MAX-PLANCK-INSTITUT FUR QUANTENOPTIK

Aufbau und Test eines hochstabilen

Farbstofflaser-Spektrometers -

Messung der Ramsey-Interferenzen

an Rubidium-Atomen

Berthold Neizert

MPQ 153 Marz 1990






INHALTSVERZEICHNIS

Zusammenfassung

1. Einleitung: Entwicklung hochstabiler Farbstofflaser .

2. Methoden der hochauflosenden Laserspektroskopie
2.1. Dopplerfreie Zwei-Photonen-Spektroskopie .

2.2. Optische Ramsey-Interferenzen .

3. Frequenzstabilisierter Farbstofflaser .

3.1. Kurzzeitstabilisierung: passive Massnahmen
3.2. Kurzzeitstabilisierung: aktive Regelung
3.2.1. Referenzresonator . . . .

3.2.2. Stabilisierungsmethode . .

3.2.3. Regelkreis

3.2.4. Messung der Frequenzfluktuationen

3.3. Frequenzabstimmung

4. Atomstrahlapparatur
4.1. Experimenteller Aufbau im Vakuum
4.2. Wechselwirkungszone

4.3. Nachweis der Rydberg-Atome

10

21

28

30

33

33

39

44

49

54

57

58

64

69



5. Hochauflosende Spektroskopie am Atomstrahl
5.1. Durchfiihrung der Messungen . . .

5.2. Ergebnisse . . . . . . . . . . . ..

6. Ausblick: Optische Frequenznormale

Anhang A: Diskriminatorsignal
Anhang B: Spektrale Leistungsdichte

Literaturverzeichnis . . . . . . .

.....

72

75

i

86

90

92

95



Zusammenfassung

Mit dem Laserlicht steht eine wegen ihrer im Vergleich zu klassischen Licht-
quellen auBerordentlich hohen spektralen Reinheit besonders geeignete Strahlungs-
quelle fiir Prizisionsmessungen zur Verfiigung. Dariiberhinaus sind diese Messun-
gen wegen der grofien Leistungsdichte des Laserlichtes mit einem guten Signal-
zu-Rauschen-Verhiltnis moglich. Der Farbstofflaser spielt bei einer Vielzahl von
Experimenten der hochaufldsenden Prézisionsspektroskopie wegen seiner Durch-
stimmbarkeit {iber den gesamten sichtbaren Spektralbereich eine Schliisselrolle.
In der letzten Zeit werden zudem Versuche unternommen, mit Farbstofflasern
Frequenzstandards im optischen Bereich auf der Basis von Atomstrahlen bzw.
einzelnen gespeicherten Ionen herzustellen. Hierbei werden gegeniiber den der-
zeitig prazisesten Frequenznormalen, die auf atomaren Mikrowelleniibergangen
basieren, wegen der hoheren Resonanzfrequenzen um GroBenordnungen hohere
Genauigkeiten erzielt werden konnen. Am Max-Planck-Institut fir Quantenop-
tik (MPQ) wurden dazu Arbeiten an Indium-Ionen begonnen, die ein geeignetes
Niveauschema fiir ein Einzelionen-Frequenznormal besitzen. Wesentliche Voraus-
setzung dafiir ist jedoch ein hochstabiler Laseroszillator, welcher den sogenannten
Uhreniibergang abtasten kann, um daraus die Information iber eine Abweichung

der Oszillatorfrequenz von der atomaren ﬁbergangsfrequenz und somit ein Signal

zur Frequenzregelung zu gewinnen.

