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Atome und Molekiile unter Kontrolle

Stimulierte Raman-Streuung mit adiabatischer Passage (STIRAP)

Klaas Bergmann

Der Wunsch, Atome und Molekiile durch Laser-
strahlung zu manipulieren oder zu kontrollie-
ren, ist fast so alt wie der Laser selbst. Heute
lassen sich Atome und Molekiile mit Lasern in
nahezu beliebigen Quantenzustinden oder de-
ren Uberlagerungen priiparieren. Der Weg da-
hin war spannend. Uber die in Kaiserslautern
zuriickgelegte Strecke wird in diesem Artikel
berichtet.

ie ersten Versuche, Atome in einzelnen Quan-
D tenzustdnden zu prédparieren, wurden lange vor

der Erfindung des Lasers unternommen. Mit
dem Stern-Gerlach-Versuch gelang es, z. B. Atome mit
unterschiedlicher Spin-Ausrichtung rdumlich zu tren-
nen [1]. Mit inhomogenen elektrostatischen Multipol-
feldern wurden spéter Molekiile in einzelnen Drehim-
pulsniveaus auf eine enge Blendeno6ffnung nahe der
Molekularstrahlachse fokussiert und dadurch von Mo-
lekiilen in anderen Zustdnden separiert [2]. Bereits En-
de der 60er-Jahre, also bald nach Erfindung des Lasers,
gelang es erstmals mit Laserstrahlung, einzelne Ni-
veaus elektronisch angeregter Molekiile zu besetzen
(Abb. 1). Aus der Fluoreszenz lassen sich mit zuvor un-
geahnter Genauigkeit Aussagen iiber die Molekiilpo-
tentiale gewinnen. Durch StoRprozesse wurden andere
Niveaus besetzt. Dadurch tauchten weitere Spektral-
linien im Spektrum der Fluoreszenz auf, aus deren
Frequenz, Polarisation und Intensitidt Neues iiber die
StoBprozesse zu erfahren war [3]. Die Prdparation der
elektronisch angeregten Niveaus und der Nachweis der
stoflinduzierten Umbesetzung war, aus heutiger Sicht,
sehr einfach.

Die Auswahl einzelner Quantenzustdnde aus der
Vielfalt thermisch besetzter Niveaus im elektronischen
Grundzustand war eine groRere Herausforderung. Die
Markierung einzelner Zusténde gelang iiber selektive
Entvolkerung durch optisches Pumpen [4], einem Ver-
fahren, das fiir Streuprozesse aus thermisch besetzten
Niveaus eingesetzt werden kann. Es erlaubt jedoch kei-
nen Zugang zu StoRprozessen aus hoch schwingungs-
angeregten Niveaus, die fiir die Atmosphéren- und die
Plasma-Chemie von groBer Bedeutung sind. Daher
dringte sich als nédchstes Ziel die Entwicklung eines
Laserverfahrens auf, durch welches sich ein vorgegebe-
nes hoher liegendes unbesetztes Niveau im elektroni-
schen Grundzustand effizient und selektiv bevolkern
lasst. Keine der um 1980 bekannten Methoden erfiillte
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s Abb. 1:

S R

die Anforderungen. Die Suche fiihrte nach interessan-
ten Umwegen im Jahr 1987 zu einem ersten wichtigen
Etappenziel und 1990 zur Vorstellung der Grundziige
des STIRAP-Verfahrens (Stimulierte Raman-Streuung
mit Adiabatischer Passage) in Theorie und Experiment
[5], das inzwischen in vielfdltiger Weise weiterent-
wickelt worden ist.!)

Der Weg zu STIRAP iiber den Diisenstrahl-

Laser

Die direkte Anregung eines zweiatomigen Molekiils
aus dem Vibrationsgrundzustand v”"=0 nach v” >> 1 ist
entweder durch Auswahlregeln verboten oder wegen
zu geringer Ubergangswahrscheinlichkeit nicht reali-
sierbar. Der Einsatz eines Raman-Prozesses, bei dem
Start- und Zielzustand {iiber ein elektronisch angeregtes
Niveau durch Laser gekoppelt werden, erschien viel-
versprechend. Ein solcher Raman-Prozess war Grund-
lage des damals gerade entwickelten optisch gepump-
ten Dimeren-Lasers mit Alkali-Molekiilen in einer
Heatpipe als Verstdarkungsmedium [6]. Auf den ersten
Blick erschien die Frage, ob ein solcher Laser auch mit
einem Molekularstrahl als Verstdrkungsmedium betrie-
ben werden kann, verwegen. Die geometrische Liange
und die Teilchendichte in einer Heatpipe sind sehr viel
groler als in einem Diisenstrahl. Eine Abschétzung
zeigte jedoch, dass die starke Abkiihlung der inneren
Freiheitsgrade bei der Diisenstrahl-Expansion (auf et-
wa 40 K) eine hohe Konzentration der Besetzung auf
nur wenige niedrig liegende Zustdnde bewirkt. Die Ge-
samtzahl der Teilchen, die im Molekularstrahl am La-
serprozess teilnehmen konnen, ist daher wesentlich
hoher als in einer typischen Heatpipe. Die technischen
Schwierigkeiten bestanden darin, einen Resonator um
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Laserzustandsselektion um 1970: Mit
einem schmalbandigen Laser wird ein
einzelnes Schwingungs-Rotations-Niveau
in einem elektronisch angeregten Zu-
stand besetzt. Durch StoBe werden
Nachbarniveaus bevilkert. Aus den
stoBinduzierten Spektrallinien lédsst sich
> viel iiber den StoRprozess lernen.

