitlich konstante, reelle 63 x 63-Matrizen sind und ¢ ein kon-
stanter 63-komponentiger Vektor ist.

Mit dieser Bewegungsgleichung wird sich kein stationdrer Zustand mehr einstel-
len. Statt dessen wird der Blochvektor nach dem Abklingen aller Einschwing-
vorginge eine periodische Bewegung mit der Periode Q! durchfiihren. Abbil-
dung 4.16 zeigt die zeitliche Entwicklung mit den gleichen Parametern wie in
Abbildung 4.15 mit einer zusétzlichen Phasenmodulation des griinen Laserfel-
des. Die Bewegung des Blochvektors r kann also in eine Fourierreihe entwickelt
werden:

r(t) = i r,e” st (4.52)

n=—oo

Einsetzen dieser Reihenentwicklung in die Bewegungsgleichung fithrt auf das
Gleichungssystem

(A+inQ) r,+ B (rpp1 +rp_1) +¢-0p0=0 (4.53)
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Abbildung 4.16: Zeitliche Entwicklung der Besetzung des angeregten Zustands im
Acht-Niveau-System mit einer Phasenmodulation des griinen Lasers von 2.65 MHz.
Zur Zeit t = 0 befindet sich das System im unteren Grundzustand |1). (I'ps = 3T'pp,
0y = —=3I'pp, 6, =0, saty =1, sat, =1, u=Tpp, B = 90°.)

Definiert man nun die Matrizen S;" und S, , so daf gilt:
rpi1 =S -r, fir n>0 r,_1=3S, -r, fir n<0 (4.54)

so folgt fiir n =0
(A+2B-ReSy)-rg=—-C (4.55)

Mit Hilfe dieser Gleichung kann man nun ry bestimmen, wenn S; bekannt
ist. Weiterhin kann man alle r,, iiber die iibrigen S,, mit Hilfe der Definition
(4.54) bestimmen. Da r ein reeller Vektor ist, gilt r, = r*,, es geniigt also, die
Matrizen S;' zu kennen. Diese lassen sich iterativ iiber die Gleichung [Sie 91,
Gleichung 35]

St =—(A+mQ+B-SH)™'-B (4.56)

n

bestimmen.

Die Matrizen ;I konnen also iterativ durch einen Matrixkettenbruch berechnet
werden. Hierzu wird eine der S-Matrizen mit geniigend hohem n = N gleich
Null gesetzt, so dafi nach Gleichung (4.54) gilt:

m=0 fir n>N (4.57)

Hierbei muf} die Anzahl der durchgefiihrten Iterationen mindestens in der Gro-
Benordnung des Modulationsindex sein.
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Abbildung 4.17: Wirkung einer Phasenmodulation des roten Lichtfeldes mit der Fre-
quenz 18.55 Mhz auf das Fluoreszenzsignal. Oben: M, = 0.1; Mitte: M, = 0.5; Unten:
M, =1.15.
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Abbildung 4.18: Wirkung einer Phasenmodulation des griinen Lichtfeldes mit der
Frequenz 18.55 Mhz auf das Fluoreszenzsignal. Oben: M, = 0.1; Mitte: My, = 0.5;
Unten: My, = 1.15.
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Die Abbildungen 4.17 und 4.18 zeigen die Auswirkung von phasenmodulier-
ten Lichtfeldern auf das Fluoreszenzsignal. In diesen Rechnungen wurde die
Verstimmung des griinen Lasers bei —30 Mhz gewé&hlt. Die Verstimmungen
des roten Lasers §, fiir die Dunkelresonanzen erwartet werden sind mit vier
lingeren Strichen am unteren Rand der Grafiken markiert. Mit steigendem
Modulationsindex M, bzw. M, verlieren die Dunkelresonanzen an Tiefe. Dafiir
entstehen neue Strukturen, die gegen die Dunkelresonanzen um Vielfache der
Modulationsfrequenz verstimmt sind. Diese Strukturen entstehen dadurch, dafl
die Seitenbénder des modulierten Lichtfeldes zusammen mit dem unmodulier-
ten Lichtfeld Zwei-Photon-Resonanzen anregen. Die spektralen Positionen der
Strukturen, die durch die ersten Seitenbinder verursacht werden, sind in den
Grafiken durch kiirzere Striche markiert.

