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Zusammenfassung:

In dieser Arbeit wurde zum ersten Mal ein verbotener Ubergang ihdeladenen lonen,
produziert und gespeichert in einer Elektronenstrahl-lonenfalld TEBnittels resonan-
ter Laseranregung unter direktem Nachweis der Fluoreszenzphatotersucht. Der M1
15225?2p2 ? P35> P3 ;1 -Ubergang in borartigem At* wurde mit einem durchstimmbaren,
gepulsten Farbstofflaser angeregt. Die laserinduzierte Fluoresaede im Abhangigkeit
der Laserfrequenz gemessen und somit die Ubergangswellenlangd .26575(17) nm
bestimmt. Daruberhinaus wurde die Temperatur der lonen durch Verdaggkihlung
erheblich gesenkt, so daR ein Auflésungsvermégeni@ = 15000 erreicht und die
Zeemanaufpaltung des Ubergangs im Magnetfelds der EBIT aufgediidew konnte. Die
ermittelteng-Faktoren deP, /,- sowie des2Ps/,-Zustands stimmen exzellent mit fru-
heren Resultaten tberein. Weiterhin ermdglichte der Einsatz der Lasegoshepie eine
erstmalige Untersuchung der Plasmadynamik von lonen, die tber eineuggiida meh-
reren Sekunden magnetisch in einer EBIT gespeichert waren. Die gndisgersuchungen
erreichte Genauigkeit ist denen der besten Wellenlangenmessungecohgeladenen lo-
nen ebenblirtig. Diese neue Methode erdffnet jedoch einen Zugamgsamtlich genaueren
Messungen bis hin zu neuen optischen Frequenzstandards, dielzateven Ubergangen
in hochgeladenen lonen basieren und um Gréflenordnungen unéiichengegeniber au-
Rere Felder und Storungen sind als Ubergénge in Atomen und niedriggetatbnen.

Abstract:

This works demonstrates for the first time resonant laser excitation obaléten transi-

tion in highly charged ions produced and stored in an electron beam ioBEip) by
directly monitoring the fluorescence photons. The M1 transitigt2s*2p2 2 P3 5-2 Py 1 of
boronlike A3 was excited by means of a tunable, pulsed dye laser. By monitoring the
laser-induced fluorescence in dependence of the laser frequkadyansition wavelength
was determined to b&t1.25575(17) nm. Furthermore, by applying evaporative cooling, the
temperature of the ions was considerably reduced, thus increasingstiteimg power to
A/dA = 15000. Thus the Zeeman splitting of the transition due to the magnetic field in the
EBIT was resolved. The inferregifactors for the2 P, ,, and2P;, levels are in excellent
agreement with earlier experiments. Additionally, the application of lasetrggeopy al-
lowed for the first time investigations of the plasma dynamics ions, stored magjheitic

an EBIT over a period extending several seconds. The accura@vad in this first inve-
stigation is equal to that of the best wavelength measurements in highly dhiange This

new method however opens a path to much higher accuracies up to determawiogtical
frequency standards based on forbidden transitions in highly ch@wgsdwhich are by
orders of magnitude more insensitive to external fields and perturbatiansridnsitions in
atoms and low-charged ions.
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Einleitung

Die Erforschung der elektronischen Struktur von Atomen und lonersdtain seit Gber
einhundert Jahren entscheidend zum Fortschritt in unserem Vemgaael mikroskopi-
schen und makroskopischen Welt beigetragen. Dabei wurde unsergrfs vom Aufbau
der Atome im Wesentlichen durch die Untersuchung optischer Spektreangew. Den er-
sten wichtigen Schritt machten G. R. Kirchhoff und R. Bunsen als sie 18b6@itelberg
die Spektralanalyse begriindeten. Sie entdeckten, dal3 verschibdemeahe Elemente die
Flamme eines Gasbrenners auf charakteristische Weise farben [1]nbftit @rismenspek-
trometer konnten sie zeigen, daf} jedes Element ein ganz bestimmtes Spekttehermbs
aus charakteristischen Linien aufweist, das betrachtet, aufgezeigithgemessen werden
konnte. Ein besonders bemerkenswertes Ergebnis ihrer Spektrakamady die Erklarung
der dunklen Linien im Spektrum des Sonnenlichts, die von Fraunhofdeekt und syste-
matisch studiert wurden. Bunsen und Kirchhoff bemerkten, daf3 bestimmtsiBnsknien
der mit Natrium geféarbten Gasflamme mit dunklen Linien im Sonnenspektruneiiiber
stimmen. Kirchhoff zog die richtige Schluf3folgerung, dal3 es sich bei defwiklung der
Spektrallinien um Absorptionslinien von Natrium handelt, das in der Sotmasphare
enthalten ist. Die Spektren anderer im Sonnenlicht vorkommender chemElamente
zeigten ahnliche, distinktive dunkle Linien. Durch den Vergleich der 8prkerkannten
Kirchhoff und Bunsen, dal3 mit ihrem Analyseverfahren die chemisclsa@imensetzung
des Weltalls bestimmt werden kann.

Besonders fur die Atomphysik fiihrte diese Entdeckung zu wichtigen etischen Er-
kenntnissen. Aufbauend auf den Untersuchungen der Spektrallinieshevdas Bohrsche
Atommodell entwickelt [2], mit dem die Atomspektren erklart werden konnf2uch
stetige Verbesserung der Me3methoden wurde eine immer hdhere expelienerézisi-
on erreicht, wodurch die Weiterentwicklungen der theoretischen Modediéeith wurden.
So wurde durch spektroskopische Messungen an Atomen die Entwiclem@uanten-
mechanik von Heisenberg, Schrédinger und weiteren Physikernegig&ixperimentelle
Abweichungen von den quantenmechanischen Vorhersagen fllrretativistischen Er-
weiterungen von O. Klein, W. Gordon und P.A.M. Dirac [3]. Die Entdeckder Lamb-
Verschiebung durch W. Lamb und R. Retherford [4], die eine Eneiftpeenz zwischen
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Einleitung

den2s; ;5 und 2p, ,-Niveaus beobachteten, fuhrte zur Entstehung der Quantenelektrody
namik (QED). Sie wurde als erste der Quantenfeldtheorien vor etwa 6@&nJadrmuliert.
Damit wurde zum ersten Mal die zentrale Bedeutung der Wechselwirtenglementar-
teilchen mit dem Vakuum erkannt. Die spektroskopische Beobachtungtderlung, die
Atome aussenden, war ebenfalls essentiell fur die Entdeckung vetsokter physikali-
scher Prozesse und Grolien wie Spin, Kernspin, und KernauswgHhontersucht man die
Struktur und die Eigenschaften von Atomen, so zeigt sich, dalR jedoatefiiNachweis
dieser wichtigen Effekte in der Atomphysik eine sehr hohe MelRgenauigkeitht wer-
den muRB, da ihre Beitrage zu den Ubergangsenergien in Atomen teilwessénwindend
gering sind. So liegt der relative Anteil der Feinstruktur, die einen resdsechen Effekt
darstellt und durch die Spin-Bahn-Kopplung auf den Elektronenspindigt, im Wasser-
stoff nur beil0~° der Bindungsenergie. Der relative Beitrag der Hyperfeinstruktumnitie
dem Kernspin zusammenhangt, ist mi-” nochmals wesentlich geringer. Analoges gilt
fir die QED-Beitrage. Daher mufR zur Vermessung dieser Beitrage umitl aar Uberprii-
fung theoretischer Modelle oft ein erheblicher experimenteller Aufwaatddben werden.

Als 1960 T. Maiman zusammen mit N. Basov den ersten funktionierenden ¢atsgckel-
te [5], schufen sie eine Lichtquelle, die die optische Spektroskopie uni de gesamte
Atomphysik von Grund auf revolutionierte. Der Einsatz von Lasern in tspskopischen
Experimenten hat es den Wissenschaftlern ermdglicht eine mit klassisattbiodén bis-
her unerreichbare Genauigkeit zu erlangen [6]. Von ihren Anférgehat die Laserspek-
troskopie die klassischen Methoden in Empfindlichkeit, Aufloésung und Eefdggkeit bei
weitem Ubertroffen. Durch die Entwicklung der Farbstofflaser in debZgiern durch P.
P. Sorokin [7] lagen den Experimentatoren hochmonochromatische Latquwor, die
Uber groRe Wellenlangenbereiche durchstimmbar sind und aufgrurtbden Intensitét,
der schmalen Bandbreite sowie der Phasenkoharenz hochaufl@&eeideoskopie ermdg-
lichten. Dies eroffnete einen weiten Bereich neuer Techniken wie z.B.&tig@ngsspek-
troskopie [8], mit der die Limitierung der experimentellen Auflésung durctbdipplerver-
breiterung umgangen werden konnte. Die Entwicklung der Laserkif@uh@] erméglich-
te neben der Forschung der Bose-Einstein-Kondensate [11] daghkokeinzelner Atome
auf niedrigste Temperaturen, womit Ungenauigkeiten verursacht digdbopplerverbrei-
terungen praktisch ausgeschlossen waren. Die Entwicklung desgrdgumms in der Ar-
beitsgruppe von Theodor Hansch, wofir er 2005 den NobelpreislEiR], ermoglichte
die Wellenlangenbestimmung im optischen Bereich mit extrem hoher Prazisisnpio-
minenteste Beispiel, das die vormals ungeahnten Maglichkeiten der Lasegi@lpie de-
monstriert, ist die Vermessung des — 2.5 Ubergangs in Wasserstoff, der 2000 aof '
genau vermessen wurde [13] und somit einer der genauest bek&ndféen in der Physik
ist. Die hier erreichte Genauigkeit ist so hoch, dall zusammen mit einet durebgefihr-
ten Messung dieses Ubergangs einige Jahre spater eine neue Grenedlidhen Veran-
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Einleitung

derung der Feinstrukturkonstantaraufgestellt werden konnte [14]. Mittlerweile kénnen
optische Ubergange in einfach geladenem Aluminium und Quecksilbensoigermessen
werden, dafd ihre Unsicherheit kleiner als die derzeitige SI-Realisiglemgekunde ist und
daher das Frequenzverhaltnis beider Ubergange angegebenasittischuf die siebzehnte
Nachkommastelle bekannt ist [15].

Diese laserspektroskopischen Methoden haben aufgrund ihresx@md?otentials einen
festen Platz in der physikalischen Forschung gefunden. Betrachtejetiach den For-
schungsbereich der hochgeladenen lonen, ist der Einsatz desphekioskopie noch sehr
verhalten. Dabei ist die Physik der hochgeladenen lonen eine detigsitem und aktivsten
Bereiche der modernen Atomphysik. So sind in der Astronomie hochgelddaan von
grof3er Bedeutung, da nach neueren kosmologischen Modellen dke gigil der sichtba-
ren baryonischen Materie im Universum sehr heil} ist und somit hochidnisidiegt [16].
Zusatzlich bieten hochionisierte atomare Systeme mit wenigen verbleibenddrobém
ausgezeichnete Moglichkeiten, um relativistische Effekte, QED-Beiségee die Einflls-
se der Elektron-Elektron-Wechselwirkung auf die Bindungseneggerelt zu untersuchen.
Da die verbleibenden Elektronen wesentlich starker an den Atomkermdebsind als bei
einem neutralen Atom mit derselben Elektronenzahl, skalieren relativistigennstruktur-
und QED-Effekte, welche in aul3eren Schalen neutraler Atome meist raur s@tr kleinen
Beitrag aufweisen, haufig mit hohen Potenzen der Kernladung&zaial daf? ihre relativen
Beitrage zur gesamten Ubergangsenergie stark zunehmen und danmitlislessnfacher
zu beobachten sind. So skalieren z.B. sowohl die Beitrédge der QEDdiglaiFeinstruk-
turaufspaltung mitZz4, die Verschiebung der Niveaus aufgrund von KerngréRenbeiirage
mit Z% und die Hyperfeinstrukturaufspaltung n#t®, wahrend die Bindungsenergie nur
mit Z? steigt. Auch fur theoretische Berechnungen sind hochgeladene \amtsilhaft,
da sie aufgrund ihrer geringen Anzahl verbleibender Elektroneadief zu beschreiben
sind. Zudem haben hochgeladene lonen die besondere Eigendelfiaiftye verbleibenden
Elektronen nahe am Kern in einem wesentlich starkerem Feld gebundkalsidie Elek-
tronen in einem neutralen Atom mit der selben Anzahl Elektronen. Sie shet gaaktisch
unempfindlich gegentber DC- und AC- Starkverschiebungen, und dsh#sondere sehr
stabil trotz duR3erer Einflisssen wie z.B. durch die vom Laser odeh dlieclonenfalle
verursachten Felder.

Die Erzeugung hochgeladener lonen im Labor geschieht hauptdaciler Elektronen-
stol3-lonisation, wobei die Schwerpunktsenergie beim Stol3 groReedsndiungsenergie
des Elektrons sein muf3, um es aus dem Atom zu l6sen [17]. Zur ErzgugdrSpeicherung
der héchsten Ladungszustanden stehen zum einen Beschleunigenanl&erbindung mit
Schwerionen-Speicherringen, zum anderen Elektronenstrahifldlen (EBIT) zur Verfu-

gung, mit denen lonen bis hin zum nackten Uran bereitgestellt werderekORUr spektro-
skopische Untersuchungen bieten EBITs den groRRen Vorteil, dal3rdia o Ruhe erzeugt
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werden und somit Ubergangsfrequenzen direkt ohne Korrektur Bimeplerverschiebung,
wie es bei Speicherringen notwendig ist, bestimmt werden kénnen. Die tessdVorteils
geringe Anzahl an bisher erfolgreichen laserspektroskopischesugen an hochgelade-
nen lonen in einer EBIT liegt hauptsachlich an den sehr geringen Angsgiuerschnitten
zu einer kleinen Signalrate fuhrt, was den Nachweis der Laserargegheblich erschwert.
Die in EBITs vorliegende nicht allzu hohe Dichte ist jedoch gerade fur diteksuchung
dipol-verbotener Ubergénge von hoher Bedeutung, da die StoRalgregr angeregten Zu-
stande mit langen Lebensdauern vernachlassigbar ist. Solche dipotemen Ubergange
in hochgeladenen lonen spielen insbesondere in der Astronomie eintgei&olle. So
identifizierte 1942 Edlén Spektrallinien der Sonnenkorona als solchetesdn Ubergan-
ge [18]. Diese Art der Ubergédnge kann auch in verschiedenerpagsikalischen Objek-
ten beobachtet werden. Zudem spielen sie in der Plasmaphysik eineRptd&eDa solche
Plasmen oftmals eine geringe Dichte aufweisen, zerfallen angeregte daigtéerhalb der
Grundzustandskonfiguration tiber M1-Ubergénge. Die optischen Bmisisien der dipol-
verbotenen Ubergange ermdglichen Temperatur- und Dichteuntersgein Plasmen,
wie sie im Labor als auch in der Astronomie vorherrschen. Zudem haieemagneti-
schen Dipol (M1)- und elektrische Quadrupoliibergénge (E2) zwiséteinstrukturniveaus
im Wesentlichen relativistische Ursachen und enthalten sehr gro3e @Hiade. Daher
liefert die genaue Vermessung solcher Ubergange gute Mdglichkeitdpbzmupriifung re-
lativistischer und quantenelektrodynamischer Beschreibungen derosliskhen Struktur
von lonen und Atomen. Zudem bieten gerade hochgeladene lonen niifameElektronen
gute Mdoglichkeiten, Beitrage der relativistischen Elektron-Elektron-\&lebirkung [19]
Zu vermessen.

In der hier vorliegenden Arbeit wurde daher ein Experiment an derdtmdger Elektro-
nenstrahl-lonenfalle aufgebaut, mit dem solche verbotenen Ubexgértgpchgeladenen
lonen mittels Laseranregung genau vermessen werden konnen Eveéamdungen waren
prazise Wellenangenbestimmungen sowie Untersuchungen der Dynamilggeér lone-
nensembles in einer magnetischen Fallenkonfiguration. Dabei konntersten &al die
Diffusion einer Wolke hochgeladener lonen Giber mehrere Sekusdese die Entwicklung
ihrer Dichte und Temperatur verfolgt werden. Im ersten Kapitel wird éierblick tiber die
theoretische Beschreibung von Ein- und Wenigelektronatomen gedebeneiten Kapi-
tel wird die in dieser Arbeit verwendete Elektronenstrahl-lonenfall&iwsch erklart. Das
dritte Kapitel liefert eine detaillierte Beschreibung des eingesetzten lyssemss sowie der
verwendeten Datenaufnahme. Im vierten Kapitel werden die durchgefiiMessungen
vorgestellt. Eine Zusammenfassung der erzielten Ergebnisse sowie dilicKisshlie3en
diese Arbeit ab.



Kapitel 1

Theorie

1.1 Einelektronsysteme

1.1.1 Nichtrelativistische Beschreibung: Schrédingergiehung

Ausgehend vom Rutherfordschen Atommodell [20] formulierte N. Bohr B&anetenmo-
dell [2], in dem negativ geladene Elektronen strahlungslos einen pasiiern auf diskre-
ten Bahnem umkreisen. Strahlung kann nur bei Ubergangen in andere Bahngesansit
werden. Zuséatzlich verlangte er, dal3 das gesamte Drehmoment des Syistéposnten-
bedingung L| = mgxrv = nh erfullt (mx: Kernmasse). Diese Postulate lassen nur Kreis-
bahnen mit den Radien = a, - n?/Z zu, wobeiag = 5,2917 - 10~!! m als Bohrradius
bezeichnet wird. Sommerfeld erweiterte dieses Modell durch AnnahmesNiptischen
Bahnen der Elektronen und war damit in der Lage, die Feinstruktur desafgoffspek-
trums zu erklaren [21].

Die Annahme diskreter Umlaufbahnen der Elektronen und somit die Eindaimg der
Bindungsenergie auf diskrete Werte legte die Grundlage zur Quanteamlkechusgehend

von De Broglies Wellen-Teilchen-Formalismus entwickelten E. Schrodinyfetleisen-
berg und P.A.M. Dirac eine wesentlich grundlegendere Theorie dert@uarchanik [22].

Sie beschreibt ein Teilchen durch eine Wellenfunktibfr, ¢), wobei das Betragsquadrat
U(r,t)¥*(r,t) als die Wahrscheinlichkeitsdichte gedeutet wird, mit der man das Teilchen
am Ortr zur Zeitt findet. Dabei werden Observablen durch Operatoren dargestellyfdie a
die Wellenfunktionen wirken. Die Erwartungswerte dieser Operatorgeben die mogli-
chen Ergebnisse einer physikalischen Messung dieser GroRen. Daniiky eines Elek-
trons der Masse,. zur Zeitt in dem Potential” (r, ¢) wird dann beschrieben durch:

O (x,1)

Hg¥ (r,t) = 5

(1.1)



Kapitel 1. Theorie

mit dem HamiltonoperatoH g als Observable der Gesamtenergie des Systems

2
o= 1" A4V, (1.2)
2m

In einem zeitunabh&angigen Potenfia(r) vereinfacht sich die Schroédingergleichung zu

HU (r) = EV (). (1.3)

Somit gilt fur die Wellenfunktion eines Elektrons im Coulombpotential eines Atontke
mit der Kernladung?:

. h? Ze?
H\Pnlm = <_2,UA - T) \I/nlm = nlm\I}nlmy (14)

wobei hier wie im Rest dieses Kapitels Gau3-Einheiten verwendet wukdestehte fir

die Elementarladung un@fir die Planck-Konstantel ,;,,, ist die Wellenfunktion mit der
Hauptquantenzahl, der Drehimpulsquantenzahund der magnetischen Quantenzahl
Die Mitbewegung des Kerns wird durch die Einfuhrung der reduziertaadd

Me - MK

— e TR 1.5
h = o e (1.5)

bertcksichtigt, wobei mitn i die Masse des Kerns bezeichnet wird.