Da bereits geringste Fluktuationen der optischen Wegldnge eines Laserresona-
tors zu einer erheblichen f&nderung der emittierten Frequenz fiihren, muf durch
passive Mafnahmen der Einflufl akustischer und seismischer Storungen moglichst
gering werden. Dies allein ist jedoch fir die geforderte Prazision nicht ausreichend.
Eine bemerkenswerte Reduktion der spektralen Linienbreite wird daher nur durch
ein aktives Frequenzregelsystem erzielt. Dazu wird die Laserfrequenz auf die Mo-
denfrequenz eines optischen Resonators stabilisert. Am MPQ wird seit einigen
Jahren an der Verbesserung eines kommerziellen Farbstofflasersystems (mit einer
Linienbreite von 1 MHz) gearbeitet: Grzesik! erzielte dabei eine Reduktion der
Fluktuationen der Laserfrequenz auf 600 Hz (RMS-Linienbreite der mit einem

unabhingigen optischen Resonator gemessenen Frequenzschwankungen).



Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde dieses Lasersystem zunachst weiter
verbessert. In dem im Jahre 1986 bezogenen Neubau des Institutes steht ein vom
Gebiaude getrenntes Betonfundament fiir den Lasertisch zur Verfiigung, um seis-
mische Anregungen des Lasers durch externe Quellen zu eliminieren. Akustische
Kapselungen der Farbstoffpumpe und des Netzteils des Art-Tonen-Pumplasers
brachten eine weitere Verminderung der Einwirkung von Schall und seismischen
Vibrationen auf den Laser. Eine Verinderung der Einkopplung des Laserlichts
in das zur Stabilisierung verwendete Referenzinterferometer und Modifikationen
der Regelelektronik fiihrten sowohl zu einem zuverlissigen Stabilisierungsverhal-
ten als auch zu einer weiteren Reduktion der Frequenzfluktuationen. Die RMS-
Linienbreite des Fehlersignals im Analysebereich von 0 bis 1 kHz wurde auf etwa
20 Hz reduziert. Die Spektrale Leistungsdichte der Frequenzfluktuationen des
Fehlersignals liegt unter 1 VHIL%' Der Einsatz eines akustooptischen Modulators
gestattet dariiberhinaus fiir Experimente der hochauflésenden Laserspektroskopie

eine prazise Frequenzabstimmung in Schritten von 10 Hz.

Um das hohe spektroskopische Auflosungsvermogen des Farbstofflaserspek-
trometers zu testen, wurde ein Atomstrahlexperiment aufgebaut. Hierbei
wurde hochauflésende Spektroskopie an Rubidium-Rydbergzustanden durch-
gefiihrt. Diese Zustande sind wegen ihrer langen Lebensdauer sehr gut fir Test-
messungen geeignet. Auflerdem kénnen sie in einem Zwei-Photonen-Proze8 mit
sichtbarem Licht, welches im Zentrum des Emissionsspektrums des effizienten
Farbstoffes Rhodamin 6G (bei ca. 600 nm) liegt, dopplerfrei angeregt werden.
Zur Uberwindung der durch die endliche Wechselwirkungszeit der Atome mit dem
Laser verursachten Flugzeitverbreiterung erfolgte eine kohdrente Anregung in zwei
aufeinanderfolgenden stehenden Wellenfeldern (optische Ramsey-Anordnung). Bei
einem Abstand der Anregungszonen von 6.3 mm wurde eine volle Halbwertsbreite
der Ramsey-Interferenzen von 11 kHz gemessen. Diese, mit der Methode der Zwei-
Photonen-Ramsey-Spektroskopie bislang hochste erzielte Auflosung ist durch die
Flugzeit der Atome zwischen den beiden anregenden Laserfeldern begrenzt. Das
beobachtete Signal-Rausch-Verhiltnis wird durch die Tatsache verschlechtert, dafi

viele Atome auf dem Weg zwischen Wechselwirkungs- und Nachweiszone verloren

gehen.



1. Einleitung: Entwicklung hochstabiler Farbstofflaser

Der Laser stellt eine optische Strahlungsquelle dar, die in spektroskopischen
Experimenten eine sehr viel hohere Auflésung und Prizision als klassische Licht-
quellen ermdglicht. Durch die hohe zeitliche Koharenz des Laserlichtes ist bei einer
Vielzahl von Experimenten die Auflésung nicht mehr durch die spektrale Linien-
breite der Strahlungsquelle, sondern durch die des untersuchten atomaren Systems
begrenzt.