1) Eine kommentierte
Ubersicht iiber Arbeiten
zum STIRAP-Verfahren
findet sich www.physik.
uni-kl.de/bergmann (sie-
he dort unter ,Publika-
tionen“, dann ,STIRAP-
Arbeiten®).
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Abb. 2:

den Diisenstrahl, der im Vakuum aus einem etwa 1000

K heiBen Molekularstrahlofen stromt, zu bauen. Nach-
dem die {iberwunden waren, gelang die Realisierung ei-
nes Diisenstrahl-Lasers (Abb. 2) [7].

Die Molekiile im Teilchenstrahl befinden sich vor
Eintritt in den Resonator mit Pump- und Raman-Laser-
feld im Schwingungsgrundzustand ”=0. Im Resonator
werden Molekiile durch Absorption eines Photons des
Pumplasers in ein elektronisches Niveau angeregt und
von dort durch das Raman-Laserfeld zur Riickkehr in
einen angeregten Zustand, z. B. " >> 1, im elektroni-
schen Grundzustand veranlasst. Die Molekiile tragen

0

Anordnung fiir einen optisch gepumpten
Raman-Laser, dessen aktives Medium
Molekiile in einem Molekularstrahl sind.
Der obere Teil zeigt den Resonator mit
den Spiegeln M1 - M4, der um eine Vaku-
umkammer positioniert ist. Die Trennung
zwischen Vakuum und Aufenbereich
geschieht durch die schematisch gezeigten
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Abb. 3:

Ein Drei-Niveau-System ohne Einwir-
kung der Laser (bare states, linker Teil)
sowie Eigenzustinde des durch Strahlung
gekoppelten Systems (dressed states, rech-
ter Teil). In der Darstellung wird die spe-
zielle Situation: starke Kopplung der
Niveaus 2 und 3, schwache Kopplung der
Niveaus 1 und 2 betont. Da im dressed
state die Kopplungen nicht direkt
erkennbar sind, ist auch im rechten Teil
das Niveau 1 gezeigt.

dadurch ein weiteres Photon zum Raman-Laserfeld bei.
Spektralfilter im Resonator begrenzen den Laserpro-
zess auf einen schmalen Bereich um die Emissionslinie
in den gewihlten Zielzustand ¢”. Die am Laserprozess
beteiligten Molekiile verlassen den Resonator in die-
sem Zustand. Messungen ergaben, dass die Anregungs-
wahrscheinlichkeit aus " =0 beim Durchflug durch
den Resonator zwar hoher war als bei anderen Metho-
den [8]. Die Hoffnungen auf eine Effizienz von nahe
100 % erfiillte sich jedoch nicht.

Die folgende Uberlegung fiihrte schlieRlich zu dem
Vorschlag, den Raman-Prozess nicht mit einem optisch
gepumpten Raman-Laser, sondern mit zwei extern ein-
gestrahlten, rdumlich versetzten Lasern zu induzieren.
Im Diisenstrahllaser-Experiment verlaufen der Pump-
laser und der Raman-Laser auf der Achse des Resona-
tors. Die Molekiile dringen zunéchst in die Flanken der
Profile der Laserstrahlen ein. Der Pumplaser regt die
Molekiile elektronisch an. Die Intensitdt des Raman-
Lasers ist in diesem Bereich noch gering. Die stimulier-
te Emission bzw. die Zwei-Photonen-Raman-Kopplung
zwischen Start- und Zielniveau kann nicht erfolgreich
mit der spontanen Emission konkurrieren. Molekiile
gehen daher durch spontane Emission in andere Vibra-
tionszustdnde verloren. Nur diejenigen Molekiile, wel-
che den Bereich nahe der Achse des Resonators im Zu-
stand v”=0 erreichen, erfahren gleichzeitig ein starkes
Pump- und Raman-Laserfeld. Sie werden unter Emissi-
on eines Photons in das Zielniveau v” transferiert und
tragen damit zum Erhalt des Raman-Laserfeldes bei.
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Beim Verlassen des Resonators durchqueren die Mo-
lekiile wiederum die Flanke des Raman-Laserprofils.
Die zuvor in das Zielniveau v” transferierten Teilchen
konnen ein Photon des Raman-Lasers absorbieren,
also aus diesem Zustand wieder verloren gehen. Der
Raman-Laser (nachfolgend auch Stokes-Laser genannt)
wird durch den Pumplaser induziert und ist daher
rdumlich eng mit diesem verkoppelt. Fiir die Anderung
der rdaumlichen Anordnung der Profile der beiden La-
serstrahlen bleibt beim Diisenstrahllaser nur geringer
Spielraum.