Da fir ein Einelektronsystem das Coulombpotential hur vom Radius abhéangn die
Wellenfunktion in ein Produkt aus einem Radialteil und einem winkelabhéndigil auf-
gespalten werden:

\I’nlm(r) = Rnl(r)Ylm (;) . (1-6)

R, ist die sogenannte Radialwellenfunktion mit dem Betrag |r| als Argument und’,,,
eine Kugelflachenfunktion mit der Einheitsrichtuag/r). Die Energieeigenwerte hangen
nur von der Hauptquantenzallab und sind durch

Zac)?
E, = —“(2712) (1.7)

gegeben. Hierbei bezeichnet= ¢?/hc ~ 1/137 die von Sommerfeld eingefiihrte Fein-

strukturkonstante, uneldie Lichtgeschwindigkeit.

Mit diesen Ansatzen erhélt man eine fundamentale Beschreibung deergtafspek-
trums, die mit den experimentellen Daten recht gut Ubereinstimmt. Abweichusigen
sich jedoch bei genauerem Hinsehen in der Feinstruktur, die von LaMfasserstoff ent-
deckt wurde [4], woflr er 1955 den Nobelpreis erhielt. Durch die $teiktur wird die
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1.1. Einelektronsysteme

von der Schrodingergleichung vorhergesagte Entartung bezliglicQudmtenzahh auf-
gehoben. Die grofite Einschréankung dieser Theorie liegt darin, da8iseerelativistischen
Effekte berlcksichtigt. Da sie die erste Ableitung nach der Zeit und dig¢ewéleitung
nach dem Ort enthdlt, ist sie nicht invariant beziglich der Lorentzivamsition.

1.1.2 Relativistische Beschreibung: Diracgleichung

Ausgehend vom relativistischen Energieandatz /p?c? + m2c¢* entwickelte Dirac da-
her die Diracgleichung [3] als lorentzinvariante Erweiterung der Séhgédgleichung mit
dem Operatofd

Hp = (—ihcaV + Bmec® + V(T)) , (1.8)

und derd x 4 Diracmatrizeno und j:

0 oy B I 0
(2 %) wam(t ) .

Dabei ist] die 2 x 2 Einheitsmatrix undr; sind die Paulimatrizen

0 1 0 —i 10
= = und = . 1.10
7 (1 0)’ 7 (z 0) 7 <0 —1> (1.10)

Als Lésung der Diracgleichung ergeben sich vierzeilige Bispinoren

¢+a
b+

U = . 1.11
o, (1.11)
¢

Die Wellenfunktion ist aus zwei jeweils zweikomponentigen Teilen zusammetajeBie-

se lassen sich als das Elektron und sein Antiteilchen mit entgengesetzterml aéds Po-
sitron, interpretieren. Die Wellenfunktionen setzen sich fiir das Elektienfiwv das Po-
sitron aus zwei Komponenten zusammen, die als Spinotezeichnet werden. Der Spin
ist eine Eigenschaft des Elektrons, die sich aus der Diracgleichuitgf.eEg wird durch
die Quantenzahlen = 1/2, m, = 4+1/2 charakterisiert und liefert eine Erklarung fir das
Stern-Gerlach-Experiment [23]. Das Elektron besitzt aufgrund gés$in permanentes
magnetisches Moment = ~s, wobei~v als gyromagnetisches Verhéltnis bezeichnet wird.
Die Wechselwirkung des Spirsmit dem Bahndrehimpulkfuhrt zur Feinstrukturaufspal-
tung des Wasserstoffspektums.
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Kapitel 1. Theorie

Unter Annahme eines ruhenden punktférmigen Kerns und dem Coulonmbipbfeé =
Ze/r kann die Diracgleichung analytisch geldst werden. Fir die Zustande mialept-
guantenzahh und der Quantenzatil= [ + s fur den Gesamtdrehimpuls ergeben sich die
Eigenwerte

[SII=

, -
Z
Ei=mec2d |1+ a 1Y @12

=+ 4y +82 - (Zop

Die Diracgleichung besagt somit, da3 Zustdnde mit gleichenmd j entartet sind. Fur
leichte Atome kann der Hamiltonoperator angenahert werden zu

f{DiT’ac = JfINR"i_]fIRel +ﬁLS+ﬁDarwin~ (113)

Dabei istH g der nichtrelativistische Hamiltonoperator aus 1H4,., beschreibt die re-
lativistische Massenzunahme des Elektrafs,g die Wechselwirkung der magnetischen
Momente des Elektronspins und des Orbits (Spin-Bahn-Kopplu#ig), i, kann als , Zit-
terbewegung” des Elektrons interpretiert werden und ist eine Koesequs der Unscharfe
der Ortshestimmung des Elektrons. Mit dieser Naherung ergeben sichaligi€ecigenwer-
te zu

mec® (Za)?
2 n?

Eyj =

(Za)? 1 3
+= <j+1/2_4n>]. (1.14)

Die Aufspaltung denl-Niveaus in zwei Komponenten wird als Feinstrukturaufspaltung be-
zeichnet. Die GroRenordnung wird durgla/n? bestimmt, so daR die Aufspaltung gerade
fur niedrige Zustande eine wichtige Rolle spielt.

1.1.3 RuckstoReffekte

Bei der analytischen Loésung der Diracgleichung wurde von einemdlicnschweren
Atomkern ausgegangen. Im Gegensatz zur Schrédingergleichungidhidlie Mitbewe-
gung des Kerns in der Dirac’schen Darstellung nicht mehr allein durdaidféhrung einer
reduzierten Masse bertcksichtigen. Da unter Einbeziehung einertemlernmasse die
Diracgleichung nicht mehr analytisch |6sbar ist, missen die RiickstoRkmea durch Na-
herungen beschrieben werden. Die Korrekturen kénnen naclu@gen vornZ o entwickelt
werden. Eine Entwicklung bis zur Ordnuig «) findet sich z.B. in [24]. Der Beitrag der
RiickstoRkorrektur bis zur Ordnuiiga)* ist fur I > 0 gegeben durch
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[0}

Q

-O

a) b)

Q.

Abbildung 1.1:Feynmandiagramme der QED-Korrekturen erster Ordnungeklps&nergie (SE)
und b) Vakuumpolarisation (VP). Die Zeitachse verlauft worien nach oben. Gerade doppelte
Linien beschreiben gebundene Elektronen. Wellenlinigagrachen virtuellen Photonen.

(Za)* p? 1 1

AFE = — .
2n® m2 |j+1/2 14+1/2

(1.15)

1947 zeigten Lamb und Retherford, daB im WasserstofRglig, und2p, ,, Zustande, die
beidej = 1/2 besitzen, um 1000 Mhz aufgespalten sind [4], was der Diractheorig-wide
spricht. Im Allgemeinen wird die gesamte Abweichung eines Zustands vorvderder
Diractheorie berechneten Wert als Lambverschiebung bezeichnet.ddiei¢hungen von
den oben genannten Annahmen eines ruhenden punktférmigen Atomkercieen aller-
dings nicht aus, diese Abweichungen zu erklaren. Dies ist erst im Ratlen€uantenelek-
trodynamik moglich geworden.

1.1.4 Quantenelektrodynamik

Die Quantenelektrodynamik (QED) ist eine quantenfeldtheoretische Ex#isahg des Elek-
tromagnetismus im Rahmen der Quantenphysik. Sie beschreibt die Weickselygelade-
ner Teilchen untereinander und mit dem elektromagnetischen Feld durchi@misbsorp-
tion oder Austausch virtueller Photonen. Die Starke der Kraft zwischen Elementarla-
dungen wird durch die elektromagnetische Kopplungskonstante, dietfo&iuskonstante
a bestimmmt. Mathematisch werden die Wechselwirkungen stérungstheoretestir{p
bativ) mit o als Expansionsparameter behandelt, wobei die Ordnungszahl dehlfaer
ausgetauschten virtuellen Photonen entspricht. Die einzelnen Beitrage Bigwicklung
werden oft in sogenannten Feynman-Diagrammen dargestellt. Fig. 1. Heelggiden ein-
fachsten Feynmandiagramme in erster Ordnandper Propagator der Wechselwirkung,
das virtuelle Austauschphoton, wird durch eine Wellenlinie symbolisiert, dieander
Knoten geben die Ordnung’a x /a wieder. Ein- und auslaufende Linien stellen reel-
le, d.h. beobachtbare Teilchen dar. Die Doppellinie beschreibt ein Etektrcexternen
Feld eines Kerns. Bei einem freien Elektron sowie beim Wasserstoffiigdent die so-
genannte Selbstenergie (SE) (Fig 1.1 a)) den wichtigsten Beitrag zufusigakorrektur.

13



Kapitel 1. Theorie

Die Selbstenergie laf3t sich anschaulich als die Folge einer standigen Emisdidteab-
sorption virtueller Photonen durch ein Elektron erklaren. Im Rahmen deseldbergschen
Unschérferelatiod £ - At < h verletzt dies nicht die Energieerhaltung [25, 26]. Dies fuhrt
zu einem effektiven Ausschmieren der Ladungsverteilung, d.h. dag@beerscheint nicht
mehr punktférmig, sondern Uber ein kleines Volumen verteilt. Fir ein gamesdElektron
ergibt sich dadurch eine Anhebung des Energieniveaus um

a(Za)t

AEsp = —=— F(Za, R)ymec?. (1.16)

Die Werte der Funktiod’(Z«) in der ersten Ordnung sind in der Literatur fur verschiedene
n,l,j und Z tabelliert (z.B. in [27]). Eine weitere Anderung der Bindungsenergigber
sich durch die Vakuumpolarisation (VP). Hierbei werden durch die MlgnePhotonen,
die ein gebundenes Elektron mit dem Feld austauschen, virtuelle Elekissimei-Paare
erzeugt (siehe Abb. 1.1 (b)). Diese ,richten sich im elektrischen Feddkgens aus” und
erzeugen so eine Polarisation des Vakuums. Sie bewirkt, daR das Elekteoscheinbar
héhere Kernladung sieht und somit starker an den Kern gebundenEvitdickelt man
den Beitrag der Vakuumpolarisation naghy, erhélt man mit dem ersten Korrekturterm
das sogenannte Uehlingpotential [28], wahrend der restliche Beitralfietsnann-Kroll-
Beitrag [29] bezeichnet wird.

Wahrend beim Wasserstoff die realtivistischen und QED-Beitrage kleth sind sie bei

schweren wasserstoffahnlichen Systemen wesentlich ausgepragtes, fihrenden QED-
Beitrage mitZ4, der nichtrelativistische Anteil der Bindungsenergie allerdings nutit
wachst. Die QED-Beitrage zas, ;, — 2p; /o-Aufspaltung im lithiumahnlichen Uran liefern
beispielsweise ca. 15% der Gesamtaufspaltung. Fir wasserstoff@8liskeme sind die
QED-Beitrage in [30] aufgelistet.

1.1.5 Hyperfeinaufspaltung

Die Wechselwirkung der magnetischen Momente des Elektrons und des Kéren ana-
log zur Feinstrukturaufspaltung zu einer weiteren Aufspaltung. Demnibyguls des elektro-
nischen Systemgkoppelt mit dem Kernspii zum gesamten Drehimpuls. Damit ergibt
sich eine Energieverschiebung von

FF+1)—I(I+1)—j(G+1)

AEurs = 2i(j + 1)(20 + 1)

A (1.17)

mit der Hyperfeinkonstantel. lhr Wert ist flr wasserstoffahnliche Systeme 1w S /,-
Zustand
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P55, D
4 3120 Vs
D5/ / D5/ / Pap
3 AN — :83/2
Sz P2 P 12
i Py Pas
\ S1p2 ' F=1
F=0
St P Pl 178 I\/THz
2 466 THz
F=1
F=0

Bohr Dirac QED HFS

Abbildung 1.2:Schematische Darstellung der Energieniveaus in atomarass#kstoff. Aufgetra-
gen sind die Strukturen der jeweiligen Niveaus mit dem Badea-Atommodell (Bohr), der Fein-
struktur (Dirac) sowie der Lamb-Verschiebung (QED) und ldgperfeinstruktur (HFS). Die Ener-
gieskala ist nicht maf3stabsgetreu.

heRooa? Z3 e
_ Mllo¥ 2 e (1.18)

n3 mg

A

Hierbei ist R, die Rydbergkonstante ung der g-Faktor des Kerns. Bei Wasserstoff fuhrt
die Hyperfeinausfpaltung des Grundzustandezuwme-Linie, die fur die Astronomie eine
wichtige Rolle spielt und zuerst 1951 beobachtet wurde [31]. Da dieHgimkonstante mit
Z3 skaliert, liegt die Ubergangsenergie der Hyperfeinaufspaltung besevstoffahnlichen
lonen firZ > 60 im optischen Bereich.

1.2 Mehrelektronensysteme

Bei Atomen mit zwei oder mehreren Elekronen kann aufgrund der Eleltektron-Wech-
selwirkung keine analytische Losung der Wellengleichung mehr gefuwdedten, so dal3
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Kapitel 1. Theorie

auf Naherungsmethoden zuriickgegriffen werden muf3. Der folg&hdehnitt gibt einen
kurzen Uberblick uber die aktuell gebrauchlichen Methoden.

1.2.1 Methoden nach Hartree und Hartree-Fock

Eine der ersten Variationsmethoden ist die Hartree- bzw. Hartree{ethede [32, 33].
Um die Schrodingergleichung

o
i=1 i<j Y

h o [~ Z 1
(%;Aie (an U(ry,...,m) = EV(ry,...,r) (1.19)

mit r;; = |r; — ;| zu l6sen, wird das Mehrelektronenproblem auf ein Einelektronenpro-
blem mit einem modifizierten Potential zurtickgefuhrt. Die Wechselwirkumigchen ei-
nem Elektroni und den tbrigem — 1 Elektronen sowie dem Atomkern wird durch die
Zentralfeldnéherung

Ze? e?
—+> (1.20)
B

beschrieben, was anschaulich bedeutet, dal? man die Wechselwirkubdelltronen un-
tereinander durch die Summe der statischen Felder der tbrigen Elek&non&nert. Somit
erhalt man den Hamiltonoperator

. Ze2 n
H:EZA——?Jr c. (1.21)

Als Naherungsansatz fur die Mehrelektronen-Wellenfunkfiorird ein Produktansatz der
entsprechenden Einzelelektronfunktiongngenommen. Der einfachste Ansatz mit

U (x1,X2, ..., Xp) = @1(X1)p2(x2) - - - on(xp) (1.22)

fuhrt zur Hartee-Methode. Bei der Hartree-Fock-Methode wirdREadiprinzip durch die
Einfihrung einer antisymmetrischen Wellenfunktion bertcksichtigt. Die Weihdion
laRt sich dabei kompakt durch die Slaterdeterminante

p1(x1) w2(x1) - on(x1)
Bt 30) = Al) eala) e e (1.23)
‘Pl(Xn) P2 (Xn) T Spn(xn)

16



1.2. Mehrelektronensysteme

ausdriicken.

Ausgehend vom Ritzschen Variationsprinzip wird die Gesamtenergie degéMehenzu-
stands iterativ minimiert. Trotz der einfachen Herangehensweise erdésietMethode bei
der Bestimmung der Energieniveaus in Systemen mit niedrigeemne Genauigkeit von
typischerweisd %.

1.2.2 Multikonfigurations-Dirac-Fock-Methode

Um relativistische Effekte zu berticksichtigen, kann man statt von derd8icigerglei-

chung von der Diracgleichung ausgehen. Analog zur Hartree-Fatkdde wird von ei-
nem antisymmetrischen Produkt aus Einzelwellenfunktionen der Dirabglejrausgegan-
gen. Fur hohere Genauigkeiten ist es jedoch nétig, auch die elektrenis@bchselwir-
kungen mit nicht besetzten Zustanden einzuschlieen. Damit wird implizit deacree

Rechnung getragen, dal3 die urspriinglich angesetzten Basisfunktien&inzelelektro-
nen nicht mehr korrekt sind. Dies kann durch eine lineare Uberlagevan Slaterde-
terminanten oder Konfigurationszustandsfunktionen (CSF) erreicitenegdie dann die
Mehrelektron-Atomzustandsfunktion (ASF)

ASF N CSF
—~ ——
Ppiv = Z ck Vi, pom (1.24)
k=1

bilden. Die Konfigurationen missen dabei dieselben Quantenzahlesrfi@esamtdrehim-

puls J, ParitatP sowie dieselbe magnetische Quantenzalufweisen. Die Mischungs-
koeffizientenc, kbnnen mit einem gegebenen Satz CSF durch Diagonalisieren des Hamil-
tonoperators berechnet werden. Sie sind die Losungen der Eiggieigtung

N
Z <<‘Pk',PJM ’ﬁ) ‘I’k,PJM> — EASF5kk'> cr = 0. (1.25)
k=1

Dieser Ansatz fuhrt zu der Konfigurationswechselwirkungsmeth@dg fvenn man die

Wellenfunktionen unverandert 1&3t. Dagegen werden bei der Multigporstions-Dirac-

Fock-Methode (MCDF) zusatzlich die Wellenfunktionen variiert. Nachgsibe der Start-

wellenfunktionen liefert die CI die Startwerte fiir die Mischkoeffizientewigofiir das

Wechselwirkungspotential. Danach wird die Wechselwirkung der Elaktr untereinander

berechnet und entsprechend neue Wellenfunktionen bestimmt. Diederizgklus wird so

lange wiederholt, bis die Wellenfunktionen und deren Energieeigenwantekgieren. Die
relativistische Korrektur der bisher angenommenen instantanen Weatselgen fir ein

Elekronenpaat, j untereinander geschieht in niedrigster Ordnung durch den sogenann

Breit-Operator
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Kapitel 1. Theorie

Bij=-— (azwaj—l—(a rig) TJ)). (1.26)

2755 Tij

Dieser wird entweder direkt zum Dirac-Coulomb-Operator hinzugefigr mittels Sto-
rungsrechnung berticksichtigt. Um mit dieser Methode gebundenendestéiiAtomen oder
lonen numerisch zu lI6sen, wurden die ersten Programme von DesclunBGrant [35]
verdffentlicht.