Der minimal erreichbaren Linienbreite eines Lasers ist durch die Spontanemis-
sion von Photonen in die Lasermode eine Grenze gesetzt. Diese spontanen Pho-
tonen werden lawinenartig verstirkt und dem oszillierenden Laserfeld iiberlagert.
Da ihre Phasen jedoch statistisch verteilt sind, findet eine Phasenfluktuation des
Feldes statt, die sich fiir lange Beobachtungszeiten als eine Phasendiffusion be-
schreiben 138t. Somit erhilt die Intensititsverteilung der Laseremission mit der
Frequenz vy, und der Leistung P ein Lorentz-Linienprofil mit einer als Schawlow-
Townes-Grenze? bezeichneten Linienbreite Avgr:

7 - hug - (Ave)?®
P

mit der Planck’schen Konstante A und der Linienbreite des Laserresonators Av..

Avgr =

Fir einen He-Ne-Laser betragt die Schawlow-Townes-Grenze etwa 0.5 mHz,
fiir einen diodengepumpten Nd:YAG-Laser 130 mHz und fiir den in dieser Arbeit
beschriebenen Farbstofflaser 1.4 mHz. Die tatsdchlich emittierten Laserlinienbrei-
ten liegen bei freilaufenden Lasern jedoch um viele GroSenordnungen iber die-
ger Grenze: Technische Stdrungen wie z.B. akustisch angeregte Vibrationen der
Laserspiegel aber auch Luftdruck- und Temperaturschwankungen bewirken Fluk-
‘tuationen der optischen Resonatorlinge, die eine sehr viel grofiere Variation der
Laserfrequenz als die Spontanemission zur Folge haben. Um dennoch eine schmale
Linienbreite zu erzeugen, muB daher die Laserfrequenz aktiv stabilisiert werden,

indem sie an eine feste Referenz angebunden und geregelt wird.

Eine weitere wichtige Eigenschaft fiir die Spektroskopie ist die Abstimmbarkeit
der Laserfrequenz (durch eine kontrollierte Langenanderung des Laserresonators).

Bei einem Gaslaser mit seinem verhiltnismaBig schmalen Fluoreszenzprofil ist der



Abstimmbereich begrenzt auf ein Gebiet von nur wenigen Prozent der emittier-
ten Frequenz. Spektroskopie ist hierbei nur an einem atomaren Ubergang mdglich,
dessen Resonanzfrequenz zufillig mit einer Laserfrequenz iibereinstimmt. Mit dem
Einmoden-Farbstofflaser jedoch, der ein tiber einen weiten Spektralbereich konti-
nuierliches Emissionsspektrum aufweist, liegt ein breit abstimmbares System vor,
welches -je nach verwendetem Farbstoff- das Spektrum vom ultravioletten iber
den sichtbaren bis in den infraroten Bereich abdeckt. Fiir die Spektroskopie ist
der Farbstofflaser also ein besonders gut geeignetes Instrument, das jedoch im Ver-
gleich zu anderen Lasern den Nachteil hat, durch den freien Farbstoffstrahl intrin-
sisch eine bedeutende Quelle von Frequenzinstabilititen zu enthalten. Um diesen
Lasertyp dennoch fiir die hochauflosende Laserspektroskopie nutzen zu konnen,

mufiten Methoden zur aktiven Frequenzstabilisierung entwickelt werden.

Im Jahre 1973 publizierten Barger, Sorem und Hall® eine Methode, bei wel-
cher die Laserfrequenz auf die Flanke des Transmissionsprofils eines Fabry-Perot-
Interferometers (FPI) stabilisiert wird. Das erforderliche Regelsignal wird durch
Bildung der Differenz der durch das Interferometer transmittierten Intensitat und
der eines Referenzstrahles erzeugt. Dessen Intensitit ist halb so gro8 wie die maxi-
male durch das FPI durchgelassene; daher fiihrt eine Anderung der Laserfrequenz
Zu einer ;&nderung der Intensitatsdifferenz, aus welcher das Fehlersignal gewonnen
wird. Dieses wird verstarkt und an ein Piezostellelement riickgekoppelt, mit wel-
chem die Frequenzabweichung durch eine ;\nderung der Lange des Laserresonators
korrigiert wird. Die Autoren geben eine Kurzzeitstabilitit von 50 kHz und eine

Frequenzdrift von 1.5 MHz/min an.

