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Motvation
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* anistrope, langreichweitige WW: U =
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* Elektrisches Dipolmoment sehr stark oy s 0=
€0

* Innere Freiheitsgrade von polaren Molekiilen als Qubits

Ultracold polar molecules, S. Ospelkaus
Conference on Research Frontiers in Ultra-Cold Atoms 4 - 8 May 2009
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Motvation

+ Uber Dipolmomente steuerbare chemische Reaktionen

Reactants HBC Products
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* Verbindung von Supraleitung und BEC

E. R. Hudson et al., Phys. Rev. A 73, 063404 (2006)
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1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen

[.1 Molekulpotential

* Am Beispiel Wasserstoft

* Losung der Schrodingergleichung
— symmetrische und antisymmetrische
Kombination der Wellenfunktion

Energy

26 (10t

* antisymmetrisch o, — antibindend

* symmetrisch o, — bindend

* Bindungsenergien = eV z

P. W. Atkins, Physical Chemistry (8th Edition)
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1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen

1.2 Vibrationszustande

i s . - Harmonic
* Potential von zweiatomigen Molekiilen | | A
—anharmonischer Oszillator 6

* Vibrationszustdnde nicht dquidistant

* Quantenzahl: v
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Dissociation Energ
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Internuclear Separation (r)

http:/ /de.wikipedia.org/wiki/Morsepotential
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1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen

1.3 Aufenthaltswahrscheimlhchkeiten

* Wellenfunktionen der Vibrationszustande
eines zweiatomigen Molekiils

* Franck-Condon-Prinzip
— Uberginge zwischen hohen
Aufenthaltswahrscheinlichkeiten

Energie

AT

elektronisch angeregter Zustand

— o
S~
~— 2
1
vi=0

N

elektronischer Grundzustand
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1 e — . - o
o s Vibrationszustande

Vv

Kern-Koordinaten

http:/ /de.wikipedia.org/wiki/Franck-Condon-Prinzip
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1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen

1.4 Rotationszustande

+ Hantelmodell: nicht starrer Rotator

— Rotation um z-Achse nicht moglich,

d
da LZ = —Zﬁ— =0 = y=3210
dyp -
+* Abstande der Rotationszustande werden
nach oben hin grofier \JJI e /
5 =
* Quantenzahl: | ‘ 7
R R

* Rovibrationaler Grundzustand: v, ] =0

Haken Wolf, Molekiilphysik und
Quantenchemie (5. Auflage)

Sonntag, 19. Mai 13



1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen

1.5 Polare Molekule

* permanenetes elektrisches Dipolmoment d

* d=-e * ag

O = H

d
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.1 Atomare Kuhlvertahren

P

3/2

2

1719

+ geschlossener Ubergang
— Laserkiihlung méglich

S

1/2

11
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.1 Atomare Kuhlvertahren

* Viele Vibrations- und Rotationszustande
— kein geschlossener Ubergang % '3 2 1 ]D

— keine effiziente Laserkiihlung

ALk
m
Oy

Haken Wolf, Molekiilphysik und Quantenchemie (5. Auflage)
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.1 Atomare Kuhlvertahren

* Verdampfungskiihlung: - inelastische StofSe fithren zu chemischen
Reaktionen — Molekiilverlust

+ BEC: - Phasenraumdichte D = 1
- Teilchendichte n = 1012 cm?3
- Temperatur T = 100 nK

13
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.2 Putlergas Kuhlung

(a)

daperture
Buffer g - ¢
Gas I‘cell
—

\ dcell |T

* Puffergas: Helium — bei 4 K fliissig cold cen T Windows
— reaktionstrage (b) p e

+ Teilchendichte n = 108 cm -3

* Erreichbare Temperatur ca. 2 K

The Buffer Gas Beam: An Intense, Cold, and Slow Source for Atoms and Molecules
Chemical Reviews 112, 4803 (2012)

14
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.3 Stark Abbremser

* W=d " E
g —d - VE

* 40 kV an Elektroden mit 3 mm Abstand
+ Teilchendichte n = 107 cm?3

* Erreichbare Temperatur ca. 1 mK

W(z)

Manipulation and Control of Molecular Beams
Chemical Reviews 112, 4828 (2012)

15
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.4 Direkte Laserkuhlung

+* SrF

* Kiithlung von 50 mK auf 5 mK

* Verlust von 5% der Teilchen

L=1 )\, =6854nm
Ao =686.0 nm
Ao = 663.3 nm

Laser cooling of a diatomic molecule
Nature 467,820-823 (2010)

16
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.9 Verdamptungskuhlung

| | || I || || I || || I
+ neutrales OH il
S 1077 E
+ Teilchendichte §
B 0 3 "
n = 5 ].O Cm § 10—13 E_ ..... _E
U T R R
+ Kﬁhlung von 20 mK auf 5 mK 0 0.1 0.3 Us

Evaporative cooling of the dipolar hydroxyl radical
Nature 492, 396-400 (2012)

17
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2. Direkte Kithlmethoden von Molekiilen