Die Modulation des roten Lasers fiihrt zur Verbreiterung der Linienform, bei
Modulation des griinen Lichts bleibt die Breite dagegen konstant. Dieser Ef-
fekt kann — wie schon die Verbreiterung durch Erhéhung der Intensitit —
dadurch erklirt werden, dafl das rote Licht als Probe iiber die Resonanz ver-
stimmt wird, wirend die Verstimmung des Griinen Lichts konstant gehalten
wird. Bei Modulation des roten Lichtes werden alo eine Tréigerfrequenz, sowie
die dazugehorigen Seitenbénder iiber die Resonanz verstimmt. Jede dieser Fre-
quenzen erzeugt eine lorentzformige Fluoreszenzlinie, deren Intensitéit von der
Intensitit des verursachendes Bandes abhiingt. Die Uberlagerung der Lorentz-
profile dieser Binder erzeugt eine breitere Verteilung, deren Schwerpunkt sich
bei der Frequenz befindet, bei der der Triger resonant ist.
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4.3 FM-Spektroskopie am Barium-Ion

Bei der Frequenzmodulationsspektroskopie (FM-Spektroskopie) wird das Licht-
feld phasenmoduliert, auf dem auch das Signal gemessen werden soll. Da die
verwendete Photodiode im roten Spektralbereich empfindlicher reagiert, als im
griinen, ist es zweckmifBig, den roten Laser fiir die Modulation und den Nach-
weis zu verwenden.

In Abschnitt 2.1 wurden Absorption é(w) und Dispersion ¢(w) als Lorentzfunk-
tionen angenommen und in die Gleichungen (2.10) und (2.11) eingesetzt um das
Frequenzmodulationssignal fiir ein Zwei-Niveau-System zu berechnen. Mit den
optischen Blochgleichungen ist es nun mdoglich, die beiden Funktionen §(w) und
¢(w) direkt zu berechnen.

Aus der Elektrodynamik ist bekannt, daf} ein oszillierender Dipol die Abstrah-
lung eines elektrischen Feldes zur Folge hat. Das transmittierte elektrische Feld
setzt sich also zusammen aus dem urspriinglichen Feld und einem Polarisati-
onsfeld das diesem iiberlagert ist:

E; = E; + By (4.58)

Der Zeitnullpunkt wurde so gew#hlt, daBl das eingestrahlte Lichtfeld E; einer
reinen Cosinuswelle entspricht. Das durch die Polarisation des Atoms verursache
Feld kann zerlegt werden in einen Cosinus- und einen Sinusanteil. Der Erstere
ist proportional zur Absorption ¢(w), der Letztere zur Dispersion ¢(w):

E¢ = Ej cos(wt) — Egd(w) cos(wt) — Egp(w) sin(wt) (4.59)

Dabei eilt die Polarisation dem abgestrahltem Feld FE,, um 90° voraus. Die
Polarisation ist proportional zum Erwartungswert der Dipolmatrixelemente und
damit zum Realteil? der Nichtdiagonalelemente der Dichtematrix. Den Beitrag
eines dipolerlaubten Ubergangs zwischen den Zustinden i) und |j) erhiilt man
durch einen Koeffizientenvergleich in der folgenden Gleichung.

—0i;(w) sin(wt) + ¢;j(w) cos(wt) < Re(p;j(w)) (4.60)

wobei 8;; die Absorption, die durch den Ubergang |i) < |j) verursacht wird,
und ¢;; die entsprechende Dispersion bezeichnet.