Wenn hingegen die Achse eines extern eingestrahl-
ten zweiten Lasers (des Stokes-Lasers) weg von der
Achse des Pumplasers in Richtung auf die anfliegenden
Molekiile verschoben wird, befinden sich die Molekiile
bereits in einem starken Stokes-Feld, wenn sie in die
Flanke des Profils des Pumplasers eindringen. Daher
kann der stimulierte Prozess erfolgreich mit der spon-
tanen Emission konkurrieren. Weiterhin ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir unerwiinschte Riickpump-Prozesse
aus dem Niveau 7" beim Verlassen des Resonators ge-
ringer, da in diesem Bereich die Intensitét des Stokes-
Lasers klein ist. Diese Uberlegungen fiihrten schlie3-
lich auf den erfolgreichen experimentellen Ansatz
des STIRAP-Verfahrens, auch wenn sie die Physik des
Prozesses nicht vollstandig beschreiben. Die korrekte
physikalische Beschreibung des Prozesses folgte kurz
nachdem die ersten experimentellen Ergebnisse iiber
eine Transferwahrscheinlichkeit von nahezu 100 % vor-
lagen [9]. Spiter zeigte sich, dass Uberlegungen fiir die
theoretische Beschreibung dieses effizienten Transfer-
prozesses bereits in [10] zu finden sind.

Autler-Townes-Aufspaltung: ein physikali-

scher Baustein des STIRAP-Prozesses

Ein wesentlicher Baustein des STIRAP-Prozesses ist
die Autler-Townes-Aufspaltung, die charakteristisch fiir
die resonante oder nahezu resonante Wechselwirkung
eines kohdrenten Strahlungsfeldes mit einem Zwei-Ni-
veau-System ist. Diese Aufspaltung wird durch starke
Kopplung eines Niveau-Paares iiber ein kohérentes
Strahlungsfeld verursacht (siehe Abb. 3). Sie ldsst sich
im so genannten dressed state-Bild erldutern (siehe In-
fokasten ,Teilchenzustinde, dressed states und Uberla-
gerungszustdnde®). Abbildung 4 zeigt einen experimen-
tellen Nachweis. Die Aufspaltung ist gegeben durch die
Rabi-Frequenz Q;, mit der die Besetzung zwischen den
beiden Niveaus i und k hin- und her getrieben wird,
wobei Q| =pu;;, Ei/h und y;;, das Ubergangsdipolmatrix-
element sowie E| die Feldstdrke des Lasers L ist.

Eine interessante und fiir den STIRAP-Prozess
wichtige Besonderheit dieses ,,Autler-Townes-Doub-
letts“ wird sichtbar, wenn man die Aufspaltung ver-
misst, indem man aus einem weiteren Niveau 1 anregt
(siehe Abb. 3). Ohne Einwirkung des Lasers S wird
man bei Verstimmung der Frequenz wp des Pumplasers
P iiber die Resonanz-Frequenz w,, ein durch Séttigung
verbreitertes Absorptionsprofil finden. Bei Einwirkung
eines intensiven Lasers S konnte man die Uberlagerung
zweier Profile, deren Zentralfrequenzen den Abstand
Qg haben, erwarten. Dieser erwartete Verlauf ist in
Abb. 4 als rote Kurve dargestellt. Die Frequenz wg des
Stokes-Lasers ist hier auf die Resonanz w,s; abgestimmt.
Die Messung (schwarze Kurve) stimmt in den dufleren
Flanken des Profils mit dem erwarteten Profil iiberein.
In der Mitte zwischen den Maxima zeigt die Messung
jedoch, dass die Absorptionswahrscheinlichkeit ver-



schwindet. Diese Beobachtung ist eng mit dem als
elektromagnetisch-induzierte Transparenz (EIT) be-
kannten Phdanomen verbunden [11]. Sie ist wesentlich
fiir das Verstdndnis des STIRAP-Prozesses. Das Ab-
sorptionsprofil ergibt sich namlich nicht als Uberla-
gerung zweier unabhingiger Profile, da die Autler-
Townes-Doubletts nicht Eigenzustédnde des freien Teil-
chens sind, sondern durch kohdrente Wechselwirkung
erzeugt werden. Zwischen den Ubergangsmatrixele-
menten vom Niveau 1 in die Komponenten des
Doubletts besteht daher eine feste Phasenbeziehung.
Diese ist dafiir verantwortlich, dass die Ubergangsam-
plituden auf der Mittenfrequenz zwischen den
Doubletts destruktiv interferieren. Die Anregungswahr-
scheinlichkeit verschwindet.

Die fiinf Phasen des STIRAP-Prozesses

Die Teilchen befinden sich alle im Niveau 1 (Abb.
3), wenn sie in die Laserstrahlen einfliegen. Nach dem
Durchflug durch die Laserstrahlen sollen alle Teilchen
in das Niveau 3 transferiert worden sein. Die zeitlichen

Wert Q, p an. Die Kopplung durch die beiden kohéren-
ten Strahlungsfelder fiihrt auf einen Uberlagerungszu-
stand (siehe Infokasten) |a°) =cos® |1) - sin® |3), der
keinen Anteil des zerfallenden Zustandes |2) enthélt.
Daher wird |a®) als Dunkelzustand bezeichnet. Die
zeitliche Entwicklung des Mischungswinkels tan® =
Qp/2g wird durch das Verhéltnis der beiden Rabi-Fre-
quenzen Qp und Qg bestimmt. Er steigt von © ~ 0 zu
Beginn auf ® =~ n/2 am Ende der Phase 3. In dieser
Phase findet also der wesentliche Teil des Besetzungs-
transfers statt.

