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1 Einleitung

Electromagnetically Induced Transparency (EIT) ist ein quantenmechanisches Phédnomen,
das die Absorption in einem Material beeinflusst und diese unterdriicken kann. EIT wurde
experimentell 1990 erstmals beobachtet [1]. Inzwischen ist EIT in der Atomphysik sehr
gut untersucht und kann beispielsweise zur Stabilisierung von Laserfrequenzen genutzt
werden [2]. Es gibt einige sehr ausfiihrliche Werke wie [3], die sich mit dem Auftreten
von EIT in der Atomphysik beschéaftigen. Auch zur Realisierung optischer Quantengatter
wurde EIT bereits genutzt [4]. Neben der Unterdriickung der Absorption beeinflusst EIT
auch den Brechungsindex einer Probe. Dadurch gelang es 1999, die Lichtgeschwindigkeit
in einer Rubidium Dampfzelle auf v, = 8m/s zu reduzieren [5]. In Halbleitern wie
Kupferoxydul ist EIT allerdings deutlich weniger etabliert als in der Atomphysik.

In Kupferoxydul kénnen durch sichtbares Licht Elektronen aus den Valenzbandern ange-
regt werden. Es entstehen Exzitonen, die 1937 vorgeschlagen [6] und 1950 experimentell
nachgewiesen wurden [7]. Nach der Farbe des anregenden Lichts werden Exzitonen in die
gelbe, griine, blaue und violette Serie unterteilt. 2014 gelang es, ein Spektrum der gelben
Exzitonen in Kupferoxydul bis n = 25 aufzunchmen [8]. Darauf folgten theoretische Be-
trachtungen von Exzitonen z.B. in Ref. [9] und [10]. Es wurden auch Interseries-Uberginge
zwischen Zustdnden der gelben und griinen Serie untersucht [11]. Darauf aufbauend soll
in dieser Arbeit die Moglichkeit der Realisierung von EIT in Kupferoxydul betrachtet
werden. Dabei wird sowohl auf Inter- als auch auf Intraseries-Uberginge eingegangen.

1.1 Aufbau der Arbeit

Zunichst wird in Kapitel 1 ein Uberblick iiber das Auftreten von EIT gegeben. Es
werden die Voraussetzungen fiir Systeme, in denen EIT moglich ist, beschrieben und
anhand der Atomphysik eine mathematische Beschreibung hergeleitet. Anschlieend wird
auf Exzitonen und das Auftreten von EIT mit Exzitoneniibergdngen eingegangen. In
Kapitel 3 wird die Parameterabhéngigkeit des Absorptionsverlaufs bei EIT beleuchtet. In
Kapitel 4 werden geeignete Ubergénge fiir eine mogliche Realisierung von EIT vorgestellt
und in Kapitel 5 werden die Ergebnisse préasentiert.






2 Grundlagen

In den folgenden Abschnitten wird die mathematische Theorie hinter dem Phénomen
der EIT beleuchtet. In Abschnitt 2.1 wird zunéchst ein kurzer Uberblick zu EIT gegeben.
Anschlieend wird in Abschnitt 2.2 das Auftreten von EIT bei Elektroneniibergangen in
Atomen betrachtet. Dabei wird auf den Einfluss der verwendeten Laser sowie die Zeitent-
wicklung des Systems und die komplexe Suszeptibilitit eingegangen. In Abschnitt 2.3
wird danach die Theorie der Exzitonen in Kupferoxydul beleuchtet. Schlielich wird in
Abschnitt 2.4 auf EIT bei Exzitonen eingegangen.

2.1 Electromagnetically Induced Transparancy (EIT)

Allgemeinen handelt es sich bei Electromagnetically Induced Transparancy (EIT) um
ein quantenmechanisches Phanomen, bei dem die Absorption eines Probelasers unter
Verwendung eines zweiten, deutlich starkeren, Kopplungslasers unterdriickt werden
kann. EIT kann in Drei-Level-Systemen auftreten, bei denen zwei Dipoliibergénge
erlaubt sind und der dritte verboten ist. Ein solches Drei-Level-System mit einem
Grundzustand |1) sowie zwei angeregten Zustanden |2) und |3) ist in Abbildung 2.1 (links)
dargestellt. Der Probelaser regt den Ubergang |1) — |2) an, der Kopplungslaser koppelt
die Zustdnde |2) und |3). Es gibt nun zwei Moglichkeiten den Zustand |2) anzuregen.
Entweder direkt |1) — |2) oder indirekt iber |1) — [2) — |3) — [2) (dargestellt in
Abbildung 2.1 rechts). Beide Uberginge haben aufgrund der starken Kopplung von
12) und |3) eine ahnliche Amplitude. Der Rabi-Zyklus |2) — |3) — |2) fiihrt zu einem
Faktor -1 vor der Wellenfunktion, sodass beide Wege destruktiv miteinander interferieren.
Unter Verwendung eines starken Kopplungslasers kann so die Absorption eines schwachen
Probelasers unterdriickt werden.

2.2 EIT in Atomen

Die folgenden Herleitungen orientieren sich an Ref. [12], [13] und [14].
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Abbildung 2.1: Links: Drei-Level-System in Leiterkonfiguration. Rechts:
Verschiedene Anregungswege des Zustands |2). Der direkte Weg in orange
(gestrichelt) und der indirekte Weg tiber |3) in blau (durchgezogen) interferieren
destruktiv.

2.2.1 Drei-Level-System mit Dunkelzustand

Zur mathematischen Untersuchung wird erneut das in Abbildung 2.1 dargestellte Drei-
Level-System betrachtet. Hier sind wis und wyg die Frequenzen der Ubergénge 1) — |2)
und |2) — |3). Das Drei-Level-System kann durch den Hamiltonian H = Ho + Hint
beschrieben werden. Dabei enthalt

H() = hww |2> <2| —+ h(w12 =+ CUQg) |3> <3| (21)

die Energie der Level. |1) ist der Grundzustand und seine Energie wird auf Null gesetzt.
Fiir die Beschreibung der Wechselwirkungen wird die semiklassische Naherung angewandt.

Es wird von klassischen elektrischen Feldern der Laser ausgegangen, die durch ebene
Wellen

1 . - . P
By(8) = 5 Bpo (€70 4 =0 ) g (7 1) =

lE . (e—i(wct—Ef) X ei(wct—Efj)
2

(2.2)

mit reellen Amplituden E, , und E, o beschrieben werden. Dabei ist w,, die Frequenz des
Probelasers und w, die des Kopplungslasers (von engl. coupling). Da die betrachteten
Wellenléngen deutlich grofler sind, als die rdumliche Ausdehnung der Atome, kann die
Ortsabhéngigkeit im Folgenden vernachlassigt werden. Mit der Dipolndherung und dem
Dipolmoment p;; = e (i| & |j) ergibt sich

Hine = E - i = Ep(pa [1) (2] + 21 [2) (1)) + Ee(pas |2) (3] + ps2 13) (21) - (2.3)



2.2 EIT in Atomen

Fuhrt man die Definitionen

1 0 0
m={o].2=(1].mm=|o0 (2.4)
0 0 1
ein, kann der Hamiltonian als
0 By (o7 ) 0 .
H = %Ep,o (e—lwpt 4 elwpt) hu{m . %EC,O (e—lwct 4 elwct) (25)
0 B2 Eoy (e + et) h(wiz + wa3)

geschrieben werden. Es wird nun in eine Basis gewechselt, die mit den Laserfrequenzen
wp und w, rotiert. Fir diese Transformation gilt

oU
H = UHU —inUT— | (2.6)
ot
mit den Transformationsmatrizen
1 0 0 1 0 0
U= |0 e iwt 0 L, UM =10 elert 0 . (2.7)
0 0 e—i(wp—l-wc)t 0 0 ei(wp—l—wc)t
Die Rabi-Frequenzen
Hi2Ey, o Ha3 B o
Q, =" O = ’ 2.8
p h ) h ( )

beschreiben die Kopplung der Zusténde |1), |2) bezichungsweise |2), |3). Mit ihnen ergibt
sich der Hamiltonian H’ als

. 0 (1 + Pt 0 00 0
H = B Qp(1 + e~ 2wwt) Wio Q(14e*) ] —h |0 w, 0
0 Qe(14+e729t) iy + wag 0 0 wp+we
. 0 (1 + eZent) 0
=S (e an,  are ). (2.9)
0 Qe(1 4 e 2ty —2(A, + Al)

Hier wurden die Verstimmungen des Probe- und Kopplungslasers
Ap = (Up — W12, AC = We — Wa3 (210)

eingefithrt. Sie sind in Abbildung 2.2 links dargestellt. Den transformierten Hamiltonian
kann man mit Hilfe der Rotating Wave Approximation (RWA) vereinfachen. Dabei wird
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angenommen, dass sich die schnell oszillierenden Terme e*2“»! und e*?“<! zu Null mitteln.