Da. die einzelnen Ubergiinge Eigenschwingungen des atomaren Systems darstel-
len, kann man die Schwingungen getrennt voneinander betrachten. Dispersion
d0;; und Absorption ¢;; sind aus Gleichung 4.60 fiir folgende Werte von ¢ und
j auszurechnen: {ij} = {35},{36},{37}, {46}, {47}und{48}. Um den ganzen
Einflu} des Ions auf das Lichtfeld zu erhalten, sind diese Werte nun unter

*Da8 es sich hierbei gerade um den Realteil der Nichtdiagonalelemente handelt, liegt an der
in dieser Arbeit gewdhlten Ausrichtung des Koordinatensystems. Die Richtung, in die beide
Lichtfelder propagieren ist als y-Achse definiert. Die Realteile geben gerade den Anteil der
dielektrischen Polarisation an, der senkrecht auf der y-Achse liegt.
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Beriicksichtigung der relativen Wechselwirkungsstéirken, wie sie schon in Ab-
schnitt 4.2.5 Gleichung (4.42) verwendet wurden, zu addieren. Sie ergeben sich
ebenfalls aus dem Wigner-Eckard Theorem. Man erhilt also:

dw) o< 3 (VB(0s5(w) — das(w)) + (das(w) — dsr(w))) sin(B,)

— (d36(w) + da7(w)) cos(;)

pw) o« 5 (VB(¢5(w) — ps(@)) + (d1s(w) — da7(w))) sin(5,)
+  (¢36(w) + paz(w)) cos(Br)

(4.61)

Es sind jetzt also noch die Dichtematrixelemente als Funktionen der Frequenz w
zu errechnen. Hierzu werden zunichst die Substitutionen aus den Gleichungen
(4.36) und (4.49):

pij = pij exp (—iw,t — iM sin(2t)) (4.62)
zuriickgenommen. Dadurch erhélt man wieder die wirkliche Zeitabhingigkeit
der Nichtdiagonalelemente. Jedes p;; setzt sich nach der Definition (4.46) aus

zwel Komponenten des Blochvektors zusammen. Bezeichnet man die beiden
Komponenten mit 7% und r7, so daB gilt

pij =& +ir' (4.63)
und setzt man fiir jede Komponente von r die Reihenentwicklung nach Glei-
chung (4.52) ein, so ergibt sich durch Einsetzen in (4.60) und anschlielenden
Koeffizientenvergleich:

bij(wr) = Jorf + 2JiIm(rf) + 2JoRe(rE)

dij(wr) = —Jor{ +2J1Im(rf) — 2J5Re(rl)

$ij(wr +Q) = Jo(Re(r{’) + Im(r{)) + Ji(Re(rf) + Im(r}) — r{)
+Jo(Re(rft) — Im(r]))

Gij(wr +Q) = —Jo(Re(r{) — Im(r{")) — Ji(Re(r3) — Im(r§") — r()
—Jy(Re(r]) + Im(rf))

¢ij(wr — Q) = Jo(Re(r{) — Im(r{)) + J1(r§ — Re(r§) + Im(r}))
+J2(Re(rf) + Im(rl))

Gij(wr = Q) = —Jo(Re(r]) + Im(rf})) — Ji(r§ — Re(rj) — Im(rf"))
—J2(Re(r{) — Im(r{"))

(4.64)

wobei Ji die Besselfunktionen Ji(M) sind. Terme in denen k grofer als zwei
ist, sowie hohere Fourierkomponenten von r wurden vernachlissigt.

Die Gleichungen (4.64) ergeben fiir jeden Ubergang Absorption und Dispersi-
on in Abhingigkeit von der Wellenlinge. Eingesetzt in die Gleichungen (4.61)
erhilt man nun die vollstindige Dispersion und Absorbtion in Abhingigkeit
von der Wellenlénge w. Dieses Ergebnis wird in die Gleichungen (2.10)

Inr(t) = —ge0cEy  [Jo(M)J1(M)(2¢0 — ¢p1 — ¢1)

(4.65)
+J1 (M) Jo (M) (1 + d—1 — P2 — ¢p_2)] sin Qt
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Abbildung 4.19: Frequenzmodulationsspektroskopie fiir eine annihernd lorentzférmi-
ge Absorption. Die rote Verstimmung &, ist in Einheiten der Modulationsfrequenz 2
angegeben. (§, = —1GHz, Q = 2GHz, M = 1 sat, = 5, sat, = 7.5, v = 7,5MHz,
8 =90°)

und (2.11)