» In der Phase 4 vertauschen Stokes- und Pumplaser,
im Vergleich zur Phase 2, ihre Rollen. Die Besetzung
ist bereits weitgehend in den Zielzustand transferiert.
Die Intensitédt des Stokes-Lasers ist zwar gering, aber
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Nachweis der Unterdriickung der Absorp-
tion durch elektromagnetisch induzierte
Transparenz. Der Stokes-Laser ist auf die
Resonanzfrequenz @,; abgestimmt und
vermittelt eine starke Kopplung der

Entwicklung der dressed states, die wesentlich fiir das
Verstdndnis des Transferprozesses ist, ldsst sich in fiinf
charakteristische Phasen einteilen (Abb. 5):

» In der Phase 1 wirkt nur der Stokes-Laser auf die
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Niveaus 2 und 3 (siehe Abb. 3). Der
Pumplaser, hier als Nachweislaser wir-
kend, verlduft im Zentrum des Stokes-
Lasers und vermittelt eine schwache
Ankopplung des Niveaus 1. Die Absorpti-

Fluoreszenz in Counts/0,5 s
g
|
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Teilchen ein. Dieser Laser koppelt die Niveaus 2 und 3, -100 50 0

die keine Besetzung tragen. Eine Kopplung zum be-
setzten Niveau 1 besteht noch nicht. Da Qp,=0 ist,
wird keine Besetzung aus dem Zustand 1 entfernt.
Dennoch ist die friilhe Einwirkung des Stokes-Laser
wichtig. Sie sorgt fiir die Induzierung einer Autler-Tow-
nes Aufspaltung im Niveau-Paar 2-3.

Ap in MHz

=

» In der Phase 2 ist die Intensitdt des Stokes-Laser

schon relativ hoch, die Autler-Tow-
nes-Aufspaltung also bereits grof3.
Die Intensitdt des Pumplasers ist
zwar noch gering, wiirde aber ohne
Anwesenheit des Stokes-Lasers aus-
reichen, um Ubergiinge zwischen
den Niveaus 1 und 2 zu induzieren.
Die nach 2 angeregten Teilchen wiir-
den durch spontane Emission in an-
dere Niveaus iibergehen, also aus
dem Drei-Niveau-System verloren
gehen. Durch die Autler-Townes-
Aufspaltung im Niveau-Paar 2-3 ist
jedoch, wie oben beschrieben (siehe
Abb. 3 und 4), die Absorptionswahr-
scheinlichkeit fiir Photonen des
Pumplasers auf dem Ubergang 1-2
verschwindend klein. Die frithe Ein-
wirkung des Stokes-Laser ist also
dafiir verantwortlich, dass der kurz-
lebige Zustand 2 nicht besetzt wird.
Der Pumplaser stellt in dieser Phase
gemeinsam mit dem Stokes-Laser ei-
ne Zwei-Photonen-Kopplung zwi-
schen den Niveaus 1 und 3, vermit-
telt iiber das Niveau 2, her. In der
Phase 2 beginnt der Besetzungs-
transfer aus dem Start- in das Zielni-
veau.

» In der Phase 3 sind die Intensita-
ten beider Laser groR. Die Rabi-Fre-
quenz Qg sinkt von dem maximal er-
reichten Wert Q, ¢ ab, die Rabi-Fre-
quenz Qyp steigt auf den maximalen

S , Ne*

100 onslinie spaltet in die beiden Autler-Tow-
nes-Komponenten im Abstand der Rabi-
Frequenz Qg auf. Man beobachtet in der
Mitte der Struktur eine signifikante Ab-
weichung von dem Profil, welches sich
als Uberlagerung zweier Lorentz-Profile
(rote Linie) ergeben wiirde. Wenn die
Frequenz op des Pumplasers auf die
Resonanzfrequenz o, abgestimmt wird,
ist die Absorption null.

Teilchenzustiinde, dressed states und Uberlagerungszustinde

Die Wechselwirkung kohérenter Strahlungsfelder
mit Mehrniveausystemen wird héufig im Bild der
so genannten dressed states |a*) dargestellt. Die
dressed states gehen aus den Teilchenzustdnden
i) des Systems ohne Strahlungseinwirkung (bare
states) durch Einbeziehung der Energie derjeni-
gen Photonen, die absorbiert oder emittiert wer-
den, sowie der Wechselwirkungsenergie 7y = u;;
E; des Lasers L mit dem Niveaupaar |i) und

i) hervor.

Die beiden dressed states |a*~) eines durch
kohdrente Strahlung gekoppelten Zwei-Niveau-
Systems (s. Abb. 2) lassen sich als Linearkombina-
tion der Teilchenzustinde |3) und [2) darstellen.
Wenn die Laserfrequenz o;, auf die Resonanz w,;
des Uberganges abgestimmt ist, gilt

la*y = (1/V2)(3) +2))
la*y = (V2 )3)-[2)).