Der Hamiltonian ergibt sich dann als

_—a Q, 0
’H’mi Q, —24, 0. . (2.11)
0 Q —2(A,+A)

Eine Betrachtung der neuen Eigenzustande zeigt, wie in einem Drei-Level-System Trans-
parenz induziert werden kann. Fiir den Fall der Zwei-Photonen-Resonanz A, + A, =0
sind diese gegeben durch [14]

|D) = cosf|1) —sinf|3), (2.12a)
|[+) =sinfsin g |1) + cos ¢ |2) + cosfsin ¢ |3) , (2.12b)
|—) =sinfcos ¢ |1) —sin¢ |2) + cosfcos @ |3) . (2.12¢)

Die Zusammensetzung dieser Zustidnde aus den reinen Atomzustdnden héngt von den
Rabi-Frequenzen (2, €. und damit von der Kopplung dieser Zustande ab. Die sogenannten
Stiickelberg Mischwinkel sind definiert als

Q
f = arctan <—p) : (2.13a)
Qe
2+ Q2
2¢ = arctan <#> : (2.13b)
Ap

Bereits hier ist das Auftreten von EIT begriindbar. Der Probelaser koppelt nur an Zustand
|2). Folglich kénnen auch nur Zustdnde, die |2) enthalten, zur Absorption beitragen. Dies
ist bei | D) nicht der Fall. Man spricht daher von einem Dunkelzustand. Die Zusténde
|£) werden als dressed states bezeichnet. Thre Eigenenergien sind um

h

AE* = =
2

(ap+ /a2 +02+2) (2.14)

verschoben.

Fiir einen schwachen Probelaser (€2, < €).) ohne Verstimmung (A, = 0) verschwindet
der Winkel § — 0 und es folgt ¢ — /4. In diesem Fall vereinfachen sich die neuen
Zustande zu

D) = |1, (2.15a)
+) = (13) +12))/v2, (2.15b)
—) = (13) — 2))/v2. (2.15¢)

10
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Abbildung 2.2: Links: Drei-Level-System in Leiterkonfiguration. Eingezeich-
net sind die Energiedifferenzen der Zustande wqo, weg, die Frequenzen des Probe-
und Kopplungslasers wy,, w. sowie deren Verstimmungen A,, A.. Rechts: Ei-
genzustinde des Hamiltonians (2.11) fiir den Fall eines schwachen Probelasers
(2, < ). Die dressed states |£) sind um €. aufgespalten.

Der Zustand |D) wird damit zum Grundzustand |1) und die Energie der Zusténde |+)
ist um AE = h€). aufgespalten (Abbildung 2.2 rechts). Man spricht von der sogenannten
Autler-Townes Aufspaltung.

Diese Betrachtung zeigt, wie durch das Unterbinden der Ubergénge von | D) Transparenz
in das Drei-Level-System induziert werden kann. Das hier angenommene System ver-
nachléssigt jedoch, dass die einzelnen Zusténde i) eine endliche Lebensdauer 7; besitzen.

Der Einfluss des daraus resultierenden Zerfalls mit der Zerfallsrate I'; soll im Folgenden
betrachtet werden.

2.2.2 Zeitentwicklung und Herleitung der Mastergleichung

Die Zeitentwicklung des Drei-Level-Systems kann mit Hilfe des Dichtematrix-Formalismus
untersucht werden. Fiir Wellenfunktionen der Form

(W) = c1[1) + 2 [2) +¢303) (2.16)

ist die Dichtematrix p gegeben durch

11
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e e o 3 P11 P12 P13
p=10) (V| = | coc] 2’ cacs | = | par po2 pos |- (2.17)
c3ct ez |es)? P31 P23 P33

Die Eintrage der Hauptdiagonalen beschreiben die Population der einzelnen Zusténde,
die Nebendiagonalen deren Koharenzen.

Allgemein wird im Dichtematrix-Formalismus zur Beschreibung der Zeitentwicklung eines
Systems die Von-Neumann-Gleichung
dp i

[0, H] (2.18)

dt — h
genutzt [15]. Sie ist das Analogon zur Schrodingergleichung und berticksichtigt ebenfalls
keine Anderung der Zustandsbesetzungen durch Zerfille. Um diese zu beschreiben, muss

die Von-Neumann-Gleichung erweitert werden, um eine Mastergleichung zu erhalten, die
das betrachtete Drei-Level-System vollstandig beschreibt.

Die Population der einzelnen Zustédnde |i) dndert sich zeitabhdngig aufgrund von spon-
tanen Zerféllen mit Zerfallsrate I'; = 1/7;. Dieser Prozess kann durch den Lindblad-
Superoperator

1)+ 3 G, (2.19)

beschrieben werden [14]. Die Operatoren C, beschreiben jeweils einen moglichen Zerfall
und es wird mit m iiber alle Zerfallsmoden summiert. Im betrachteten Drei-Level-System
wird Zustand |1) als Grundzustand angenommen (I'; = 0), sodass es insgesamt zwei
mogliche Zerfille gibt. Zustand |3) zerfallt mit Rate I's = 1/73 zu Zustand |2). Analog
zerfallt Zustand |2) mit Rate I'y; = 1/75 zu |1). Damit ergeben sich die Operatoren

000 000

Cs=+T3|2) B3l =I5 [0 0 1], Cl=yT53)2]=+Ts[0 0 0], (2.20a)
000 010

) 01 0\ 000

Co=vo|) 2 =vTy [0 0 0], Cl=yT2)0Al =T (1 0 0 (2.20b)
000 000

12



2.2 EIT in Atomen

Eingesetzt in Gleichung (2.19) ergibt sich der Lindblad-Superoperator als

T, 0 0 0 T, 0 0 pi3 0 0 O
L(p) =— 5 0O 0 0]- 5 0 0 p3|+0310 p33 O
P31 P23 P33 0 0 ps3 0 0 0
0O 0 0 0 pi2 O p2 0 0
[y [y
D) P21 P22 P3| — 5 0 pp O)+T2 0 0 O
0O 0 0 0 pa3 O 0 0 0
—2[ 920 Lapr2 Lsp1s
=75 Lopar 2D9pg0 — 2I'3p33 (T2 +1T'3)pas | - (2.21)
I'sps1 (I'g 4 I's) p32 20333

Die zeitliche Entwicklung des betrachteten Drei-Level-Systems mit beiden Lasern und
spontanen Zerfallen der Zustdnde wird durch die Mastergleichung
dp i
—=—1p L(p 2.22
L= 15, + L) (222)

beschrieben. Dabei wird der Hamiltonian aus Gleichung (2.11) genutzt.

2.2.3 Komplexe Suszeptibilitat

Die komplexe Suszeptibilitdat y beschreibt die Polarisationsfihigkeit eines Materials. Der
Realteil Re[x] ist dabei mit der Dispersion verkntipft, der Imaginérteil Im[y] mit der
Absorption. EIT beeinflusst die Suszeptibilitdt bei der Frequenz w, des Probelasers. Es
muss also ein Ausdruck fiir diese Suszeptibilitat gefunden werden. Hierfiir wird zunéchst
die Polarisation P im Medium betrachtet. Allgemein ist diese mit der Atomdichte n
gegeben durch [13]

P =nTe(ip) (2.23)

mit dem Dipolmoment fi. Unter der Annahme, dass alle Dipolmomente parallel ausge-
richtet sind, ist die Polarisation bei der Frequenz w, des Probelasers [12]

P = —n(p12p2e™" + c.c.) . (2.24)

In einem linearen Medium ist die Polarisation proportional zu einem anliegenden elek-
trischen Feld. Dieses ist hier das als klassisch angenommene Feld des Probelasers

13
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E, = E,cos(wpyt). Die Polarisation kann dann mit der Suszeptibilitat y und der
elektrischen Feldkonstante g, als
1 .
P = 550Ep70(x(wp)e_wpt +c.c.) (2.25)

geschrieben werden. Mit der Rabi-Frequenz Q, = p12E,/h folgt aus den Gleichun-
gen (2.24) und (2.25)

B 2np12p21 _ 277/1%2

== . 2.26
X(wp) EOEpp EOQphp21 ( )

Damit hangt die Suszeptibilitdt bei der Frequenz des Probelasers direkt von der Koharenz
der Zusténde |1) und |2) ab. Diese kann durch Losen der Mastergleichung (2.22) ermittelt
werden.

Die komplexe Suszeptibilitéit y lasst sich in Real- und Imaginérteil trennen, die iiber die
Kramers-Kronig-Beziehungen

Refx(w)} = = [~ I,

Im{x(w)} = L /OO Reix())de! (2.27b)

T w —w

(2.27a)

—0o0

miteinander verbunden sind [16]. Diese Abhéngigkeit verdeutlicht, dass sich bei EIT
immer der Real- und Imaginarteil der Suszeptibilitdt eines Materials verdndern.