Eine Verbesserung dieses Verfahrens (Differenzverfahren) erzielten Barger,
West und English? durch den Einsatz eines schnellen KD*P-Regelelementes in-
nerhalb des Laserresonators, wodurch eine bessere Unterdriickung des durch den
Farbstoffstrahl hervorgerufenen hochfrequenten Frequenzrauschens und somit eine

Frequenzstabilitit von 1 kHz erzielt werden konnte.

Mit diesem Lasersystem wurde dann erstmals mit Hilfe der Ramsey-Methode
die RiickstoBaufspaltung der 1Sy —3 P;-Interkombinationslinie von Kalzium-
Atomen (23 kHz) aufgeldst®. Barger® verbesserte die Auflésung des Experimentes

vor allem durch eine Vergroferung des Abstandes der Wechselwirkungszonen und



konnte Absorptionslinien mit einer Breite von 1 kHz nachweisen.

Das Differenzverfahren weist jedoch den Nachteil auf, Frequenzschwankungen,
deren Fourierfrequenzen héher sind als die Linienbreite des Referenzresonators, nur
nach einer Verzogerungszeit, die durch die Speicherzeit der Photonen im Resona-
tor bestimmt ist, folgen zu konnen. Die hochfrequenten Frequenzschwankungen
cines Farbstofflasers erfordern zwar eine grofie Bandbreite der Regelelektronik und
somit auch eine groBe Linienbreite des Referenzresonators, aber die Empfindlich-
keit des Nachweises der Frequenzschwankungen ist um so besser, je schmaler die
Linienbreite, je groSer also die Speicherzeit ist. Die Schwierigkeit, die sich aus der
Forderung nach einer grofien Regelbandbreite bei gleichzeitig schmaler Resona-
torlinienbreite ergibt, konnte durch ein Verfahren von Drever et al.” iberwunden
werden, bei welchem der Laser nicht mehr durch das FPI transmittiert, sondern an
diesem reflektiert wird. Zur Gewinnung eines Regelsignals muf der Laser jedoch

phasenmoduliert werden.

Mit diesem Phasenmodulationsverfahren ist es moglich geworden, Referenzre-
sonatoren mit sehr hoher Giite einzusetzen. Seitdem Spiegel mit Gesamtverlusten
von nur 60 ppm kommerziell erhiltlich sind, konnen Resonatoren mit Finessen im
Bereich von 50.000 und dariiber realisiert werden; entsprechende Resonatorlinien-
breiten von 10 kHz erlauben damit hdchste Prazision bei der Messung der Fre-
quenzfluktuationen. Das Phasenmodulationsverfahren hat sich in allen Labors, in
welchen Experimente der hochaufldsenden Laserspektroskopie durchgefiihrt wer-
den, durchgesetzt. Verschiedene Gruppen geben die Prazision, mit der die La-
serfrequenz an die Modenfrequenz des Referenzresonators angebunden wird, mit
etwa 1 Hz an®?. Hochauflésende Spektroskopie mit einem derartig stabilisierten
Farbstofflaser wurde von Bergquist et al.8 an einem einzelnen gespeicherten Hgt-
Ton durchgefiihrt. Hierbei wurde eine volle Linienbreite von 1.7 kHz aufgelost.
Diese war hauptsichlich durch Magnetfeldfluktuationen von einigen mGauss in

der Apparatur begrenzt (Die natiirliche Linienbreite des untersuchten Uberganges
betragt 1.7 Hz.).
Eine Stabilisierungsmethode, bei welcher auf den Einsatz eines elektroopti-