2.6 Sisyphuskuhlung

MW horn

Energy
Source 0% M=3 v=1,
Ji=53t
K=-3
<
RI = '
aser 74 "o
]
Vo
] ] |
0 0
Spontaneous g
RE 1 decay 9
RF (| o)
: & =
X, \ 0 et !
P .. (I =~ J=4
QMSs LR 4 M=3 '
K=-3
. i
:
Sisyphus :
process " N
' U
' <
] o
2 : g S v=0
CH3F RF |2 i
\ y Mm=2 | K=-3

* Kiithlung von 400 mK auf 29 mK

» Position

Sisyphus cooling of electrically trapped polyatomic molecules
Nature 491, 57011573 (2012)

18
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3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen

3.1 Neuer Kuhlansatz

Molekiile Atome
Kiihlen Kiihlen
Molekiile

* Molekiilerzeugung durch Feshbachresonanz
+ Ultrakaltes atomares Gas mit hoher Phasenraumdichte

* Mischung aus fermionischen 4°K und bosonischen 8’Rb Atomen

20
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3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen

3.2 Probleme mit Feshbachmolekulen

* Sehr grofse Bindungslange — schwaches Dipolmoment

* Bindungslange verkleinern

— Wie bekommt man das Molekiil in den Grundzustand?

Ultracold polar molecules, S. Ospelkaus
Conference on Research Frontiers in Ultra-Cold Atoms 4 - 8 May 2009

24
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3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen

3.3 Motivation fur STIRAP

* stimulated Raman adiabatic passage

* 1 Photonentibergang nicht méglich (Franck-Condon Faktor)

Ultracold polar molecules, S. Ospelkaus
Conference on Research Frontiers in Ultra-Cold Atoms 4 - 8 May 2009

22
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3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen

3.4 STIRAP

12

+ Elektronisch angeregter Zwischenzustand
mit grofSem Franck-Condon Faktor zum ‘°

rovibrationalen Grundzustand und Zustand _ |
der Feshbachmolekiile

Q4 (970 nm)

(32}
Y T T

li) = Feshbach Molecules

4S+5S-

* Ramanitibergang ohne frei werdende
Bindungsenergie in
rovibrationalen Grundzustand

Energy (10° cm’

Ig) = (v=0)

+ Teilchendichte n = 1012 cm?3 s 10 5 20

Internuclear Separation (a,)

* Erreichbare Temperatur ca. 350 nK

A High Phase-Space-Density Gas of Polar Molecules
Science 322, 231-233 (2008)

28
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3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen

3.0 Efthzienz von STIRAP

1.0} < '
| 2 20f -
0.8 E
- | 1.5 o
S 08f 5 |
% I z
S o4t o 1.01 ©=170(30) us
. 3 _
0.2} O !
| 9 05 .
0.0} = 'B
0.0

0 100 200 300 400
Hold Time (us)

+* 56% der Molekiile bleiben erhalten

A High Phase-Space-Density Gas of Polar Molecules
Science 322, 231-233 (2008)

24
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.1 Dipolmoment im rovibrationalen Grundzustand

—h
N
1

+* Grundzustand ist 2 — s-Welle
—L=0,v=0und ] =0
— keine Vorzugsrichtung

-
(=)

(o o]
T T

Q4 (970 nm)

(o))
I '

li) = Feshbach Molecules

/(690 nm)

* Isotrope Elektronenstruktur

4S5+5S

Energy (10°cm™)

'
-t
]

* Kein Dipolmoment 2|

| x's
* Erzeugung einer Vorzugsachse durch 4t a \Wg=w-09

5 T 10 5 20
externes E-Feld Internuclear Separation (a,)

A High Phase-Space-Density Gas of Polar Molecules
Science 322, 231-233 (2008)

26
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.2 Streutheorie

A1+ 1)} :

2mr?

o

Potential

* Bosonen — s-Wellenstreuung erlaubt

* Fermionen — p-Wellenstreuung | | | .
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3
— Tunneln durch Barriere Abstad

Schematischer Plot eines s-Wellen Streuungs Potentials
(rot) und eines p-Wellen Streuungs Potentials (griin)

2%
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.3 Chemische Reaktionen

* Spontane Reaktionen: 2-';"’((;’mf‘b> ar
N1 i I =

* 2KRb — K> + Rb» L = =
2 0 — E
R s

* 2KRb — KoRb + Rb e e = o )

5 E|/4, 3/2) »
#* 2KRb — KRb; + K 3/2 12 A2 3R
mp°

+ Reaktionen kénnen durch préparieren bestimmter Spinzustande
verhindert werden

Quantum-State Controlled Chemical Reactions of Ultracold Potassium-Rubidium Molecules
Science 327, 853-857 (2010)

28
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.4 Chemische Reaktionen ohne angelegtes leld