2.2.4 Zwei-Level-System

Die Mastergleichung (2.22) ist nur fiir den Fall ohne Kopplung (€. = 0) analytisch losbar.
Das System vereinfacht sich zu einem Zwei-Level-System, bei dem beide Niveaus mit
der Rabi-Frequenz ) = \/m durch den Probelaser gekoppelt sind. Der Zerfall von
Zustand |2) dampft diese Oszillationen. Die Mastergleichung vereinfacht sich zu einem
zweidimensionalen Problem. Nach t > 7, erreicht das System einen Gleichgewichtszu-
stand. Es ergibt sich das Gleichungssystem

i

P11 = —§(Qp/)21 — Qpp12) + Lopoa | (2.28a)
. 1 Iy .

P12 = —§(Qpl)22 — Qup11) — <7 + lAp> P12, (2.28b)
) i r, .

P21 = é(Qme — Qpp11) — (7 - 1Ap) pa1 (2.28¢)
. 1

P2 = §(Qp,021 — Qup12) — Dopoa (2.28d)

14
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a) f =Im[y] o5 D) f=Relx]
=
€ 0 O -
=051 '
S
OO L T T T _05 | T T T
—4 0 4 —4 0 4
A, Jarb.u.] A, [arb.au]

Abbildung 2.3: Imaginérteil (links) und Realteil (rechts) der Suszeptibilitét
X als Funktion der Verstimmung A,. Die Parameter sind Q, =I'y = 1.

das man mit % = 0 und Tr(p) = 1 lésen kann. Die Population des angeregten Zustands
kann durch Einsetzen der Gleichungen (2.28b) und (2.28¢) in Gleichung (2.28d) ermittelt
werden. Aus der Wahrscheinlichkeitserhaltung folgt p1; = pao — 1, woraus sich mit der
Definition v = I'y/2

2

2
Lopor = —(2p2 — 1) 5" 53 (2.29)
2 75+ A2
ergibt. Dies kann dann zur Besetzung des angeregten Zustands
o
P22 = — (230)
402/2 45 + A2

umgeformt werden. Die Besetzung des Grundzustands kann mit p;; = poy — 1 ermittelt
werden. Zur Bestimmung der Kohérenzterme wird Gleichung (2.30) in Gleichung (2.28¢)
eingesetzt. Vereinfacht folgt

(2.31)

P21:P12:7p .

5 :
Dieses Ergebnis kann nun in Gleichung (2.38) eingesetzt werden, um die Suszeptibilitat

ol Ay —in
goh Q2/2 473 + A2

X = (2.32)

zu ermitteln. In Abbildung 2.3 sind der Real- und Imaginarteil der Suszeptibilitét fiir ein
Zwei-Level-System dargestellt. Der Absorptionsverlauf entspricht einer Lorentzkurve und
es ist die anomale Dispersion im Bereich um A, = 0 erkennbar.

15
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2.2.5 Drei-Level-System

Fiir das vollstandige Drei-Level-System mit Kopplungslaser ist das analytische Losen
von Gleichung (2.22) nicht mehr moglich. Fiir einen schwachen Probelaser (€2, < €., I'9)
kann jedoch eine gendherte Losung ermittelt werden. Es wird nach einer Losung in
erster Ordnung des Probelaserfelds gesucht. Hierfiir sind die Zeitentwicklungen der
Zustandsbesetzungen nicht relevant [12]. Aus Gleichung (2.22) ergibt sich mit v; = I';/2
fiir die Kohérenzen das folgende Gleichungssystem

_ , i, i
P32 = — (73 — 1A¢)p32 + 7(,033 — p22) + —2p P31 (2.33a)
. . i 10,

pa1 = — (72 — iAp)pa1 + TD(pQQ — p11) — 7 P31, (2.33Db)
, _ i, i

par =~y = 1(Ap + Ac)lpst — o + s - (2.33¢)

Im Gleichgewichtszustand (% = ) ergibt sich aus Gleichung (2.33¢)

i0, iQ, 1
_ (B L _ 2.34
= (=gt o) (5 =mag) 231

Aus der Annahme (2, < I'y ergibt sich eine geringe Besetzung der angeregten Zusténde.
Ihre Koharenz p3s kann ebenfalls als gering angenommen werden. Daraus folgt {2.po1 >
2, p32 womit sich Gleichung (2.34) als

.QC
P31 = —1_ P21 (235)

niahern lasst. Dieses Ergebnis kann zur Bestimmung von py; nun in Gleichung (2.33b)
eingesetzt werden. Nach Umformungen folgt

pa2 — p11)§lp/2
o1 = (p22 — pu1) ;;2//4 _ (2.36)

Y2 — 18 + AR

Erneut wird die Annahme des schwachen Probelasers genutzt, um das Ergebnis zu ver-

einfachen. Es kann davon ausgegangen werden, dass fast ausschliellich der Grundzustand

besetzt ist. Die Population anderer Zustidnde wird vernachlassigt. Mit der Naherung

p11 =~ 1, pas =~ p3z =~ 0 ergibt sich die Kohérenz fiir den Ubergang des Probelasers als
iQ,/2

P21 = — X 02/4 . (2.37)
72 — 18 + S 5R, TAy

Eingesetzt in Gleichung (2.26) folgt fiir die komplexe Suszeptibilitéit fir das Drei-Level-
System in Leiter-Konfiguration

16



2.2 EIT in Atomen

A, [Hz] x107

Abbildung 2.4: Imaginérteil (links) und Realteil (rechts) der Suszeptibilitét
x als Funktion der Verstimmung A, in Rubidium 87. Betrachtet wird der Uber-
gang 52512 — 52Py5. Die rote (gestrichelte) Linie zeigt den Absorptionsverlauf
ohne Kopplung (2. = 0). Die blaue (durchgezogene) Linie zeigt den Verlauf bei
Kopplung der Zustande 5*Ps; und 49D5/, mit Q. = 12,6 MHz. Die Parameter
sind I'y = 3,81 MHz und I's = 5,52 kHz.

02/4 !
V3= i(Ap + AC>

: 2
1 .
XAy = 2 | A,

2.38
woh (2.38)

In Abbildung 2.4 ist ein typischer EIT Verlauf von Real- und Imaginérteil der Suszepti-
bilitat x am Beispiel von Rubidium 87 dargestellt. Die Zerfallsraten und Dipolmomente
sind Ref. [17] entnommen.

Diese Herleitung befasst sich mit der Suszeptibilitét bei w, in einem Drei-Level-System
in Leiter-Konfiguration. Fir Systeme in A-Konfiguration (dargestellt in Abbildung 2.5)
andert sich die relative Energie der Zustidnde |2) und |3). Definiert man weiterhin die
Ubergangsfrequenz wy3 positiv und die Verstimmung des Kopplungslasers als A, =
we — wog, ergibt sich die Kohérenz [12]

i€, /2
P21 = — . v/ 0Z/4 ‘ (2.39)
—IA, + —=
12 T8 T A=A

Entsprechend folgt fiir die Suszeptibilitit eines Systems in A-Konfiguration

02/4 -t

o1y~ A) 240

: 2
inp .
X(Ap) = ?}}f Y2 —1Ap +
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Abbildung 2.5: Ein Drei-Level-System in A-Konfiguration. Eingezeichnet sind
die Energiedifferenzen der Zustéinde wys, wes, die Frequenzen des Probe- und
Kopplungslasers w,, w. sowie deren Verstimmungen A,, A.. Im Gegensatz zu
einem Drei-Level-System in Leiterkonfiguration liegt Zustand |3) energetisch
niedriger als |2).

2.3 Exzitonen

Bei Exzitonen handelt es sich um gebundene Elektronen-Loch-Paare, die in Halbleitern bei
Anregung eines Elektrons im Valenzband entstehen konnen. Das angeregte Elektron bindet
sich iiber die Coulomb-Wechselwirkung an das positiv geladene Loch und es entsteht ein
Quasiteilchen. Vereinfacht konnen Exzitonen in Analogie zu Wasserstoffatomen durch
den Hamiltonian

2 2 2
De ph €
H=EFE,+ + —
8 2me  2my  Amege|re — Ty

(2.41)

beschrieben werden. Die Energie der Exzitonen hangt in diesem vereinfachten Modell von
den Impulsen des Elektrons p, und Lochs py, (von engl. hole), deren Massen m, und my,
sowie der Coulomb-Wechselwirkung ab. In Kupferoxydul betragt die Dielektrizitatskon-
stante € = 7,5 und die Bandliicke zwischen dem I'J Valenz- und dem I'{" Leitungsband
ist B, =2,17208¢V [8].