Die Differenz der Energien dieser Zustdande
|[E* - E"|=hQ, ist die Autler-Townes-Aufspaltung.
Die dressed states eines durch zwei Strahlungs-
felder S und P gekoppelten Drei-Niveau-Systems
und deren Energien sind bei Abstimmung der La-
ser auf die jeweilige Resonanzfrequenz (op= 0,
und og=w,3)

la*) = (1/32 \sin@f) +[2) + cos3)),
E* = Q% + Q3

|a®) = cos®O[1y—sin@[3), E°=0
lay = (l/ﬁ)(sin@B) —[2) + cosOI3)),

E™=-nQ3 +QZ,

wobei der Mischungswinkel tan® = Qp/Qg durch
das Verhiltnis der Rabi-Frequenzen gegeben ist.
Die zeitliche Entwicklung dieses Mischungs-
winkels wird durch den rdumlichen Versatz der
Achsen der beiden Laserstrahlen kontrolliert.

Die dressed states |a*) , |a~) und |a°) sind Lo-
sungen der zeitunabhdngigen Schrodinger-Glei-
chung H |a*) = EX |a*) mit dem Hamilton-Opera-
tor (in der hier sehr gut erfiillten so genannten
Drehwellen-Ndherung)

0 2% 0
H=(@2)2% 0 Q.
0 9 0

Die Besetzungsverteilung im Drei-Niveau-Sys-
tem |i) wird bestimmt durch den Zustandsvektor
lw) =a;|1) + @,|2) + a4|3) mit den komplexen
Amplituden a;. Dieser Zustandsvektor ergibt sich
als Losung der zeitabhédngigen Schrodinger-Glei-
chung in [yp =H |y) . Der Transfer ist effizient,
falls der Prozess adiabatisch iiber |a®(¢)) abliuft,
d.h. wenn durchgingig [w(£)) = |a°(¢)) gilt.

Im Dreibein-Kopplungsschema (siehe Abb. 8)
geschieht der Transfer nicht in einen einzelnen
Zielzustand |3) , sondern in zwei entartete Zu-
stidnde |3*) und [37) . In dieser Kopplung findet
man zwei orthogonale Dunkelzustédnde

|a%) =cos® |1) - sin® [sin® [37)
+ cos (@|3)]

|a%) =cos® |37) - sin® |37)

mit den Mischungswinkeln

e = Ql,/,lgg+ + Q2 und tan® = Qg /Qq_.
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Abb. 5:

Laserzustandsselektion um 1990. Die
Atome eines Teilchenstrahles durch-
queren zunichst eine Flanke des Stokes-
Laser-Profils (Kopplungsschema siehe
Abb. 3), anschlieRend das Uberlappgebiet
beider Laser und schlieBlich eine Flanke
des Pumplaser-Profils. Der mittlere und
untere Teil zeigt die Variation der Pump-
und Stokes-Laser Rabi-Frequenz (£2p und
£2) sowie die Variation der Energien der
dressed states. Die horizontale Achse
kann als Ortskoordinate (Vergleich mit
oberem Teil des Bildes) aufgefasst wer-
den oder aus der Sicht eines einzelnen
Atoms, welches die Laserstrahlen mit der
Geschwindigkeit # durchquert, als Zeit-

noch nicht null. Ohne den weiterhin einwirkenden
Pumplaser wiirde der Stokes-Laser die Teilchen aus
Niveau 3 nach Niveau 2 anregen. Von dort wiirden sie
durch spontane Emission aus dem Drei-Niveau-System
verloren gehen. Die vom Pumplaser verursachte Aut-
ler-Townes-Aufspaltung im Niveaupaar 1-2 driickt
jedoch die durch den Stokes-Laser induzierte Anre-

Vorbereitung@————= Abschluss
4—% Transfer ~ @¢————
I

I I I
§ :Slokes: IPump:
5 1 1 1
= 1 1 1 1
g | | | |
;“.S- | | | |
] ] ] |
£ ) .
\ d \ h
] ] ] ]
= N
) 1 1 EY 1 1
g 1 Ed 1
% ] ] ] I
] | 1 ]
‘:30 1 Eq ‘ ]
| | | |
1 2 3 4 5

Achse. Zur Einteilung in die Zonen 1 bis

5 siehe Text.
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Zeit

gungswahrscheinlichkeit auf einen verschwindend klei-
nen Wert. Die Einwirkung des Pumplasers schiitzt also
die im Zielniveau etablierte Besetzung.

» In der Phase 5 ist die Intensitédt des Stokes-Laser
null. Eine Gefahr, Besetzung aus dem Zielzustand
durch Anregung in das Niveau 2 zu verlieren, besteht
nicht mehr. Die durch den Pumplaser noch bewirkte
Aufspaltung im Niveaupaar 1-2 ist nicht mehr erfor-
derlich. Die Intensitdt des Pumplasers kann auf null
reduziert werden.

e

Channeltron

Probe /

Stokes

' / Ne*-Quelle

Pump

Préiparation

Abb. 6:

Besetzungstransfer vom m=0-Zustand des metastabilen
Niveaus 1 (°P,) in den m=0-Zustand des metastabilen Niveaus
3 (°P,) iiber das Niveau 2 (°P,) des Ne-Atoms mit Dunkelreso-
nanz (rechts). Pump- und Stokes-Laser werden durch Zylinder-
linsen auf die Achse des Atomstrahls fokussiert (oben). Weitere
Erlduterungen im Text.
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Bedingung fiir adiabatische Entwicklung

