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Ultrakalte polare Molekiile bieten starke elektrische Dipolmomente und eine reichhaltige innere
Struktur, was sie zu idealen Bausteinen macht, um exotische Quantenmaterie zu erforschen [1-8],
neuartige Quanteninformationsverfahren zu implementieren [9-11] oder grundlegende Symmetrien
der Natur zu testen [12]. Um ihr volles Potenzial auszuschépfen, miissen wechselwirkende
molekulare Gase tief in den quantenentarteten Bereich abgekiihlt werden. Die Komplexitdt der
Molekiile, die ihre Kollisionen selbst fiir nicht reaktive Molekiile [13-18] im Nahbereich instabil
macht, hat jedoch bisher die Abkiihlung bis zur Quantenentartung in drei Dimensionen verhindert.

Hier demonstrieren wir

die Verdunstungskiihlung eines

dreidimensionalen Gases aus

fermionischen Natrium-Kalium-Molekiilen bis weit unter die Fermi-Temperatur mit Hilfe einer
Mikrowellenabschirmung. Die Molekiile werden durch eine abstoBende Barriere, die durch die
Kopplung von Rotationszustdnden mit einer blau abgestimmten, zirkular polarisierten Mikrowelle
erzeugt wird, davor geschiitzt, in den Nahbereich zu gelangen. Die Mikrowellenabschirmung
induziert starke, abstimmbare dipolare Wechselwirkungen zwischen den Molekiilen, was zu hohen
elastischen Kollisionsraten fiihrt, die die inelastischen um mindestens den Faktor 460 iibersteigen
konnen. Dieses groBe Verhiltnis von elastischen zu unelastischen St68en ermoglicht es uns, das
molekulare Gas auf Nanokelvin21 abzukiihlen, was einer Temperatur von

0. 36-mal die Fermi-Temperatur. Solch beispiellos kalte und dichte Proben polarer Molekiile
erdffnen den Weg zur Erforschung neuartiger Vielteilchenphinomene, wie z. B. der lange gesuchten
topologischen p-Wellen-Superfluidzustinde ultrakalter Materie.

Das Gebiet der ultrakalten polaren Molekiile befindet
sich derzeit in einer aufregenden Phase, in der es sein
volles Potenzial in den Quantenwissenschaften entfalten
kann [19, 20]. Die abstimmbaren anisotropen
Langstreckenwechselwirkungen und die reichhaltigen
internen Freiheitsgrade polarer Molekiile erdffnen die
Moglichkeit, exotische Quantenphasen zu untersuchen,
die von p-Wellen-Superfluiden [1-3], Supersoliden [4, 5]

und Wigner-Kristallen [6, 7] bis hin zu neuartigen
Spinsystemen und erweiterten Hubbard-Modellen [8]
reichen und auch fiir Quantenberechnungen genutzt
werden konnen [9-11]. Viele dieser Vorschldge erfordern
ein tief entartetes Quantengas aus Molekiilen bei zehn
Nanokelvin mit starken dipolaren Wechselwirkungen in
drei Dimensionen (3D).

Wihrend nicht wechselwirkende polare Molekiile
teilweise eine niedrige Entropie aus entarteten
Atommischungen einbringen koénnen [21-23], ist die
aktive Kiihlung in den quantenentarteten Bereich eine
Herausforderung geblieben. Das Haupthindernis fiir eine
effiziente Verdunstungskiihlung ultrakalter Molekiile
ist ihr schneller Kollisionsverlust. Insbesondere wenn die
Molekiile durch ein elektrisches Feld in 3D-Fallen
polarisiert werden, neigen sie dazu, in attraktiven
Kopf-Schwanz-Kollisionen zu kollabieren [24]. Es hat
sich herausgestellt, dass selbst Molekiile, die nominell

gegen chemische Reaktionen bestiandig sind [25],
inelastische Kollisionen erleiden, wenn sie einen kurzen
Abstand erreichen. Die genaue Natur dieser
Verlustprozesse ist noch nicht vollstindig gekldrt und
wird weiter untersucht [13-18].

Kollisionsverluste bei Kurzstreckenbegegnungen
zwischen Molekiilen konnen durch die Erzeugung von
AbstoBungsreaktionen mit Hilfe externer Felder
unterdriickt werden [26-30]. Kiirzlich wurde ein Mo-
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lekulares ““"KRb-Gas wurde stabilisiert und unter die
Fermi-Temperatur  abgekiihlt, indem ein starkes
elektrisches Gleichfeld angelegt und die Bewegung der
Molekiile auf zwei Dimensionen (2D) beschrankt wurde,
wodurch attraktive Kollisionen entlang der dritten
Dimension effektiv verhindert wurden [31]. Fiir
Molekiile in 3D wurde ein geringerer Kollisionsverlust
nachgewiesen, indem ein spezifisches elektrisches
Gleichfeld [32] verwendet wurde, um die
Rotationszustinde  der  kollidierenden = Molekiile
miteinander in Einklang zu bringen. Versuche, ein
entartetes  Quantengas polarer Molekiille durch
Kollisionsabkiihlung zu erzeugen, blieben jedoch bisher
aufgrund eines geringen elastischen zu unelastischen
Kollisionsverhiltnisses sowie einer relativ geringen
anfénglichen Phasenraumdichte in 3D erfolglos [32, 33].
AbstoBlende Barrieren zwischen Molekiilen kénnen auch
durch die Anwendung blau abgestimmter, zirkular
polarisierter Mikrowellen erzeugt werden [34], was
kiirzlich erfolgreich zur Verringerung der
Kollisionsverluste zwischen zwei CaF-Molekiilen in
einer optischen Pinzette eingesetzt wurde [35].

In dieser Arbeit induzieren wir schnelle elastische
dipolare Kollisionen in einem Quantengas aus
fermionischen *NaK-Molekiilen®, die durch ein zirkular
polarisiertes  Mikrowellenfeld angezogen werden,
wihrend wir unelastische Kollisionen in allen drei
Dimensionen stark unterdriicken. Die elastische
Kollisionsrate steigt dramatisch mit dem effektiven
Dipolmoment des Laborrahmens, das mit der
Mikrowellenleistung und der Verstimmung eingestellt
werden kann. Unter geeigneten Bedingungen kann die
elastische Kollisionsrate etwa 500-mal groer sein als
die inelastische Kollisionsrate und sogar die
Fallenfrequenzen iiberschreiten, so dass das molekulare
Gas in den hydrodynamischen Bereich eintritt. Wir
verdampfen eine 3D-nahe entartete Probe von Molekiilen
bis hinunter zu 21(5) nK, was 36(9)% des Fermi
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ABB. 1. Mikrowellenabschirmung. a, Skizze des Experi-
mentaler Aufbau. Die Molekiille werden von bis zu drei
optischen Dipolfallen mit den angegebenen Wellenlingen
eingeschlossen. Eine Wendelantenne strahlt das elektrische
Drehfeld Faus.  Ein magnetisches Offset-Gleichfeld Bwird
durch ein Spulenpaar (nicht dargestellt) erzeugt. b,
Vorbereitung der Molekiile im angezogenen Zustand| 4 . Die
Mikrowellenverstimmung A ist typischerweise vergleichbar
mit der Rabi
Frequenz Q. ¢ , Wechselwirkungspotentiale fiir Ax= 2n 8
MHz und Q =2n 11 MHz. Die durchgezogenen und gestrichelten
Linien zeigen die potenzielle Energie von Molekiilen, die

entlang (0 = o0) bzw. senkrecht (0 = 90°) zur
Ausbreitungsrichtung der Mikrowellen Kkollidieren. Die
Zentrifugalbarriere ist zur Verdeutlichung weggelassen.

tion. Hier ist ay der Bohr-Radius. d, Nahaufnahme des
abgeschirmten Kollisionskanals ++ . Im mittleren Bereich
richten sich die Molekiile in Bezug auf die intermolekulare
Achse aus.