1.2.3 Relativistische Viel-Korper-Stérungstheorie

Bei der Relativistischen Viel-Korper-Storungstheorie (engl.: relativisiny-body pertur-

bation theory, kurz RMBPT) wird die Wechselwirkung zwischen den tEbsien als eine
Stérung der Hartree-Fock-Wellenfunktionen behandelt. Die Anwegdlen RMBPT er-

gibt sich somit als eine direkte Anwendung der einfachen Stérungsthéoriler Regel

werden die Korrekturen der Energiewerte durch Stérungsreclemmgeiter Ordnung be-
stimmt, was als RMBPT(2) bezeichnet wird. Dies fuhrt meist zu einer Vegrang der

Genauigkeit im Vergleich zu den Ergebissen der Hartree-Fock-MethodPrinzip kénn-

ten auch héhere Ordnungen der Stérungsrechnungen durchigeéiitien, dies bringt aber
erfahrungsgeman keinen weiteren Gewinn in Genauigkeit. Die relativistigetsion der

MBPT, ausgehend von der Dirac-Gleichung, wird mit RMBPT abgekurzt.

1.2.4 Quantenelektrodynamische Viel-Korper-Stérungstborie

Ein Ansatz, sowohl Vielkdrperbeitrage als auch quantenelektrodynbenBeitrage syste-
matisch zu bericksichtigen, besteht darin, die Elektron-Elektron-\einkung quanten-
feldtheoretisch durch Austausch virtueller Photonen zu behandelre (8igschnitt 1.1.4).
Der Austausch eines virtuellen Photons entspricht dem Coulomb-Brerma@peuziiglich

der Retardierungsbeitrdge hoherer Ordnung. Die Genauigkeit ditetbode wird durch
die Berlcksichtigung von Diagrammen, die den Austausch von zwei odar Rimtonen
beschreiben, weiter erhdht. Die Korrektur der Zweiphotonenbeitrdgalésdings nicht

gleich der stérungstheoretischen Behandlung der Coulomb-Breit-\&gHsing in zwei-

ter Ordnung. In einer streng feldtheoretischen Behandlung tretendiggtargskorrekturen
auf, die von der Frequenz der ausgetauschten virtuellen Photonéngsrh Beim Aus-
tausch zweier Photonen treten zusétzlich Dreikdrper-Wechselwiekuaigf. Bei einer effi-
zienteren numerischen Herangehensweise wird, &hnlich wie bei deiPRNthode, das
Elektron-Wechselwirkungspotential durch eine Zentralfeldnahevungeschrieben und im
Hamiltonian nullter Ordnung berticksichtigt. Die Differenz zwischen demriiald/. und

der quantenfeldtheoretischen Photonenaustauschwechselwirkuhgtévungstheoretisch
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berechnet. Diese Modifizierung ist besonders bei niedrigemotwendig, um eine bessere
Ubereinstimmung mit experimentellen Messungen zu erhalten.

1.2.5 Kernbeitrage

Insbesondere bei schweren Atomen fihrt die endliche Ausdehres§etns zu einer Ver-
anderung des Potentials, die damit die Energieniveaus von der Grélkede abhangig
macht. Verwendet man im Hamiltonoperator statt des Coulombfelds eines gumigén
Kernes ein Feld, das durch eine ausgedehnte Ladungsverteilungemel, so wird dieser
Effekt damit bertcksichtigt. Zur Beschreibung der Ladungsverteilwing oft eine homo-
gen geladene Kugel oder eine Ladungsverteilung gemal der Ferrihiveyte

_ P0
pKern(r) = 11 o(r—0)/(tn3) (127)

mit den Parametera und « angenommen [36]. Hierbei istder Radius, bei dem die La-
dungsverteilung auf die Halfte inres Maximums abgefallentiseschreibt die Dicke der
Hautschicht.

1.3 Elektromagnetische Ubergange

Betrachtet man Ubergdnge von einem hoherenergetischen Anfataysduzu einem ener-
getisch niedrigeren Endzustaath einem Atom, so impliziert man eine zeitliche Entwick-
lung der beteiligten Zustande. Da jedoch sowohl der Anfangs- als aerckmtizustand
Eigenfunktionen mit den Energiewertéf; und E, sind und das Kernpotential als zeitlich
konstant angenommen wird, ergibt sich von der Quantenmechanik heG ke, warum
ein Eigenzustand in einen anderen Ubergehen sollte. Bei der Weahkseigvmit einem &au-
Beren Strahlungsfeld sind jedoch die Eigenfunktionen des neuen Hampét@ors, der die
Wechselwirkung mit einschlief3t, in der Regel nicht mehr Eigenfunktionerudspringli-
chen Operators, so daB jetzt Ubergange mdglich sind. Haufig wird elicigesd/echsel-
wirkung semiklassisch, d.h. Atome werden quantenmechanisch, elektretisatpe Felder
dagegen klassisch behandelt, um stimulierte Absorption sowie Emission andsth. FUr
die spontane Emission ist dagegen eine Quantisierung des Strahlungsfétide In die-
sem Rahmen laf3t sich die Wechselwirkung des Atoms mit dem Vakuumfeltrbésn,
die zum spontanen Ubergang von einem angeregten Zustand in eingiietiefaden Zu-
stand im Atom fihrt.

In der Coulombeichung a3t sich der Hamiltonoperator eines Atoms in eineangiufuell-
freien Feld mit VektorpotentiaA (r,t) = A(¢) exp(ikr) schreiben als
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e2 A2

St (1.28)

H = Hapops + ih—— AV +
mc

Die Beitrage durch das aufRere Feld lassen sich als Storung des gisgtrem Hamilton-
operatorsH 4;.,, betrachten, wobei der zweite Term Einphotoniibergéngen und der dritte
Term Zweiphotoniibergangen entspricht. Das elektromagnetische Fekidéflfn quanti-
sierter Form schreiben als [37]:

1 X .
Ar,t) = — Z Zc % [akva(())e(a)ez(k'r_wt) + aLa(O)e(a)e_l(k'r_“’t) . (1.29)

Hierbei istV das Normalisierungsvolumen, ukdder Wellenvektor, der die Propagations-
richtung der elektromagnetischen Welle angibt und senkrecht auf daridationsvektor
€@ steht k_Le). Die Summation erfolgt tiber alle Wellenvektoren und Polarisationsfrei-
heitsgrade. Im Falle von linearer Polarisation nimntie Wertea = 1, 2 an. Der Operator
aLa erzeugt bei Anwendung auf einen allgemeinen Photonenzugtahain Photon im
Zustand k, o), wahrenday , entsprechend ein Photon vernichtet. Die Anteile des Vektor-
potentials, die die Absorption sowie Emission eines Photons beschreillyem, tie@ Form

h o ) : ko + 1A
AAbs _ (o) k,a i(kr—wt) Emis _ _(«) o i(kr wt). .
€ 210 € sowie A € vy ¢ (2.30)

Mit Hilfe der zeitabhéngigen Stérungstheorie ergeben sich daraus eigahgsrateil/ A%
und W Emis

2
WAbs — A7 62 nkaah
ea m2 " Vwge

472 . (nko + DR
7’)’1262(‘7/(*}) ‘Mae‘Q (131)

| Mae|* undWEmis —

mit dem Matrixelement\/,. = (¥, |eTe(®) x V| ¥, ). Die spontane EmissioW.? bei
Abwesenheit eines externen Feldes beschreibt maﬂwﬁ@“, wobei die Anzahl der Pho-
tonenny o, im auBeren Feld Null ist. Bezieht man die Zustandsdichte der Endzustéade d
ausgesandten Photons mit ein

Vo w?
Pe(w)dQ = Ok C—SdQ, (1.32)

ergibt sich fur die Abstrahlrate eines Photons in den RaumwiiiRel

h
We¥ = 55 gtae [Mac | Q. (1.33)
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1.3. Elektromagnetische Ubergénge

Im Fall der Laseranregung kann man im klassischen Sinn den Phota®ént: ¢(n/V)
beschreiben als Anzahlder Photonen, die das Volumé&hmit der Lichtgeschwindigkeit
durchfahren. Die Ubergangsrate der Absorption lasst sich damit)@sS1

2
JyrAbs _ 4m ezcl)hwae
ca m2c w2,

| Me|? (1.34)

ausdriicken. Die Absorptionsraté/s** ist somit proportional zur spektralen Intensitgt=
®hw. Teilt man die Absorptionsrate durch den Photonenflu3, erhélt man damgéiuer-
schnitt @) fur stimulierte Absorption

Oca =

Wea
. 1.35
. (1.35)

1.3.1 Dipolubergange

Die Berechnung vonM/,. kann stark vereinfacht werden, indem man den exponentiellen
Term

. 1 1
ezk-r =14+ (ik . I.) 4 5 (ik . r)2 + ? (ik . r)3 + ..., (1.36)

umk - r entwickelt. Fir wasserstoffahnliche Systeme gilt als Abschéatzung

r~ap,A=2r/k~ay/(Za) = kr~ Za < 1 (1.37)

fur kleine und mittlereZ, d.h. die Wellenlange ist typischerweise sehr viel grol3er als die
raumliche Ausdehnung des Atoms. Daher laf3t sich der exponentielle Fehkdr 1 er-
setzen. Diese Naherung bezeichnet man als elektrische Dipolnéhdi@iegisprechenden
Ubergange entsprechend als Dipoliibergange (E1). Mit dieser iWédnkifdt sich\/,.. durch

das elektrische Dipolmomeil?,. = —er ausdriicken:

MWae

€Y . Dae. (1.38)
eh

Mae =

Definiert man den Winke? zwischen den Vektored® undD e, so ergibt sich mit

(e(a) . Dae)2 = cos%0 (1.39)

die charakteristische Dipolabstrahlung. Fir unpolarisierte sowie uhgetecAbstrahlung
ergibt sich die Ubergangsrate nach Integration iiber den gesamten Rekainuwnd unter
EinschluR der beiden mdglichen Polarisationsrichtungen als Ubergamgsivainlichkeit
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403
3hc?
Die Ubergangsrate ist abhangig von der dritten Potenz der Wellenlamgelbz Energie-

differenz des Anfangs- und Endzustands sowie vom Uberlapp dsprechenden Wellen-
funktionen. Der Ausdruck

APl — D |*. (1.40)

(W |—er| T;)[? (1.41)

wird als LinienstarkeS,. bezeichnet. Werden statt der Dipolndherung auch die héheren
Multipole berticksichtigt, ergeben sich zuséatzlich zu den E1-Ubergaweéere Beitra-

ge der Multipolstrahlung. Der nachste Beitrag ist der magnetische Dipgiéigr(M1).
Dessen Wechselwirkungsoperator wird bei einem Mehrelektronatatarih.S-Kopplung
durch

. eh

(L + g,S) (1.42)

- 2mgpce
mit g; ~ 2 beschrieben. Die Linienstarke ergibt sich in de$-Kopplung unter der Be-
riicksichtigung, daR M1-Ubergange nur zwischen der Feinstruktes éierms maglich
sind [38], d.h.L, = L. undS, = S, zu

o (1.43)

2me

Gt _ ( eh >2 (L+S+J+1)(L+S—J+1)(S+J—-L)(J+L-S)
Speziell furAr'** ergibt sich fiir den s*2s2p 2Py ;5 — 2Py 5-Ubergang (Tupitsyn:2005):

3 1
= u% = 138 99117 x 10°s ' ~ 10057 ! (1.44)

mit der Ubergangswellenlangein nm.

Zuséatzlich miissen zu den Ubergangsraten je nach Art des Uberdgingd1 oder Uber-

gange hoherer Polaritaten) verschiedene Auswahlregeln beachienydie von den Quan-
tenzahlen des Anfangs- und Endzustands abhéngen. Zum einers giteérmge Regeln, die
sich aus den Erhaltungsgesetzen und den Winkelanteilen der Uberggrigslemente er-
geben und unabhangig vom Kopplungsschema der Drehimpulse singneléus der LS-
Kopplung zusatzliche Auswahlregeln folgen. Die Auswahlregeln sindlella(1.3.1) zu-

sammengefaRt. Da Dipoliibergange die starksten Ubergéange sindnwiéede als erlaubte
Ubergéange bezeichnet. Angeregte Zustande, von denen keine Cipmdinige erlaubt sind,
konnen tiber Ubergange hoherer Multipolordnungen zerfallen.rnthder wesentlich ge-
ringeren Ubergangswahrscheinlichkeit werden solche Zustande &istatsl bezeichnet.
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1.3. Elektromagnetische Ubergénge

Elektrischer Dipol Magnetischer Dipol  Elektrischer Quadru pol

Ubergang (E1) (M1) (E2)
~erlaubt” ~verboten” .verboten”
Strenge AJ=0,+1 AJ=0,+1 AJ=0,+1,£2
Regeln (0 0) (0 «» 0) (0« 0)
(1/2 & 1/2)
(0~ 1)
AM; =0, +1 AM; =0, +1 AM; =0, +1, £2

(0 «» 0wennAJ =0) (0« 0wennAJ =0)

Bei AS =0 AS =0 AS =0
LS-Kopplung
AL =+1 AL =0 AL =0, +£2
(0 +» 0) AJ = +1 (05 0), (04~ 1)

Tabelle 1.1: Auswahlregeln fiir Ubergange zwischen atomaren Zustande

1.3.2 Zeemanaufspaltung

Die bisherigen Berechnungen zu den Energieniveaus wurden fi@riscAtome, d.h. ohne
Einwirkung eines auleren magnetischen Feldes gemacht. Nimmt man die Existesz
auRReren Feldes an, ergibt sich als Konsequenz, dalR der Hamiltoloomécht mehr invari-
ant bezuglich Drehungen ist und seine Eigenzustande nicht mehr glitigigigenzustéande
des Drehimpulses sind. Fur homogene Felder ist zumindest der Gesamtulrishin Feld-
richtung eine Konstante der Bewegung, d.h. unter Verwendung vondéyknordinaten
reduziert sich die Behandlung auf ein zweidimensionales Problem.

Beschreibt man ein homogenes, zeitlich konstantes Magnetfeld in z-Ricttuoh das
Vektorpotential

AR =—=| = |B.. (1.45)

ergibt sich mit dem Hamiltonoperaté}g fur ein freies Elektron im magnetischen Feld

~ D e N . N
ge=Pi ¢ (zi ’ ) B 1.46
B 2me, * 2me + 955 ( )
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Ubergang Parallel Senkrecht
(©=0°) (©=90°)

F1 AM =0 — s
AM = +1 r,l zirkular o
M1 AM =0 — o
AM = +1 r,1 zirkular T

Tabelle 1.2Polarisationen der Dipol-Zeemankomponentemibt den Winkel zwischen Sichtach-
se und Magnetfeld an.

die Wechselwirkung eines Atoms mit dem magnetischem Feld i @eKopplung in erster
Ordnung zu

<gLi’ + gS§> B= SZ (gLf/Z n gSS'Z) . (1.47)

e

Wp =

e
2me
Hierbei sindg;, sowie g;, die g-Faktoren des Drehimpulséssowie des Elektronsping
uber

q g L
Hs = _gs,U/B% sowie s = gL,U/B%, (1.48)
definiert, wobej;, exakt eins ist ung, extrem genau vermessen wurde [39] @nd02319...
2 betragt. Im Fall, daf3 der Gesamtspin null ist, bleiben die Eigenzustandengestorten
Hamiltonoperators weiterhin Eigenzustéande des Operators im MagnetfidddiAgs ist
die Entartung beziglich der Quantenzali}, aufgehoben. Die Energien sind unabhéngig

von L jeweils um den Betrag

&Q

hB
AEwm, = €2mz

My, = ppB. My, (1.49)

e

verschoben, wobeiz das Bohrsche Magneton ist. Diese Aufspaltung wird als normaler
Zeemaneffekt bezeichnet. Weit haufiger ist jedoch der Gesamtelghimamgleich Null. In
diesem Fall kann man analog zu (1.48) das magnetische Moment des Gesampditses
definieren Gber

fis=gsupJ/h (1.50)
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Abbildung 1.3:Anomale Zeemanaufspaltung fir desf2s*2p 2Py 5 — 2P, ;» M1-Ubergang in
Ar13*, Links ist die Aufspaltung der einzelnen Niveaus mit den hiotign Ubergiangen gezeigt,
und rechts die Wellenlangenverschiebungen beziglich detrawellenlanga..

mit dem Landéfaktoy ;. Da jedoch, im Gegensatz zi, gs ungleich eins ist, ist das ma-
gnetische Moment des Gesamtdrehimpuls= (uz/h)(L + gsS) nicht parallel zuJ und
somit der Landéfaktog; nicht nur von.J, sondern auch voh und S abhangig:

JIAD LML) =SS +1) ,  JU+1) = LL+1) +S(S+1)

97 = 2J(J +1) Js 2J(J +1) - (151

Ein Beispiel fiir die anomale Zeemanaufspaltung ist fiir téRs?2p 2P; 5 — 2Py 5 M1-
Ubergang inAr!3* in Abbildung 1.3 gezeigt.

Aufgrund der durch das Magnetfeld festgelegten Vorzugsrichtund éigr Strahlung der
einzelnen Ubergange nicht mehr isotrop ausgesandt. Fiir Dipolilgergdin AM = 0
ergibt sich die charakteristische Dipolverteiluff®) o sin? 6, und fiir Ubergénge mit
AM =+ 1ist I(©) o (1 + cos?©), wobei © den Winkel zwischen der Sichtachse und
dem Magnetfeld angibt. Abbildung 1.4 zeigt die Winkelverteilung fur die divere Zee-
mankomponenten vom M1-Ubergang in'Ar. Summiert man uber alle einzelnen Kom-
ponenten auf, ergibt sich in der Summe wieder eine isotrope Abstrahluagimxelnen
Ubergange werden aufgrund ihrer Polarisation bei Abstrahlung éhter 90° entweder
mit = bei Polarisation parallel zum Magnetfeld oder mibei senkrechter Polarisation be-
zeichnet. BeiE1-Ubergangen sind die Komponenten mit\/ = +1 o-polarisiert und
diejenigen mitAM = 0 r-polarisiert. FiirM 1-Ubergénge ist diese Zuordnung vertauscht
(siehe Tabelle 1.3.2 und Abbildung 1.5).

Die obige Annahme eines schwachen Magnetfelds bedeutet anschdaliatiel S-Kopp-
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90
120 60
150 30
B
-+—180 0
210 330
240 300
270
— gt/ ___gE3/2 5% — Summe

Abbildung 1.4:Emissionscharakteristik des Fluoreszenzlichtes in Fdéastellung fur den/1-
Ubergang inAr3+ (in willkiirlichen Einheiten). Die Winkelverteilung ist fidie drei Linienpaare

(hellblau:7*'/2, griin:w+3/2 sowie rot:x*1/2) sowie ihre Summe (blau) angegeben. Das Magnet-
feld verlauft parallel zue-Achse.