A B
6\ 04 T T u T ’(—n\ T T T T T
= | & 200 - D
N =) & jo0k
= 03 88 |
N jn [ o 1-4,1/2)
— _F: 1 9 151 A 14, 3/2) -
é 0.2 T e = 50/50 mixture i _
2 T =250 1K 7 - e
8 B =3.3(7)x10'2 cm?3/s ‘:.q:J 10| e -
g | il
o 0.1 G| : %
> = e
(@) © i
D O
(@] L () ; 1 " L i L " L "
= 0 2 4 6 8 QO o 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Time (s) Temperature ('1K)

+ Fermionische Molekiile

—antisymmetrische Wellenfunktion beschreibt StofS von zwei
Molekiilen

+ Bei kleinen Abstanden — chemische Reaktionen
— Verlust von Molekiilen

* /6 (T) X T Quantum-State Controlled Chemical Reactions of Ultracold Potassium-Rubidium Molecules
Science 327, 853-857 (2010)

20,
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.5 Chemische Reaktionen mit angelegtem Feld

=
~
I

dblue = 008 D
dred = 019 D

O
)

Molecular density, n(10'2cm-3) @

S
o

+ B/Tp o< d” , mit p = const.

b 100 —

* Bei angelegtem elektrischen Feld wird
Barrierenh6he verandert

B/Ty (105 cm3s-1K-T)

0.01 0.1

Dipolar collisions of polar molecules in the quantum regime Dipole moment, d (D)
Nature 464, 1324-1328 (2010)

30
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.5 Chemische Reaktionen mit angelegtem Feld

* Anisotrope Dipolwechselwirkungen beeinflussen
bei angelegtem Feld die Barrierenhthe :

* V1 — repulsiv

+ Vo— attraktiv

w
o

* Barriere fiir ,side-by-side” Stofse hoch
—gstabil

Barrier height (uK)
S

=
o

Dipole moment, d (D)

Dipolar collisions of polar molecules in the quantum regime
Nature 464, 1324-1328 (2010)

Sl
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.6 Chemische Reaktionen mit Feld und in 2D

+ Elektrisches Feld und —_
1D optisches Gitter -
KR
+ Teilchendichte Z
n=234 107 cm? : T d__a/
y
X

* Temperatur variierbar durch
Regelung der Atomkonzentrationen

im Atomgas — 500 - 800 nK

Controlling the quantum stereodynamics of ultracold bimolecular reactions
Nature Phys. 7, 502-507 (2011)

32
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4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

4.6 Chemische Reaktionen mit Feld und in 2D

0 0.05 0.10 OSSN0
Dipole moment (D)

* Vergleich von Zerfallsrate 3 in 3D-System (blau)
und 2D-System (schwarz)

* Rot eingekreiste Werte bei Dipolmoment d = 0,174 D

Controlling the quantum stereodynamics of ultracold bimolecular reactions
Nature Phys. 7, 502-507 (2011)
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Ubersicht

* 1. Generelle Eigenschaften von Molekiilen
* 2. Direkte Kiihlmethoden von Molekiilen
# 3. Herstellung von ultrakalten Molekiilen
* 4. Stabilitat von ultrakalten Molekiilen

* 5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen
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5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen

J.1 Motivation fur theoretische Betrachtung

* Theoretisches Verhalten in 2D-System

* Quantenphasen
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5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen

J.2 Vorbemerkungen

* Bosonische Molekiile: SrO, RbCs oder
LiCs

* Langreichweitige und repulsive
2D Interaktionen

Potential

Cold polar molecules in two-dimensional traps:

Tailoring interactions with external fields for novel quantum phases
Phys. Rev. A 76, 043604 (2007)
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5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen

2.5 Harmonisches Fallenpotential und angelegtes Feld

21

GR pL 10 15 5/p, 20

Cold polar molecules in two-dimensional traps:
Tailoring interactions with external fields for novel quantum phases
Phys. Rev. A 76, 043604 (2007)
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5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen

2.4 Tunnelhautigkeit
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Cold polar molecules in two-dimensional traps:
Tailoring interactions with external fields for novel quantum phases
Phys. Rev. A 76, 043604 (2007)
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5. Theoretische Beschreibung von 2D Systemen

5.5 Efftektive 2D Interaktionen

L V(o) = VIP(p0) = 2+ ]

€ €

+ 2D-Phasendiagramm, mit

Cs
T, —
: kBCL3
s Eint oS CSm
L Ekin e hZa
rom ~ 18 £4
Th?
T
a5 2k zma?

normal

0.1

0.05
crystalli

Cold polar molecules in two-dimensional traps:
Tailoring interactions with external fields for novel quantum phases
Phys. Rev. A 76, 043604 (2007)
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Ausblick

* Verbesserung der direkten Kithimethoden

* Bessere” Molekiile
2AB — A, + By endotherm Na

Rb
* Quantenentartete Gase

Na
—328(2)

K

—533.9(3)
74.3(3)

Rb

—618(200)
45.5(5)
—-8.7(9)

Ultracold Molecules under Control!

Chemical Reviews 112, 4949 (2012)

Cs

—415.38(2)

236.75(20)
37.81(13)
29.1(1.5)
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Vielen Dank fiir eure
Aufmerksamkeit.
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