Temperatur Tw, tief im Bereich der Quantenentartung.
Bei solch niedrigen Temperaturen wird die inelastische
Kollisionsrate zwischen Molekiilen vernachldssigbar,
was zu einer langen Lebensdauer der entarteten
Molekiilprobe von bis zu 0,6 s fiihrt, die hauptséchlich
durch den restlichen Ein-Korper-Verlust begrenzt wird,
der durch das technische Rauschen der Mikrowelle
verursacht wird.

Mikrowellenabschirmung wund dipolare elastische
Stofle

Um die Abschirmung in 3D zu realisieren, koénnen
die beiden niedrigsten Rotationszustéinde der Molekiile
iber eine blau abgestimmte zirkular polarisierte

eine Wendelantenne, wie in Abb. 1a dargestellt. Die

Antenne

sendet eine hauptsidchlich o-polarisierte~ Mikrowelle

aus, die den Rotationsgrundzustand J = 0, my =0, 6N,

= in0 den angeregten Zhstand 1,1, , koppelt, 1wig in

Abb. 1b gezeigt. Hier,)

J ist die Rotationsquantenzahl, my ist ihre Projektion.

auf der Magnetfeldachse, und 3N, ist die Anderung der

die Anzahl der Photonen im Mikrowellenfeld. Die Fre-

Die Frequenz der Mikrowelle ist ndherungsweise durch

die Rotationskonstante B .= hx2 gegeben.822 GHz [36]

und die de-

Abstimmung von der Resonanz A als 2B/h.. +A/(2x).

Kopplung

die Rotationszustidnde

verkleideten Zustinde +

und |-Rotationsangeregte Zustidnde mit ms = 0, 1, an

die die Mikrowelle nicht koppelt, bleiben als Spekta-

torzustinde) 0 . Bei Resonanz, d. h. bei A = 0,

definiert die X{opplungsstirke MQ hl1l MBHz die

Aufspaltung von + und

|-) . Wir wihlen in der Regel eine blaue Verstimmung A
in der GrofBenordnung

von €, um die Molekiile im +-Zusfahd zu priparieren

(Einzelheiten zum Mikrowelleniibergang, zur

Kopplungsstirke und zur Pridparation des "dressed-

state" siehe ergdnzende Informationen).

mation).

Molekiile, die im oberen angezogenen Zustand iiber
ihre induzierten rotierenden Dipole werden durch den
kolli- sionalen [Kanal ++ beschrieben, wie in Abb. lc
und 1d gezeigt. Bei groBler Entfernung ist ihre zeitlich
gemittelte Wechselwirkungsenergie gegeben durch
[37]

erzeugen die gemischjen

2 _ 2
d 1-cos3” @ (1)

Vaa = - C ,

Mikrowelle gekoppelt werden [34]. Der gemischte
Zustand zeichnet sich durch ein induziertes rotierendes
Dipolmoment aus, das dem starken elektrischen
Wechselfeld der Mikrowelle folgt. Molekiile, die sich in
diesem Zustand befinden, zeigen eine effektive dipolare
Wechselwirkung in groBler Entfernung. Wenn sie sich
einander ndhern, beginnt die direkte Kopplung zwischen
den induzierten Dipolen zu dominieren und bildet eine
abstoBBende Barriere, die die Molekiile wirksam vor
schidlichen inelastischen Kollisionen im Nahbereich
abschirmt.

In unserem Experiment wird das Mikrowellenfeld

erzeugt durch



47te0 12(1 + (A/Q))2R5

wobei di2 . 7 Debye das intrinsische Dipolmoment von
NakK, R der intermolekulare Abstand und 6 der Winkel
zwischen der Drehachse des induzierten Dipols und der
intermolekularen Achse ist. Die Molekiile erhalten somit
ein effektives Dipolmoment d «= d/o 12(1 + (A/Q))2.
Man beachte, dass das Vorzeichen der
Wechselwirkungsenergie im Vergleich zur
Wechselwirkung zwischen zwei reguldren Dipolen mit
dem Dipolmoment d.i invertiert ist.

Im mittleren Bereich ist die Dipol-Dipol-
Wechselwirkung

dominiert, so dass sich die Molekiile in Bezug auf die
intermolekulare Achse und nicht entlang des rotierenden
elektrischen Feldes orientieren [38]. Die Neuausrichtung
wird durch die Beitrdge der Spektatorzustinde
ermoglicht.0 Da die Molekiile im oberen angezogenen
Zustand prépariert werden, koppeln sie an diesem Punkt
an den abstolenden Zweig der Dipol-Dipol-
Wechselwirkung, der die Molekiile unabhingig von
ihrem anfianglichen Annédherungswinkel davon abhilt,
eine kurze Distanz zu erreichen [39]. Tatsdchlich wird
der verbleibende Zweikorperverlust durch nicht-
adiabatische Ubergiinge in tiefer liegende, feldangepasste
Zustinde wie +0 dominiert, was mit einer
Energiefreisetzung in der Grdéfenordnung von MQ
einhergeht und ausreicht, um die Molekiile aus der
optischen Dipolfalle zu vertreiben.

Die Leistung der Verdunstungskithlung wird
letztlich durch das Verhiltnis y der elastischen zu den
inelastischen Zweikorper-Kollisionsraten begrenzt. Wir
charakterisieren den inelastischen
Kollisionsratenkoeffizienten B durch Messung des
Zweikorperzerfalls  der  Molekille in  einem
thermischen Gas bei Temperaturen 7" um 800 nK. Die
Molekiile werden zunidchst aus ultrakalten Atomen
mittels einer magnetischen Feshbach-Resonanz und
anschlieBendem stimulierten adiabatischen Raman-
Durchgang (STI-

Q
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BILD: Elastische2. und inelastische Kollisionen. a,
Raten-Koeffizienten fiir elastische (orange) und inelastische
(blau) Streuereignisse. Die durchgezogenen und gestrichelten
Linien zeigen gekoppelte Kanalberechnungen fiir eine
thermische Probe mit T'= nK800 und eine de-

erzeugen jeweils eine Probe mit T = 30 nK = 0,4 TF. Die
Datenpunkte zeigen die Messergebnisse fir 7 = 800 nK. Der
schattierte Bereich zeigt die Grenze fiir Messungen der
elastischen Kollisionsrate, die durch das hydrodynamische
Regime vorgegeben ist.