AN (I B
N\

w(AMj; = +£1)

oc(AMy; = 0)

Abbildung 1.5:Die Zeemankomponenten da$1-Ubergangs inAr'3+ erscheinen unter einem
Beobachtungswinkel vo® = 90° linear polarisiert (r-Komponenten parallel ung-Komponenten

senkrecht zum Magnetfeld). Parallel zum Magnetfeld werdendie 7-Komponenten in zirkularer
Polarisation abgestrahit.
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1.3. Elektromagnetische Ubergénge

lung starker ist als die Kopplung der einzelnen Spins an das Magnetfeldjal? die Zee-
manaufspaltung [40] Kleiner ist als die Feinstrukturaufspaltung. Diesh&t gerade bei
hochgeladenen lonen selbst bei den starksten erreichbaren tiédgee im Labor ge-
wahrleistet. Bei einem starken Magnetfeld ware ansonster 8i&opplung nicht mehr
gegeben und die Zustadnde werden nach der z-Komponente des Getampadiises sowie
Gesamtspins unterteilt. Die Energieverschiebungen ergeben sich dekiredir

AEwm, M, = pp(Mr + gsMs). (1.52)

Diese Aufspaltung wird als Paschen-Back-Effekt [41] bezeichnet.

1.3.3 Linienbreite
Natlrliche Linienbreite

Untersucht man mit spektroskopischen Methoden Strahlungsibengyéatgenen oder lo-
nen, so ist die Auflésung nicht nur durch die instrumentelle Auflésunghbéskt, auch
die Ubergange selber weisen neben ihrer natiirlichen Linienbreite sfarkeeiterungen
ihrer Linienprofile aufgrund des Dopplereffekts, externen elektésalnd magnetischen
Feldern (Stark- und Zeemaneffekt) sowie StéRen auf. In einem Zveaingystem mit der
Ubergangsratel,. aus (1.40) verringert sich die Bevilkerung des angeregten Zustands
exponentiell mit

na(t) = ng(0)e et = ny(0)e ™" mitT = 1/A, (1.53)

Der Photonenfluf ist proportional zu:,(0) und nimmt daher ebenfalls exponentiell mit
der Zerfallskonstantehi = A,. = 1/7 ab. Das frequenzabhangige Linienprofil ergibt sich
aus der Fouriertransformierten des Photonenflusses zu

r 1

T2 (w0 + (T2 .

I(w)

und wird als Lorentzprofil mit der BreitE bezeichnet. Gibt es allerdings mehrere Zerfalls-
kandle, beinhaltdt die Summe aller Zerfallskanadle vom angeregten Zusta@ibt es vom
Endzustand weitere Zerfalle zu tieferen Zustanden,isgegeben durch die Summe aller
Zerfallskanéle vom unde:

T=To+Te=) Au+) Ay (1.55)

i<a §<b
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Dopplerverbreiterung

Die thermische Bewegung der Atome bzw. lonen mit der Geschwindigkegtativ zum
Beobachter sorgt dafiir, dafl3 die Spektrallinie mit der Frequgraufgrund der Doppler-
verschiebung

w=wp+ % firv < ¢ (1.56)

zusétzlich verbreitert wird. Unter der Annahme, dal? die Geschwindigkeitonen einer
Maxwellverteilung entspricht, ergibt sich fur die Anzahl der lonen dasb&n und Tem-
peraturl’ im Geschwindigkeitsintervall zwischenundv + dv die Verteilung

N (v)dv dv. (1.57)

2
1 1 v
B ﬁ\&kBT/mexp [ <\/2kBT/m>

Die GroRRek g ist die Boltzmannkonstante. Dies fiihrt zur Dopplerverbreiterung

2
I(w) = \/EZWDel"p [_ (wA_Cuz()) ] (1.58)

mit der Dopplerbreite (FWHM)

1/2
Awp = 2o <2ln2kBT) ~7,7-10°wy\/T[eV]/mla.u.]. (1.59)
m

C

Firr den M1-Ubergang in A?* ergibt sich bei\g = 441 nm mit der Massen 4, = 40 a.u.
bei einer Temperatuf = 300 eV eine Dopplerverbreiterung vaRA = 0,1 nm.
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Kapitel 2

Laserspektroskopie an der
Heidelberger EBIT

2.1 Bisherige laserspektroskopische Messungen an hochgelade-
nen lonen

Die ersten der wenigen existierenden laserspektroskopischen Uitengien an hochge-
ladenen lonen wurden an wasserstoff- und heliuméhnlichen loneyelagisd von meta-
stabilen Zustéanden durchgefiihrt. Das Prinzip der Messungen bauwfilter resonanten
Anregung aus einem metastabilen Zustand zu einem mit einer wesentlichetiitabens-
dauer. Der Nachweis der Anregung geschieht mittels Detektion des Rihigns beim
Ubergang in den Grundzustand. Um die lonen im angeregten Zustaedeugen, wird
ein beschleunigter niedriggeladener lonenstrahl durch eine Abstieiffeschickt. Da zum
Erreichen eines grof3en Wirkungsquerschnitts fur die Anregungamiddtion eines Elek-
trons in dem-Schale die lonengeschwindigkeit in der GrolRenordnung der BloémsGe-
schwindigkeitZac/n liegen muf3, missen die lonen auf relativistische Geschwindigkeiten
beschleunigt werden. Dabei wird die Beschleunigung so gewahlt, léah gler richtige
Ladungszustand mit einem Anteil im gewlinschten metastabilen Level érmgdgAlter-
nativ erzeugt man nackte Atomkerne und I&Rt sie durch eine zweite Folen|auafder
durch Elektroneneinfang der gewlinschte Zustand bevoélkert wird.

Bei wasserstoffahnlichen lonen bieten sich 28f ,, — 2P1/2-Ubergang (Lambverschie-
bung) sowie deRS;, — 2P3/2—Ubergang (Feinstruktur - Lambverschiebung) an (siehe
Abbildung 2.1), die Uber einen weiten Bereich vé@nzwischen10 pm und 200 nm lie-
gen und somit im Prinzip fir laserspektroskopische Messungen ziig&simd. Allerdings
sorgen die kurzen Lebensdauern 2l8rNiveaus flr eine grof3e natirliche Linienbreite. Fur
Prazisionsmessungen mufd daher der Schwerpunkt der Resonanzbgstimmt werden.
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2Py,

Laseranregung
AVAVAV.

—A—2P1/2

Lambverschiebung

28y,

2E1+M1 \VAVAV =

1S,

Abbildung 2.1:Energieschema von wasserstoffahnlichen lonen mit deniéliudtersuchung der
Lambverschiebung relevanten Ubergéangen.

Der Scan de&S /, — 2P3/2-Ubergangs ist fur die Laserspektroskopie geeigneter, da die
notwendige relative Frequenzénderung des Lasers kleiner ist dictieérweise 1-2% der
Wellenlange betragt. Der Nachweis der Anregung erfolgt mittes DetektiofRdetgen-
strahlung, die beim Ubergang in den Grundzustafig, abgestrahlt wird. Die Differenz
zur berechneten Feinstrukturaufspaltug@’y(, — 2P3/,) liefert die Lamb-Verschiebung.
Allerdings sorgt die kurze Lebensdauer @ét-Niveaus flr eine grol3e natlrliche Linien-
breite des Ubergangs. Die Zerfallsrate fiir @¢h— 1.5-Ubergang laRt sich fiir verschiedene
Z zuA ~ 6,3 -108Z*s~! angeben [42]. Die Lamb-Verschiebung skaliert allerdings nicht
ganz mitZ4, so daR sich das Verhéltnis QED-Beitrag zu natirlicher Linienbreitel 0of

bei Wasserstoff zd bei Z = 15 verringert [43].

Schnelle lonenstrahlen

Das erste laserspektroskopsiche Experiment dieser Art wurde vgel iéual. [44] durch-
gefuhrt. Niedrig geladenes Flud¥’F) wurde mit einem Van de Graaff-Beschleuniger auf
64 MeV beschleunigt und durch eine Abstreiffolie vollstandig ionisiert. Dugtdktronen-
einfang in einer zweiten Folie wurder’Flonen erzeugt, wobei sich ungefahfo der
Elektronen im metastabiles, ,-Zustand mit einer mittleren Lebensdauer @23 s
befanden. Der lonenstrahl wurde von einem Laserstrahl gekréezdie Eletronen zum
2P35-Niveau anregt. Dieser Zustand zerfallt rasch in den Grundzustated Aussendung
eines Photons mi26 eV, das mit einem Proportionalzahler registriert wurde. Um die La-
serwellenlange tber die Resonanz zu fahren, wurde die Dopplenigbsng aufgrund der
hohen lonengeschwindigkeit ausgenutzt, indem die fiir die lonen siehWellenlange,’
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durch Verandern des Kreuzungswinkélgwischen dem Laser der Frequenzund dem
lonenstrahl nach der Gleichung

W' = wy(1 — Bcosh) (2.2)

variiert wurde, wobeB = v/cundy = (1—3%)'/2 ist. Die erreichte Genauigkeit entspricht
1% der Lambverschiebung vad, 8 meV. Weitere laserpsektroskopische Messungen die-
ser Art zur Bestimmung der Lambverschiebung wurden an Phosphp4gii5Schwefel
[47,48] und Chlor [49] durchgefiihrt. Zur Berechnung der eigeméiitUbergangsfrequenz
w’ muR allerdings die Geschwindigkeit der lonen genau bekannt sein,ie Bedauigkeit
solcher Messungen ist durch den Fehler der Geschwindigkeitsmebsgngnzt. Neben
der Ungenauigkeit der lonengeschwindigkeit sorgt auch die Divergles lonenstrahls fir
fur einen weiteren systematischen Fehler, da eine transversale Dappleiterung verur-
sacht wird. Durch Einstellen eines kolinearen Uberlapps zwischemiama Laserstrahl
laf3t sich neben einer Verlangerung der Wechselwirkungszeit dexgeeiterung durch die
kinematische Kompression [50] verringern. Zusatzlich ergeben sichatieil einer ge-
ringeren Winkelabhangigkeit der Dopplerverschiebung. Allerdingdastit die Abhéngig-
keit der gemessenen Ubergangsfrequenz von der lonengesajiwginanaximal. Zudem
besteht das Problem, daf die Durchschnittsgeschwindigkeit der metastabéa der Ge-
schwindigkeit aller lonen entspricht. Die experimentelle Losung bestergriddregung
der Resonanzen mit der Frequeriam Ruhesystem des lons durch zwei gegenlaufige La-
serstrahlen mit den Laborfrequenzenundws. Befindet sich der erste Strahl in Resonanz
mit dem Ubergang , so ergibt sich die Beziehung

W' = wiy (1 — Bcosb), (2.2)

und entsprechend fiir den zweiten Laserstrahl in Resonanz

W' = woya(1 + B cos ), (2.3)

wobeif; undéd, die Winkel zwischen den Laserstrahlen und des lonenstrahls sirsiinést
der Laser durchstimmbar, lassen sich beide Gleichungepmit 5, sowief; = 6, = 0
erfilllen, und man erhalt! = (wwy)'/2. Die Ubergangsfrequenz I&Rt sich somit bestim-
men, ohne dal} die Geschwindigkeit des lonenstrahls bekannt sein mof}.digeLaser-
frequenzen nicht durchstimmbar sind (wie z.B. bei einemy-C&ser), mul} die lonenge-
schwindigkeit variiert werden, um beide Resonanzbedingungenfizleer Man kann je-
doch die Laserfrequenzen undw- so auswahlen, dal’ die lonengeschwindigkeit hierfur
kaum geandert werden mul3, wodurch die Abhangigkeit der gemesBesguenz von der
Dopplerverschiebung stark reduziert wird [51]. Setzt rias- 6,, erhalt man
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W — 172(B1 + B2) (2.4)
Y2082 + 7151
w1 w2

Fur die Bestimmung der Ubergangsfrequenz sind zwei Messungen niityyevobei die
Strahlenergie wahrend der einzelnen Messungen sehr stabil sein muBkigpiel fir den
Zugewinn an Prazession ist die Vermessungdes'S; - 1s2p3 P1-Ubergangs in heliu-
martigem Silizium [52] bei der Prézision um einen Fakiorim Vergleich zu der vorher-
gehenden Messung mit nur einem Laserstrahl gesteigert werdeteki@®). Allerdings
verbleiben weiterhin MefRunsicherheiten durch die hohen Geschwintgiglder lonen, die
letztendlich nur geldst werden kénnen, wenn man lonen untersucht, diabrsystem
ruhen.

Ein weiterer Ubergang in wasserstoffartigen lonen, die mit lasersp&kpisehen lonen
untersucht wurde, ist die Hyperfeinaufspaltung des Grundzust&iddsioheZ um 80 lie-
gen diese Ubergéange im optischen Bereich. An der GSI in Darmstadewundei Mes-
sungen durchgefiihrt, in denen die Hyperfeinaufspaltung tbertditedseranregung und
Detektion der laserinduzierten Fluoreszenz bestimmt wurde. Die erstesigssvurde
an wasserstoffahnlichen Bismuw’{Bi%21) [54] am Speicherring ESR fiir schwere lo-
nen [55] durchgefihrt. Zur Erzeugung hochgeladenen Bismutseaeird niedriggelade-
ner lonenstrahl mit dem Schwerionensynchrotron SIS280MeV/Nukleon beschleunigt
und durch eine Abstreiffolie geschickt. Dabei erzeugte wasserktditéie lonen wurden in
den ESR-Speicherring gespeichert. Die anfangliche Geschwindigiditsiterung wurde
durch Elektronenkihlung [56] reduziert. Die mittere Lebensdaueioden betrug mehr als
eine Stunde, wobei insgesaim® - 10% lonen mit einer Geschwindigkeit = 0, 58666(11)
gespeichert wurden. Zur Ermittlung der Ubergangswellenlange zwistéeF = 4 und

F = 5 Hyperfeinniveaus wurde ein Farbstofflaser durchgestimmt und diggefénre-
gung bei\ = 243,87(4) nm durch das Z&hlen der Fluoreszenzphotonen mit Photomultipli-
ern registriert. Durch die kolineare Einkopplung des Lasers in den ISgreiag ergab sich
eine Dopplerverschiebung des Lasers zu kirzeren WellenlangenhesiRstem der lonen.
Daher war die Genauigkeit der Wellenlangenbestimmung limitiert durch die esat®vin-
digkeitsbestimmung. Eine weitere Messung wurde an BRERb®' ) [57] durchgefiinrt.
Das Licht eines Nd:YAG-Lasers wurde &#2, 222(5) nm frequenzverdoppelt und koaxial
in den Speicherring eingekoppelt. Die Frequenzabstimmung im Ruhesystdonde er-
folgte mit Hilfe der die Dopplerverschiebung, die den im Infraroten liegandbergang in
Resonanz mit der Laserwellenldnge brachte. Die Genauigkeit der bestirifatiemlange
von\ = 1019, 7(2) nm ist wiederum durch die Unschérfe in der Geschwindigkeit der lonen
begrenzt.
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Abbildung 2.2:Schematische Darstellung der HITRAP-Anlage an der GSI im3tadt.

Speicherringe

Um hohe Genauigkeiten zu erreichen, ist es daher unumganglich,pekeoskopische
Messungen an im Laborsystem ruhenden lonen durchzuflihrerergie Moglichkeit be-
steht aus der Extraktion und Abbremsen der lonen, wie z.B. in der HPFRAlage (siehe
Abbildung 2.2) geplant [58]. Nachdem lonen produziert und im ES$peeehert sind, sol-

len sie vord00 MeV/u auf4 MeV/u und anschlie3end in einer linearen Abbremseinheit auf
6 keV/u abgebremst werden. Danach sollen sie in einer Penningfalle geiawerden,

die sie auft K abkuhlt und an weitere Experimente verteilt. Fir Details dieser Falle sei z.B.
auf [59] verwiesen. HITRAP befindet sich zur Zeit in der Kommissiomegphase.

Elektronenstrahl-lonenfallen

Wesentlich einfacher kann es hingegen sein, hochgeladene lonktrinliReihe zu erzeugen
und zu fangen, wie es in einer Elektronenstrahl-lonenfalle (EBITglgehkt. Dadurch ent-
fallen zum einen die Nachteile der schnellen lonenstrahlen, da keinddegschiebung
mehr bertcksichtigt werden muf3, zum anderen gibt es auch keinevirhesie bei dem
Transport zu externen Fallen. Erste Uberlegungen fiir den Einsatzaderspektroskopie
gab es an der Oxforder EBIT [60]. Berilliumartiges Argon sollte in der'EBizeugt und
in den1s22s2p 3 P, Zustand mit einer Lebensdauer voims angeregt werden. Mit einem
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durchstimmbaren Laser wird des?2s2p 3 P, —3 P;-Ubergang stimuliert und somit die An-
zahl der lonen im angeregten Zustand verringert, was durch eimgges Fluoreszenzrate
nachweisbar ist [61]. Ein zweiter Vorschlag betraf die Vermessung2gs — 2P /»-
Ubergangs in wasserstoffahnlichem Silizium [62]. Die erste erfolgeeMiessung wurde
schluRendlich an der Oxforder EBIT an wasserstoffahnlichem Sti€kktachgefihrt [63].
Durch die Anregung de&s, /, — 2P1/2—Ubergangs bei2 ym mit einem CQ-Laser konnte

ein Anstieg in der Zahirate der LymamPhotonen nachgewiesen werden. Die Wellenlan-
ge wurde zul1,976(7) um bestimmt, wobei hauptsachlich die geringe Statistik sowie die
grof3e natdrliche Linienbreite zum Fehler beigetragen haben. Eineargedraseranregung
bei wesentlich hoheren Energien wurde 2007 mit einer EBIT am freididralenlaser in
Hamburg durchgefiihrt [64]. Bei einer Strahlenergie ¥8n6 eV wurde in lithiumartigen
Eisen derls?2s 251/2 2 Pl/g-Ubergang resonant angeregt und die ausgesandten Fluores-
zenzphotonen beim Ubergang in den Grundzustand registriert.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurden an der HeidelbElgldronenstrahl-
lonenfalle ausgefihrt. Das Prinzip der hier durchgefiihrten Mggsuder Wellenlange des
M1-Ubergangs in borartigem Argon beruht auf der resonantenrftien eines einzelnen
Photons von einem durchstimmbaren Farbstofflaser, wahrend die té&draFluoreszenz-
photonen in Abhangigkeit der Laserfrequenz gemessen wird. Dagrdete Lasersystem
besteht aus einem Farbstofflaser, gepumpt von einem gepulsten Nd:&%«s. Der Laser-
strahl wurde in die EBIT eingekoppelt und in Uberlapp mit den lonenagir Die Fluores-
zenzphotonen wurden mittels im Vakuum installierter Linsen aufgesammelt uradnaih
Photomultiplier registriert, wobei das Streulicht vom Laser mit Hilfe eines @aopdes
unterdriickt wurde. In diesem Kapitel wird ausfiihrlich das Prinzip diedohysikalischen
Grundlagen einer EBIT eingegangen. Im nachfolgendem Kapitel vérceperimentelle
Aufbau, bestehend aus dem Lasersystem, der Photonendetektiordso®iatenaufnahme
erklart.