Fir eine genauere Beschreibung muss der Einfluss der Kristallstruktur von Kupferoxydul
berticksichtigt werden. Die sphéarische Symmetrie des Wasserstoffatoms geht in eine
kubische Symmetrie iiber. Mit einer Transformation in Relativkoordinaten r und -impulse
p ergibt sich der Hamiltonian fiir Exzitonen in Kupferoxydul als [18]

2
H = Eg + 'Hkin(p, I, Sh) ¢ Hso . (2.42)

 Amegelr] *
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2.3 Exzitonen
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Bandstruktur in Kupferoxydul.
Gekennzeichnet ist die Energie der Bandliicke F,, sowie die Energiedifferenz A
zwischen gelber und griiner Serie. Angepasst aus [19].

Der Schwerpunktimpuls wurde dabei vernachléssigt. Die kinetische Energie von Elektron
und Loch wird durch

N oo 1

2Tn'ep * 2h2me
- 672(1’%[12 +cp.) — 1273({p1,p2}{f1, jz} +c.p.)
— 1200(p1 St + .p.) + 2(m + 2n2)p* (T - )

— 1203({p1, p2} (11 Sn2 + 125u1) + c.p.)] (2.43)

beschrieben. Mit dem Quasispin I = 1, dem Lochspin S, = 1/2 und dem Impuls p;
wird die kubische Struktur der Bandstruktur beriicksichtigt. v; und n; sind die Luttinger
Parameter, vy = 2,77, c.p. steht fir zyklische Permutationen und es gilt {a,b} =
(ab+ ba)/2. Der dritte Term beschreibt das Coulomb-Potential mit ¢ = 7,5. Der Spin-
Bahn-Kopplungsterm Hgo (von engl. spin orbit) ist fiir die Energieaufspaltung zwischen

Hkin(pa ja S'h) = [472h2p2

dem T und I'f Band verantwortlich und lautet
2 1. 4

mit A = 131 meV. Fir Zustiande mit geringer Ausdehnung, wie den gelben 1S5-Zustand,
gibt es zudem die central-cell corrections. Fiir Genaueres zu dieser Korrektur sei hier auf
Ref. [10] verwiesen.

Abhéngig vom Licht das sie anregt, werden Exzitonen in die gelbe, griine, blaue und
violette Serie eingeteilt. In dieser Arbeit werden Zustdnde aus der gelben und griinen
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Energieniveaus der gelben
(links) und griinen (rechts) Exzitonen Serie in Kupferoxydul. Gekennzeichnet
ist die Energie der Bandliicke E,, sowie die Energiedifferenz A zwischen dem
Kontinuum der gelben und griinen Serie. Angepasst aus [10].

Serie betrachtet. In Abbildung 2.6 sind die Anregungen dieser Serien dargestellt. Abbil-
dung 2.7 zeigt die Lage der Energieniveaus. Uber den diskreten Zustanden der gelben
und griinen Serie befindet sich das jeweilige Kontinuum. Da fast alle griinen Zusténde im
Energiebereich des gelben Kontinuums liegen, haben die griinen Zustande eine geringere
Lebensdauer als die der gelben Serie.

Die Zustande der Exzitonen kénnen analog zur Beschreibung der Elektronenzustéinde
im Wasserstoffatom mit der Hauptquantenzahl n und der Drehimpulsquantenzahl [
bezeichnet werden. Dabei ist n eine natiirliche Zahl und es gilt [ =0,1,...,n — 1. [ gibt
die Orbitale S, P,... an. So ergeben sich die bekannten Zustédnde 15,25, 2P, ...

In Kupferoxydul geht die spharische Symmetrie im vereinfachten Modell des Wasser-
stoffatoms in eine kubische Symmetrie iiber. Dadurch werden Entartungen teilweise
aufgehoben und es kommt zu einer energetischen Aufspaltung. Fiir diese neuen Zustidnde
wird nach Ref. [20] die Bezeichnung mit den irreduziblen Darstellungen I'F eingefiihrt. Es
besteht kein Zusammenhang zu den in Abschnitt 2.2 eingefiihrten Zerfallsraten I'; = 1/7;.
Das hochgestellte + gibt Auskunft iber die Paritat der Exzitonenzustéande.

2.4 EIT in Kupferoxydul

Die Betrachtung des Drei-Level-Systems in Abschnitt 2.2 bezieht sich auf ein System in
Atomen mit Elektronentibergingen. Fiir ein Drei-Level-System aus Exzitonenzustinden
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2.4 EIT in Kupferoxydul

in Kupferoxydul ergibt sich ein geanderter Hamiltonian H = Ho + Hine [21]. Die Energie
der Zustande ist durch

HO = hw12 |2> <2| + h(w12 — w23) |3> <3| (245)

gegeben. Das negative Vorzeichen im Vergleich zu Gleichung (2.1) ergibt sich aufgrund
der A-Konfiguration der in Kupferoxydul betrachteten Drei-Level-Systeme. Die Wechsel-
wirkung lasst sich analog zu Gleichung (2.3) beschreiben. Erneut wird in eine rotierende
Basis gewechselt und die Mastergleichung

dp i

— ==p —A{T,p 2.46

o =5 AT (2.46)
mit den Naherungen py; ~ 1 und poy =~ psz >~ 0 (vgl. Abschnitt 2.2.5) gelost. Durch
die Modifikation der Von-Neumann-Gleichung mit dem phiénomenologischen Operator
T werden auch Zerfille der Exzitonen durch beispielsweise Phononen oder Defekte
beriicksichtigt. Bei der Frequenz des Probelasers ergibt sich die Suszeptibilitéit zu

02/4 !
73— i(Ap - Ae)

X(Ap) = A |72 — 1A, + (2.47)
Der Koeffizient A hangt von Materialparametern ab und es wurden erneut die Definitionen
v =T9/2, 73/2 =T'5, Ay = wp, — wip und A, = w, — wag eingefithrt. Dieser Ausdruck
verhélt sich analog zu Gleichung (2.40) und wird im Folgenden genutzt, um mogliche
Uberginge zur Realisierung von EIT zu untersuchen.

Um geeignete Ubergénge zu finden, miissen die Auswahlregeln beachtet werden. Beim
Ubergang zwischen zwei Exzitonenzustinden dndert sich die Paritit. Der Grundzustand
des Kristalls und die S-Zustédnde haben positive Paritat (4), die P-Zustdnde negative
Paritat (—). Aus dem Grundzustand sind also nur die P-Zusténde anregbar. Es soll |1)
der Grundzustand sein. Aus der Bedingung, dass die Ubergiinge |1) <+ |2) und [2) <> |3)
erlaubt sind, |1) <> |3) aber verboten ist, ergibt sich die Zuteilung der anderen Zusténde.
2) ist ein P- und |3) ein S-Zustand.
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3 Parameterabhangigkeit des
Absorptionsverlaufs

EIT beeinflusst den Verlauf der Absorption bei unterschiedlichen Verstimmungen A,,.
Die Form des dabei entstehenden EIT-Dips hangt von verschiedenen Parametern ab,
die Einfluss auf Tiefe und Breite des Transparenzfensters nehmen. Allgemein ist das
Verhaltnis der unterschiedlichen Parameter ausschlaggebend fiir die Form des EIT-
Verlaufs. In diesem Kapitel wird auf den Einfluss der einzelnen Parameter auf den
Verlauf der Absorptionskurve eingegangen. Dabei wird zunachst die Verstimmung des
Kopplungslasers A. = 0 gesetzt und der Einfluss der Rabi-Frequenz (). sowie der
Zerfallsraten I'y und I's untersucht. AnschlieBend wird auf den Einfluss der Verstimmung
A. eingegangen. Diese Betrachtungen sind sowohl fiir das Auftreten von EIT in Atomen
als auch in Kupferoxydul giiltig.

3.1 Abhangigkeit der Suszeptibilitat von (2.

Die Rabi-Frequenz §2. beschreibt die Kopplungsstiarke der Zustande |2) und |3). Wie in
Gleichung (2.14) beschrieben, tragt sie auflerdem zur Energieaufspaltung der dressed
states bei. Abbildung 3.1 verdeutlicht den Einfluss der Rabi-Frequenz auf die Breite des
Transparenzfensters. Es ist der Imaginérteil der Suszeptibilitiat iiber die Verstimmung
des Probelasers A, aufgetragen. Bei stabilem Zustand |3) (I's = 0) ist fiir einen perfekt
justierten Laser (A, = 0) die Absorption vollstandig unterdriickt. Mit steigender Ver-
stimmung steigt die Absorption symmetrisch an, erreicht bei A, >~ 4+Q./2 ihr Maximum
und sinkt danach wieder. Je grofler die Rabi-Frequenz, desto breiter ist das erzeugte
Transparenzfenster.