Bei Resonanz betrdgt die Rabi-Frequenz&® n2 11 MHz. Die
dreieckigen Markierungen an der Seite zeigen die
berechneten inelas- tischen Ratenkoeffizienten in
Abwesenheit eines Mikrowellenfeldes an. Die Fehlerbalken
sind die Standardabweichung aus der Anpassung an die
Differentialgleichuxgen. b, Beispiele fiir
Querthermalisationsmessungen bei A = 2 30 MHz (hell)
und A = 21 80 MHz (dunkel). Im letzteren Fall ist Ba
innerhalb der Fehlerbalken mit Null konsistent. Die
Fehlerbalken sind der Standardfehler des Mittelwertes von
4 Wiederholungen. Die Linien sind Anpassungen eines
gekoppelten  Differentialgleichungssystems, das  die
Kollisionsraten modelliert (erginzende Informationen). c,
Das Verhiltnis y zwischen elastischen und unelastischen
Kollisionsraten auf der Grundlage der in a dargestellten
Messungen und Berechnungen.

RAP) bis zu ihrem absoluten Grundzustand [40]
(weitere Einzelheiten zu den Versuchsbedingungen und
der Vorbereitung der Molekiilproben finden Sie in den

4

parametrische Erwidrmung der molekularen Probe
entlang der vertikalen Richtung und Messung der
querdimensionalen Thermalisierung der effektiven
Temperaturen 7" vund 7', wie in Abb. 2b gezeigt (siche
auch ergidnzende Informationen). 7% und 7. sind
entlang der horizontalen (x und y) bzw. der vertikalen
(2) Richtung definiert. Die Ratenkoeffizienten B .und
Bin werden aus der zeitlichen Entwicklung der
gemessenen Molekiilzahl N und der Temperaturen 7k
und 7' extrahiert, indem ein Satz von gekoppelten

Differentialgleichungen angepasst wird, die die
Molekiilverluste und die kreuzdimensionale Re-
Thermalisierung  modellieren  (siche ergidnzende

Informationen). Die Ergebnisse der Messungen werden
mit gekoppelten Kanalberechnungen fiir eine
thermische Probe bei T' = nK800 und fiir eine entartete
Probe bei

30 nK = 0.4 T, wie in Abb. gezeigt. 2. Die
Berechnungen

eine Restelliptizitdt der Mikrowellenpolaritét
beriicksichtigen

isierung (ergénzende Informationen).

In Abwesenheit des Mikrowellenfeldes finden wir 3
w=7.7(5) 10-"cm/s’ fiir T = nK800, was in guter
Ubereinstimmung mit dem berechneten Wert von 4.
9em/s O ist.

DieAbschirmung ist am effizientesten bei A =&
MHz, wo Bi. auf6 . 2(4) 10-"cm/s’

abfafl¥ was einer Unterdriickung um eine
GroBenordnung von

die Zwei-Korper-Verluste, wie in Abb. 2a dargestellt.
ergdnzenden Informationen). Bei den meisten
Messungen betrdgt die anfangliche durchschnittliche
Dichte no etwa 3. 0 cm10"~". Der Zweikdrperverlust ist
rela-

fiir hei3e und dichte Molekiile sehr hoch, was uns hilft, die
von Ein-Korper-Verlusten zu unterscheiden, die durch

Phasenrauschen der Mikrowelle verursacht werden
(ergdnzende Informationen). Wir bestimmen den
elastischen Kollisionskoeffizienten Bei durch
Anwendung



Fiir spinpolarisierte fermionische polare Molekiile
wird die elas- tische Kollisionsrate durch dipolare
Streuung dominiert. Der entsprechende Streuquerschnitt
skaliert in etwa mit d"'

(Ergénzende Informationen) und kann daher iiber
mehrere GroBBenordnungen mit der Verstimmung der
Mikrowelle abgestimmt werden. Im Regime
schwacher Wechselwirkungen, d. h. bei groflen
Verstimmungen, ist die Re-Thermalisierungsrate
proportional zu Be. Fiir A 712 10 MHz werden die
elastischen StoBe jedoch so héufig, dass die mittlere
freie Wegliange der Molekiile kleiner ist als die Grof3e
der Molekiilwolke, obwohl wir hier absichtlich die
Ausgangsdichte auf no = 0. 710"
cm—,

In diesem hydrodynamischen Regime ist die
Rethermalisierungsrate

ist auf etwa © /(m2) Hz120 begrenzt, wobei o~ die ge-
ometrische mittlere Fallenfrequenz ist [41]. Folglich
séttigen die gemessenen Werte von P in der Néhe der
sogenannten hydrodynamischen Grenze
Nw /co1(27n0), wobei Neoi die durchschnittliche Anzahl
der fiir die Re-Thermalisierung in unserem System
erforderlichen Kollisionen ist2 (ergénzende
Informationen). Dadurch wird auch der maximal
gemessene Wert von y auf 460(110) begrenzt, wie in
Abb. 2¢c zu sehen ist.  AulBlerhalb des
hydrodynamischen Bereichs finden wir eine
ausgezeichnete ~Ubereinstimmung zwischen den
experimentell bestimmten und den berechneten
Werten von B «und y fir T = 800 nK. Unsere
Berechnungen zeigen, dass y fiir ideale Werte von A
iiber 1000 liegen kann. In Zukunft sollte es moglich
sein, die Abschirmung zu verbessern und y durch
50000ptimierung der Reinheit der
Mikrowellenpolarisation zu erreichen (ergidnzende
Informationen).
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Verdunstungskilte zu einem tief entarteten
Fermi-Gas aus Molekiilen

Mit vy €© 500  Dbei der  optimalen
Abgchirmungsabstimmung A = 12 MHz8 ist die
Verdunstungskiihlung unserer Molekiilprobe einfach zu
bewerkstelligen. Wir beginnen mit einer niedrig-
entropischen, aber nicht-thermalisierten Probe von etwa
2 5Molekiilen,10° die aus einem dichteangepassten
entarteten Atomgemisch erzeugt wurden.
tung [23]. Die Leistung der beiden horizontal
verlaufenden Laserstrahlen, die die Molekiile gegen die
Schwerkraft halten
und damit die effektive Fallentiefe Uirap definiert, nimmt
im Laufe von ms150 exponentiell ab. Die hei3este
Molekiile kdnnen dann aus der Dipolfalle in die Richtung b
tion der Schwerkraft. Die verbleibenden Molekiile
rethermalisieren durch elastische dipolare Sté88e, wodurch
sich Tund T/ T effektiv verringern.

Wihrend der Verdampfung wird die berechnete elastische
Kollisionsrate

liegt bei etwa 500 Hz, viel hoher als die Trap-Frequenz.
cies. Daher sittigt die Rethermalisierungsrate auf etwa
® /(2m) Hz60. *®Um eine hohe Rethermalisierungsrate
aufrechtzuerhalten und gleichzeitig die Fallentiefe zu
verringern, verstiarken wir

die horizontale Begrenzung, indem die Leistung eines
zusétzlichen Strahls, der sich in vertikaler Richtung
ausbreitet, exponentiell ansteigt.