2.2 Die Heidelberger Elektronenstrahl-lonenfalle

Das Prinzip einer Elektronenstrahl-lonenfalle liegt in der Erzeugundrechgeladenen lo-
nen durch StoRionisation mit einem Elektronenstrahl, der durch seintvedgaumladung
die positiv geladenen lonen radial gefangen halt. Die EBIT ist eine Veaitercklung der
Elektronenstrahl-lonenquelle (EBIS), die zuerst 1969 gebautevi@tl]. Die erste EBIT
wurde 1986 am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) umter Leitung von
Levine et al. entwickelt [66, 67], deren Weiterentwicklung [68] , Super-EBIT gamtaist
in der Lage, nacktes Uran zu erzeugen [69].

Die wichtigsten Bauteile einer EBIT sind die Elektronenkanone zur Erzeygles Ele-
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Abbildung 2.3:Funktionsprinzip einer EBIT. Der Elektronenstrahl wirdder Kathode erzeugt
und zur Falle hin beschleunigt. Nachdem der Strahl die [ealiehlaufen hat, wird er wieder abge-
bremst und im Kollektor aufgefangen. Ein starkes Magneétfeizeugt durch supraleitende Spulen
in Helmholtz-Anordnung, sorgt fir eine hohe Kompressios Hiektronenstrahls in der Fallenmitte.
Die negative Raumladung des Strahls bewirkt einen radiaiefang der positiv geladenen lonen,
wahrend der axiale Einfang durch entsprechende elektisdta Potentiale an den die Fallenmitte
umgebenden Driftréhren gewahrleistet wird.

kronenstrahls, die Falle, bestehend aus mehreren hintereinanderediotien zylindrischen
Elektroden, den sogenannten Driftrohren, umgeben von einem Magueie dem Kollek-
tor, wo der Elektronenstrahl endet. Die aus einer Kathode austret&heldnonen werden
durch eine positiv geladene Anode angezogen, wéahrend eine daewlisgende Foku-
selektrode den Strahl biindelt. Eine zwischen Elektronenkanone und enifléftrohre
anliegende Potentialdifferenz beschleunigt die Elektronen zur Falle rAlistoRung der
Elektronen untereinander wird durch ein starkes Magnetfeld komperdasrvon zwei su-
praleitenden Magnetfeldspulen in einer Helmholtzanordnung erzeugtamirschen denen
sich die Falle befindet. Sie produzieren ein starkes Magnetfeld, destdiimien paral-
lel zur Fallenachse verlaufen. Tritt der Elektronenstrahl in die Fakganeein, folgen die
Elektronen den Trajektorien der Magnetfeldlinien und werden zum Fallenam hin kom-
primiert. Dadurch erzeugt der Elektronenstrahl eine hohe negatiweRdung, welche die
positiv geladenen lonen in radialer Richtung anzieht. Der Einfang deml@ntlang des
Elektronenstrahls erfolgt durch ein positives Potential gegeniibé&iallenmitte, das an die
aueren Driftréhren angelegt wird. Nach Verlassen der Driftrotweren die Elektronen
wieder abgebremst und im Kollektor deponiert.
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Abbildung 2.4:Querschnitt der Heidelberger EBIT.

Die Heidelberger EBIT wurde an der Universitat Freiburg 1998 bi®Xfwickelt und ge-
baut [70]. Im Jahr 2001 wurde sie zum Max-Planck-Institut flr Kéysik in Heidelberg
verlegt. Eine Besonderheit der Heidelberger EBIT liegt in ihrer hotedlen Konstrukti-
onsweise. Dadurch wird die Extraktion hochgeladener lonen fir fitrpate aulR3erhalb
der EBIT vereinfacht. Ein weiterer Vorteil liegt im geringen Verbrauchfléssigem He-
lium, das zum Kuhlen des supraleitenden Magneten verwendet wird. DieeStés Ma-
gnetfelds betragt bis zu 8 Tesla, was eine Kompression des Elektratdadtis zu einem
Durchmesser voh0 pm ermdglicht. Dies entspricht einer Elektronenstrahldichte von bis
zu 15000 A/lcm? bei einem typischen Strom v@d0 mA.

2.2.1 Die Elektronenkanone

Die Elektronenkanone der Heidelberger EBIT ist schematisch in AbbildiBgdarge-
stellt. Das Herzstuck ist eine Kathode mit sphérisch-konkaver Formc@{@eometrie).

Sie besteht aus einer porésen Wolframmatrix, die mit Barium durchsetBlisgtdnser Ty-

pe Cathode). Das Barium gelangt durch chemische Reaktionen mit arlré&athode
zugesetzten Substanzen als Bariumoxid an die Oberflache und bewirldirk niedrige
Austrittsarbeit von etwa, 0 eV. Mit einem Wolframfilament wird die Kathode auf Tempe-
raturen von cal 100 °C geheizt. Die Fokuselektrode steuert den Emissionsstrom und kom-
pensiert die Randeffekte des Kathodenfelds. Die Anodenelektradagirein zusétzliches
Feld zur Extraktion der Elektronen. Diese beiden Elektroden bestimmentdigsitit des
Elektronenstrahls.

Sowohl die Kathode als auch die Fokuselektrode sind mit einem Schild dakéieen um-
geben, um sie vor dem Magnetfeld der Helmholtzspulen abzuschirmeitzhcis wird eine
Solenoidspule als Kompensationsspule eingesetzt, um das verbleibegdetidll auszu-
gleichen. Eine weitere Solenoidspule dient als Abgleichspule fur eine wéitdussierung
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Abbildung 2.5:Querschnitt der Elektronenkanone.

des Elektronenstrahls.

2.2.2 Die lonenfalle

Die lonenfalle besteht aus neun réhrenférmigen Kupferelektrodeftrihren), deren In-
nendurchmesser sich zur Fallenmitte hin verjingen (Abbildung 2.6). Siemsitr@hgsrich-
tung hintereinander angeordnet. Die mittlere Elektrode besitzt vier langlither@en von
40 mm Lange, die einen optischen Zugang zu den eingefangenen lonepezrl®ie innere
Elektrode ist 40 mm lang, wahrend die &ul3eren Elektroden von inneranfen gesehen
jeweils eine L&nge voA5 mm, 56 mm, 27 mm und15 mm aufweisen. Durch Anlegen ge-
eigneter Spannungen an die Driftrdhren kénnen Fallen mit Langen zviséh mm und
350 mm realisiert werden.

Das Magnetfeld fur die Kompression des Elektronenstrahls wird dureh gupraleiten-
de Magnetspulen aus Niob-Titan in einer Helmholtzkonfiguration erzeugseDs@ulen
missen konstant mit flissigem Helium gekihlt werden, um sie supraleiteimalten. Sie
befinden sich in einem Kryostat, der mit flissigem Helium gefillt ist. Der Kigtoist von
zwei thermischen Schilden umgeben. Der auf3ere wird auf 8ivkelvin, der zweite auf
etwa 20 Kelvin gekihlt. Die Falle befindet sich in der zentralen Bohrung degnisten,
dessen Wande adf 2 Kelvin liegen. Durch das Abkihlen der Fallenregion & Kelvin
werden im Falleninneren Vakua bis 0~ '3 mbar erreicht.

Aufgrund der Bauweise der EBIT gibt es zwei horizontale ZugédngeéBeobachtung der
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Keramikstabe

Abbildung 2.6:Anordnung der neun Driftrohren.

Falle. Sie sind jeweils 300 mm von der Fallenmitte entfernt. Auf der einen Seitéist e
Berylliumfenster mit einer Foliendicke vo205 pum zur Rontgenspektroskopie montiert.
Zusatzlich befinden sich zwischen dem Fenster und der Falle zwei wB#eykbiumfolien,

die die Vakua der beiden thermischen Schilde trennen. Auf der gegdirlbaden Seite ist
der Zugang zur Falle mit einem Quarzfenster fir optische Spektros&mgjerichtet. Inner-
halb des EBIT-internen Vakuums befinden sich zwei Quarzlinsen mit eemchmesser
von 38 mm und einer Brennweite vorb0 mm, die ein reelles Abbild der Falle auf3erhalb
des Vakuums erzeugen.

2.2.3 Kollektor

Nachdem der Elektronenstrahl die Falle verlassen hat, wird er auf eieegiE von etwa
1500 Volt abgebremst. Durch eine Magnetspule wird das am Kollektor (Abbilduiy
noch spurbare Magnetfeld der supraleitenden Spulen kompensierStiadnl divergiert,
und die Elektronen treffen auf die Innenwand des Kollektors, der demSableitet. Um
zu verhindern, daf? durch den Strahl dort erzeugte Sekundaoglektin die Falle gelan-
gen, sitzt vor dem Kollektor eine sogenannte Supressorelektrode mit &iwht negativen
Potential. Am anderen Ende des Kollektors befindet sich die Extraktids®le, an der
ebenfalls ein negatives Potential anliegt. Dieses Potential ist héher alsrbleitsende ki-
netische Energie der Elektronen und stellt damit eine undurchdringlaare i fur sie dar.
Sie dient zudem zur Extraktion der lonen fir weitere Experimente. Déel€or wird mit
Wasser gekihlt, um die als Warme freiwerdende Energie abzufihren.
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2.2. Die Heidelberger Elektronenstrahl-lonenfalle

Magnetfeld 8T
Maximal erreichte Elektronenstrahlenergiel 00 keV
Maximal erreichter Emissionsstrom 530 mA
Stromdichte maximal15000 A/cm?
Kryostat und Kryokuhler 50 K thermischer Schild32 W
20 K thermischer Schildg W
Fassungsvermdgen Heliumtank 501
Heliumverbrauch 0,2 — 0, 3| Flissighelium / Stunde
Erzeugte lonen bis B&%+ oder Hg®*

Tabelle 2.1: Einige Kenndaten der Heidelberger EBIT.

Supressor- K::lg’:;?jg -
elektrode Extraktions-
¢ elektrode

Kollektor

Magnetspule

Abbildung 2.7:Querschnitt des Kollektors.

2.2.4 lonen- und Gasinjektion

Fur die Untersuchung hochgeladener lonen bietet die Heidelberd&neBschiedene Még-
lichkeiten, die Falle mit dem gewiinschten Element zu fillen. Gase konneriilea Gas-
injektor zugefiihrt werden, der in Abbildung 2.8 schematisch dargestelltes Gasinjektor
liefert einen gebiindelten Strahl aus neutralen Atomen in die FallenregidrestEeht aus
vier Stufen, die differentiell gepumpt werden. Der Gasanschlul3 ¢rfottels eines Nadel-
ventils mit der ersten Stufe, in der ein Druck von etiga® mbar herrscht. Die erste Stufe

ist mit der zweiten durch eine Schlitzblende verbunden, die den Druck inveldten Stu-

fe auf 10~ mbar reduziert. Durch weitere Schlitze in den thermischen Schilden wird der
Atomstrahl weiter kollimiert bevor er in der Fallenregion den Elektronenkkrazt. Die
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Abbildung 2.8:Das zweistufige differentiell gepumpte Injektionssystem.

Kalteschilde wirken dabei wie zwei zusatzliche differentielle PumpstufenHdddruck in

der Fallenregion wird auf etws)~'3 mbar geschatzt. Er kann jedoch uiber die eingestellte
Dichte des Atomstrahls Uber einen weiten Bereich variiert werden. Furtéf#ststehen
eine Laserionenquelle [71] und ein Ofen [72] zur Verfligung.

2.2.5 lonenwolke in der Falle

Die gefangenen lonen werden durch Stof3ionisation sukzessive ibrssiinge die kine-
tische Energie des Elektronenstrahls die Bindungsenergie Ubersteighzgiég konnen
die lonen durch ElektronstoR3e angeregt werden und tber AbstgaitumPhotonen in den
Grundzustand Ubergehen. Zusétzlich finden auch radiative und tielelche Rekombi-
nationsprozesse statt, bei denen Elektronen aus dem Elektronemsteahion neutralen
Restgasatomen eingefangen werden und damit den Ladungszustaetbilegen lons ver-
ringern. Nach einer gewissen Zeit stellt sich zwischen der StoRionisattbdemRekom-
binationsprozessen ein Gleichgewicht ein. Die lonen werden dabeiemeiglindrischen
Volumen mit einem Durchmesser von einigen hundert um den Elektronenstrahl her-
um gespeichert. Abbildung 2.9 zeigt eine Wolke au$*Arlonen, aufgenommen mit einer
handelsiblichen Spiegelreflexkamera (Nikon D40) durch den seitlickebdhtungsport
mit einer gesamten Aufnahmedauer voWlinuten. Wahrend der Messung wurde kontinu-
ierlich Argongas als ballistischer Atomstrahl Uber den mehrstufig diffelegggumpten
Gasinjektor in die EBIT injiziert. Der Druck in der ersten differentiell geptempKammer
wurde auf6, 4 - 10~8 mbar eingestellt. Zur lonisation der Argonionen wurde ein Elektro-
nenstrom vorl, = 105 mA verwendet, der auf eine Energie vbdR0 eV gebracht wurde.
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2.3. Die physikalischen Grundlagen einer EBIT

Abbildung 2.9: Wolke aus At3>*-lonen (blau), die sich in einem zylindrischen Volumen um
den Elektronenstrahl herum aufhalten. Die Elektronenmreyech StéRe den Feinstrukturiibergang
1522522p 2P3/2 — 2P1/2 an, der durch Ausstrahlung von Licht mit einer Wellenlanga #41 nm

in den Grundzustand tibergeht. In rot sind die Rander deg@hienfensters zu sehen, die das Licht
der Heizkathode reflektieren.

Aus der Aufnahme ergibt sich eine Breite der lonenwolke &abh;:m, die allerdings nicht
auf die Apparatenbreite korrigiert ist, aber trotzdem einen guten Eikdroer die rdum-
liche Verteilung der lonenwolke liefert. Deutlich zu sehen ist, daf? sich dierion einem
langen, diinnen Zylinder um den Elektronenstrahl herum aufhalten.

2.3 Die physikalischen Grundlagen einer EBIT

2.3.1 Elektronenstrahl

Die einfachste Beschreibung des Elektronenstrahls unter der Annahee laminaren
Elektronenflusses in einem homogenen axialen Magnetfeld wurde vonuiril|é3] ge-
macht, wobei davon ausgegangen wurde, dal? am Ort der Entstetinngdgnetfeld exi-
stiert und keine Transversalbewegung vorherrscht. Der Elektraders rg héangt dann
vom Strom/., dem Magnetfeld3 und der Elektronengeschwindigkeijt ab:

2mel,
=4 —. 2.5
B V megvee B2 (2:5)

Diese Beschreibung wurde von Herrmann [74] auf einen nichtlaminarahl&rweitert,
wobei auch die Anfangstemperatur der Elektronen mit berlcksichtigtevlinter der An-
nahme, dal die Geschwindigkeit der Elektronen unabhangig von ildiatela Position ist,
kann ein effektiver Radius des Elektronenstrahls unter Berlicksictgtiger Eigenschaften
der Kathode (Radius., RestfeldstarkeB,. auf der Oberflache und Temperafli) sowie
des Magnetfeldes fur die Strahlkompression angegeben werdenHBemannradiust g
ist definiert als derjenige Radius, der 80% des gesamten Elektrondsnsimafalit
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1 1 8mokpT.r2  B2ri
= — 4+ —4/1+4 ¢ ¢, 2.6
TH=TBy 5T 2\/ * ( e2ry, B2 - B2r (26)

Dabei istkp die Boltzmannkonstante. Setzt m@nund B, Null, erhalt man wieder Glei-
chung (2.5) wie von Brillouin angegeben. Der Strahlradius hangt somitXf ab, was
durch Messungen an der Tokyo-EBIT [75] bestéatigt wurde.

2.3.2 Atomare Prozesse

Die wichtigsten Prozesse in der EBIT, die den Ladungszustand derggafan lonen be-
einflussen, sind die StoRionisation (Sl), die Strahlungsrekombination $8\R¥ der La-
dungsaustausch mit neutralem Hintergrundgas (EX). Die direkte Einfashtion durch
den Elektronenstrahl

AT 4 e (B) — ADE 4 9p” (2.7)

ist moglich, sobald die Elektronenstrahlenergiedie lonisationsenergiér Ubertrifft. Ein
Beispiel hierfur ist in Abbildung 2.10 fir 31- und 32-fach geladenesofegezeigt. Bei ei-
nem Emissionsstrom va350 mA wurde die Elektronenstrahlenergie in Schritten voeV
von 2450 eV bis 2950 eV durchgefahren. Der Nachweis der lonen erfolgte durch Detekti-
on der stoRangeregten optischen Ubergange in diesen lonen [knammen mit einem
Czerny-Turner-Spektrometer, dessen Aufbau detailliert in [77]Hyesmen ist. Der Verlauf
der Kurven ergibt sich aus der Tatsache, daff' Xeowie X&?* erst ab einer Schwellen-
energie, vorgegeben durch die Bindungsenergie des herausmgisElektrons, erzeugt
werden kann, wobei die Erzeugungsrate stetig ansteigt. Wird allerdiagSctiwelle fir
den nachsthdéheren Ladungszustand Uberschritten, ergibt sich leiredie der Konzen-
tration des entsprechenden Ladungszustandes. Die optimale Ener@iezeugung eines
gewilnschten Ladungszustandes liegt somit direkt unterhalb der Befiivelen nachstho-
heren Ladungszustand.

Unter Strahlungsrekombination versteht man den Einfang eines Elekusiem Elektro-
nenstrahl, wobei die freiwerdende Energie (kinetische Energie daklSplus Bindungs-
energie) als Photon ausgesandt wird:

AT fem - AlDT 4y (2.8)

Parallel dazu kann auch die dielektronische Rekombination stattfindesebeie freiwer-
dende Energie verwendet wird, ein bereits gebundenes Elektron im lefieeren Zustand
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Abbildung 2.10:Signalstarke des optische&d® *Gg/,—*G7/o-Ubergangs in X&* (schwarze
Kreise) sowie des Ubergangd* °>Ds;—°D, in Xe3?* (rote Quadrate), aufgenommen mit einem
Czerny-Turner-Spektrometer in Abhangigkeit von der aeggein Beschleunigungsspannung fir den
Elektronenstrahl.

anzuregen. Wenn dieses Elektron wieder in den Grundzustand tihekgen die freiwer-

dende Energie wieder als Photon ausgesandt werden, so daf} el&sdiustand wie bei
der Strahlungsrekombination vorliegt. Da diese Art der Rekombination samaster Pro-
zess ist, kann er nur bei bestimmten Strahlenergien stattfinden. Eine detaibsithrei-

bung dieses Prozesses findet sich in [78] sowie [79].

Beim Ladungsaustausch ist die Wechselwirkung zwischen den lamémeutralem Gas
ausschlaggebend, da die Wahrscheinlichkeit fir Ladungsaustaussthen lonen auf-
grund ihrer gegenseitigen AbstoRung wesentlich geringer ist. Der$r@d& sich beschrei-
ben als:

A%t 4 B — Alap)t grt (2.9)

Dabei istp die Anzahl der Elektronen, die das lohder Ladungg durch den Stol3 mit
dem neutralen Atom oder Moleki## aufnimmt. Ein empirisch ermitteltes Skalierungsge-
setz zur Berechnung absoluter Wirkungsquerschnitte wurde 1978luther und Salzborn
veroffentlicht [80]. Fur den Ubertrag eines Elektrons ergibt sichWakungsquerschnitt
zu

Ogq—1 = 1,43 - 107 2¢M1 T (Io[eV]) 27 [em?], (2.10)
mit dem lonisationspotentid} des neutralen Atoms in eV.
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Abbildung 2.11:Zeitliche Entwicklung der Ladungszustéande von Argonignemnommen aus
[81]. Die Berechnungen wurden unter der Annahme einer Elaknstrahlenergie vofikeV und
einem Strom vorT5 mA, einer axialen Falle vod0 V und einem Magnetfeld voa T gemacht.