schen Stellelementes innerhalb des Laserresonators verzichtet werden kann, wurde

von Hall und Hanschl® entwickelt. Bei diesem Verfahren wird die Frequenz eines



phasenmodulierten Lasers auf ein FPI hoher Giite stabilisert. Die Frequenzrege-
lung findet jedoch aufierhalb des Laserresonators statt: ein externer akustoopti-
scher und ein elektrooptischer Modulator dienen als Regelelemente. Der Vorteil
dieses externen Stabilisierers ist, dal keine Eingriffe in kommerzielle Lasersysteme,
die eine Linienbreite von typischerweise 1 MHz aufweisen, notwendig sind, um eine

Laserlinienbreite von 1 Hz!! zu erzeugen.

Bislang wurden Stabilisierungsmethoden diskutiert, mit welchen lediglich fir
kurze Beobachtungszeiten eine hohe Frequenzstabilitdt erzielt werden kann. Denn
die Modenfrequenz des zur Stabilisierung verwendeten Referenzresonators andert
sich durch Fluktuationen des Spiegelabstandes. Diese konnen durch akustische
und seismische Stérungen, aber auch durch eine Variation der Umgebungstem-
peratur und des Luftdruckes induziert werden. Daher besitzen die Referenzre-
sonatoren einen Abstandshalter aus einem Material mit einem geringen thermi-
schen Ausdehnungskoeffizienten (meist eine Glaskeramik), auf dessen Stirnseiten
die Spiegel gut befestigt, am besten optisch kontaktiert (aufgesprengt) werden.
Diese Anordnung wird -von der Umgebung mechanisch entkoppelt- in einer tem-
peraturstabilisierten Vakuumkammer aufgehdngt. Dennoch stellt ein derartiges
System noch keine ideale Referenz dar, da die Materialien der Abstandshalter
selbst Verinderungen unterworfen sind. So bewirkt der Schrumpfungsprozess der
Glaskeramik Zerodur eine Drift der Resonanzfrequenz von 1 Hz/sec. Diese Drift
kann durch eine Anbindung der Resonatorfrequenz an eine atomare Referenz kom-
pensiert werden. Zwei Verfahren, die Frequency-Offset-Technik und die optische
Heterodyn-Sattigungsspektroskopie sind geeignete Verfahren, um die Langzeitsta-

bilitat eines Lasers zu gewahrleisten.

Bei der Frcquen.f:y-Oﬁ’smﬁ—Technik12’13 wird die Frequenzstabilitit eines auf
einen atomaren Ubergang stabilisierten Lasers (z.B. eines Jod-stabilisierten He-
Ne-Lasers) auf einen zweiten, abstimmbaren Laser iibertragen, indem eine ein-
stellbare Schwebungsfrequenz zwischen den beiden Lasern konstant gehalten wird.
Der abstimmbare Offset-Laser wird nun in ein FPI eingekoppelt, dessen Spiegelab-
stand mit einem Piezostellelement stets so korrigiert wird, daBl die transmittierte
Intensitdt maximal ist. Damit wird die Langenstabilitit des Referenzresonators,
auf welchen ein Farbstofflaser stabilisiert werden kann, an die Langzeitstabilitat

des ersten Lasers angekoppelt.



Die optische Heterodyn—SittigungsspektroskopieM ist ein Verfahren, um aus
einer dopplerfreien atomaren Resonanzlinie ein Dispersionssignal zu gewinnen, mit

welchem die Resonatorlinge geregelt werden kann. Damit wird diese direkt an den

atomaren Ubergang angekoppelt.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollte die Frequenzstabilitat eines kom-
merziellen Farbstoff-Ringlasers verbessert werden. Dariiberhinaus wurde beab-
sichtigt, mit Hilfe der hochauflésenden Laserspektroskopie an einem atomaren
Ubergang das Auflosungsvermdgen zu testen und somit die schmale Linienbreite
des Lasersystems zu demonstrieren. Damit sollte die Frage geklart werden, wel-
che weiteren Mafinahmen notwendig sind, um diesen Laser als schmalbandigen
Oszillator fiir einen optischen Frequenzstandard einsetzen zu konnen.