Ing(t) = —geocEg  [Jo(M)J1(M)(81 — 6-1)

(4.66)
+J1 (M) Jo(M)(d1 — 6—1 + 62 — d_2)] cos Q¢

aus dem Abschnitt 2.1 (Seite 10) eingesetzt und man erhélt das erwartete Fre-
quenzmodulationssignal fiir das Acht-Niveau-System. Alle nichtlinearen Effek-
te, die in der ersten Betrachtung in Abschnitt 2.1 vernachlissigt wurden sind
durch dir Verwendung der optischen Blochgleichungen beriicksichtigt. Insbeson-
dere gehen auch die Einfliisse der Zwei-Photon-Resonanzen sowie des Zerfalls
von Kohirenzen in Kohirenzen, wie die in Abschnitt 4.2 eingefithrt wurden, in
das Ergebnis ein.

Zum Test dieser Gleichungen wurden sie auf das Acht-Niveau-System mit einer
groflen Verstimmung des griinen Lasers angewandt. Abbildung 4.19 stellt die
Ergebnisse dar. Die Absorption ist in diesem Fall fast lorentzformig. Es ergeben
sich Signale, wie sie auch in linearer Niherung in Kapitel 2 herausgekommen
sind. Es sind jedoch weitere Strukturen bei ganzzahligen Vielfachen der Modula-
tionsfrequenz zu erkennen. Diese kénnen durch nichtlineare Wechselwirkungen
der Lichtfelder mit dem Ion erklirt werden. Bei der Verstimmung 6, = §, = —%
erkennt man sehr kleine Unregelméfigkeiten in der Dispersion sowie auf dem
Inphase-Signal. Diese werden durch die Dunkelresonanzen verursacht und sind
bei der Schrittweite, mit der die Kurven gerechnet wurden nicht aufgelost.
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Abbildung 4.20: Frequenzmodulationssignal fiir das Acht-Niveau-System bei einfacher
Sattigung (sat, = sat, = 1). Die Modulationsfrequenz betrigt 18.55 MHz bei einem
Modulationsindex von 1.15.

In Abbildung 4.20 ist das FM-Signal fiir einen realistischen Fall dargestellt.
Die Verstimmung des griinen Lasers befindet sich bei §; = —30 MHz, bei-
de Sittigungsparameter liegen bei Eins. Sowohl das Inphase-Signal als auch
das Quadratursignal weisen einen dispersiven Verlauf auf, wie man das erwar-
tet, wenn Modulationsfrequenz und Linienbreite etwa die gleiche Grofle haben
(Abb. 2.3). An den Stellen, an denen Dunkelresonanzen auftreten, sind in bei-
den Anteilen des Signals zusétzliche Strukturen zu erkennen. Diese Stellen sind
durch die vier langen Striche im Bild gekennzeichnet. Weitere Strukturen treten
auf, wenn die Seitenbdnder des roten Lasers die Dunkelresonanzen uberstrei-
chen (kiirze Striche). In Abbildung 4.21 wurden die Lichtintensititen erhoht
(saty = 3, sat, = 4.5). Aufgrund der Séttigung sind die Einfliisse der Dunkelre-
sonanzen verschmiert, eine Auflésung dieser Strukturen ist nicht mehr moglich.

4.4 MT-Spektroskopie am Barium-Ion

Bei der Modulationstransferspektroskopie (MT-Spektroskopie) wird das griine
Licht phasenmoduliert. Die Wechselwirkung des Ions mit den Feldern wird ge-
messen, indem man eine Modulation der Amplitude auf dem roten Lichtfeld
nachweist.