Wir charakterisieren die Verdampfung, indem wir die
endgiiltige Fallentiefe variieren. ~Abbildung 3a zeigt T
und T/Tx in Abhingigkeit von der Anzahl der
verbleibenden =~ Molekille @ N  nach 150  ms
Zwangsverdampfung.  Die Werte von T und T/T werden
aus einer polylogarithmischen Anpassung an die
Impulsverteilung der Probe abgeleitet, die nach ms 10Zeit
von
Flug (ergidnzende Informationen). Wenn die Fallentiefe
nicht reduziert wird, thermisieren die
wechselwirkenden Molekiile, sind aber nicht
gezwungen, zu verdampfen. Anfénglich sind die
Molekiile
weisen aufgrund des PhotonenriickstoBBes der STIRAP-
Pulse eine Schwappbewegung in der Falle auf. Diese
Bewegung wird gedampft, wéihrend sich die Molekiile
thermisch aufheizen, wodurch sich die
Phasenraumdichte der Probe effektiv verringert. Nach
150 ms Kaltezeit in der anfénglichen Fallentiefe erhalten
wir 1. 43(5) Molekiile10* bei einer Temperatur von
176(5) nK mit T/T% =1 . 00(3) (Abb. 3d). Wenn wir
stattdessen die Verdampfungsrate auf 3. 6(3)
Molekiile10® senken, indem wir die endgiiltige
Fallentiefe auf etwa ks 250 nK reduzieren, wobei ks die
Boltzmann-Konstante ist, erreichen wir eine Temperatur
von 38(2) nK mit T/Tr = 0. 47(2) (Abb. 3¢). Allerdings
ist die Verdampfung an diesem Punkt noch nicht beendet.
Wir konnen die Molekiilprobe fiir eine zusitzliche
Haltezeit t. in der Falle halten, um die einfache
Verdampfung zu nutzen, wie in Abb. 3b und 3c gezeigt.
Die einfache Verdampfung dauert etwa 100 ms. Danach
wird der Verlust der Molekiile vom Ein-Korper-Verlust
dominiert, der durch das Phasenrauschen der
Mikrowelle verursacht wird, was zu einer 1/e-
Lebensdauer von 590(100) ms fithrt (erginzende
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Informationen). Bei t = 150 ms messen wir eine
Rekordtieftemperatur von 21(5) nK mit T/T= = 0. 36(9)
(Abb. 3f).

Wir haben tiiberpriift, dass die aus der Fermi-Dirac-
Anpassung erhaltenen Temperaturen mit denen
ibereinstimmen, die aus einer Gaull-Anpassung des
thermischen Fliigels abgeleitet wurden, bei der ein
moglicher Einfluss der dipolaren Wechselwirkungen
relativ gering ist (siehe ergidnzende Informationen).
Interessanterweise ist die optische Dichte in einer kleinen
Region des Wolkenzentrums hdher als



ABB. 3. Verdampfung. a, T/TF und T (Inset) gegen die
verbleibende Anzahl von Molekilen N nach 150 ms
Verdampfungskiihlung  fir  verschiedene  endgiiltige
Fallentiefen. b, Einfache Verdampfung wihrend der Haltezeit
t: nach 150 ms erzwungener Verdampfung. Die gestrichelte
Linie zeigt den Ein-Korper-Zerfall an, und die Einblendung
skizziert die Entwicklung der effektiven Fallentiefe Utrap.
c,

T/Te und T (Inset) wihrend der Haltezeit t.. Die
Fehlerbalken

von N in a und b sind der Standardfehler des Mittelwerts von
5-20

Wiederholungen. Die Fehlerbalken von T in a und ¢ sind die
Standardabweichung von der Anpassung an die gemittelten
Bilder. d-f, Az-imutal gemittelte optische Dichte der Proben
nach 10 ms Flugzeit. Die Proben wurden unter den
Verdampfungsbedingungen I (d), II (e) und III (f)
hergestellt. Die Bilder der Proben sind Durchschnittswerte
aus (5d), (20e) oder Einzelbildern6 (f ). Die schwarzen Linien
zeigen polylogarithmische Anpassungsfunktionen, wahrend die
orangefarbenen Linien Anpassungen eines GauB an die
thermischen Fliigel der Probe darstellen.

der Fermi-Dirac-Anpassung in der kéltesten Probe III.
Aufgrund des geringen Signal-Rausch-Verhéltnisses
konnen wir jedoch nicht abschlie8end feststellen, ob dies
auf Abbildungsrauschen oder mdogliche dipolare
Wechselwirkungseffekte zuriickzufiihren ist. In Zukunft
wird es interessant sein, den zugrunde liegenden
Mechanismus mit verbesserter Verdampfung und
Detektion zu untersuchen.



Diskussion

Der hochste von uns gemessene Wert von y von etwa
500 ist aufgrund der Grenzen unserer Messmethode im
hydrodynamischen = Bereich  eine  unverbindliche
Schétzung. Unsere numerischen Modelle, die gut mit den
Daten auflerhalb des hydrodynamischén Bereichs
iibereinstimmen, sagen ein Verhiltnis von y 1000 voraus.
Dies ist fast um einen Faktor h6her100 als das Verhiltnis,
das in fritheren Experimenten in 3D [32] erzielt wurde,
und fast eine GroBenordnung hoéher im Vergleich zu
Experimenten in 2D [31]. Solche optimalen
Kollisionsparameter erleichtern die effiziente Verdampfung
von NaK-Molekiilen bis unter 70.4= im Vergleich zu
fritheren Verdampfungsergebnissen, die T1.4= in 3D
[32] und T 0.6xin 2D [31] erreichen.

Bei den kiltesten Proben, die in unserem Experiment
realisiert wurden, entspricht die dipolare Wechselwirkung
im System etwa 5 % der Fermi-Energie. Dies ist dreimal
hoéher als der Wert, der in entarteten Fermi-Gasen mag-
netischer Atome erreicht wurde [42]. In naher Zukunft
werden faszinierende dipolare Vielteilchenphdnomene
wie Modifikationen von kollektiven Anregungsmoden
[43], Verzerrungen [42] oder der Kollaps
[44] des Fermi-Meeres sollte in geeigneten
Fallengeometrien und bei verbessertem Nachweis der
Wolkenausdehnung beobachtet werden konnen.

Die hier erreichte reduzierte Temperatur T/Tr liegt
nur etwa um den Faktor vier hoher als die
vorhergesagte kritische Temperatur der topologischen p-
Wellen-Superfluiditét mit starken dipolaren
Wechselwirkungen [1-3]. Die Leistung der Verdampfung
kann durch folgende Maflnahmen weiter verbessert
werden: Erstens kann die anféngliche Phasenraumdichte
durch Optimierung des STIRAP-Trans- fer erhoht
werden. Zweitens sollten ein geringeres
Phasenrauschen und eine bessere Polarisationsreinheit
des Mikrowellenfeldes zu einer Verringerung der Ein-
und Zweikorperverluste wihrend der Verdampfung
fithren. SchlieBlich miissen neue Strategien der
Verdampfung im hydrodynamischen Bereich erforscht
werden, um den Thermalisierungsprozess zu
beschleunigen [41]. Mit diesen Verbesserungen sollte
es moglich sein, Temperaturen unterhalb von T0.1= zu
erreichen, bei denen viele faszinierende Quantenphasen
zu erwarten sind [1-8]. Insbesondere fermionische

polare Molekiile konnen sich zusammenschlieSen und ein
Superfluid mit anisotropen Ordnungsparametern und
sogar ein Bose-Einstein-Kondensat aus Tetrameren bilden
[1, 3]. Bisher wurden solche Szenarien nur selten
theoretisch untersucht, weil man glaubte, dass polare
Molekiile unter Bedingungen, bei denen sowohl
anziehende als auch abstoende Wechselwirkungen eine
wichtige Rolle spielen, nicht hinreichend stabil sein
konnten.