Der Transferprozess lasst sich auch im Bild von Zu-
standsvektoren im drei dimensionalen Hilbert-Raum
des Systems darstellen. Der Dunkelzustand dreht
sich wihrend des Transferprozesses aus der anfangli-
chen Richtung parallel zum Zustand |1) (da ©=0) in
die Richtung parallel zum Zustand |3) (da ©@=7r/2).
Aus allgemeinen Uberlegungen iiber die dynamische
Entwicklung eines Systems mit zeitabhéngiger Wech-
selwirkung ldsst sich die Bedingung fiir adiabatische
Entwicklung ermitteln. Sobald ein Hamilton-Operator
zeitabhingig ist, kommt es grundsétzlich zu diabati-
scher Kopplung zwischen den Eigenzustdnden dieses
Operators. Die hier unerwiinschten diabatischen Kopp-
lungen sind gering, wenn der energetische Abstand der
Eigenwerte der benachbarten Eigenzustdnde - gegeben
durch die Rabi-Frequenz Q4= (23 + Q3)2 groR ist
(siehe Abb. 5) und wenn die zeitliche Anderung des
Hamilton-Operators (bestimmt durch die Anderung
des Mischungswinkels ©) hinreichend langsam ist.
Die mittlere Anderungsrate des Mischungswinkels
ist {(d©/dt)y =n/2At, wobei At die Zeit fiir den Durch-
flug durch den Uberlappbereich der Laserstrahlen ist.
In dieser Zeit steigt der Winkel von ©® =0 auf
©=mn/2 an. Die Entwicklung ist adiabatisch, wenn
[{d©/dt)| K Q . gilt. Dies ldsst sich mit den zuvor
gemachten Angaben umformulieren zur Bedingung
Qoo AT>> 1.

Die optimale Verzogerung

Die optimale Verzdgerung At ergibt sich aus der
Forderung, dass einerseits in der Phase 1 des Transfer-
prozesses (sieche Abb. 5) der Dunkelzustand |a°) iden-
tisch sein soll mit dem anfangs besetzten Zustand
|1) und andererseits in der Phase 3 die adiabatische
Entwicklung gewéhrleistet ist. Die Entwicklung ist
adiabatisch, wenn die Anderung des Mischungswinkels
hinreichend langsam, [{d©/dt)|<< Q . ist. Diese Be-
dingung ist trivial erfiillt, wenn die Achsen der Laser-
strahlen nicht gegeneinander verschoben sind. Dann
ist bei gleicher Profilform tan® = Q,/Q24 # 0 konstant,
d.h. d®/dt = 0. In diesem Fall ist jedoch ©® # 0 und
nur der Teil cos?@ der Besetzung aus dem Niveau 1

o | D)
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S
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[
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20 |
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kann iiber den Dunkelzustand - und damit verlustfrei
- transferiert werden. Die Bedingung, dass in Phase 1
der Mischungswinkel ®=0 ist, wird umso besser er-
tiillt, je groRer die Verschiebung der Laserstrahlen ist.
Eine zu groBe Verschiebung hat jedoch einen kleinen
Wert Q. im Zentrum der Zone 3 (Abb. 5) zur Folge,
gefdhrdet also die adiabatische Entwicklung gerade in
dem Bereich, in dem die Anderung von Qp/92¢ maximal
ist. Es lasst sich zeigen [5], dass eine Verschiebung der
beiden Laser um die Breite ihrer Profile optimal ist. Es
ist eine besonders attraktive Eigenschaft des STIRAP-
Prozesses, dass weder kleine Variationen der Verschie-
bung noch der Laserintensitdten (bzw. Q, ) die Effizi-
enz des Transferprozesses beeintriachtigen.

Experimentelle Ergebnisse

Aus dem vielfdltigen Material (siehe [12]) konnen
hier nur wenige Beispiele priasentiert werden. Abbil-
dung 6 zeigt eine experimentelle Anordnung, mit wel-
cher gleichzeitig der Transfer und die Dunkelresonanz
beobachtet werden konnen. Ein Atomstrahl mit meta-
stabilen Neon-Atomen wird in einer Gasentladungs-
quelle erzeugt. Beide metastabilen Niveaus 3P, und °P,
sind besetzt. Die Besetzung des Niveaus *P, wird durch
optisches Pumpen dicht hinter der Diise entfernt. In
der STIRAP-Zone wird die Besetzung des Niveaus 1
(®P,) in das Niveau 3 (°P,) transferiert. In dieser Zone
wird die Emission aus dem zerfallenden Niveau 2 (°P;)
beobachtet. Eine kurze Wegstrecke weiter strahlab-
wirts wird die Besetzung im Zielniveau 3 durch laser-
induzierte Fluoreszenz nachgewiesen. Pump- und Sto-
kes-Laser sind in der gleichen Richtung linear polari-
siert. Daher sind am Transfer in allen drei Niveaus nur
die Zustdnde mit der magnetischen Quantenzahlm =0
beteiligt. Die Frequenz wg des Stokes-Lasers war bei
Aufnahme der in Abb. 6 gezeigten Daten nicht exakt
auf die Ubergangsfrequenz w,s abgestimmt. Die Fre-
quenz w, des Pumplasers wird iiber die Resonanz o,
verstimmt. Dabei wird das Niveau 2 besetzt. Durch
spontanen Zerfall dieses Niveaus wird auch das Ni-
veau 3 bevolkert. Diese Besetzung bzw. Emission ist im
mittleren bzw. unteren Teil von Abb. 6 als durch Sitti-
gung stark verbreiterte Absorptionslinie erkennbar. Auf
der Zwei-Photonen-Resonanz (E; - E; =ho, — ho,s)
sind die Voraussetzungen fiir den vollstindigen Trans-
fer gegeben. Die Emission aus dem Bereich der STI-
RAP-Zone zeigt eine Dunkelresonanz. Die Emission
aus dem Niveau 2 wird unterbunden. Gleichzeitig
steigt die Besetzung im Niveau 3 stark an.