Zunichst werden Methoden der hochauflésenden Laserspektroskopie behan-
delt, wobei der Schwerpunkt auf die im Experiment verwendete dopplerfreie
Zwei-Photonen-Spektroskopie und die optische Ramsey-Methode mit der Zwei-
Photonen-Anregung gelegt wird. In Kap.3. folgt die Beschreibung der Frequenz-
stabilisierung des Lasers mit der Phasenmodulationsmethode. Die Linienbreite
des Lasers wird anhand der Messungen des Fehlersignals diskutiert. Auf den ex-
perimentellen Aufbau des Atomstahlexperimentes wird in Kap.4. eingegangen. In

Kap.5. werden die Ergebnisse der Messungen der Ramsey-Interferenzen diskutiert.



2. Methoden der hochauflésenden Laserspektroskopie

Die natiirliche Linienbreite eines atomaren Uberganges, die durch den spon-
tanen Zerfall des angeregten Zustandes in den Grundzustand verursacht wird,
stellt eine fundamentale Grenze fiir die Spektroskopie dar. (Auf Methoden der
Laserspektroskopie, die eine Linienbreite unterhalb der natirlichen Breite erge-
ben soll, wird hier nicht eingegangen; dazu sei auf den Ubersichtsartikel von
O’Brien, Meystre und Walther!® verwiesen.) In einer Vielzahl von Experimenten
ist jedoch die spektrale Auflésung -wenn nicht durch die Strahlungsquelle selbst-
durch die Dopplerverbreiterung der untersuchten Uberginge limitiert. Aufgrund
der Bewegung der Atome mit einer Geschwindigkeit v in Richtung des einge-
strahlten Lasers, erscheint im atomaren Bezugssystem dessen Frequenz wy um
den Betrag wy, - ¥ verschoben (c ist die Lichtgeschwindigkeit). Die Maxwell’sche
Geschwindigkeitsverteilung fihrt zu einer gauBformigen spektralen Linie, deren
Breite Awp durch die wahrscheinlichste Geschwindigkeit o der Atome bestimmt
ist1®: Awp = =0 .2v/In2- a.

Es wurden jedoch eine Reihe von Methoden der dopplerfreien Laserspektrosko-

17. zum einen gibt es

pie entwickelt, die sich in zwei Klassen unterscheiden lassen
Methoden mit breitbandiger und zum anderen solche mit schmalbandiger Anre-
gung. Zur ersten Gruppe, bei welcher zwei (oder mehrere) Zustinde koharent
angeregt werden, gehoren z.B. die Level-Crossing- und die Quantum-Beat-
Spektroskopiel8. Hier soll jedoch naher auf die zweite Gruppe mit schmalbandi-
ger Anregung eingegangen werden: Zu dieser zahlen die Sattigungsspektroskopie
und deren Variante, die Polarisationsspektroskopie sowie die dopplerfreie Zwei-

Photonen-Spektroskopie.

Die S5,tt'.igu.ngsspel*:troskopie19 beruht auf der geschwindigkeitsselektiven
Sattigung eines dopplerverbreiterten Uberganges mit einem schmalbandigen La-
ser. Dadurch wird in die Grundzustandsverteilung ein Loch gebrannt?0, wahrend
in der Verteilung des angeregten Zustandes eine Spitze entsteht: Denn nur Atome,
die aufgrund ihrer Geschwindigkeitskomponente vy in Strahlrichtung in die Re-
sonanzfrequenz wg dopplerverschoben sind, konnen angeregt werden. Die spek-