Bei grofien Rabi-Frequenzen kommt es zur sogenannten Autler-Townes Aufspaltung (auch
als AC Stark-Effekt bezeichnet). Der Ubergang zwischen EIT und AC Stark-Effekt ist
flieBend [22]. Das entstehende Transparenzfenster beruht dann auf der Aufspaltung der
Energieniveaus und nicht mehr auf den quantenmechanischen Effekten.
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3 Parameterabhéngigkeit des Absorptionsverlaufs

A, [arb.u] A, Jarb.u.]

Abbildung 3.1: Imaginarteil der Suszeptibilitiat Im[y] als Funktion der Ver-
stimmung A,. Die blaue (durchgezogene) Linie zeigt den EIT Verlauf fur
verschiedene Rabi-Frequenzen (). Die rote (gestrichelte) Linie zeigt den Ab-
sorptionsverlauf ohne Kopplung (€. = 0). GroBere Rabi-Frequenzen (2, fithren
zu breiteren Transparenzfenstern. In d) ist die Autler-Townes Aufspaltung
erkennbar. Die Zerfallsraten sind auf I'y = 1 und I's = 0 gesetzt.

Das erzeugte Transparenzfenster fiir geringe Rabi-Frequenzen (Abbildung 3.1 a) ist
nur fiir sehr stabile Zustande |3) erkennbar. Wie in Abbildung 3.2 dargestellt, konnen
bereits kleine Zerfallsraten I's die erzeugte Transparenz deutlich reduzieren, mehr dazu
in Abschnitt 3.2.

Die Rabi-Frequenz hangt tiber

- E,
0, = M23h c (3.1)

mit dem Dipolmoment p93 und der Feldstérke des Kopplungslasers E. zusammen. Durch
Anderung der Laserfeldstirke kann so die Rabi-Frequenz angepasst werden.
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3.2 Abhéngigkeit der Suszeptibilitéit von I's
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Abbildung 3.2: Wie Abbildung 3.1 aber mit verschiedenen Zerfallsraten I's.
Fir geringe Rabi-Frequenzen (Q. = 1/2) wird die Transparenz bereits bei
geringen I'3 stark gedampft. Die Zerfallsrate I'y ist auf I'y = 1 gesetzt.

3.2 Abhangigkeit der Suszeptibilitat von I';

Die Lebensdauer 73 des Zustands |3) hingt, wie in Abschnitt 2.2 eingeftihrt, invers mit der
Zerfallsrate I's = 1/73 zusammen. Sie beschreibt den Zerfall von |3) und beeinflusst die
maximal erreichbare Transparenz bei EIT. Der Einfluss verschiedener Zerfallsraten I'3 auf
die Suszeptibilitat ist in Abbildung 3.3 dargestellt. Perfekte Transparenz ist nur erreichbar,
wenn der Zustand |3) nicht zerfallt (I's = 0). Bei einem Verhéltnis von I'y /T’y ~ 10 ist die
Transparenz kaum reduziert. Mit steigender Zerfallsrate nimmt die Tiefe des EIT-Dips ab
und die maximal erreichbare Transparenz sinkt. Die Breite des EIT-Fensters dndert sich
dabei nicht. Erreichen die Zerfallsraten der Zustdnde |3) und |2) dieselbe Gréfienordnung
(I's ~ T'y), ist der EIT-Dip stark reduziert und verschwindet ab einem Verhéltnis von
['3/Ty ~ 3/2 vollstéandig. Die Absorption bleibt weiterhin reduziert.

Bei endlicher Zerfallsrate (I's # 0) fithrt eine Vergrofierung der Rabi-Frequenz neben
der Verbreiterung des Transparenzfensters auch zu einer Erhéhung der maximalen
Transparenz, dargestellt in Abbildung 3.4.

3.3 Abhangigkeit der Suszeptibilitat von I';

Die Zerfallsrate I'y = 1/75 ergibt sich aus der Lebensdauer 7, des Zustands |2). Sie
verdndert im Zwei-Level-System (. = 0) die Breite der Absorptionskurve. Auch im
Drei-Level-System mit EIT wird die Absorptionskurve durch einen schnelleren Zerfall des
Zustands |2) verbreitert. Der Einfluss der Zerfallsrate I'y auf den Absorptionsverlauf ist in
Abbildung 3.5 dargestellt. Bei konstanter Zerfallsrate I's und Rabi-Frequenz €2, reduziert
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A, [arb.u.] A, [arb.u.]

Abbildung 3.3: Wie Abbildung 3.1 aber mit verschiedenen Zerfallsraten
I'3. Hohere Zerfallsraten von Zustand |3) reduzieren die maximal erreichbare
Transparenz, die Breite des Transparenzfensters dndert sich nicht. Die Rabi-
Frequenz ist 2. = 1 und die Zerfallsrate I'y = 1.

A, arb.u] A, Jarb.u.]

Abbildung 3.4: Wie Abbildung 3.1 aber mit Zerfallsraten I'y = I'y = 1. Bei
einer Erhohung der Rabi-Frequenz wird der EIT-Dip breiter und die maximale
Transparenz erhoht sich.



3.4 Abhédngigkeit der Suszeptibilitit von A,

A, Jarb.u.] A, [arb.u]

Abbildung 3.5: Wie Abbildung 3.1 aber mit verschiedenen Zerfallsraten I'y
und I's. Bei hoheren Zerfallsraten von Zustand |2) wird die Absorptionskurve
flacher und die relative Reduktion der Transparenz verringert sich fiir I's # 0.
Die Breite des Transparenzfensters éndert sich nicht und die Rabi-Frequenz ist

Q. =1.

sich die relative Tiefe des EIT-Dips mit steigender Zerfallsrate I'y (Abbildung 3.5 ¢
und d). Diese Reduktion ist auf das reduzierte Verhéltnis €./I'y zuriickzufithren und
kann dementsprechend durch Erhohung der Laserfeldstérke ausgeglichen werden. Um ein
moglichst gut sichtbares EIT-Fenster zu erzeugen, sollte die Zerfallsrate des Zustands |2)
im Bereich von I's und €. liegen. Ist 'y kleiner, verringert sich die Transparenz aufgrund

eines geringen Verhéltnisses I'y /T3, fiir groBe I'y entsprechend durch ein geringes Verhéaltnis
Q./Ts.

3.4 Abhangigkeit der Suszeptibilitdat von A,

Bei Verstimmung des Kopplungslasers A, dndert sich die Symmetrie der Absorptionskur-
ve. Bislang wurde von einem perfekt justierten Kopplungslaser (A. = 0) ausgegangen. In
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A, [arb.u] A, Jarb.u.]

Abbildung 3.6: Wie Abbildung 3.1 aber mit verschiedenen Verstimmungen A..
Bei Verstimmung des Kopplungslasers verschwindet die Achsensymmetrie der
Absorptionskurve. Die Rabi-Frequenz ist 2. = 1 und die Zerfallsrate I'y = 1.

diesem Fall wird die Absorption bei A, = 0 minimiert und der Verlauf ist achsensymme-
trisch. Fiir einen verstimmten Kopplungslaser (A, # 0) verschiebt sich das Minimum der
Absorption. Maximale Transparenz wird stets bei Erfiillung der Zwei-Photonen-Resonanz
erreicht. In einem System in Leiterkonfiguration gilt A, + A, = 0, in A-Konfiguration
A, — A, = 0. Maximale Transparenz wird entsprechend bei A, = —A, bzw. A, = A,
erreicht. In Abbildung 3.6 ist der Einfluss verschiedener Verstimmungen auf den Verlauf
der Absorption fiir ein System in A-Konfiguration dargestellt. Die Verstimmung sorgt fiir
einen steileren Anstieg der Absorption auf der einen und einen flacheren Anstieg auf der

anderen Seite des Minimums.
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4 Geeignete Uberginge zur
Realisierung von EIT in Cus0

In diesem Kapitel werden Zustande gesucht, die zur Realisierung von EIT in Kupferoxydul
geeignet sind. Anschliefend werden die benétigten Parameter der jeweiligen Zusténde
aufgelistet. Die hierzu notwendigen Rechnungen werden ebenfalls erlautert. Zunachst wird
dabei auf Systeme mit Zustdnden aus der gelben und griinen Serie eingegangen. Danach
werden Szenarien betrachtet, bei denen alle Zustande Teil der gelben Serie sind.

4.1 Interseries-Uberginge

Allgemein haben die Exzitonen der griinen Serie eine wesentlich geringere Lebensdauer
als die Exzitonen der gelben Serie. Wie in Kapitel 3 beschrieben, sollte das Verhéltnis der
Zerfallsraten T'y /T3 moglichst gro sein. Die besten Voraussetzungen fiir die Realisierung
von EIT in Kupferoxydul mit Interseries-Ubergingen bietet daher ein System mit einem
Zustand |2) aus der griinen Serie und |3) aus der gelben Serie. Wegen der relativen
Lage der Eigenenergien der griinen und gelben Serie handelt es sich um Systeme in
A-Konfiguration (dargestellt in Abbildung 4.1).