Abbildung 7 zeigt ein weiteres Beispiel. Der Transfer
wird mit einem linear polarisierten Pumplaser und ei-
nem zirkular polarisierten Stokes-Laser aus dem Ni-
veaum =0 im Niveau 1 (°P) in das Niveaum =-1 des
Niveaus 3 (°P,) induziert (Abb. 7, oben). Die Ausbrei-
tungsrichtungen und die Polarisation der Laser sind so
gewdhlt (Abb. 7, Mitte), dass die Quantisierungsachse
der m-Zustinde fiir den Pump- und den Stokes-Uber-
gang libereinstimmen. Die Frequenz wg des Stokes-La-
sers ist auf die Resonanz-Frequenz o,; fiir Ubergénge
zwischen dem Niveaupaar 2—3 abgestimmt. Die Fre-
quenz wp des Pumplasers wird iiber die Resonanz
wp=wy, fiir Ubergiinge zwischen dem Niveaupaar 1-2
verstimmt. Die Besetzung im Zielzustand wird durch
einen weiteren Laser hinter der Transferzone? nachge-
wiesen. Die breite Struktur im unteren Teil von Abb. 7
zeigt das stark séttigungsverbreiterte Anregungsspek-
trum. Durch Fluoreszenz aus diesem Niveau wird auch
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das Zielniveau besetzt. Auf der Zwei-Photonen-Reso-
nanz zwischen dem Niveaupaar 1-3 sind die Bedin-
gungen fiir effizienten Transfer erfiillt. Man erkennt
dies an der hohen schmalen Struktur bei 4,=0.

-1 0+l Abb. 7:
——— =1 Besetzungstransfer vom m = 0-Zustand
2) des metastabilen Niveaus 1 (°P;) in
7 o den m=-1-Zustand des metastabilen
P Niveaus 3 (°P,) iiber das Niveau 2 (°P,)
J=0 m— S des Neon-Atoms (links). Der Pumplaser
0 1) 3 ist linear polarisiert und der Stokes-Laser
a1 J=2 ist zirkular polarisiert. Weitere Erldute-
=22 -1 0 +1 +2 rungen im Text.
5 14007
- 21200 ~100 %
~LF <
Ne* £ 1000
/ £ iy
E = 6001
/ £ 400
2
ot £ 2009
N -1000 -500 0 500 1000
7 A, in MHz

Dreibein-STIRAP

Eine interessante und vielseitige Erweiterung der

STIRAP-Methode ist das so genannte Dreibein-Schema
(Abb. 8). Das Niveau 2 ist nicht nur an einen einzelnen
Quantenzustand, sondern an zwei Zustdnde gekoppelt,
die entartet sein konnen. Dieses Kopplungsschema
umfasst vier Niveaus (die drei metastabilen Niveaus 1,

3% und 3~ des Neon-Atoms sowie das zerfallende Ni-
veau 2) und drei Laserfelder, deren Wechselwirkung
mit dem Quantensystem zeitlich gegeneinander verzo-
gert erfolgt. Durch die Kopplungen entstehen zwei or-
thogonale Dunkelzustidnde, die im vierdimensionalen
Hilbert-Raum dieses Systems einen zweidimensionalen

Dunkel-Unterraum definieren. Zustandsvektoren in
diesem Dunkel-Unterraum haben keine Beimischung

2) In Abb. 7, links unten,
ist der weitere Laser
nicht gezeigt.

des Zustandes |2 ), sind also immun gegen Verlust
durch spontane Emission. Da hier drei Laser im Ein-
satz sind, lassen sich durch die Wahl der Verzégerung
zwei Verhdltnisse von Rabi-Frequenzen und daher zwei
Mischungswinkel, z. B. tan@= Qp/ (Q3, + Q3 )2 und
tan® =Qg,/Qg_, kontrollieren. Durch den zeitlichen
Verlauf des Winkels © wird der Transfer aus Niveau 1
in die beiden Zielniveaus kontrolliert. Durch den Win-
kel @ wird die Aufteilung der Besetzung zwischen den

-1 0 +1
= = = ]: 1
~ Pump Stokes
kY o+ -

]:UTH) k|| -2 57 3

2 -1 0 41 42

Abb. 8:

Dreibein-Kopplung zwischen dem m=0-
Zustand des metastabilen Niveaus 1 (°P,)
in eine Uberlagerung der m=-1- und
m=+1-Zustinde des metastabilen
Niveaus 3 (°P,) iiber das Niveau 2 (°P,)
des Neon-Atoms (links). Die 0*- und 0°-
Strahlung treffen aus gegenlidufigen Rich-

Pump beweglicher
N Detektor

’;'

tungen ein (rechts). Daher kommt es
durch den Transfer jeweils eines Photo-
nenimpulses zk in entgegengesetzter
Richtung zu einer Aufspaltung der Kom-
ponenten des Uberlagerungszustandes,
die mit einem beweglichen Detektor
nachgewiesen werden kann.
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beiden Zielniveaus bestimmt. Wenn die beiden Stokes-
Laser, wie in Abb. 8 gezeigt, aus entgegengesetzten
Richtungen einlaufen, werden auf die Teilchen in den
Zielniveaus Photonenimpulse in entgegengesetzter
Richtung iibertragen. Es kommt zu einer Aufspaltung,
die mit einem beweglichen Detektor (sieche Abb. 8)
nachgewiesen werden kann (Abb. 9) [13]. Der Beweis,
dass es sich tatsédchlich um eine kohédrente Uberlage-
rung der beiden Zielzustdnde handelt, ist in weiteren
Experimenten ebenfalls gelungen. Im allgemeinen Fall,
wenn nicht nur die Reihenfolge, in der die Teilchen die
Laserstrahlen durchqueren, sondern auch die Breite
der Laserstrahlprofile variiert wird, lassen sich beliebi-
ge kohirente Uberlagerungszustinde ) =g,|1) +
Bs.|3+) + B5_|3—) mit kontrollierten komplexen Ampli-
tuden B; erzeugen. Die Wahl der zeitlichen Variation
der Lasereinwirkung legt die Betrége von g; fest. Die
Phase von f; wird durch die Wahl der relativen Phase
der Laser bestimmt. Diese vielfiltigen Moglichkeiten

122525,

10*
T
£l
)
e
=
s
N
© 200 100 0 4100 +200
Detektorposition in ¢m
Abb. 9:

Strahlteiler fiir Materiewellen. Die
Atome im Niveau 1 (Abb. 8) werden
durch die Dreibein-STIRAP-Kopplung in
eine Uberlagerung der Zustinde |3*) und
|3-) transferiert, wobei gleichzeitig ein
Photonenimpuls ik bzw. -#k iibertragen
wird. Die relative Amplitude der beiden
Komponenten des Uberlagerungszustan-
des wird durch die zeitliche Reihenfolge
der Einwirkung der beiden Stokes-Laser
S* und S~ bestimmt, deren Zentren vor
dem des Pumplasers liegen. In der Abb.
oben und unten liegt das Zentrum von S~
vor bzw. nach demjenigen von S*, in der
Mitte liegen beide Profile genau iiberein-
ander.

der Kontrolle sind fiir die Quan-
teninformationsverarbeitung von
besonderem Interesse.

Weitere STIRAP-Arbeiten

Der STIRAP-Prozess wurde be-
reits vielfach eingesetzt. Neben den
hier diskutierten Lambda-Systemen
wurden auch Leiter-Systeme und
andere Mehrniveau-Systeme unter-
sucht [12]. Das Verfahren wurde
nicht nur mit kontinuierlichen, son-
dern auch mit gepulsten Lasern im-
plementiert [14]. Die Verwendung
gepulster Laser erlaubte den Ein-
satz von Zwei-Photonen-Ubergin-
gen zwischen den Niveaus 1 und 2.
Der Transferprozess wurde fiir Ato-
me (z. B. Ne*, He"), fiir zwei-atomi-
ge Molekiile (z. B. Na,, NO) und
fiir ein drei atomiges Molekiil
(SO,) gezeigt. Auf der Basis des
STIRAP-Verfahrens wurde neben
dem diskutierten Konzept fiir
Strahlteiler auch ein Kohédrenz-er-
haltender Spiegel fiir Materiewellen
realisiert sowie neue Konzepte zur
Etablierung von Verschriankung in
Mehrteilchen-Systemen [15] oder
fiir die Erzeugung von Fock-Zu-
standen in optischen Resonatoren
hoher Giite entwickelt [12].
Schlieflich wurde das urspriingli-
che Ziel, die effiziente Besetzung
hochliegender Schwingungsniveaus,
erreicht und das Verfahren fiir die
Untersuchung des Einflusses der
Schwingungsanregung auf die
StoRdynamik einfacher chemischer

Reaktionen und des Elektronentransfers zwischen Ato-
men und Molekiilen eingesetzt.

Durch Laserkiihlverfahren lassen sich die kineti-
schen Freiheitsgrade von Atomen sehr gut kontrollie-
ren. Mit dem STIRAP-Verfahren ist die weitgehende
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Kontrolle der inneren Freiheitsgrade von Atomen und
kleinen Molekiilen méglich. Durch Kombination dieser
Verfahren eroffnen sich viele interessante Moglichkei-
ten der Lasermanipulation von Teilchen.
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