trale Breite dieses Bennet-Loches (benannt nach einem der Autoren, die erstmals



dieses Sittigungsphinomen beobachtet haben) stellt die homogene Linienbreite
des Uberganges dar. Diese wird -abgesehen von der spontanen Lebensdauer-
durch StdSe (Druckverbreiterung) und durch die endliche Wechselwirkungszeit
der Atome mit dem Laser (Flugzeitverbreiterung) bestimmt, ist aber im allgemei-
nen sehr viel schmaler als die Dopplerbreite . Durchlaufen nun zwei Laserstrahlen
gleicher Frequenz wy, die Probe (z.B. eine Gaszelle) in entgegengesetzten Richtun-
gen, so werden im allgemeinen Fall (wf, # wp) zwei Locher bei vy, = +(wo —wr)/k
in die Besetzungsverteilung gebrannt, die jedoch in Resonanz (wr, = wg) beivy =0
zusammenfallen. Die Absorption der Lichtwellen weist daher ein Minimum (Lamb-
dip21) auf, wenn die Laserfrequenz mit der f]bergangsfrequenz iibereinstimmt: in
diesem Fall wechselwirken beide Laserfelder mit Atomen der gleichen Geschwin-
digkeitsklasse. In der Sattigungsspektroskopie wird nun in Abhangigkeit von der
Laserfrequenz die Absorption eines Probestrahls gemessen, der dem sattigenden
Pumpstrahl gleicher Frequenz entgegenlduft, wobei in Resonanz der Lamb-dip
nachgewiesen wird. Ein Beispiel fir die Anwendung diese Methode ist die Spek-

troskopie der Balmer-a-Linie im atomaren Wasserstoff22.

Bei der Pola.ris.a.tionsspel«:troskopie23 mift der Probestrahl die Anderung des
Brechungsindexes einer Probe infolge der Anregung mit einem zirkular polari-
sierten Pumpstrahl. Dieser bewirkt aufgrund der Auswahlregel Am = +1 (bei
oT-Polarisation) eine ungleiche Sattigung und somit eine ungleiche Besetzung
der magnetischen Unterzustinde m der involvierten atomaren Niveaus. Die an-
isotrope Vérteilung der Unterzustinde wirkt fiir den linear polarisierten Pro-
bestrahl doppelbrechend und seine Polarisationsrichtung wird gedreht. Analog
zur Sattigungsspektroskopie macht sich dieser Effekt auch nur dann bemerk-
bar, wenn Pump- und Probestrahl mit Atomen der gleichen Geschwindigkeits-
klasse wechselwirken. Dies ist der Fall, wenn die Laserfrequenz mit der atoma-
ren Ubergangsfrequenz iibereinstimmt, weil dann die Atome mit verschwinden-
der Geschwindigkeitskomponente in Bezug auf die Richtung des Laserstrahles den
Sattigungsstrahl absorbieren und gleichzeitig auf den Probestrahl als doppelbre-
chendes Medium wirken.

Im Folgenden wird die dopplerfreie Zwei-Photonen-Spektroskopie detaillierter
diskutiert.



2.1. DOPPLERFREIE ZWEI-PHOTONEN-SPEKTROSKOPIE

Die grundlegende theoretische Behandlung von Zwei-Photonen-Prozessen
wurde bereits um 1930 von Gdppert-Mayer?4 mit der Stérungsrechnung in zweiter
Ordnung durchgefiihrt. Vasilenko, Chebotayev und Shishaev?® und Cagnac, Gryn-
berg und Biraben?® schlugen 1970 bzw. 1973 die Zwei-Photonen-Spektroskopie
als Methode der hochauflosenden Laserspektroskopie vor und berechneten die
zu erwartenden Linienformen. Verschiedene Gruppen demonstrierten experimen-
tell 1974 erstmals das hohe spektroskopische Auflésungsvermdgen dieses Verfah-

rens2?:28,29,30

Wenn ein Atom zwei Lichtfeldern £y = A, ewit—kir) ynd E, = Aze"(“’zt'klﬂ
ausgesetzt ist, kann es simultan zwei Photonen absorbieren, falls die Resonanzbe-
dingung