Schlussfolgerung

Zusammenfassend haben wir einen allgemeinen und
effizienten Ansatz zur Verdampfungskiihlung ultrakalter
polarer Molekiile bis zur tiefen Quantenentartung in 3D
demonstriert, indem wir die Molekiile mit einer blau
abgestimmten,  zirkular  polarisierten =~ Mikrowelle
bekleiden und so rekordverdichtig niedrige Temperaturen
zusammen mit starken abstimmbaren dipolaren
Wechselwirkungen erreichen. Die Einfachheit des
technischen Aufbaus macht unsere Methode direkt
anwendbar fiir eine Vielzahl von Experimenten mit
ultrakalten Molekiilen. Unsere Ergebnisse weisen auf eine
aufregende Zukunft von langlebigen de- generierten
polaren Molekiilen fiir die Untersuchung neuartiger
Quanten-Vielteilchenphasen mit weitreichenden
anisotropen ~ Wechselwirkungen und fiir andere
Anwendungen in den Quantenwissenschaften hin.
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Erginzende Informationen

Vorbereitung der Probe

Zur Herstellung unserer Molekiilproben bereiten wir
zunidchst eine dichteangepasste doppelt entartete
Mischung aus *Na- und “K-Atomen vor. AnschlieBend
werden die Atome mit Hilfe einer magnetischen Fesh-
Bach-Resonanz an schwach gebundene Molekiile
gebunden. Schlieflich werden die Molekiile iiber STIRAP
in ihren absoluten Grundzustand iiberfiihrt. Einzelheiten
iiber den Priparationsprozess sind in Refs. [23, 40]. Zu
Beginn der im Haupttext beschriebenen Messungen
werden die Molekiile mit dem in Abb. la gezeigten 1064-
nm- und dem 1550-nm-Strahl bei einem magnetischen
@oeithfeld gefangen
35G.
Fiir die Messungen der Kollisionsraten werden die mi-
Crowave-Ubergangsstirke und zur Charakterisierung
der ein-
Um den Korperverlust zu verringern, arbeiten wir mit
thermischen Molekiilen und reduzieren manchmal die
Anzahl der Molekiile, um Wechselwirkungen zu
unterdriicken. Fiir die Kollisionsratenmessungen sind
die Fallenfrequenzen (wx, wy, @z) = 12 X (67, 99, 244) Hz.

E}érrgall?npfung, andererseits, beginnen wir mit fast degen-
Molekiile bei ©2 X (45,67, 157) Hz und enden z. B. bei,

bei 2658,72 , 157) Hz im Fall I oder bei n2(42,56 , 99) Hz
in den Fallen IT und III (siche Abb. 3).

Um die kreuzdimensionale Thermalisierung zu messen,
heizen wir die schwach gebundenen Molekiile entlang der
vertikalen Diagonale, nachdem wir sie von den
ungebundenen Atomen getrennt haben und bevor
STIRAP angewendet wird. Zu diesem Zweck verwenden
wir eine parametrische Heizung, indem wir die Intensitit
des 1064-nm-Strahls mit der doppelten vertikalen
Fallenfrequenz modulieren.

Erzeugung von Mikrowellenfeldern

Es ist wichtig, dass das Phasenrauschen der
Mikrowellenquelle keine Ubergiinge zwischen den
angezogenen Zustdnden hervorruft. Wir erzeugen die
Mikrowellen mit einem Vektor-Signalgenerator (Keysight

E8267D). Die Mikrowelle durchlauft ein
spannungsgesteuertes Dampfungsglied (General Mi-
crowave D1954), bevor sie mit einem 10-W-

Leistungsverstiarker (KUHNE electronic KU PA -510590
A)10 verstarkt wird. Bei 10 MHz Trégeroffset messen wir
eine  Phasenrauschdichte von 150 dBc/Hz vom
Signalgenerator und keine signifikante Verstdrkung durch
den Verstirker. Die Mikrowelle wird von einer 5-Gang-
Spiralantenne (Sonderanfertigung von Cause- mann
Flugmodellbau) abgestrahlt, deren oberes Ende etwa 2. 2

cm von der Molekiilprobe entfernt ist., )
Mit dem spannungsgesteuerten Dampfungsglied

didkboslekiarmdaabaogenen Zustand durch Rampen-
Die Leistungsabschwédchung wird innerhalb von 100 ps
iiber einen Bereich von dB65 linear angepasst.

Bildgebung und Thermometrie

Um die Molekiile abzubilden, versetzen wir sie durch
Absenken der Mikrowellenleistung wieder in den
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durch Zuriickfahren des
Feshbach-Resonanz. Das Magnetfeld muss die
Feshbach-Resonanz langsam iberqueren, um die
Freisetzungsenergie zu minimieren. Am Ende werden
die dissoziierten Molekiile durch Absorptionsabbildung
abgebildet. Wir schétzen, dass die abgeleitete
Temperatur der  Molekillprobe  aufgrund  der
verbleibenden Freisetzungsenergie um etwa 7 nK
uberschitzt werden konnte. Beachten Sie, dass die im
Haupttext angegebenen Werte von T und T/Tr= die
Freisetzungsenergie nicht beriicksichtigen.

Um die Temperatur der Molekiilprobe zu ermitteln,
passen wir die Absorptionsbilder mit der Fermi-Dirac-
Verteilung an

C
x> oz

'5 €Xp _0-22%602242*

Magnetfelds iiber die

2

, (S1)

nm(Xx, z) =n
rp,012

wobei 1rp,0 die Spitzendichte, Lix(x) die Dilogarith-
mic-Funktion, ( die Fugazitit und oi—xz die
Wolkenbreiten in x- und z-Richtung sind. Bei einer
Wolkenbreite ci ldsst sich die Temperatur T; wie folgt
berechnen

v /
1 + ot” kT%i
oi = i TOF , (52)
Wi m

wobei o ; die Einfangfrequenz in der i-ten Richtung ist.
t rorist die Flugzeit und m ist die Masse der Molekiile.
Die Fugazitit kann mit dem Verhiltnis zwischen der
Temperatur T und der Fermi-Temperatur T+ mit der
folgenden Beziehung in Verbindung gebracht werden

(C T E 1
LT , (S3)
Tk 6 Li3(-0)
wobei Liz(x) die trilogarithmische Funktion ist. T ==