Fur diese gesamten Prozesse ergeben sich folgende Ratengleichungen

Je
R = = 110501 (Be) f(re, 7q-1) (2.11)
Je
R = - 141005 (Be) f(re, 7q41) (2.12)
RPX = NoNgi10 28 0441, (2.13)

wobeiJ, die Stromdichte des Elektronenstrahls ist. Der Uberlappfaktor zwiscme i tbk-
tronenstrahl und den lonen mit der Ladupést durch f(re, rq) = (7r2)/(7r?) beschrie-
ben.o, ist der Wirkungsquerschnitt fir den entsprechenden ProzesscBett man dazu
noch Verluste durch lonen, die die Falle verlasszﬁ?fc, ergibt sich fur die zeitliche Ent-
wicklung eines Ladungszustangts

dN, w
— 4 =R = BT+ RS — R+ RES - RO+ R— R (2.14)

Eine numerische Simulation wurde z.B. in [81] durchgefihrt, wobei fiir @érkungs-
querschnitt der StoBionisati@r;fl die von Lotz hergeleitete Formel verwendet [82] wurde,
o X Uber die Miiller-Salzborn-Formel [80] ungf*® mit einer Naherung in [83] berechnet
wurde. Die zeitliche Entwickung fir Argonionen ist in Abbildung 2.11 getzeig

Ein weiterer grundlegender Prozess fir die Spektroskopie an hadegen lonen ist die
StoRanregung vom Grundzustamdn einen angeregten Zustand’
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Abbildung 2.12ZahlIrate des durch ElektronenstoRe angeregten Fluozsigeals degs?2s22p
2P3/2 — 2Pl/Q-Ubergangs in A** in Abhangigkeit von der Elektronenstrahlenergie, aufgemen
fur verschiedene Stréme.

AT (nl) +e” — [ATT ()] + e . (2.15)

Die StoRanregung mit anschlieBendem elektromagnetischen Ubergangriniefaren Zu-
stand erlaubt es, effektiv Ubergénge in hochgeladenen lonen ptistloen Bereich [76]
bis hin zur Réntgenstrahlung [84] spektroskopisch zu untersuchen.

2.3.3 Raumladung und lonenkompensation

Die Raumladung des Elektronenstrahls sorgt nicht nur fir den radiaiang der lonen,

sondern auch dafur, daf3 ein Anteil der kinetischen Energie der Ehektrdie durch die Po-
tentialdifferenz zwischen Kathode und den Driftréhren gegeben ist, tengielle Energie

umgewandelt wird und so nicht mehr bei der Wechselwirkung mit demlaoeVerfligung

steht. Die effektive Wechselwirkungsenergie entspricht dann nicht dex angelegten Be-
schleunigungsspannung, sondern ist um den Betrag der Raumlastiumert. Ausgehend
von der Poissongleichung

Ap = P (2.16)
€0
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erhalt man unter der Annahme eines zylindrischen homogenen Strahls misRad

flede furr <r,
——r—0 = €0 (2.17)
0 farr > r,,

wobei nur das Feld in radialer Richtung betrachtet wurde. Setzt man attbRdingung an,
daR der Ubergang des Potentials der Raumladung bet, kontinuierlich ist sowie Null
an den Driftrohrenwanden (= r,;) betrégt, ergibt sich

1 r\? re\ 2
1 = [() +21n <€> —1] furr < r,
1. T ..
In () farr > r..
2TeqUe rq

wobei hier die Ladungsdichie durchl,/mxr2v. ersetzt wurde.

Die Raumladung ist maximal in der Mitte des Elektronenstrahls. Driickt man diehtan-
digkeit der Elektronen durch ihre Energie aus, erhalt man naher@iggsfiir die Raumla-
dung beir = 0:

Vaplr = O)[V] ~ 30%c[A] (m (’“)2 - 1) . @19)

() T

Neben der radialen Raumladung ergibt sich aufgrund der verscleiedzniftrohrendurch-
messer auch ein axiales Raumladungspotential. Die Berechnung der a#aleriadung
in der Mitte der Driftréhren erfolgt aus der Differenz der radialen Rauomadftr zwei
benachbarte Driftrohren bei = 0. Die Heidelberger EBIT hat ein Fallenzentrum mit ei-
nem Radius vors mm, wogegen die benachbarten Driftrohren einen Radiusivomm
aufweisen. Die axiale Raumladung ek 0 ergibt sich damit zu

72.241, [A]

Ji- (B )™

Bei der Berechnung der Raumladung muf allerdings noch bericksiatgigen, daf3 die
positiv geladenen lonen in der Falle einen bedeutenden Teil der nagd&iaumladung
kompensieren kénnen. Eine genaue Bestimmung der Kompensation ist sghdgedie

Anzahl der lonen sowie deren Ladungszustand stark von den Byiaedmetern der EBIT
abhéngen. Unter der Annahme, daf? das Ladungsverhaltnis zwisstenund Elektronen
in der Falle unabhangig vom Strom ist, kann man die gesamte Raumladungdléastate

dem man die nétigen Beschleunigungsspannungen zum Erreichen igiledtrdnischen

Vi = (2.20)
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Abbildung 2.13:Angelegte Beschleunigungsspannung fiir den Elektroremistrei der die Fluo-
reszenzrate maximal ist, aufgetragen gegen den Strom.

Resonanz in Abhé&ngigkeit vom Strom vermif3t und gegen Null extrap§fi@ft Alterna-

tiv kann auch das Erreichen der Schwelle fiir die Produktion einesiieadungszustands
verwendet werden. Abbildung 2.12 zeigt die Zahlrate des Fluoreszgats ded s>2s22p
P35 — 2Py 5-Ubergangs in AP+ fiir verschiedene Stréme in Abhangigkeit von der ange-
legten Beschleunigungsspannung. Wahrend dieser Messung betrugetktionsdruck in

de zweiten Kammet, 0 - 10~® mbar. Die Kurvenform des Signals ergibt sich aus der Tatsa-
che, daR APt erst ab einer gewissen Strahlenergie erzeugt werden kann. bitstdie
Elektronenstrahlenergie diese Schwelle, steigt die Produktionsrateanmtidle gemesse-
ne Zahlrate stetig an, bis die Schwelle zur Erzeugung véfrAiiberschritten wurde. Tragt
man die Strahlenergie beim Erreichen der maximalen Zahlrate auf, so siektmadimeare
Abhangigkeit dieser Energie vom Strom. Ein linearer Fit dieser Datentezigie Raumla-
dungskorrektur vor.8(2) eV/mA. Extrapoliert man die Energiewerte @mA, erhalt man
einen Wert fur die lonisationsenergie vah0(8) eV, der recht nahe am theoretische Wert
des lonisationspotentials von At von 744 V liegt. Die Differenz erklart sich dadurch, daR
Elektronen am Rand des Elektronenstrahls, die nicht die gesamte Raumlagtspiren,
die notwendige kinetische Energie fiir die lonisation voA*Arschon bei etwas niedrige-
ren Beschleunigungsspannungen erhalten und die lonenanzahiersh. Daher wird das
Maximum der Zahlrate schon erreicht, bevor die mittlere kinetische Energi&latro-
nenstrahls dem lonisationspotential des nachthéheren Ladungsisistaapricht.
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Kapitel 2. Laserspektroskopie an der Heidelberger EBIT

2.3.4 Heizung und Kuhlung

Die StdlRe zwischen Elektronen und lonen fihren zu einer Aufheizendothen. Zum
einen geschieht dies durch direkten Energielbertrag durch die Stdfdeanderen kann
die fortlaufende lonisation zu einer Energieerh6hung fuhren, wishndsis lon aufRerhalb
des Potentialminimums befindet und durch die héhere Ladungsstufe auwetepnum Po-
tentialminimum eine erhdhte Energie aufnehmen kann. Durch Sté3e zwisehdoreen
thermalisiert die Wolke mit der Temperatilly fir den Ladungszustand Fur ein lon mit
der Ladungy; = i - e ergibt sich die radiale Dichteverteilung [85]

p(r) = p(0) exp [— qi:gq ; (2.21)

wobei das Potentidl () das gesamte duch Elektronenstrahl, lonen und Driftréhren erzeug-
te Potential ist. Durch die Aufheizung dehnt sich die lonenwolke ausaBacsith nur ein
Anteil N/™ der IV; im Elektronenstrahl aufhalt. Der Fakt@y;V')/(kT;) gibt an, wie stark

ein lon radial gebunden ist. Haben verschiedene lonensorten didgl&@mperatur, so
sind die héchstgeladenen am starksten gebunden. Die Temperaturdstidath das axi-

al angelegte Potential begrenzt. lonen, deren kinetische Energierdst@;,, > ¢;Vaz),
koénnen die Falle axial verlassen und die lonenwolke durch Entzugkimetischen Energie
wieder kiihlen. Die Ratengleichung fur die Entwicklung der Energie |aRttsschreiben
durch [86]:

szkTZ dNLkTZ eHeat dNZk/‘TL Transfer szkTZ Esc
= + . (2.22)
dt dt dt dt
Der erste Term ist die Landau-Spitzer-Heizrate
dNZ k‘T‘Z eHeat 4 Me
= —VieNi—F. 2.23
< dt > 37N (2.23)

mit der Elekronenmasse. und der Elektronenenergié. sowie der Kollisionsrate;.

2 \2
Vi = 47{'1; < dic ) In Aje. (2.24)
vy \4megme

Hierbei beschreibt der Coulomb-Logarithmdig, das Verhaltnis zwischen minimalem und
maximalem Stol3parameter als Folge der Debye-Abschirmung. Sein Wert jésithgr-
weise zwischen 10 und 20 [87]. FUr Elektron-lonenstdl3e ergibtAsichnit der Elekronen-
dichten, in cm—3 und der Temperatuf, in eV zu [88]

Aie=24—1n <VT”7> . (2.25)
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2.3. Die physikalischen Grundlagen einer EBIT

In Einheiten von eV/s laf3t sich die Heizrate schreiben als [69]

dE; @*je
= 442
dt E.A;

A leVis. (2.26)

Die Stromdichtej. ist in A/lcm und die Elektronenstrahlenerdi& in eV einzusetzenA;
ist die Massenzahl des lons.

Der zweite Term in (2.22) bertcksichtigt den Energieaustausch zwisthei verschiede-
nen Ladungszustandeémind j und lait sich beschreiben durch

AN;KT,\ Transter M, kT; — jT;
r— =) 2w N;— I . 2.27
( dt ) Z v M; 1 4 MikTy 3/2 (2.27)

J + 3T

mit der Kollisionsrate
2 3/2
4 qiqj€ M;

i = =V 2Tn; InA;;. 2.28
i = gV (47760MZ- K1) U0 (2.28)

Der zugehdrige Coulomb-Logarithmus ist gegeben durch [88]

Aij =23—1In (229)

@iq;(mi +m;) [ nig? n ;g

Die Verdampfung des hochenergetischen Endes der Temperaturvegtéilurt zu einer
evaporativen Kihlung, wenn durch St6R3e dieser Bereich wiedeefillifgvird. Die Flucht-
rate der lonen &Rt sich als eine Naherungslosung der Fokker-P&eathung angeben
Zu [89]

AN
dt

= —NZ'Vi (6;% — /Wi [erf(wi) — 1]) . (230)

)

Die Energie der lonenwolke reduziert sich dadurch somit um

—N,v;e —

2 dt

AN;KT;  [3 ., dANPe
dt

] kT, (2.31)

Der Faktorw; beschreibt hierbei, wie stark die lonen durch das axiale bzw radialatizite
sowie das Magnetfeld gebunden sind

1/2
KT,
V) _ ¢i€Vrad + qieBray <3M1 )
wor = LDT ghpjigyrad —

i T, = T, (2.32)
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Dabei istV;,. die axiale Fallentiefe, die sich aus dem an den Driftréhren angelegten Po-
tential ergibt, undv,..q4 das radiale Potential verursacht durch die Raumladung des Elek-
tronenstrahls. Spektroskopische Messungen und theoretische Mbdb#e gezeigt, dal
sich Ublicherweise fir den Ladungszustagim stationdren Zustand eine Temperatur von
T, = 0,1 g;eV,, einstellt [89].

Gerade bei spektroskopischen Messungen ist es wichtig, trotz deeixuhg der lonen-
wolke durch den Elektronenstrahl hohe Ladungszusténde bei readfigmperaturen zu
erreichen. Die kontinuierliche Aufheizung kann insbesondere beiesan lonen dazu fuh-
ren, dald alle lonen die Falle verlassen kénnen. Um die lonentempeunaterringern, mus-
sen die gefangenen lonen auf geeignete Weise gekihlt werden.ITrs BEd hierfir die
Verdampfungskihlung angewandt [66]. Dieses Prinzip besteht,ddaih lonen mit einer
kinetischen Energie, die grofier ist als die mittlere Energie der lonenwaliseder Falle
entweichen und der lonenwolke somit Energie entzogen wird. Bei selnwenen werden
zum Kihlen leichtere Elemente in die Falle eingebracht. Durch Stél3e thernsadisiemit
den zu kuhlenden lonen, wéhrend sie vom Elektronenstrahl vollstéowigjert werden.
Da die axiale Bindungsenergie der lonen mit der Ladgndurchg; V' gegeben ist, verlas-
sen die leichten lonen bevorzugt die Falle, wodurch der lonenwolkeginentzogen und
somit die schweren lonen gekiihlt werden [90]. Die Leistungsfahiglieser Kihimethode
wurde z.B. an neonartigem Gold (&4") gezeigt, das mit einem kontinuierlichen ZufluR
von Titanatomen gekihlt wurde, womit eine mittlere EinfangsdauerdvérStunden er-
reicht wurde [91]. Bei leichten lonen ist dagegen kein zusatzlichédg&is notwendig, da
die Heizrate durch den lonenstrahl nach Gleichung (2.23)Mikaliert. Hier ist es aus-
reichend, die energiereichen Anteile der zu kiihlenden lonenspeziégampfen zu lassen,
indem fur diese das Verlassen der Falle durch ein seichtes Potentiaidstigg@vird. In
axialer Richtung geschieht dies durch Anlegen einer hinreichend nésd&gannung an
die aul3eren Driftréhren. Da allerdings die Raumladung des Elektroablssaufgrund der
verschiedenen Driftréhrendurchmesser nach Gleichung 2.20 eitzlicisés axiales Poten-
tial erzeugt, ist bei grolReren Stromen das Anlegen einer bis zu 200itposSpannung
an die mittlere Driitr6hre notwendig (“invertierete Falle”), um insgesamt eirhsescFal-
lenpotential zu erreichen und damit eine hohe Kihlrate zu erhalten. StewB. bei der
Vermessung dielektronischer und trielektronischer Resonanzen Aateben einer inver-
tierten Falle bei einem Strom va@®0 mA eine Auflésung vori3 eV bei einer Energie von
10kV errreicht [92].

Die Absenkung des Fallenpotentials laf3t sich auch fur schwere lorsgtiziiah zum Ein-
satz eines Kihlgases verwenden. So wurden z.B*Gwnen in der EBIT auf0 eV ab-

gekudhlt [93]. Eine weitere Moglichkeit besteht in der Verringerung 8gems und da-
mit der Raumladung des Elektronenstrahls, um so das Verdampfen rai@arih radialer
Richtung zu erleichtern. Zugleich wird durch die geringere Stromdichte eieréte redu-
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2.3. Die physikalischen Grundlagen einer EBIT

ziert. Unter Einsatz dieser Technik wurde zusammen mit einem flachen aRiatiential bei
borartigem Argon eine Temperatur v@reV erreicht [94]. Als weitere Kiihimethoden, die
entwickelt wurden, sind die gepulste Verdampfungskiihlung [95] uncyhiepathetische
Kihlung [96] zu nennen.

2.3.5 Der magnetische Fallenmodus

Neben der Raumladung sorgt auch das starke Magnetfeld der EB&nim radialen Ein-
fang der lonen. Dies wird im sogenannten magnetischen Fallenmodusdtitagapping
mode) [97] ausgenutzt, in der die lonen wie in einer Penning-Malmbdtg-fo8] axial
weiterhin durch die Potentialdifferenz der Driftréhren, radial abeckiutas Magnetfeld
gefangen sind, das die lonen aufgrund der LorentzkraftB auf Kreisbahnen mit Radien
von typischerweise einigen hundert Mikrometern zwingt. Beispielsweistrfii+ ergeben
sich bei einer Temperatur vafj =350 eV/k;, Gyrationsradien von 20@m. Da aufgrund
des fehlenden Elektronenstrahls keine StoR3anregung mehr durch diésigt, wird die-
ser Fallenmodus insbesondere bei Lebensdauern von metastabilendénstingesetzt,
wobei die Lebensdauer durch den exponentiellen Zerfall der Phawtéh&aten bestimmt
wird (siehe z.B. [99, 100] und Referenzen darin). Fir die hier dyefithrten laserspek-
troskopischen Messungen ist der Einsatz des magnetischen Fallennnfaiideréch, um
die um einen Faktot00 starkere Photonenzahlrate aufgrund der StoRanregung durch den
Elektronenstrahl zu unterdrticken.

Schaltet man den Elektronenstrahl aus, dehnt sich die lonenwolkeiateradichtung aus,

da aufgrund der schlagartig fehlenden negativen Raumladung desoBkkstrahls die
CoulombabstoRung der lonen untereinander maf3geblich fir die |dmesbaind. Solch
eine Ausdehnung der lonenwolke wurde in einem friiheren Experivoererpaet al. bei

der Vermessung der Lebensdauer dd$® Ds-Niveaus in titanahnlichen Xenon festge-
stellt[101]. Als Detektionssystem wurde ein Spektrometer mit einem versefitiantritts-
spalt und einem PMT verwendet, um den optischBy —° D,-Ubergang zu beobachten.
Bei der Positionierung dex)0 um breiten Spalts auf die Mitte des Elektronenstrahls ergab
sich ein plotzlicher Abfall der Zahlrate beim Ausschalten des ElektroraristrNachdem
der Eintrittsspalt urd00 m von der Elektronenstrahlachse und damit an den Rand der lo-
nenwolke verschoben wurde, ergab sich direkt nach Ausschalsdaleetronenstrahls eine
schlagartige Zunahme der Zéhlrate. Dies wurde durch eine radiale Wusag der lonen-
wolke erklart, wodurch vermehrt lonen in den Sichtbereich des Spaktars gelangen.