In einem A-System darf der Ubergang zwischen dem Grundzustand |1) und |3) nicht
direkt erlaubt sein. Einen geeigneten Zustand |3) liefert der gelbe 1S-Zustand, der nur
iiber 2-Photonen-Resonanz erreichbar ist. Es sei hier angemerkt, dass stets vom gelben
15-ortho-Zustand gesprochen wird. Der gelbe 15-para-Zustand ist Spin-Flip verboten
und deshalb nicht mit elektrischen Dipoliibergangen erreichbar.

Der Zustand |2) muss aus |1) und |3) erreichbar sein. Hierfiir eignen sich die grinen
P-Zusténde. Sie sind sowohl aus dem Grundzustand als auch dem gelben 15-Zustand
anregbar.

Die Moglichkeit, EIT in Kupferoxydul zu untersuchen, wird neben den in Kapitel 3
aufgefiihrten Parametern auch vom Ubergang zwischen |1) und |2) beeinflusst. Da EIT
die Absorption reduziert, sind nur solche Zustidnde von Interesse, die experimentell
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Abbildung 4.1: Das Drei-Level-System in A-Konfiguration zur Untersuchung
von EIT in Kupferoxydul. Zustand |1) ist der Grundzustand des Kristalls, |3)
der 1S-Zustand aus der gelben Serie. |2) ist entweder ein P-Zustand aus der
grinen Serie (Abschnitte 4.1 und 5.1) oder der gelben Serie (Abschnitte 4.2
und 5.2).

gut sichtbar sind. In Abbildung 4.2 ist ein Spektrum der griinen Exzitonenserie in
Kupferoxydul bei verschiedenen Temperaturen abgebildet. Es sind fast ausschliefllich
die Uberginge in die 2P- und 3P-Zusténde sichtbar. Daher werden nur diese beiden
Zustande fiir die Realisierung von EIT betrachtet.

In den Szenarien, die wir untersuchen konnten, gibt es jeweils drei verschiedene 2P-
und 3P-Zusténde, die sich in ihrer Symmetrie und Entartung unterscheiden. Die I'y -
und I'7-Zustande sind vierfach entartet, die I'g -Zustande achtfach [10]. Es gibt zudem
Unterschiede in den relativen Oszillatorstiarken. Sie geben an, wie gut die jeweiligen
Zustéande aus dem Grundzustand des Kupferoxydulkristalls anregbar sind. Am besten
anregbar und damit im Spektrum auch am besten sichtbar sind die griinen I';-Zusténde.
Diese Zustinde haben fiir die in Ref. [11] betrachteten Uberginge allerdings geringe
Dipolmomente in die gelben S-Zustédnde. Die Zustdnde mit hoheren Dipolmomenten der
Uberginge in die gelben S-Zustéinde haben geringe relative Oszillatorstirken und sind im
Spektrum entsprechend schlecht sichtbar. Im Folgenden werden die gut sichtbaren griinen
I'y -Zustande betrachtet, da hier eine Reduktion der Absorption besser beobachtbar sein
sollte. Aufgrund der geringen Dipolmomente beim Ubergang zwischen |2) und |3) werden
hohe benétigte Feldstiarken des Kopplungslasers erwartet.

Die Zerfallsrate des gelben 1S-Zustands wird als I's = 50 GHz angenommen. Diese
Zerfallsrate ergibt sich aus der in Ref. [24] ermittelten minimalen Lebensdauer 7 ~
2107 s. Im Falle einer hoheren tatsichlichen Lebensdauer wiirde sich die Zerfallsrate
verringern und damit, wie in Abschnitt 3.2 beschrieben, die erreichbare Transparenz
erhohen.
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Abbildung 4.2: Experimentelle Spektren der griinen Exzitonen bei verschie-
denen Temperaturen. Es sind primér die Uberginge vom Grundzustand zu den
grinen 2P- und 3P-Zustanden erkennbar. Angepasst aus [23].

Die Breite des grinen 2P-Zustands betrigt nach Ref. [25] Avy/p = 73,5cm ™. Fiir die
Zerfallsrate ergibt sich damit I'y = 2,14 THz. Die Lebensdauer der Exzitonenzustdnde in
Kupferoxydul skaliert approximativ mit n3. Fiir die Zerfallsrate des griinen 3 P-Zustands
folgt damit

2\ 3
ng ~ ng (g) = 632 GHz. (41)
Die verwendeten Zerfallsraten sind ebenfalls in Tabelle 4.1 aufgelistet.

Die Dipolmomente der betrachteten Uberginge wurden wie in Ref. [11] beschrieben
berechnet. Es wird angenommen, dass der Kopplungslaser in z-Richtung polarisiert ist,
der Probelaser senkrecht dazu. Die so ermittelten Matrixelemente M;; sind zusammen
mit den daraus errechneten Dipolmomenten i;; in Tabelle 4.1 aufgelistet. M;; und p;;
hangen mit den Eigenenergien E; und E; tiber

B heM;;

-~ mg (E; — E))
zusammen. Eine Herleitung dieses Zusammenhangs findet sich in Anhang A. Die Energien
der betrachteten grilnen P-I';-Zusténde sind [26]

Eyp = 2,26887 eV,
Esp = 2,28765¢eV,

die des gelben 1S-T'F-Zustands ist [27]
E15 =2,0330eV.

Hij (4.2)
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Tabelle 4.1: Zerfallsraten I';,p der griinen Exzitonenzusténde nach [25] sowie
Matrixelemente M;; und Ubergangsdipolmomente j;; der Ubergéinge zwischen
gelber und griiner Serie.

Zustand T';p [THz] H Ubergang  Mis,p [1072h/ag] pis.p [1072 cap]

2P 2,14 15 — 2P 0,4776 6,209
3P 0,634 1S — 3P 0,3929 5,216
Energy (meV)
2145 2150 2155 2160 2165 2170
400} 3p 4p, Sp
*g 300} 2p
® 200

Abbildung 4.3: Experimentelles Spektrum der gelben Exzitonen. Die Zustande
2P bis 5P sind gut erkennbar. Angepasst aus [28].

4.2 Intraseries-Uberginge

Wie bereits bei der Betrachtung von Systemen mit Interseries-Ubergdngen, werden
Systeme in A-Konfiguration betrachtet (dargestellt in Abbildung 4.1). Es wird erneut der
gelbe 1S5-ortho-Zustand als |3) gewdhlt, |2) ist ein gelber P-Zustand. Wie in der griinen
Serie haben die gelben P-Zustdnde negative Paritdat und erlauben daher Dipoliibergange
in den Grundzustand und den gelben 15-T'F-Zustand mit positiver Paritit. Die ersten
gelben nP-I'g-Zustande (n = 2,3,4,5) sind im Spektrum (dargestellt in Abbildung 4.3)
alle gut sichtbar.

Die Zerfallsrate des gelben 1.5-Zustands wird erneut als I's = 50 GHz angenommen. Auch
hier wiirde eine hohere tatséchliche Lebensdauer die Transparenz verbessern beziehungs-
weise die benotigte Feldstarke E. reduzieren.

Die Zerfallsraten der gelben P-Zusténde sind ebenfalls experimentell bestimmt und Ref.
[29] entnommen. Sie sind zusammen mit den Dipolmomenten der Ubergéinge aus Ref.
[30] in Tabelle 4.2 aufgelistet. Die Dipolmomente sind deutlich grofier, sodass geringere
benotigte Feldstarken E. des Kopplungslasers zu erwarten sind.

Um zu iiberpriifen, ob sich Trends der ersten P-Zustédnde auch fiir héhere P-Zustande
fortsetzen, wird das Auftreten von EIT beim Ubergang vom Grund- zum I'y-8 P-Zustand
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4.2 Intraseries-Ubergénge

Tabelle 4.2: Zerfallsraten I',p der Zustédnde nP sowie Dipolmomente p;; der

Ubergénge von 15 zu nP.

Zustand T,p [meV] T;p [THZ H Ubergang  ji15,p [eag]

2P 1,518 2,402 [[15 = 2P 1,29
3P 0,511 0,776 || 1S — 3P 0,52
4P 0,237 0,360 | 1S — 4P 0,30
5P 0,142 0216 || 1S — 5P 0,21
8P 0,141 || 1S = 5P 0,10

untersucht. Das Dipolmoment des Ubergangs stammt aus Ref. [30], die Zerfallsrate aus

Ref. [31].
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5 Ergebnisse und Diskussion

Im Folgenden soll betrachtet werden, wie sich durch EIT in Kupferoxydul die Absorption
andert. Um zu verdeutlichen, wie stark sich die Absorption verringert, wird der Imaginér-
teil der Suszeptibilitat Im[x] jeweils als Anteil der maximalen Absorption bei A, = 0 des
Systems ohne Kopplung (2. = 0) dargestellt. Zudem wird die Reduktion der Absorption
beim Auftreten von EIT als

(5.1)

eingefiihrt.