(6N )'/*Mw ks ist durch die Molekiilzahl N und die
geometrische mittlere Fallenfrequenz @ = (0®mxyz)'/>
gegeben. Durch Umschreiben von { und Festlegen von
Tr bleiben nur noch die Anpassungsparameter 1,0, 1x
und 77 iibrig. Wir beachten, dass die Temperatur in
Richtung des Abbildungsstrahls Ty als gleich T x= T
angenommen wirds.
Dariiber  hinaus  bestimmen  wir
voneinander die Temper-
der molekularen Proben aus den Flugzeitbildern durch
Anpassung der thermischen Fliigel der Wolke an eine
Gaullsche Verteilung

unabhingig

( 2
xz
nn(x, z)=n -0-2240-227 s
th,0€XP ) (S4
x z

ungebundenen absoluten Grundzustand. Anschlieend
werden die Dipolfallen abgeschaltet und STIRAP-
Riicklaufpulse angelegt, um die Molekiile wieder in den
schwach gebundenen Zustand zu bringen. Nach einer
Flugzeit von typischerweise msl0 werden die Atome
dissoziiert



wobei num,o die Spitzendichte ist. Ahnlich wie in Ref. [31]
passen wir zunidchst eine GaulBl-Verteilung an die
gesamte Wolke an. Dann beschrinken wir die Gaul3-
Verteilung auf die thermischen Fliigel der Wolke,
indem wir einen Bereich vonl . 05 um das Zentrum
des Bildes ausschlieflen. Wir stellen fest, dass durch
den Ausschluss von 1. 05 das Verhiltnis von Signal
zu Rauschen eine Konvergenz der Anpassung fiir alle
Datensétze in Abb. 3a erméglicht.

Die Temperaturen, die sich aus der Anpassung der
Fermi-Dirac-Verteilung und der Anpassung der Gaul3-
Verteilung an die thermischen Fliigel ergeben, werden
in Abb. S1 verglichen.
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Abb. Si. Thermometrie. Temperaturen, extrahiert aus
einer Fermi-Dirac-Verteilung (dunkel) und einer GauB-
Verteilung zu den thermischen Fliigeln (hell) gegen die
Anzahl der Molekiile N nach 150 ms Verdunstungskiihlung fiir
verschiedene endgiiltige Fallentiefen. Die Temperaturen sind
aus gemittelten Bildern extrahiert. Die Fehlerbalken von N
sind der Standardfehler des Mittelwerts von 5-20
Wiederholungen. Die Fehlerbalken in 7T sind die
Standardabweichung von der Anpassung.

Modell fiir elastische und unelastische Stofie

Die elastischen und inelastischen Stofratenkoeffizienten 3
aund PBin werden experimentell aus der zeitlichen
Entwicklung der gemessenen Molekiilzahl N, der
mittleren Temperatur (T «+ T.)/3 und der
Differenztemperatur 7+ 7% durch numerische Losung
der Differentialgleichungen bestimmth4, 32].

+
dN _ (—KMn -T N, (S5)
dt 3 !
dT . 1 I'th
gp = KETn o+ T(TV- T, (S6)
dT.—d o1 ¢hrn-2 Hhoo1), (57
da 12 hvv 3w
mit der mittleren Dichte
N
n= _— (S8)

\4 , = °
8 ak33 Ty T/mw 3

Dabei ist K der temperaturunabhéngige
Zweikorperverlustkoeffizient, der der Einfachheit halber
iiber alle Kollisionsanomalien gemittelt wird, und

Nnov.

= (S9)

Nc
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Abb. S2. Ein- und Zweikirperverlust. a, Molekiilverlust

mit

(dunkel) und ohne (hell) Mikrowelle bei hohen
Anfangsdichten. Die graue gestrichelte Linie zeigt den Ein-
Korper-Beitrag. Die Linien sind Anpassungen an das
Differentialgleichungsmodell. b, Verlust

bei niedrigen Anfangsdichten, aus denen die Ein-Korper-
Verlustrate I'1 bestimmt wird. Die Linien sind exponentielle
Anpassungsfunktionen. In beiden Teilbildern sind die
hellblauen Daten ohne Mikrowellenfeld wund die
dunkelblauen  Daten  mit einem = Mikrowellenfeld
aufgenommen worden

bei A = 218 MHz. Die Fehlerbalken sind der Standardfehler
des Mittelwerts von zwei (a) bzw. drei (b) Wiederholungen.

wobei @ die Neigung der Dipole in der Falle ist, die in
unserem Fall der Neigung des Mikrowellenvektors in
Bezug auf das magnetische Gleichfeld entspricht. Nach
unserer Charakterisierung der Mikrowellenpolarisation
koénnen wir

nehmenSie ~z (29°) =2.05.

Die Anti-Verdunstungsterme, d. h. die ersten Terme in

Die Gleichungen S6 und S7 gehen von einer linearen
Skalierung der  Zweikorper-Verlustrate mit  der

Temperatur aus. Unsere Berechnungen sagen voraus
dass diese Annahme fiir kleine Abstimmungen nicht
zutrifft

(A < 71228 MHz), wie in Abb. dargestellt. 2. Unsere
Ergebnisse dndern sich jedoch nicht wesentlich, wenn wir

stattdessen as-
in diesem Bereich keine Temperaturabhingigkeit
aufweisen.

Nach der Bestimmung von ¢ .und K werden
schlieBlich die elastischen und inelastischen
Kollisionskoeffizienten

Bel =cuv (S12)

und

B w=KQT v+ TV)/
3(S13
)

sind in Abb. unter der Annahme?2 einer festen
Temperatur T = aufgetragen.

w=T..

Beispielhafte Daten der Verlustmessungen, die zur
Bestimmung von i, durchgefiihrt wurden, sind in
Abb. S2a dargestellt. Bei hoher Densi-

ist der Zwei-Korper-Verlust der dominierende Beitrag,
wihrend

bei niedrigen Dichten die exponentielle Form der
Verlustkurve



ist die Re-Thermalisierungsrate mit dem elastischen
Streuquerschnitt cs und der thermisch gemittelten
StoBhaufigkeit

v
v=k 16s2T o+ T.)/(3um).

Die durchschnittliche Anzahl der Kollisionen pro Re-
Thermalisierung wurde aus [45] iibernommen. [45] als

(S10)

112

N -

colz 45 + cos4(2¢) -17 cos(49)

(S11)
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zeigt, dass Ein-Korper-Effekte gegeniiber Kollisionen
iiberwiegen. Um die Anzahl der freien
Anpassungsparameter zu begrenzen, bestimmen wir I
= 1,7(4) Hz in unabhéngigen Messungen bei niedrigen
Dichten, wie in Abb. S2b gezeigt. Um Storeffekte durch
Kollisionen zu vermeiden, reduzieren wir die Anzahl der
Ausgangsmolekiile bei diesen Messungen auf etwa
2000. Unter diesen Bedingungen betrigt die 1/e-
Lebensdauer ohne Abschirmung 570(100) ms. Wird
die Abschirmung eingeschaltet, ergibt sich eine
dhnlichel /e-Lebensdauer

von etwa 590(100) ms. Die Lebensdauer verringert sich
um eine Fac-

tor zwei, wenn eine Mikrowellenquelle mit einem dB
3hoheren



Phasenrauschdichte verwendet wird. Diese
Beobachtung stimmt mit der Annahme iiberein, dass
die spektrale Rauxchleistungsdichte um 27x 10 MHz
versetzt zum Triger ein begrenzender Faktor fiir die
Ein-Korper-Lebensdauer des verkleideten Zustands ist,
selbst bei einem Pegel von - 150dBc/Hz [35].