Die weitere Ausdehnung der lonenwolke aufgrund der Coulombabggoféud durch das
starke Magnetfeld effizient unterdriickt. Das homogene MagneBeidl der Falle zwingt
die lonen aufgrund der Lorentzkrdft;, = ¢(v x B) auf Kreisbahnen um die Magnetfeld-
linien. Bei einer lonentemperatur vai0 eV betragt der Gyrationsradius fir &r-lonen
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ungefahrl50 pm. Sté3e der lonen untereinander als auch mit neutralen Atomen kénnen zu
einem Impulsaustausch fuhren, der die lonen in Richtung einer niedni¢g@nendichte dif-
fundieren laf3t. Allerdings bewirkt die Impulserhaltung, dal3 bei StéRengleicher lonen

die Mittelpunkte ihrer Kreisbahnen mit gleichem Betrag in entgegengesetzt¢uRgen
verschoben werden, so dal3 sich keine Gesamtverschiebung deargteRgrgibt [102]

und somit die Gesamtausdehnung der lonenwolke stark gebremst wird.

Eine einfache Modellierung ausgehend von den Vlasov-Gleichungeet faich in [103],
die die zeitliche Entwicklung der lonendichte mit der Gleichung

dp(r, ) dp(r,t) & (1 &p(r.t)
- _K il 2.
dt plrt) or  or \ p(r,t) Or? (2:33)
und der Diffussionskonstanten
SVETm>?

~ i __InA 2.34

3873242 (2.34)
beschreibt. Die Gite des magnetischen Fallenmodus wird vor allem durdhedpeetfeld
der EBIT bestimmt, das die radiale Driftgeschwindigkeit mit der vierten Potetezdriickt.
In der Heidelberger EBIT kommt ein Magnetfeld v®it zum Einsatz, so daf? im Vergleich
zu anderen EBITs mi T die Diffusionsgeschwindigkeit um einen Fakfr reduziert.

Um Informationen Uber die Dynamik der lonenwolke nach dem Ausschdésrilektro-
nenstrahls zu erhalten, wurden exemplarisch Messungen it Aurchgefiihrt. Hierfiir
wurde die EBIT in einem zyklischen Modus betrieben. Zuerst wurderfGd ms mit ei-
nem Strom voril00 mA und einer Beschleunigungsspannung 960V Ar!3+*-lonen er-
zeugt, und danach fB00 ms im magnetischen Fallenmodus gehalten. Zum Erreichen dieser
Spannung wurde an die Kathod&00 V angelegt und das Driftrohrenensemble 396 V
gelegt. Das axiale Potential der die Fallenmitte umgebenden Driftrdhwed 5 wurde auf
1000V gesetzt. Wahrend der gesamten Messung wurde kontinuierlich Argonigainem
Injektionsdruck vor6.4 - 10~8 mbar injiziert. Das durch das In-Vakuum-Linsensystem er-
zeugte reelle Abbild der Wolke wurde Uber zwei weitere Linsen mit einenfiBveite von
150 mm und einem Durchmeser v@i® mm auf den Chip der oben beschriebenen CCD-
Kamera mit hoher Zeitauflosung aufgenommen. Bei jedem Zyklus wurdeAzgschalten
des Elektronenstrahls eine Aufnahme mit einer Belichtungszeitl9ans gemacht, wo-
bei die Verzdgerung zwischen Ausschalten des Strahls und BegirBetientung variiert
wurde, um die zeitliche Entwicklung der lonenwolke zu ermitteln. Dabei eiiid jeden
aufgenommenen Zeitschritt zwisch2000 und 6000 Einzelaufnahmen aufsummiert und
eine entsprechende Anzahl Dunkelaufnahmen ohne lonenwolkeraarfgnen, wobei die
lonenbildung durch eine invertierte Fallenkonfiguration unterdricktieuEbenfalls wurde
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Abbildung 2.14:Zeitliche Entwicklung der Argon-lonenwolke, nachdem déekEonenstrahl
ausgeschaltet wurde. Eine seitliche Bewegung des Schnldasuder lonendichteverteilung um
0,3 mm ist deutlich zu sehen.
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Abbildung 2.15: Zeitliche Entwicklung der Halbwertsbreite der ‘Ar-lonenwolke und des
Schwerpunkts relativ zum urspriinglichen Schwerpunkt Wacdschalten des Elektronentrahls.

eine Aufnahmereih@0 ms vor Ausschalten des Strahls aufgenommen. Die resultierenden
Bilder wurden auf die Achse senkrecht zum Elektronenstrahl prdjizien das Profil der
Wolke zu erhalten, das mit einem Gauf3profil angepal3t wurde. In Aligldii 6 ist die zeit-
liche Entwicklung der so erhaltenen Amplitude wiedergegeben. Bescimaibdiese Ent-
wicklung mit einem exponentiellen Zerfall, erhalt man eine Lebensdauer(;éxi4) ms, in

guter Ubereinstimmung mit der gemessenen Lebensdauer des angerégt€p > P;
Zustands vornr = 9, 573(4) ms [100].

Abbildung 2.14 zeigt die zeitliche Entwicklung der radialen Ausdehnung\der -lonen-

wolke nach Ausschalten des Elektronenstrahls. Nach dem Ausschdtikgt eine instan-
tane Aufweitung der lonenwolke, gefolgt von einer sich verlangsaereRapansion (Abb.
2.15 unten). Deutlich zu sehen ist eine Verschiebung des Schwerpurgitdusschalten
des Strahls (2.15 oben). Dies liegt daran, dal3 der Elektronenstrallmittig durch die

Driftréhren verlauft (siehe Abbildung 3.24. Durch den Elektronstraint das effektive
Potential der Falle verschoben, womit die lonenwolke ein anderes Poétgatia Durch

das Abschalten des Elektronenstrahls fallt diese PotentialanderungnaetieuiWolke ver-

schiebt ihren Schwerpunkt.
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Abbildung 2.16: Zeitliche Entwicklung der Photonenzéhlrate d3;,»—2P;/,-Ubergangs in
Ar'3t+ nach Ausschalten des Elektronenstrahls. Die rote Linigtnen exponentiellen Fit an die
Zerfallskurve.
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Nachdem im letzten Kapitel die Produktion und Speicherung hochgelatteren mit der
EBIT detailliert beschrieben wurde, werden im folgenden Kapitel dpegmentelle Auf-
bau und das Prinzip der in dieser Arbeit durchgefiihrten Messureygestellt. Der fur die
Laserspektroskopie verwendete Aufbau sowie die Fluoreszentidetekd die Datenauf-
nahme werden erlautert. Nach der Darstellung der Me3methode und aexk@nisierung
der zur Laseranregung und zur Datenaufnahme verwendeten Kemtgarerfolgt eine Ab-
schétzung der zu erwartenden Fluoreszenzzéhlrate. Das Kapitel3chit einer Darstel-
lung, wie der Uberlapp zwischen dem Laserstrahl und der lonenwakgestellt wurde,
sowie dem Nachweis Uber die erfolgte Herstellung, ab.

3.1 Das Lasersystem

3.1.1 Pumplaser

Das in diesen Messungen verwendete Lasersystem besteht aus eimphager und einem
durchstimmbaren Farbstofflaser. Als Pumplaser wird ein Nd:YAG-Festkiaiger (GCR-
190 von Spectra-Physics) mit einer Pulsrate ¥60 Hz verwendet. Als aktives Medium
kommen zwei Stabe aus Yttrium-Aluminium-Granat dotiert mit Neodym (Nd:YAGH zu
Einsatz. Sie sind in Reihe im Resonator eingebaut, wobei jeder Stab von Bae Blitz-
lichtlampen umgeben ist, das sie optisch pumpt. Die Stdbe werden dabei der idit
50Hz gepumpt, d.h. der erste Stab wird von der oberen Lampe, der zweite/@tater
unteren Lampe aktiviert, in nachfolgenden Schritt wird der erste Stadeoanteren Lam-
pe, der zweite Stab von der oberen Lampe gepumpt, so dal3 als Summe eiRE&penz
von 100 Hz erreicht wird. Im Nd:YAG-Kristall wird das Vier-Level-System zumrRpen
genutzt. Die Blitzlichtlampen regen Elektronen vom Grundzustand in sogen&ump-
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Abbildung 3.1:Energieniveaus des Nd:YAG-Lasers.

bander an, von wo sie Uber strahlungslose Sté3e in das obere Meaar‘m“g,/g mit ei-

ner Lebensdauer vo230 s Gbergehen. Der wahrscheinlichste Lasertbergang fihrt zum
4111/12-Zustand. Da dieser Zustand schnell in den Grundzustand zerfallt; dleiBeset-
zungszahl dieses Zustands niedrig, so daf’ eine Besetzungsinyérsien Laseriibergang
einfach herzustellen ist. Die verwendeten Energieniveaus und Utggrgénd in Abbildung

3.1 schematisch dargestellt. Durch Verkiirzung des Laserpulses Hufs wird eine Spit-
zenleistung von etw#)” W bei einer Gesamtpulsenergie von 350 mJ erreicht. Die Pulsdau-
er wird mit einem elektrooptischen Kristall (Pockelszelle) gesteuert, dehddrehung der
Polarisationsrichtung die Gite des Resonators und somit die Laserschteekgn kann.

Die Pockelszelle wird geschaltet, nachdem sich durch das Pumpen eine eaResat-
zungsinversion eingestellt hat (Q-Switching). Die Wellenlange des tdisgt im Infraro-

ten bei1064 nm. Durch nichtlineare harmonische Kristalle kann die zweite Harmonische
(532 nm, Pulsenergi@20 mJ) und die dritte Harmonischa55 nm, 70 mJ) erzeugt werden.

3.1.2 Farbstofflaser

Als Farbstofflaser wird ein Laser der Firma Sirah verwendet (TypciSimnScan). Als la-
seraktives Material kommen verschiedene Farbstoffmolekiile zum Ejrdiataufgrund
der Aufspaltung elektronischer Niveaus in viele dicht beieinanderlabg&fibrations- und
Rotationsniveaus mit Uberlappenden Emissionslinien ein kontinuierlicheseBiemzspek-
trum besitzen. Dies ermdglicht eine kontinuierliche Durchstimmbarkeit déstedflasers,
wobei die zur Verfligung stehende Bandbreite abhéngig vom Fafrkatisthen10 nm und
100 nm liegt.
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Abbildung 3.2:Schematische Darstellung des PrecisionScan Farbstefflase

Der Resonator besteht aus einem Auskoppler, zwei Gittern in Littrowfigfaration, mit
denen die gewtiinschte Wellenldnge ausgewahlt werden kann, undéivedte, durch die
der Farbstoff, geldst in einem geeigneten Lésungsmittel, flie3t. Der Purnipsird mit
zwei Strahlteilern zur Kivette geleitet und mittels Zylinderlinsen je zu einer Lioked-
siert. Mit dem ersten Strahl wird der Farbstoff im Resonator gepumptzwleite Strahl
pumpt einen zweiten Bereich der Kiivette, der als Vorverstarker fladsgekoppelten La-
serstrahl dient, der mithilfe dreier Prismen gedreht und am Ort des zwRitepstrahls
wieder durch die Kivette geschickt wird. Schlu3endlich [&uft der Statrdh eine zweite
Kivette, die mit dem grof3ten Anteil der Pumpenergie versorgt wird und alpiderstar-
ker fur den Farbstofflaser dient. Das Schema des Lasers ist in Abpilgl@ndargestellt.
Die Ausgangsleistung des Lasers hangt von der Leistung des Pursplagbeder Kon-
versionseffizienz des Farbstoffes ab, die Ublicherweise zwisth&mund20 % liegt. Die
Wellenlange des Lasers wird durch Wahl des Winkels des zweiten Gitterseganator
eingestellt. Die Steuerung des Winkels erfolgt mittels eines Schrittmotors Ubereeima-
nisches Getriebe, wobei sich pro Schritt die Wellenlange des Lasef 28ypm andert.
Die Positionen des Schrittmotors werden von einem mechanisch festgelegiipnrkt
aus gezahlt und sind damit eindeutig bestimmt.

Der Farbstofflaser 14t sich Uber den gesamten optischen Bereick80amm bis900 nm
durchstimmen, wobei unter der Verwendung eines Frequenzverdsgpézond harmonic
generator, SHG) der Bereich bis 200 nm erfal3t werden kann. Fir die Experimente zur
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Abbildung 3.3:Effizienzkurve von Coumarin 120.

Anregung des M1-Ubergangs in & mit der Wellenlange\ = 441, 256 nm wurde der
Farbstoff Coumarin 120 geldst in Ethanol verwendet, der sein Effimaranum vonl4 %

bei 441 nm aufweist. Die Effizienzkurve ist in Abbildung 3.3 gezeigt. Die imale Aus-
gangsleistung des Farbstofflasers best@mWw bzw8 mJ pro Puls.

Nd:YAG-Laser

Wellenlange ;] Pulsdauer [ns]

Pulsenergie [mJ]

1064 8—-9 350

532 6—7 120

355 5—6 70
Linienbreite Av ~ 30GHz
Repetitionsrate 100 Hz
Strahldivergenz 9.5 mrad
Farbstofflaser
Wellenlangengenauigkeit 30pm
Wellenlangenstabilitat 2pmPC
Divergenz (typisch) 0.5mrad
Polarisation >08 % (vertikal)
ASE (amplified stimulated emission) 05 %

LinienbreiteAr 0.0012nm bzwl1, 85 GHz

Tabelle 3.1Kenndaten fiir den Nd: YAG-LaseBpectra Physigsowie fur den FarbstofflaseBifah
Dye Precision Scgn
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Abbildung 3.4:Schematische Darstellung des Strahlengangs. Der gelbllegteeTeil befindet sich
im Laserlabor, der rétlich unterlegte im EBIT-Labor. Aufd@ild rechts oben ist das Teleskop zum
Fokussieren sowie die zwei Spiegel aul3erhalb des Vakuunugtage des Laserstrahls gezeigt.

3.2 Strahlfihrung

Das gesamte Lasersystem ist zwecks Temperaturstabilisierung in einemreigenati-
sierten Raum untergebracht, der direkt neben dem Labor liegt, in deEBtiieaufgestellt

ist. Der Laserstrahl wird erst durch ein galileisches Teleskop, bexiehes einer plankon-
kaven Linse mib0 mm Brennweite und einer plankonvexen Linse 20h mm Brennweite,
auf den vierfachen Radius aufgeweitet. Danach wird der Strahl mit geetgneten Spie-
geln (\/10 Aluminiumbeschichtete Spiegel vom Typ Valumax der Firma Newport) durch
eine Wanddurchfiihrung in das EBIT-Labor geleitet (Siehe Abbildudy 3

Im EBIT-Labor wird der Laserstrahl durch den Kollektor koaxial zdagnetfeld in die
EBIT eingekoppelt und auf die lonenwolke fokussiert. Die Einkopplmsg/akuum erfolgt
durch ein horizontal angebrachtes Glasfenster, das sich hinter diektiiobefindet. Ein
dielektrischer Breitbandspiegel (Semrock MaxMirror)im Vakuum, der mig@les pneu-
matischen Manipulators in den Strahlengang der EBIT eingefahren wirkt, ¢een von
oben kommenden Laserstrahl um, so daf3 er koaxial zum Magnetfeld dencKollektor
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Abbildung 3.5:Strahlengang des Lasers durch die EBIT. Der von links kond®&aserstrahl wird
mit zwei Umlenkspiegeln (von denen nur einer gezeigt istksecht nach unten umgelenkt und tritt
durch ein horizontales Quarzfenster in das Vakuum ein.miMakuum festsitzender Spiegel reflek-
tiert den Strahl un90 °, so daR3 er koaxial zur EBIT-Achse durch den Kollektor undRiidtrohren
lauft, bis er an der Kathode in der Elektronenkanone gestojd.

und die Driftréhren lauft. Auf dem optischen Port fest fixiert befirgleh ein kleiner opti-
scher Tisch, auf dem zwei Spiegel auf Linearmanipulatoren montiertdi@dien aus dem
Laserraum kommenden Strahl senkrecht nach unten durch den eptiBoint auf den im
Vakuum sitzenden Spiegel lenken. Diese zwei Spiegel dienen der Raggudes Laser-
strahls, um einen optimalen Uberlapp mit der lonenwolke herzustellen.i aisen sich

mit den Linearmanipulatoren die horizontale bzw. vertikale Position des ¢ asder Fal-
lenmitte, und mit Justageschrauben in den Spiegelhalterungen der Wiskeasars zur
EBIT-Achse jeweils einstellen. Die Fokussierung des Strahls erfolgt mi¢ idilies weite-

ren Teleskops, bestehend aus einer plankonvexen Linse>tnibm Brennweite und einer
plankonkaven Linse mit00 mm Brennweite. Das Teleskop reduziert zum einen den Strahl-
durchmesser urB0 %, um spater Streulicht zu vermeiden, zum anderen wird der Laser auf
die 135 cm entfernte Fallenmitte fokussiert. Nach Durchlaufen der Fallenregidndeif
Strahl auf die Kathode in der Elektronenkanone und wird dort gestDgptStrahlengang
des Lasers in der EBIT ist in Abbildung 3.5 gezeigt.

3.3 Kalibration

3.3.1 Hohlkathodenlampe

Um den Laser zu kalibrieren, wird ein Teil des Strahls im Laserlabor gugf Eohlka-

thodenlampe gelenkt und unter Ausnutzung des optogalvanischensetieRNellenlange
bestimmt [104]. Dieser Effekt beruht auf der Tatsache, dal3 sichibei &asentladung
der Strom bei einer fest angelegten Spannung durch Absorption hotorien verandern
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Abbildung 3.6:Residuum einer Parabel als Dispersionskurve. Die Abweighn ergeben sich aus
der nichtkonstanten SchrittgréRe des Gitterwinkels beincBfahren des Schrittmotors.

laRt. Die Ubergange in den Gasatomen, die angeregt werden und ingkdrzZBesiner ver-
kleinerten lonisationsenergie und damit zu einem gréReren Entladwrgskthren, sind
dabei sehr genau bekannt. Fur eine Kalibration betrachtet man die Stternégen, in-
duziert durch die einzelnen Laserschisse, in Abhangigkeit von akerfrequenz. Mittels
Durchstimmen der Laserfrequenz Uber einen grol3eren Wellenlangaitbend gleichzei-
tiger Aufnahme des Entladungsstroms kénnen so Referenzlinien anigezrowerden, mit
denen die Laserwellenlange kalibriert wird. In den hier durchgefiiivtessungen wurde
eine Lampe mit Neon als Fiillgas benutzt und die Wellenlangen der Ubergésdé05]
entnommen. Die Hohlkathodenlampe wird von einer Spannungsverso@GQ3PS der
Firma Sirah betrieben, die an einem Ausgang bei jedem Laserschul? ein Signalpuls mit
einer Flache proportional zur Stromanderung ausgibt. Mit Hilfe derretem Ubergangs-
frequenzen kann man im Prinzip eine Dispersionsfunktion zwischen ktitatt und Wel-
lenlange erstellen. Allerdings zeigt sich, dal’ die SchrittgrofRe der Welgan@nderung
nicht gleichmaRig ist, sondern aufgrund von Unzuléanglichkeit der vedatn Mechanik
periodischen Schwankungen unterworfen ist, welche die sich mit demrbidit ste-
tig andernde Wellenlange um die eigentliche Dispersionsfunktion schwdéake Diese
Schwankungen lassen sich deutlich erkennen, wenn man z.B. die laterfieaxima eines
Etalons (siehe Abschnitt 3.3.2) gegen den Motorschritt Uber einen Welggméereich von
1 nm auftragt und das Residuum der Daten zu einer geeigneten Dispsusioa (in diesem
Beispiel wird eine Parabel verwendet) betrachtet. Ein solches ResightiimAbbildung
3.6 gezeigt.
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Abbildung 3.7:Interferenzmuster des Etalons im Sirah Lambda-Lock-8ystaufgenommen mit
der dazugehdrigen, fest eingebauten CCD-Kamera.