5.1 EIT mit Interseries-Ubergingen zwischen Zustinden
der gelben und griinen Serie

Zunachst wird ein Schema mit gelbem 15- und griinem 2 P-Zustand betrachtet, dargestellt
in Abbildung 4.1. Um in diesem System EIT zu erzeugen, werden sehr grofle Laserfeld-
starken des Kopplungslasers bendtigt. Erst ab einer Feldstarke von E. ~ 100kV/cm
wird ein leichter EIT-Dip erkennbar. Dieser erhoht sich mit steigender Feldstéarke des
Lasers. In Abbildung 5.1 ist der Absorptionsverlauf fiir verschiedene Feldstéarken E.
dargestellt. Es wird von einem Kopplungslaser ohne Verstimmung ausgegangen. Die
maximale Reduktion tritt daher bei A, = 0 auf. Sie ist zusammen fiir einige Feldstarken
in Tabelle 5.1 aufgelistet.

Fir ein System mit gelbem 15- und griinem 3P-Zustand ist der Absorptionsverlauf fiir
verschiedene Feldstéirken F. des Kopplungslasers in Abbildung 5.2 dargestellt. Allgemein
ist in diesem System eine hohere Transparenz bei geringeren Feldstarken realisierbar.
Die maximale Reduktion bei A, = 0 ist in Tabelle 5.1 aufgelistet. Ein Vergleich zeigt,
dass gleiche Feldstiarken E. in einer grofleren Reduktion der Absorption resultieren. Dies
ist darauf zurtickzufiihren, dass der griine 3P-Zustand stabiler als der 2P-Zustand ist.
Damit ist die Zerfallsrate I'sp geringer, was wie in Abschnitt 3.3 beschrieben zu einer
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5 Ergebnisse und Diskussion

L0 e— E.=0kV/cm —— E, =300 kV/cm
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=
E 0.7
0.6
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Abbildung 5.1: Imaginérteil der Suszeptibilitdt Im[x] als Funktion der Verstim-
mung A, fiir ausgewihlte Feldstirken F. des Kopplungslasers beim Ubergang
vom Grund- zum griinen 2P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 2,14 THz
und I's = 50 GHz und die maximale Reduktion (bei A, = 0) der Absorption
ist in Tabelle 5.1 aufgelistet.

hoheren relativen Absorption fithrt. Das verringerte Dipolmoment wirkt dem nur leicht
entgegen.

Dieser Trend konnte sich bei einem System aus gelbem 1S- und griinem 4P-Zustand
fortsetzen. Wie in Abbildung 4.2 sichtbar, ist dieser Zustand im Spektrum jedoch
kaum erkennbar. Die experimentelle Untersuchung eines Systems aus gelbem 15- und
grinem 4 P-Zustand ist daher stark erschwert und eine theoretische Betrachtung nicht
zielfithrend.

Es wére auch ein System mit gelbem 2S-Zustand denkbar. Dieser hat jedoch eine
geringere Lebensdauer als der gelbe 15-Zustand. Wie in Kapitel 3 beschrieben, sollte
das die Realisierbarkeit von EIT erschweren. Damit scheint ein System mit gelbem 15-
und grilnem 3P-Zustand am besten geeignet, um EIT mit Interseries-Ubergéingen zu
realisieren.
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5.1 EIT mit Interseries-Ubergéingen zwischen Zustinden der gelben und griinen Serie

L0l —— E.=0kV/ecm —— E. =300 kV/cm
0.0 = FE. =100 kV/cm = F. =400 kV/cm
7| =— E.=200kV/cm —— E. =500 kV/cm
0.8
=
S 0.7
=,
0.6 1
S
—f
0.5
0.4
0.3
T T T T T
—4 —2 0 2 4
A, [H] X101

Abbildung 5.2: Wie Abbildung 5.1 aber mit Ubergangen vom Grund- zum
grinen 3P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 634 GHz und I's = 50 GHz.

Tabelle 5.1: Reduktion der Absorption 3; in Prozent beim Ubergang zum
Zustand 7 der griinen Serie bei Resonanz A, = 0 fiir unterschiedliche Feldstarken
E. des Kopplungslasers.

E. [kV/cm] 80 100 150 200 250 300 400 500

Bop [%)] 147 228 4,98 852 12,70 17,33 27,14 36,79
Bsp [%)] 342 526 11,10 18,16 25,74 33,30 47,02 58,10
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5 Ergebnisse und Diskussion

Tabelle 5.2: Reduktion der Absorption f3; in Prozent beim Ubergang zum
Zustand ¢ der gelben Serie bei Resonanz A, = 0 fiir unterschiedliche Feldstarken
E. des Kopplungslasers.

E.[kV/em] 5 10 15, 20 25 30 35 40 45 50

Bap [%0 2,18 8,17 16,68 26,24 35,73 44,46 52,15 58,73 64,30 68,98
Bap (70 1,11 4,29 9,17 15,22 21,90 28,76 3547 41,79 47,60 52,87

0,67 2,63 5,72 9,74 1443 19,54 2484 30,15 35,33 40,28

]
]
%] 0,77 3,03 6,56 11,10 16,33 21,94 27,67 33,31 38,73 43,84
]
] 0,23 091 2,02 354 542 7,63 10,10 12,80 15,66 18,65

5.2 EIT mit Intraseries-Ubergingen zwischen Zustinden
der gelben Serie

Fir das System aus gelbem 1S- und 2P-Zustand sind die Absorptionsverlaufe bei
verschiedenen Feldstiarken F. in Abbildung 5.3 dargestellt. Es wird eine Feldstéarke von
E. ~ 5kV /cm ben6tigt, um einen leicht sichtbaren EIT-Dip zu erzeugen. Die Absorption
bei A, = 0 wird dann um § = 2,18 % reduziert. Die maximal erreichbare Transparenz
ist fiir einige Feldstiarken E,. in Tabelle 5.2 aufgelistet.

Wie auch in Abschnitt 5.1 werden die Absorptionskurven beim Ubergang vom Grundzu-
stand auf Zustdnde mit hoherem n schmaler. Da die Dipolmomente jedoch stérker sinken,
werden fiir diese Ubergéinge hohere Feldstérken E, benotigt. Die Absorptionsverliufe bei
unterschiedlichen E. sind fiir die Uberginge vom Grund- zum gelben 3P-, 4P und 5P-
Zustand in den Abbildungen 5.4 bis 5.6 dargestellt. Es ist gut erkennbar, wie Feldstiarken
die anfangs einen gut erkennbaren Dip in der Absorptionskurve erzeugen bei hoheren n
nur ein Abflachen verursachen. Auch die erreichte Transparenz sinkt. So reduziert sich
die Absorption bei einer Feldstirke von E. = 10kV /cm beim Ubergang zum 2 P-Zustand
um bis zu Bop = 8,17 % und ein klarer Dip ist erkennbar. Dieser ist beim Ubergang zum
3P-Zustand bereits deutlich geringer und verschwindet beim 4 P-Zustand fast vollstandig.
Die Absorptionskurve verlauft in einem schmalen Bereich um A, = 0 fast flach. Die
Absorption verringert sich um Bsp = 4,29% und B4p = 3,03 %. Beim Ubergang zum
5P-Zustand ist der Absorptionsdip schliefllich vollstandig verschwunden. Die Absorption
wird weiter reduziert, allerdings um maximal S5p = 2,63 %. Zur besseren Vergleichbarkeit
sind die maximalen Reduktionen bei A, = 0 alle gemeinsam in Tabelle 5.2 aufgelistet.
Es ist ersichtlich, dass der Ubergang zu héheren Zustéinden bei gleichen Feldstéirken zu
geringeren Reduktionen fithrt beziehungsweise hohere Feldstéarken benotigt werden, um
dieselbe Reduktion der Absorption zu induzieren.
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5.2 EIT mit Intraseries-Ubergiangen zwischen Zustdnden der gelben Serie

1.0 A NV

0.9

Im[x] [arb.u.]

0.7 1

0.6 1
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Abbildung 5.3: Imaginarteil der Suszeptibilitdt Im[x] als Funktion der Verstim-
mung A, fiir ausgewihlte Feldstéirken F. des Kopplungslasers beim Ubergang
vom Grund- zum gelben 2P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I's = 2,402 THz
und I's = 50 GHz und die maximale Reduktion (bei A, = 0) der Absorption
ist in Tabelle 5.2 aufgelistet.