Um das MT-Signal zu berechnen wird das nachgewiesene rote Lichtfeld als eine
Uberlagerung aus dem urspriinglichen Feld E; und dem Polarisationsfeld Ei,
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Abbildung 4.21: FM-Signal mit groler Séttigung (sat, = 3, sat, = 4.5). Alle anderen
Parameter wie in Abb. 4.20.

angenommen. Das Polarisationsfeld ist auch hier wieder fiir jeden Ubergang
einzeln zu berechnen und dann dem Wigner-Eckard-Theorem entsprechend zu
iiberlagern. Das gemessene Signal ist proportional zur Intensitét

I & EfE} = E;E} + EiE}y + By B + Epo EXy) (4.67)

Der erste Summand ist die Intensitéit des unverdnderten Lichtfeldes, das im Ex-
periment konstant gehalten wird. Da das Signal selektiv bei der Modulationsfre-
quenz ) aufgenommen wird, verschwindet dieser Anteil. Der letzte Summand
ist nur auf die Abstrahlung durch die Polarisation des Tons zuriickzufiihren. Da,
aber bei Absorption am einzelnen Ion E; > FE, gilt, ist dieser Anteil sehr viel
kleiner, als der Mischterm E;E7 | + c.c.. Dieser beschreibt die kohérente Uber-
lagerung des Polarisationsfeldes mit dem eingestrahlten Feld. Das Verhéltnis
E;/Eyq ist der Heterodyngewinn und bezeichnet die Verstédrkung eines schwa-
chen Wechselspannungssignals durch Mischung mit einem frequenz- und pha-
senstabilen externen Oszillator. Als Referenzoszillator dient hier das urspriing-
liche Feld. Im folgenden wird nur der Mischterm betrachtet, der Anteil EpoEpo)

kann in guter Niherung vernachlifigt werden.

Der Beitrag, den ein Ubergang zur Polarisation beisteuert ist proportional
zum Realteil des entsprechenden Dichtematrixelements, das wieder eine Summe
zweier Blochvektorkomponenten ist:

P  Re(pi;) = Re ((r + ir")e ") (4.68)

Setzt man fiir jede Blochvektorkomponente die Fourierreihe nach (4.52) ein,
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wobei nur die Komponenten mit n = +1 benétigt werden?, so erhilt man:

P « Re(rf)cos(wt)cos(Qt) + Im(rf)cos(wt)sin(Qt)

4.69
+ Re(rf)sin(wt) cos(Qt) + Im(r])sin(wt) sin(Qt) (4.69)

Das elektrische Feld Ep lduft der Polarisation um 90° nach:
Epa o< Re(rf)sin(wt)cos(t) + Im(rf)sin(wt)sin(Qt) (4.70)

—  Re(r]) cos(wt) cos(2t) — Im(r!)cos(wt)sin(2t)

Nun 148t sich der Mischterm aus Gleichung (4.67) ausrechnen. Herterodyn-
verstirkung tritt nur fiir den Anteil des Feldes Fi, auf, der mit dem einge-
strahlten Feld in Phase schwingt. Der Mischterm enthélt schnelle Oszillationen
mit der doppelten Lichtfrequenz. Diese Schwebungen lassen sich mit keinem
Detektor auflosen und werden deshalb iiber eine Periode 27/w gemittelt. Fiir
die Intentitat ergibt sich nun:

I|,, o< Im(r]) sin(Qt) + Re(r!) cos(t) (4.71)

Durch Addition der einzelnen Signale erhélt man nun das zu erwartende MT-
Signal. Sowohl die Zwei-Photonen-Effekte, als auch die Effekte erster Ordnung
werden durch die Blochgleichungen richtig wiedergegeben.

Abbildung 4.22 zeigt das zu erwartende MT-Signal bei grofler Verstimmung 4,
des griinen Lasers. Im oberen Teilbild ist die Besetzung der angeregten Nive-
aus dargestellt. Diese weist eine lorentzartige Form auf, mit nur kleinen Unre-
gelméBigkeiten bei den Dunkelresonanzen d, = J,. Im mittleren Teilbild ist das
MT-Signal dargestellt. Das grofie Lorentzprofil, das durch Absorption des ro-
ten Lichts zustande kommt, erzeugt nur geringen Modulationstransfer. An den
Dunkelresonanzen erkennt man jedoch deutliche Signale. Diese Signale sind auf
resonante Vier-Wellen-Mischung zuriickzufiihren. Eine Vergréflerung der Signa-
le im unteren Teilbild zeigt, daB auch fiir §, = 0 Modulationstransfer stattfindet.
Dieser entsteht aufgrund der Modulation der Besetzungsdichte der P-Niveaus.
Fiir diese Rechnung ist eine kleine Modulationsfrequenz von 10 kHz verwendet
worden.