Mikrowelleniiberginge

In Abbildung 1 des Haupttextes sind nur die
wichtigsten Teile der Energieniveaustruktur dargestellt.
Die vollstindige Hyperfeinstruktur des angeregten
Rotationszustandes J = 1 ist in Abb. S3a dargestellt.
Im Gegensatz zu CaF [35] hat NaK keine Feinstruktur
im elektronischen Grundzustand. Folglich sind die
rotationsangeregten Zustéinde, die an den absoluten
Grundzustand koppeln kdnnen und die (miy.,, mix) =
(3/2, -4) Charakter haben, nur tiber

einige hundert Kilohertz, viel weniger als die Mikrowelle

Verstimmungen, die zur Abschirmung verwendet
werden. Dabei sind min. und mix die Projektionen der
Kernspins von Na bzw. K auf die Magnetfeldachse. Bei

72,35 G koppelt eine o-polarisierte~ Mikrowelle
hauptsichlich an den |J =1, my=

-1)-Zustand mit Ubergangsfrequenz5 6434137 GHz.
Unter

Abwesenheit von elektrischen Feldern, d

Ubergangsdipolmoment

(TDM) ist bereits 0. 96d/o 3. In einer starken
Mikrowelle

Feld werden die Kernspinprojektionen weiter gereinigt

den TDM noch nédher an den Hochstwert heranfiihren

vond/ 3.

Leider kénnen wir die Kopplung nicht direkt messen.
pling-Stirke Q bei voller Mikrowellenleistung, indem sie
resonante Rabi-Oszillationen antreibt. Die Kopplung an
schwiichere Uberginge wiirde zu Schwebungssignalen
mit den Haupt-Rabi-Oszillationen fithren. Wir kénnen
jedoch die effektive Rabi-Frequenz Q.  bei
Abstimmungen messen, die grof3 genug sind, um die

Pressekopplung zu unerwiinschten Ubergéingen. Fiir
diese Maa-

schalten wir die optischen Dipolfallen voriibergehend
aus, um  ac-Stark-Verschiebungen durch das
einfangende Licht zu vermeiden. Dann erzeugen wir
einen rechteckigen Mikrowellenpuls mit einem
schnellen Mikrowellenschalter, der den Eingang
unseres Mikrowellenverstirkers steuert. Der
Mikrowellenpuls fiihrt zu Rabi-Oszillationen zwischen
den Rotationszustdnden, wie in Abb. S3b gezeigt. Wir
ignorieren die Oszillationen wéhrend der ersten 5 ps des
Mikrowellenpulses, da der Verstirker einige Zeit
bendtigt, um die volle Ausgangsleistung zu erreichen.
Diese Messungen werden bei niedriger Molekiildichte
durchgefiihrt, um Dephasierung und unelastische StoBe
zwischen den Molekiilen zu unterdriicken. Aus den in
Abb. S3c gezeigten Messungen von e leiten wir Q =
n2 x11 MHz ab.

Mikrowellen-Polarisation

Es ist entscheidend, dass das Mikrowellenfeld einen
hohen Grad an Polarisationsreinheit aufweist, um eine
effiziente Abschirmung zu erreichen. Insbesondere bei
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kleinen  Abstimmungen kénnen  unerwiinschte
Polarisationskomponenten an angeregte Zustdnde mit

unterschiedlichem m-Charakters koppeln, was die
Abschirmwirkung erheblich reduziert [39].
Gliicklicherweise definiert das starke elektrische

Wechselfeld der Mikrowelle die Quantisierungsachse
der

Molekiile, so dass wir nur noch ¢ "und o beriicksichtigen
miuissen—

Komponenten im Mikrowellenrahmen.
unterschiedliche...

Wir konnen



Abb. S3. Mikrowelleniibergiinge. a, Zeeman-Diagramm
der Mikrowelleniibergangsfrequenzen vom absoluten
Grundzustand mit der Energie E (zur Hyperfeinstruktur des
verlassenen Rotationszustandes (J = 1). Die Farbskalen
zeigen den Ubergang

Dipolmoment (TDM) fiir die verschiedenen
Mikrowellenpolarisationen, unter der Annahme, dass der
Grundzustand die Kernspinproportionen (mi,N. mi,x) = (3/2,
4) hat, was eine gute Annsherung fir Magnetfelder groBer als 3
G ist,

und TDMs werden mit dem Code aus Ref. [46] und den
Parametern aus Ref. [36]. Der Kreis markiert den o-
Ubergang-, der fiir die Mikrowellenabschirmung verwendet
wird. Die Raute, das Dreieck und das Quadrat markieren die
Mikrowelleniiberginge, die zur Untersuchung der
Polarisation des Mikrowellenfeldes verwendet werden. b,
Beispiel fiir

Off-resonante Rabi-Oszillationen bei voller
Mikrowellenleistung mit einer Verstimmung von 2w 2 MHz
vom- o-Ubergang bei 72,35 G. Die Daten zeigen die Anzahl
der Molekiile im absoluten Grundzustand

Zustand N oqund die Fehlerbalken sind der Standardfehler
des Mittelwerts von zwei Wiederholungen. Die Linie ist eine
sinusformige Anpassungsfunktion, die eine effektive Rabi-
Frequenz 2mi11 ergibt. 157(6) MHz. ¢, Effektive Rabi-
Frequenz Q. bei voller Mikrowellenleistung gegen
Verstimmung vom- o-Ubergang bei 72,35 G. d-f, Beispiele fiir
E;:‘s)onante Rabi-Oszillationen an den o- "(d), n- (e) und o--
Uberginge, angegeben in a bei Gi35. Die sinusformigen
Anpassungsfunktionen

ergeben Rabi-Frequenzen von 21 2. 96(8) kHz, 21 2. 58(13)
kHz und 27n 9. 9(4) kHz. Die Mikrowellenleistung wird um
dB55 (d) bzw. dB61 (e und f) abgeschwicht.
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Abb. S4. Skalierung der
Berechnungen der elastischen (oran
(blau)  Kollisionsraten-Koeffizienten fiir verschiedene
Mikrowellen-Elliptizitatswinkel g x Weitere
Simulationsparameter sind 7 = 800 nK und Q = 2n 11 MHz. Die
Markierungen sind Berechnungen einschlieBlich
Hyperfeinwechselwirkungen

fiir § = 6.2°. b, Die Kreise und die durchgezogene Linie sind

die gemessenen Werte und die Berechnungen der elastischen
Ratenkoeffizienten, wie

in Abb. des2 Haupttextes fiir T = nK800 gezeigt. Die gestrichelte
Linie ist eine vereinfachte Berechnung der -elastischen
Streurate auf der Grundlage des effektiven Dipolmoments
d.i. Die Fehlerbalken sind die Standardabweichung der
Anpassung an die Differentialgleichungen.

llisionsraten. a,
) und inelastischen

enten Mikrowelleniibergénge der Molekiile, um die

Polarisation des Mikrowellenfeldes in situ zu
charakterisieren. Um die einzelnen Uberginge
aufzulésen, kénnen  jedoch nur schwache
Mikrowellenfelder  angelegt werden, d.h. die

Mikrowellenpolarisation kann nur im Rahmen des
Gleichstrommagnetfeldes charakterisiert werden. Wir
untersuchen die Mikrowellenfeldpolarisation bei 135 G,
wo wir das Gleichmagnetfeld noch stabilisieren kénnen
und wo die verwendeten Uberginge, die in Abb. S3a
markiert sind, einigermallen isoliert sind. Die in Abb.
S3(d-f) gezeigten Messungen werden in dhnlicher
Weise durchgefiihrt wie die zuvor beschriebenen
Messungen von Q. Allerdings messen wir hier die
Resonanz und die Mikrowellenleistung wird um 55-61 dB
gedimpf¥X Die Mikrowellenleistung muss niedrig genug
sein, um eine aullerresonante Kopplung an benachbarte
Transitionen zu vermeiden, aber auch stark genug, um
Rabi-Oszillationen von mindestens w2 kHz2 zu
realisieren, da wir den Dipol nur ausschalten kénnen,
wenn wir die Resonanz mit dem Dipol abschalten.