AR= Ef —E; = h(wy + W2) (2.1)

far einen I"Jberga.ng vom Anfangszustand |¢ > mit der Energie E; zum Endzustand
|f > mit der Energie E f erfiillt ist. Wenn sich das Atom im Laborsystem mit der
Geschwindigkeit v bewegt, erscheint die Frequenz w; einer Lichtwelle mit dem
Wellenvektor k; im Bezugssystem des bewegten Atoms um den Betrag Aw = k;v

dopplerverschoben. Damit andert sich die Resonanzbedingung:
AE = h(wy + kv + w2 + kav) (2.2)

Besitzen die beiden Lichtwellen die gleiche Frequenz w; = wy = w und haben sie

entgegengesetzte Laufrichtungen (k; = —k3), dann wird AE zu:
AFE =2 -hw (2.3)

Die Dopplerverschiebung erster Ordnung verschwindet beim Zwei-Photonen-
fJberga.ng also vollstandig.

Ein wesentliches Merkmal dieser dopplerfreien Methode ist, dal keine Ge-
schwindigkeitsselektion wie z.B. bei der Sattigungsspektroskopie auftritt; Atome
aller Geschwindigkeitsklassen tragen zum Zwei-Photonen-Signal bei, wenngleich
hierbei die Ubergangswahrscheinlichkeit pro Atom geringer ist als bei einem Ein-

Photon-Ubergang?®.
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Die Auswahlregeln fir den Zwei-Photonen-Ubergang verlangen, dafi Anfangs-
und Endzustand die gleiche Paritat besitzen. Es konnen also Zustande angeregt
werden, die vom gleichen Anfangszustand fir Ein-Photon-Uberginge nicht zu er-
reichen sind26.

Die Linienform der Zwei-Photonen-Absorption von einem Grundzustand |i >
iiber einen virtuellen Zwischenzustand |z > zum Endzustand |f > wurde von
Cagnac et al.26 berechnet. Die Ubergangswahrscheinlichkeit Wy pro Atom und
Zeit fiir den Fall, daB beide Laserfelder die gleiche Frequenz, Polarisation und

Intensitat besitzen, ist:

¥ (Y
wi=<(5) 2

<il|d-elz>< 2|d-€|f >‘2
W —WL

(2.4)

[ 4I'4 Ty - Ty ]

Wi F2+ Wi r? Gl I'2
top — 42+ Awp—F k2oL Awp - k)2

Dabei sind c¢* eine Konstante, g die Leistungsdichte des Lasers, d der Dipol-
operator, ¢ der Polarisationsvektor des Feldes, I'y die natiirliche Linienbreite des
Zustandes |f >, k der Betrag des Wellenvektors, v die Geschwindigkeit der Atome

beziiglich der Richtung des Laserstrahles, wy die Laserfrequenz und wy; die Fre-

quenz des Ubergangs (E #i = hwy;).
Der erste Summand der Klammer in Gl. (2.4) gibt die Wahrscheinlichkeit fir

eine dopplerfreie Zwei-Photonen Anregung in zwei entgegenlaufenden Feldern an;

der zweite und dritte Summand beschreiben die Absorption von zwei Photonen
aus je einem in eine Richtung laufenden Feld.

Die Wahrscheinlichkeit fiir einen dopplerfreien Ubergang ist viermal so gro8
wie die fiir einen Zwei-Photonen-Ubergang in einem Laserfeld einer Richtung. Der
Grund dafir ist die Tatsache, da8 sich die Ubergangsamplitude im ersten Fall aus
zwei ununterscheidbaren Prozessen zusammensetzt: erste Absorption aus Feld 1
und zweite aus Feld 2 und erste Absorption aus Feld 2 und zweite aus Feld 1. Jede
dieser Amplituden ist gleich der Ubergangsamplitude bei Absorption zweier Photo-
nen aus dem gleichen Feld. Der Faktor 4 in Gl. (2.4) ergibt sich bei der Berechnung
der Ubergangswahrscheinlichkeiten aus dem Quadrat der Ubergangsamplituden

der unterschiedlichen Prozesse.

11













































































































































































































