Auch fiir Modulationsfrequenzen, die viel kleiner sind, als die beteiligten Zer-
fallsraten erhélt man also ein Signal, das fast ausschliellich durch Zwei-Photon-
Resonanzen erzeugt wird. Der auf Ein-Photon-Effekte zuriichzufiihrende Anteil
ist um mehr als eine Gréflenordnung geringer.

Abbildung 4.23 zeigt die MT-Signale fiir die gleichen Parameter wie in Ab-
bildung 4.22 jedoch mit einer Modulationsfrequenz von 50 Mhz. Jede der vier
Zwei-Photon-Resonanzen bei §, ~ d, erzeugt nun mehrere Signale, da der Ab-
stand der Seitenbdnder grofler ist, als die Linienbreiten der Resonanzen. Die
absolute Stirke des Signals ist um zwei Gréflenordnungen grofler, als fiir die
kleine Modulationsfrequenz bei einigen kHz.

3Nur diese Komponenten fiihren zu einer Amplitudenmodulation bei der einfachen Modu-
lationsfrequenz 2.
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Abbildung 4.22: Modulationstransferspektroskopie fiir eine grofie Verstimmung des
griinen Lasers §, = —1 GHz bei langsamer Phasenmodulation von = 10 kHz.
Oben: Fluoreszenz als Funktion der roten Verstimmung. Mitte: MT-Signal — das Zwei-
Photon-Signal bei d, ~ d, ist um mehr als eine Gréflenordnung grofer, als das Signal
bei 6, ~ 0, welches durch Oszillationen der Besetzungszahlen verursacht wird. Un-
ten: Um den Faktor 100 vergrofierte Darstellung des MT-Signals. Der Inphase-Anteil
ist durchgezogen dargestellt, der Quadratur-Anteil gestrichelt. (M = 1.15, sat, = 1,
sat, = 1.5, u = 7,0 MHz, 8 = 90°.)
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Abbildung 4.23: Modulationstransferspektroskopie fiir eine grofie Verstimmung des

griinen Lasers 6, = —1GHz bei einer Modulationsfrequenz von

Q) = 50 MHz. Oben:

Fluoreszenz als Funktion der roten Verstimmung. Mitte: MT-Signal — Das Signal bei
&, &~ 0 ist im Vergleich zu den Zwei-Photon-Resonanzen schwicher, als bei kleinen
Modulationsfrequenzen. Unten: 100 fache VergréBerung der mittleren Darstellung. Der
Inphase-Anteil ist durchgezogen dargestellt, der Quadratur-Anteil gestrichelt. (M =

1.15, saty, =1, sat, = 1.5, u = 7,0 MHz, § = 90°.)
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Abbildung 4.24: VergroBerter Ausschnitt aus Abbildung 4.23. Im unteren Bereich
sind die Verstimmungen, bei denen Zwei-Photonen-Resonanzen auftreten aufgezeigt.
Die langen Striche markieren die Positionen, an denen das rote Licht mit dem Triger
des griinen Lichtes eine Zwei-Photon-Resonanz anregt. Die kurzen Striche deuten Zwei-
Photonen-Resonanzen zwischen dem roten Licht und den ersten Seitenbindern des
griinen Lichtfeldes an.
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Abbildung 4.25: Termschema zur Erkldrung der Signalform bei der MT-Spektroskopie
im Drei-Niveau-System. Die Vier-Wellen-Mischung erzeugt zu dem monochromati-
schen roten Lichtfeld Seitenbéinder (gestrichelte Pfeile). Sind die Amplituden dieser
Seitenbander identisch, so entsteht fiir §, = d, ein rein phasenmoduliertes rotes Licht-
feld. Fiir ungleiche Amplituden der Seitenbinder oder eine Verstimmung des roten
Lasers gegeniiber der Resonanz ergibt sich eine mefibare Amplitudenmodulation.