Fallen fiir etwa msl, bevor wir beginnen, Molekiile zu
verlieren. Di Ms der ausgewihlten o-", - und— o-
Ubergiinge betragen 0,875 d/ 0.3, 789 d/s bzw. 3,3,0,989
d/o. Aus den gemessenen Rabi-Frequenzen lisst sich
die relative

Mikrowellenleistung und den TDMs konnen wir das
Verhiltnis der elektrischen Feldamplituden E+o /E-o =
0,169(8) und E/E-»s = 0,462(30) bestimmen. Obwohl
wir die Phasenbeziehung zwischen den gemessenen
Komponenten des elektrischen Wechselfeldes im
Rahmen des magnetischen Gleichfeldes nicht kennen,
kénnen wir ableiten, dass der Wellenvektor der
Mikrowelle geneigt ist

irgendwo zwischen 21,5(12) °und 29,0(16) °in Bezug auf
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Dies hat einen signifikanten Einfluss auf die inelastische
Kollisionsrate und damit auf die Abschirmungseffizienz,
wie in Abb. S4a dargestellt. Fiir eine ausreichend grofle
Elliptizitdit konnen sogar inelastische Streureserven
entstehen, wenn die unerwiinschte zirkulare
Polarisationskomponente bei kleinen Detun- den zur
Kopplung beitrdgt. In unserem Aufbau kann die Reinheit
der zirkularen Polarisation teilweise durch Bewegen und
Drehen eines zylindrischen Metallblechs, das die
spiralférmige An- tenna umgibt, optimiert werden.

Berechnungen mit gekoppelten Kanilen
die Magnetfeldachse. Im Mikrowellenrahmen ist die

Der Ellipsenwinkel ist dann durch die elektrischen
Feldamplituden Eo ;. und Eo .als & = arctan Eo . /EC .
gegeben und hat
einen Wert zwischenl1 . 5(5) cund5 . 9(6)°. Zur
Berechnung des
Potentialkurven in Abb. desl Haupttextes und den Raten-
Koeffizienten in Abb. 2a des Haupttextes nehmen wir &
=6 .2°.. Die Elliptizitdt der Mikrowellenpolarisation hat

einen sig-



Wir filhren Berechnungen zur Streuung in gekoppelten
Kandlen unter Verwendung des in [34] entwickelten
Rahmens durch. [34, 4739,] entwickelt wurden, und wir
fassen hier die numerischen Details dieser Berechnungen
zusammen.

Der Hamiltonian beschreibt die NaK-Molekiile als
starre Rotoren mit elektrischen Dipolmomenten, die
sowohl untereinander als auch mit dem elektrischen
Mikrowellenfeld wechselwirken. Aulerdem haben die
Molekiile Kernspins, die miteinander und mit einem
statischen Magnetfeld koppeln. Die Kanalbasis wurde
abgeschnitten, indem nur die beiden niedrigsten
Rotationszustinde J =0 , und I1Teilwellen L =1 ,3
einbezogen wurden. Wir haben die Streuwellenfunktio-
nen von Rumin = 30 a¢ bis Rmax = 60 000 a oS.propagiert,
wobei wir eine Einfang-Randbedingung bei Rumi» und
die iiblichen Streu-Randbedingungen bei Rumax
auferlegt haben, aus denen die S-Matrix und die
Kollisionsquerschnitte  erhalten  werden.  Diese
Nahbereichsgrenze fiihrt zu Verlustraten, die durch
das universelle Verlustmodell [48] in Abwesenheit
von externen
Felder, was in angemessener, aber nicht perfekter
Ubereinstimmung mit den experimentellen Verlustraten
ist, 4. 9 cm/s10-"" gegeniiber7 . 7(5) cm/s10-"" bei T =

800 nk, iibereinstimmt. Wir haben
Streuungsrechnungen fiir neun Werte des

Kollisionsenergie  in  logarithmischen  Abstéinden
zwischen 0,1 kTs und 10 kTs , und anschlieBend werden
die Querschnitte mit der Geschwindigkeit multipliziert
und iiber die Maxwell-Boltzmann- oder Fermi-Dirac-
Verteilung gemittelt, um Kollisionsraten im Vergleich
zum Experiment zu erhalten (siche Abb. 2 im Haupttext).

Die in Abb. 2 des Haupttextes dargestellten
Streuraten wurden unter Vernachlidssigung der
Hyperfeinwechselwirkungen und unter Verwendung
der aus dem Experiment ermittelten
Mikrowellenpolarisation, die elliptisch und
gegeniiber dem Magnetfeld geneigt ist, ermittelt. Wir
haben auch  Berechnungen  durchgefiihrt, die
Hyperfeinwechselwirkungen einschlieen, aber ihr
Effekt ist gering, wie in Abb. S4a zu sehen ist. Hier
haben wir die Hyperfeinbasis abgeschnitten, indem
wir nur Funktionen mit Am; = 1 einbezogen haben,
d. h. Funktionen, die sich hochstens um ein Quantum
vom Ausgangszustand unterscheiden. Es wurden auch
Konvergenztests mit Ami; = 2 durchgefiihrt. Diese
Abbildung enthilt auch Streuraten fir
Mikrowellenpolarisationen =~ mit  unterschiedlicher
Elliptizitdt. In diesem Fall liegt die Polarisation in der
Ebene, die senkrecht zur Magnetfeldachse steht.

Die Kurven der potentiellen Energie, die in Abb. desl
Haupttextes  dargestellt  sind, = wurden  durch
Diagonalisierung  der ~ Hamiltonschen = Funktion
einschlieBlich der kinetischen Energie fiir einen festen 0,
den Winkel zwischen der Anndherungsrichtung der
kollidierenden Molekiile und der Ausbreitungsrichtung
der Mikrowellen, und fiir einen festen R, den Abstand
zwischen den beiden Molekiilen, wie in
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Ref. [39]. Dabei wird die zentrifugale kinetische Energie
weggelassen, die bei festem 6 nicht gut definiert ist, und
die hy- perfine Wechselwirkung wurde aus Griinden der
Ubersichtlichkeit der Abb. des1 Haupttextes
vernachlissigt. Der elastische Wirkungsquerschnitt kann
zu einem verniinftigen Grad,
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durch (32n/15)(ud’ /(VMne*40))’ mit der reduzierten
Masse u = m/2 angendhert werden [49]. Ein Vergleich

mit unserer Berechnung des gekoppelten Kanals ist in
Abb. S4b dargestellt.