Um zu priifen, ob sich dieser Trend auch bei hoheren Zustédnden fortsetzt, wird der
Ubergang vom Grund- zum gelben 8P-Zustand betrachtet. Die Zerfallsrate und das
Dipolmoment des Ubergangs sind in Tabelle 4.2 aufgelistet. Der Absorptionsverlauf ist
in Abbildung 5.7 dargestellt. Die Transparenz ist bei gleichen Feldstéarken im Vergleich
zum System mit dem gelben 5P-Zustand weiter reduziert. Bei einer Feldstirke von
E. = 10kV/cm ist die maximale Reduktion mit fgp = 0,91 % deutlich geringer als
Bsp = 2,63%. Entsprechend werden zum Erreichen eines Dips im Absorptionsverlauf
hohere Feldstarken benotigt.

Auch wenn weitere Zustande experimentell zugédnglich sind, wird auf diese nicht weiter
eingegangen. Da eine experimentelle Untersuchung von EIT in Kupferoxydul durch
die hoheren benotigten Feldstiarken zunehmend erschwert wiirde, scheint eine solche
Betrachtung nicht zielfiithrend. Das Schema, in dem EIT mit Intraseries-Ubergingen

am besten erreichbar sein sollte, ist das System mit Grund- sowie gelbem 2P- und
1.5-Zustand.
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5 Ergebnisse und Diskussion
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Abbildung 5.4: Wie Abbildung 5.3 aber mit Ubergang vom Grund- zum
gelben 3P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 776 GHz und I's = 50 GHz.
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Abbildung 5.5: Wie Abbildung 5.3 aber mit Ubergang vom Grund- zum
gelben 4 P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 360 GHz und I's = 50 GHz.
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5.2 EIT mit Intraseries-Ubergiangen zwischen Zustdnden der gelben Serie
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Abbildung 5.6: Wie Abbildung 5.3 aber mit Ubergang vom Grund- zum
gelben 5P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 216 GHz und I's = 50 GHz.
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Abbildung 5.7: Wie Abbildung 5.3 aber mit Ubergang vom Grund- zum
gelben 8 P-Zustand. Die Zerfallsraten sind I'y = 141 GHz und I's = 50 GHz.
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5 Ergebnisse und Diskussion

5.3 Diskussion der Ergebnisse

Bei der Untersuchung von EIT in Atomen koénnen Feldstarken E. ~ 10V /cm genutzt
werden (siehe Abbildung 2.4). Um in Kupferoxydul EIT zu realisieren werden deutlich
hohere Feldstarken benétigt. Bei Intraseries-Ubergingen betriagt die Grofenordnung
E. ~ 10kV /cm, bei Interseries-Ubergingen E. ~ 100kV /cm. Die Verwendung hoher
Laserfeldstarken kann zu Problemen fithren. Die aus hohen Feldstiarken resultierenden
hohen Laserintensititen fithren zu einem hohen Emergietransport, was den Kristall
aufheizen kann. Aulerdem kann bei der Anregung von Exzitonen Plasma entstehen. Dabei
wird durch die Energie des Lasers die Bindung zwischen Elektron und Loch aufgehoben
und sie konnen sich als freie Ladungstréger durch den Kristall bewegen. Allgemein sollten
sich daher die Uberginge, die méglichst geringe Feldstirken voraussetzen, experimentell
am besten untersuchen lassen. Fiir Intraseries-Uberginge wire dies das System aus den
gelben 15- und 2 P-Zustanden sowie dem Grundzustand des Kristalls. Bei der Betrachtung
von Interseries-Ubergéngen scheint das System mit gelbem 15-, griilnem 3P-Zustand und
dem Grundzustand am besten geeignet. Dieses System setzt jedoch immer noch deutlich
grofere Feldstirken voraus als die betrachteten Systeme fiir Intraseries-Uberginge, sodass
letztere experimentell leichter untersuchbar sein sollten.

Experimentell wurden bereits sehr hohe Feldstarken in Kupferoxydul genutzt. Bei Un-
tersuchungen des optischen Stark Effekts in Kupferoxydul kamen Feldstéarken E ~
5kV/cm zum Einsatz [32], bei der Betrachtung von Paraexzitonen auch Felder bis zu
E ~500kV /cm [33]. Die fiir die Untersuchung von EIT in Kupferoxydul benétigten Feld-
starken wurden also experimentell bereits verwendet. Eine experimentelle Realisierung
von EIT in den hier vorgestellten Intraseries-Schemen scheint daher prinzipiell machbar
und auch in den Interseries-Schemen denkbar.

Es sei hier zudem angemerkt, dass die hohen bendétigten Feldstéarken der Kopplungslaser
die in Kapitel 2 getroffene Annahme €, < . leicht erfiillbar machen, indem fiir den
Probelaser eine entsprechend geringe Feldstarke verwendet wird.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es, einen Uberblick iiber Drei-Level-Systeme in Kupferoxydul
zu gewinnen, die es ermoglichen EIT experimentell zu untersuchen. Dabei wurde nach
Ubergingen gesucht, die sowohl im experimentellen Spektrum gut sichtbar sind als
auch moglichst geringe Feldstarken zur Erzeugung von EIT voraussetzen. Aufgrund
der Paritatsidnderung bei Exzitoneniibergdngen wurden Systeme in A-Konfiguration
gewahlt. Diese bestehen aus dem Grundzustand des Kristalls sowie griinen oder gelben
P-Zustianden und dem gelben 1.5-Zustand.

Die Schemen mit den griinen 2P- oder 3P-Zustanden setzen fiir die Realisierung von
EIT sehr hohe Feldstirken (E. ~ 100kV/cm) voraus. Grund dafiir sind insbesondere
die geringen Dipolmomente zwischen dem gelben 1S5-Zustand und den experimentell gut
sichtbaren 2P- oder 3P-Zustanden. Obwohl diese Feldstéarken bereits zur Untersuchung
von Exzitonen in Kupferoxydul genutzt wurden [33], ist fraglich, ob sich EIT in diesen
Systemen experimentell zeigen ldsst. Das System mit dem gelben 15- und griinen 3P-
Zustand bietet hierfiir die besten Chancen, da die Transparenz im Vergleich zum System
mit gelbem 15- und griinem 2P-Zustand erhéht ist. Ein Uberblick iiber die maximal
erzielte Reduktion der Absorption ist in Tabelle 5.1 gegeben.

Die Schemen mit gelben P-Zustinden weisen allgemein héhere Dipolmomente der Uber-
gange auf. Entsprechend werden geringere Feldstarken der GroBenordnung E. ~ 10kV /em
benétigt. Das sollte die experimentelle Realisierung von EIT mit Intraseries-Ubergingen
gegeniiber Interseries-Ubergéangen erleichtern. Insbesondere das System mit gelbem 1.5-
und 2P-Zustand sollte die besten Moglichkeiten bieten, EIT in Kupferoxydul zu untersu-
chen. Die maximal erreichbaren Reduktionen der Absorptionen sind abhéngig von der
Feldstarke E. in Tabelle 5.2 aufgelistet. Die benotigten Feldstarken sind zwar nach wie
vor hoch, experimentell aber vermutlich realisierbarer.

Probleme, die dem Experiment im Weg stehen konnten, waren zum Beispiel die Entstehung
von Plasma beim Anregen der Elektronen. Ein solcher Einfluss miisste experimentell
untersucht werden, um die Frage nach der Moglichkeit der Realisierung von EIT in
Kupferoxydul zu beantworten.
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A Umrechnung der Dipolmomente

In Ref. [11] wird fiir die betrachteten Ubergéinge von |i) zu |j) das Matrixelement
My = (il 7 [5) (A.1)
mit dem Operator
imo

T ==t M, 4] (A.2)

berechnet. Fiir die Ermittlung der Rabi-Frequenzen miissen diese in das Ubergangsdipol-
moment

dis = e (il 2]3) (A3)

umgerechnet werden. In [11] sind jeweils Real- und Imaginarteil der Quadrate M7 =
M;; Mj,; aufgelistet. Mit Gleichung (A.1) ergibt sich

M =~ (il [, ] 13) ] (M, 8] |0
=~ (il (H — &) |j) (§] (M — ) |i)
- _%(mmf ) = Gl &M |7)) (G Ha i) = (G aH |0))
- —%(Ei—Ej)(imm (Ej — Ei) (jl 2 ]i)
_ hzl_i (E; — E;)* d2), (A.4)

wobei d?j = d;;dj; eingefithrt wurde. Diese Gleichung lasst sich in Real- und Imaginérteil
trennen. Fiir den Realteil des Dipolmoments f;; = Re[d;;] ergibt sich

h@Mi'

= E_E) (B, (A.5)

Mg

Dabei ist Mj; = y/Re[M]?] mit Re[M;?] dem Realteil von M;?. Fiir die Umrechnung
werden folglich auch die Energieeigenwerte der Zustinde benotigt.
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