In Abbildung 4.24 ist ein Ausschnitt aus Abbildung 4.23 dargestellt. Im unteren
Bereich sind die Positionen der Dunkelresonanzen mit langen Strichen angedeu-
tet. Jede Resonanz erzeugt ein dispersives Signal mit einer steilen Flanke bei der
Zwei-Photon-Resonanz zwischen dem roten Licht und dem Tréiger des griinen
Lichts. Die kurzen Striche zeigen die Stellen an, an denen der rote Laser um die
Modulationsfrequenz gegeniiber einer Zwei-Photon-Resonanz verstimmt ist. In
diesem Fall ist der rote Laser mit einem der griinen Seitenbénder in Resonanz,
so daf} auch an diesen Stellen Signale zu beobachten sind.

Zur Erklarung der Signale verdeutlicht Abbildung 4.25 die Entstehung des MT-
Signals im Drei-Niveau-System. Die drei Pfeile auf der linken Seite stellen das
griine, der durchgezogene Pfeil auf der rechten Seite das rote Licht dar. Fiir
den Spezialfall ; = J, = 0 erzeugen die beiden Seitenbénder des griinen Lasers
gleich starke Seitenbénder im roten Spektralbereich. Dem roten Licht wird in
diesen Fall eine Phasenmodulation, nicht aber eine Amplitudenmodulation auf-
geprigt und das Signal verschwindet. Eine kleine Verstimmung des roten Lasers
aus der Resonanz sorgt dafiir, daf} die erzeugten Seitenbénder nicht mehr sym-
metrisch um den Triger liegen und fithrt zu einer Amplitudenmodulation. Fiir
dy = 0 ist das zu erwartende Signal also dispersiv, mit einem Nulldurchgang bei
0p = 04 = 0. Im gezeigten Fall, bei dem der griine Laser gegen den Ubergang zu
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Abbildung 4.26: MT-Spektrum bei einfacher Sittigung (sat, = sat, = 1) und einer
Verstimmung des griinen Lasers von §, = —30 Mhz. Die Modulationsfrequenz betragt
18.55 MHz bei einem Modulationsindex von M=1.15.

niedrigen Frequenzen verstimmt ist, wird das obere Seitenband, das niher an
der Resonanz ist, stirker ausgeprégt sein, als das weiter verstimmte Seitenband.
Es ist also bei 0, = d, eine Verstimmung zu erwarten. Das Signal ist nicht mehr
rein dispersiv.

In Abbildung 4.24 ist die Verstimmung der Laser grol gegen die Modulations-
frequenz. Der Umstand, daf} sich das obere Seitenband dichter an der Resonanz
befindet fithrt also nur zu einem geringen Unterschied in der Stidrke der Sei-
tenbénder. Der Nulldurchgang befindet sich darum fast genau an den Stellen
der Dunkelresonanzen.

Die Signale, die durch eine Zwei-Photon-Resonanz zwischen dem roten Licht
und einem der Seitenbéinder im griinen Lichtfeld entstehen, weisen keinen Null-
durchgang bei der Resonanz auf. Die im roten Frequenzbereich erzeugten Sei-
tenbénder sind schon deshalb nicht gleich stark, weil das eine durch den Tréger,
das andere aber durch das kleinere Seitenband zweiter Ordnung erzeugt wird.

Abbildung 4.26 zeigt das MT-Signal fiir eine Verstimmung des griinen Lichts
um —30 MHz und einfache Sittigung. Die Frequenzen, bei denen die Zwei-
Photonen-Resonanzen zu erwarten sind, sind wieder durch Strichmarken ange-
deutet. Die Maxima des MT-Signals befinden sich links dieser Markierungen.
Es ist weder eine absorptive noch eine rein dispersive Linienform zu erkennen.



