Nicht-resonante Multiphoton-Ubergénge

(Zusammenarbeit mit dem TP C1 und Al)
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Modell

Hamilton—Operator fiir ein molekulares System mit den adiabatischen elektronischen Zustanden
Pa (CL - g,¢, f)
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Entwicklung der Losung der zeitabhingigen Schrédinger—Gleichung nach adiabatischen Elektron—
Schwingungszustanden Y,y = Xam@a
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2-Photonen-Absorption

nicht-resonante 2-Photonenabsorption (2hw ~ FE, — E,) charakterisiert durch

CeM(t) ~ e_iweM(t_tO) <¢6M|S(2)(t7 tO; E) |¢90>

e~ wen (t—to) ¢ T

= Jdn [ antod B )] B ()] v

cw—Anregung mit d.; = 0
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Erste Ergebnisse

energy/eV

Population

3-Photonanregung

Hfad(t, 1) = — PHyaa() QU (t — H)QHyaa (8) P

Einfiihrung der Zustandsdichte der nicht—resonanten Niveaus
o() = 2}:{5(9 — WK

effektive Kopplung wird zeitlich lokal

MG, 1) = — B Pl [/ d52 o@)e ™0 (@) (w(Q)]] APE() ~ —d(t—)E()i " E(:)

effektiver 2—Photonen—Ubergangsdipoloperator

A =" PAl(0) o) (0) P

Population nach 1-, 2- und

vollstandige zeitabhangige Schrodinger-Gleichung

z'hgthlf(t)) = (Humol — AB())| W (2))

effektive Schrodinger-Gleichung
far zwei elektronische Zustnde
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Ableitung der effektiven Kopplung

Projektion auf die Anfangs— und Endzustinde der Multiphoton-Ubergénge
— Aufbau des Zustandsraumes der resonanten Zustande

P=%lpa)(pal  |Tres(t)) = PU(2))

Projektion auf die nicht-resonanten Zustinde — Aufbau des Zustandsraumes der nicht—
resonanten Zustande

1= P=Q=Sle)pal  Waonnlt)) = QD)

Ableitung einer effektiven zeitabhingigen Schrodinger—Gleichung, giiltig im Zustandsraum
der resonanten Zustinde
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0

Bestandteile der effektiven zeitabhingigen Schrodinger—Gleichung
Huol = PHuotP - Hgoa(t) = PHga(t)P

zeitlich nichtlokale und in der Feldstarke nichtlineare effektive Kopplung
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Zukunftige Vorhaben

- Vergleich mit exakt losbarem Modell
- Relation zu nichtlinearen Response-

Funktionen

- Simulation von Pump-Probe-

Experimenten

Optimale Kontrolle

1Y
J(t5E) =| (Wear|Ures(tf)) | —5/ dt M\(t)E*(t)
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Benutzung einer allgemeinen zeitlich lokalen effektiven Kopplung

Hiad(t,8) = 6(t — ) > Hiau(t) = —6(t = 1) > AVEN (1)

Gleichung zur Bestimmung desjenigen Laser-Pulses, der die gestellte Kontrollaufgabe 16st
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