3.3.2 Etalon

Um bei dem Durchfahren des Gitters die Schrittgro3e der Wellenlandendérg zu ver-
messen, wird ein weiterer Teil des Strahls zuriick zum Farbstofflasdan inuen Laser
gehoriges, internes System zur Wellenlangenstabilisierung (Lambdg-emgespeist. Es
besteht aus einem Luftspalt-Etalon mit einem freien Spektralbereict vonmm und ei-
ner fest mit dem Etalon montierten CCD-Kamera. Der Laserstrahl wird mitStieeillinse
aufgeweitet, bevor es durch das Etalon lauft. Das Interferenzmustémitiiels eine Sam-
mellinse auf eine CCD-Kamera abgebildet. Alternativ zum Lambda-Lock stet&talon
(Firma SLS Optics) mit einem freien Spektralbereich ¥on= 0,004 nm bei440 nm und
einer effektiven FinessE = 11 zur Verfligung. Ein Teil des Laserstrahls wird durch ein Te-
leskop mit funffacher VergroRerung aufgeweitet und als parallelahBtiurch das Etalon
gefihrt. Das transmittierte Licht wird von einer Photodiode ausgeleseérifam Etalon
der Langel und der optischen Wegdifferer2z werden solche Wellenléangey,, maximal
durchgelassen, flr die qilt:

MmAm = 2l. (3.1)

Durchfahrt man die Wellenlange erhélt man periodisch Maxima, wobei der Abstand zwi-
schen zwei Maxima durch den freien Spektralbereich

Am
oA =T (3.2)
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Abbildung 3.8:Interferenzmuster aus Abbildung 3.7, radial aufsummiigit¢r Graph). Im rechten
Graphen das selbe Interferenzmuster wie links, allerdistgsie x-Achse quadriert und durdio*
normiert, um geman Gleichung (3.7) einen linearen Verlanf\laxima zu erhalten.

bestimmtist. Die Anzahl der durchfahrenen Interferenzordnungemiian fir die Wel-
lenlangenanderung.

Bei dem laserinternen Lamda-Lock wird nicht nur die Transmission in dte Mes Inter-
ferenzbildes, sondern das vollstandige Interferenzmuster bis ztewvi@rdnung mit einer
CCD-Kamera registriert. Anhand der Veranderungen des Intederesters wird die Fre-
guenzénderung des Lasers registriert. Die Transmission eines Etdlolusds die Airy-
Funktion

mit A = 2—7T2l cos (3.3)

I =1
T ¥ Fsin?(A)2) )

gegeben [106]. Die Transmission wird dann maximal, wenn das Licht d&mEtater den
Winkeln o, zur Flachennormalen durchlauft, fir welche die Bedingung

2l cosap = mA (3.4)

erfullt ist. Durchstrahlt man das Etalon mit momochromatischen Licht, erhalt masye
stem konzentrischer Ringe(siehe Abbildung 3.7), die jeweils unter dem Winkg) er-
scheinen, wobei die Ordnung von innen nach auf3en kleiner wird [107]. Ist der Winkel
des innersten Ringeg = 0, so gilt wieder Gleichung (3.3.2) mit. = my. IStag > 0, SO
gilt 2d > moA\. Die Differenz

€= ——=—my (3.5)
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Abbildung 3.9:Quadrierte Positionen der Maxima aufgetragen gegen dépethende Nummer
der Maxima. Die fraktionelle Ordnungergibt sich aus dem Quotienten aus dem y-Achsenabschnitt
und der Steigung.

gibt in Einheiten von\/2 (bzw. den Anteil einer Ordnung) an, um wieviel der doppelte
Plattenabstand langer ist alg ). Da die Winkela < 1 sind, kann mitosa ~ 1 — a?/2
(3.4) geschrieben werden als

O£2

20(1 — 777) = (mg — p)A. (3.6)

Damit ergeben sich die Winkel, der Interferenzringe und somit ihre Radien auf der CCD
zu

Al 2
2 2
= b = 3.7
a, bt zZwr, pre (3.7)
wobei die Radiem, mit der Brennweitef der abbildenden Sammellinse tGber

rp= ftana ~ fa (3.8)

zusammenhangen. Abbildung 3.8 zeigt im linken Graph die Winkelsummatiomtbefe}
renzspektrums aus 3.7 und im rechten Graph das selbe Spektrum, allertdimgiadrierter
x-Achse. Tragt man die quadrierten Radien gegen die Numnder Interferenzringe auf,
wobei die Ringe von innen nach auf3en durchgezahlt werden, eigfibéime Gerade mit
der Steigungf?)\/I und dem y-Achsenabschnitf \/d. Teilt man den y-Achsenabschnitt
durch die Steigung, erhalt man somit direkt die fraktionelle Ordnungird die Laserwel-
lenlange schrittweise von kleineren zu groReren Wellenlangen verstélit, stéir jeden
Schritt soweit an, bis eine neue Transmissionsordnungfé 0 erreicht ist. Summiert
man zur jeweiligen fraktionellen Ordnurgdie Anzahl der bereits durchfahrenen Maxima
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Abbildung 3.10:Kalibrationsspektrum einer Eisen-HohlkathodenlampeNmsion als Fllgas.

n beia = 0, erhalt man fur die einzelnen Wellenschritt die Ordnungszailen, die unter
Verwendung der Beziehung

21
A= —— (3.9)
mo+n-+e
in Wellenlangen umgerechnet werden konnen. Die Gr@emdm, werden Uber ein Ka-

librationsspektrum mit bekannten Ubergangswellenlangen bestimmit.

3.3.3 Kalibration der im Wellenlangenbereich des M1-Ubergags liegenden
Neonlinien

Die Kalibration des Lasers wahrend der Fluoreszenzmessungent enfbldilfe des zeit-
gleich aufgenommenes Signal der Hohlkathodenlampe. Abbildung 3.10ezeigalibra-
tionsspektrum vor40, 8 - 441, 8 nm einer Eisen-Hohlkathodenlampe mit Neon als Fillgas.
Um den Bereich des M1-Ubergangs von Argon b&i, 256 nm finden sichl0 Linien, von
denen allerdings nur finf (A, B, E, F, I) vermessen wurden [108hevdie ermittelten Wel-
lenlangen nicht die gewiinschte Genauigkeit haben. Daher wurdenedlien¥&ngen dieser
zehn Linien Uber sehr genau bekannte Neonlinien bestimmt, die sich in deiteten
naheren Umgebung befinden. Ein Teil des Laserstrahls wurde in dikatlobdenlampe
geleitet, ein weiterer Teil durch das vorher beschriebene Etalon. Die nfttd¢odiode re-
gistrierte Transmission wurde parallel zum Signal der HohlkatodenlampeemPosition
des Schrittmotors registriert. Abbildung (3.11) zeigt einen Ausschnitt addkidthoden-
spektruns aus (3.10) zusammen mit dem Interferenzmuster des Etalons.
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Abbildung 3.11Kalibrationsspektrum einer Eisen-Hohlkatodenlampe neibiNals Fullgas.

Der Farbstofflaser wurde zwische&i30 und 450 nm mit der kleinsten Schrittweite von
0,2 pm durchfahren. Insgesamt wurd2n Scans aufgenommen, wobei die Laserwellen-
lange abwechselnd aufsteigend und absteigend durchfahren virindedie Auswertung
wurden zuerst die Positionen der Interferenzmaxima bestimmt, indem angedetne
Maximum eine Gaul3kurve angepal3t wurde und dessen Zentrum bestirrahat viinschlie-
Rend wurden die Maxima von der kleinsten Wellenlange an aufsteigenknidumeneriert.
Man erhélt eine Liste mit den Maximapositionen in Einheiten von Motorschritterdend
zugewiesenen Ordnungsnummer. Bei einem Interferometer der Langesin Transmis-
sionsmaximum immer dann ein, wenn der Laufwegunterschid ganzzahlig Vielfaches
der Wellenlange ist:

§ =20 = n\. (3.10)

Fangt man bei einer willkirlichen Wellenléngg an, die Transmissionsmaxima durchzu-
nummerieren, ergibt sich folgender Zusammenhang zwischen der Wetleslamd der
Nummera eines Maximums:

Ao

A= 20
1—a/ay’

(3.11)

wobeiag die Ordnung des Maximums angibt, dem bei der Durchnummerierung zlie
gewiesen wurde. Fur die Kalibrierung der aufgenommenen Spektratemwanhand der
erhaltenen Listen der Interferenzmaxima die Motorschritte in Ordnungsntmumege-
rechnet, wobei fir Motorschritte, die zwischen zwei Maxima liegen, déspeechende
Wert durch lineare Interpolation ermittelt wird. AnschlieBend werden ditiBoen vor-
gegebener Neonlinien bestimmt, wobei die einzelnen Linien durch Lorenteakangepalt
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Abbildung 3.12Kalibrationsspektrum einer Eisen-Hohlkatodenlampe neibiNals Fiillgas.

Element Wellenlanggnm)

Nel 427.46617(20)
Nel 427.55590(20)
Nel 430.62508(20)
Nel 433.41267(5)
Nel 433.62268(20)
Fel 437.5929(3)
Nel 438.1220(1)
Nel 442.15553(20)
Nel 442.25205(5)
Nel 442.48065(20)
Nel 446.0175(1)
Fel 446.1652(3)
Nel 446.56544(20)
Nel 446.68120(5)
Nel 447.5656(1)
Nel 448.3190(1)

Tabelle 3.2:Zur Kalibration verwendete Ubergange in Neon und Eisen. \D@lenlangen sind
aus [105] und [109] entnommen, verfiigbar online unter [110]
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Linie  Wellenlange (nm)
440.96043(4)
441.22801(3)
441.25109(4)
441.32788(5)
441.35591(3)
441.51545(3)
()
(6)
(3)
()

441.60702(5
441.63502(6
441.68202(3
441.69696(5

&« T IO T MmMmoO m>

Tabelle 3.3:Gewichtete Mittelwerte der Linien, die als Referenzen figr lcaserfluoreszenzmes-
sungen des M1-Ubergangs in Argon verwendet werden.

wurden. AnschlieBend wurde mit der Beziehung (3.11) eine Dispeksiors bestimmt
fur die Umrechnung der Ordnungsnummern in Wellenlangen. Abbildung Zif ein
entsprechendes Kalibrationsspektrum. Die Wellenlangen der zur Kalibnagiovendeten
Neonlinien sind in Tabelle 3.3.3 aufgelistet. Nach erfolgter Kalibration wutnjedem
Spektrum die Wellenlangen der fir die Fluoreszenzmessungen relevamien bestimmt,
wobei als resultierender Fehler die Summe aus dem Fehler der Schkisimstimmung
und desl — o-Vertrauensintervalls der Dispersionskurve genommen wurde. AnBelnice
wurde aus allen 27 Einzelmessungen der gewichtete Mittelwert gebildetr2etreen Wer-
te sowie der erhaltene Mittelwert sind in in den Graphen (3.13) und (34Zgigt. Die
Reproduzierbarkeit der Ergebnisse sowie die hohe Auflésungrituesiner sehr hohen
Genauigkeit der Wellenlangen im Bereich v&n10~5 bis 6 - 10~° nm. Der systematische
Fehler aufgrund der Wellenlangenungenauigkeiten der Kalibrationsknieabelle 3.3.3
betragt dabe? - 10~ nm.

3.3.4 Kalibration der einzelnen Scans

Bei jedem Scan werden zeitgleich das Linienspektrum der Hohlkathadpalaowie fir
jeden einzelnen Schritt das Interferenzmuster des Etalons im Farkstofilafgenommen.
Die durchfahrenen Ordnungen wurden mit der Funktion

a

A= ——
1+l‘/m0

(3.12)

angepaldt, wobei die mit = 2{/my undx = n + e der Beziehung (3.9) entspricht. Als
Referenzwellenlangen wurden die Werte aus Tabelle 3.3.3 genommen. dizh8dL5 zeigt
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Abbildung 3.13:Bestimmung der Wellenlange der Kalibrationslinien im Kaditionsspektrum ei-
ner Eisen-Hohlkatodenlampe mit Neon als Fullgas.
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Abbildung 3.14Bestimmung der Wellenlange der Kalibrationslinien im Kaditionsspektrum ei-
ner Eisen-Hohlkatodenlampe mit Neon als Fullgas.
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Abbildung 3.15Referenzwellenlangen, aufgetragen gegen die Positioerdsprechenden Linien.
Gezeigt ist ebenfalls das Residuum der Funktion (3.12)

ein typisches Kalibrationsspektrum.

3.4 Photonendetektion

Fur die Detektion von Photonen im optischen Bereich ist die Heidelbergdr BB einem
Linsensystem ausgestattet. Die emittierten Photonen werden von zwei lonisemem
Durchmesser voi;=38 mm und einer Brennweite vofi=150 mm auf ein reelles Abbild
aulRerhalb des Vakuumfensters (Transmission 90 %) fokussiert. DierlLiohscken dabei
einen Raumwinkel von

W =39x1073 (3.13)
ab. Dies gilt jedoch nur fur Licht, das aus dem Fallenzentrum abgesivatilitGeht man
von der gesamten sichtbaren Fallenldnge ¥0mm aus, so kénnen insgesamt 75 % der
in den Beobachtungsraumwinkel ausgesandten Photonen registnideny®ie Photonen
werden vom Ort des reellen Abbildes weiter durch eine innen hochpohdutainium-
rohre mit einem Innendurchmesser véhhmm und einer Lange vom150 mm zu einem
Photovervielfacher (Photomultiplier, PMT) gefihrt, da das Streumaddetés supralei-
tenden Magneten in der EBIT eine stérungsfreie Arbeitsweise des PMKtdim opti-
schen Port verhindert. Fur die erste Messung kam der PMT der Firmatdatsu (Modell
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R2256) zum Einsatz, bestehend aus einer Bialkalikathode mit Quantereffimn15 %
bei440 nm und einer aktiven Flache mit einem Durchmesserdgomm. Die Dunkelz&hlra-
te betragt typischerweis¥ cps bei einer Kathodenspannung vdn = 1250 V. Die Pulse
werden zu einen externen Vorverstarker gefuhrt und zur Raunssturiickung von einem
Diskriminator verarbeitet, der das Signal als TTL-Puls ausgibt. Der zwsgitder verwen-
dete Photodetektor ist das Modell XD2821 der Firma Photonis, bestehsr@irem PMT
mit integrierter Hochspannungsverorgung, Vorverstarker und Digkator zusammenge-
fa’t in einem Geh&use und liefert direkt fir jedes detektierte Photon &ifle-Puls. Als
Kathodenmaterial kam ebenfalls Bialkali zum Einsatz, so daf3 die Quafizéref eben-
falls bei 15% lag. Die aktive Flache besitzt zwar nur einen Durchmesserimm, bietet
aber dafur den grofRen Vorteil einer niedrigen Dunkelz&hlrate vor8 nps. Als Verklei-
nerungsoptik wurde zwischen dem Aluminiumrohr und dem PMT ein innespiegelter
Hohlkegel gesetzt. Die minimale Langdes Kegels, der eine Kreisflache mit Raditesuf
den Radiu$ konzentriert, ist gegeben durch [111,112]

I= (1 - b) _acost (3.14)

a) b/a—sinf’

wobei# der Maximalwinkel zwischen dem Strahl und der optischen Achse isty deta
der Strahl den Kegel am Ende wieder verla3t. Der Maximalwinkel isttddie Brennweite

f und Durchmesser des Linsensystelhs gegeben Uberan § = Dy, /f und betragti4°.
Um den Innenradius des Lichtleiterrohrs= 20 mm aufb = 7mm zu reduzieren, wurde
daher ein Kegel mit der Lange vén= 115 mm verwendet. Ladngere Kegel, d.h. Kegel mit
einem kleineren Offnungswinkel, fihren zu einem groReren Akzepiiakel, wobei die
obere Grenze durch das Kompressionsverhaltnis gegeben ist aBgr [1

a 1

- = . 3.15

b sind ( )
Allerdings fuihrt ein langerer Kegel zu einer wesentlich hdheren AremaReflektionen im

Kegel, was bei einer Reflektivitét 1 zu hdheren Verlusten fuhrt.

3.5 Streulichtunterdriickung

Der Aufbau der Laserstrahlfiihrung sowie der Photonendetektioa @isgelegt, dal? moég-
lichst wenig Streulicht vom Laser den PMT erreicht. Allerdings gelangerLpserschul3,
nimmt man eine Energie vohmJ pro Puls an, etwa0'¢ Photonen in die Falle, die an
der Kathode gestreut werden. Durch Streuung und Mehrfachieilgelangen geniigend
Photonen zum PMT, um ihn zu sattigen oder gar zu zerstéren. Die Mogitclake Ex-

traktionsspannung an der Photokathode wahrend der Laserputssseluaiten, wurde auch
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Abbildung 3.16:Das verwendete Unterbrecherrad (links), das Fenster isthddias schwarze
Rechteck angedeutet. Rechts ist die Offnungsfunktionigez®wohl berechnet fiir eine homogene
Ausleuchtung des Fensters (rot) als auch gemessen (sQhwarz

getestet, brachte aber nicht die erweiterte RauschunterdrickungsCresblem kdnnte
unter Umstanden von einer verzégerten Fluoreszenz vom Fensterinaseriaerursacht
worden sein. Daher wurde fuir die Durchfiihrung der hier durditggén laserspektroskopi-
schen Untersuchungen ein mechanisches VerschluRsystem in Foeteteebrecherrads
entwickelt. Um moglichst kurze Verschluf3zeiten zu erhalten und den miasi®nsverlust
zu minimieren, wurde die Tatsache ausgenutzt, daf? durch das In-Vakingersystem ein
reelles Abbild der lonenwolke auf3erhalb des Vakuums erzeugt windhlie Position des
Unterbrecherrads an dieser Stelle kann zum einen Streulicht, das v&attede stammt
und an den Driftréhren reflektiert wird (die rot glihenden Rander in BiR), raumlich
vom Licht der lonenwolke getrennt werden, zum anderen mul3 wélaiees Laserschus-
ses nur eine kleine Flache verdeckt werden. Das hierfur entwickelierfitacherrad mit
einem Durchmesser var80 mm und einer Dicke vorm mm besitzt vier Speichen mit einer
Breite von8 mm und befindet sich vor dem Rohr, das die Photonen zum PMT weiterlei-
tet. Das Ende des Rohrs befindet sich in einer Halterung mit eittemm langem und
6 mm hohem Sichtfenster, das von den Speichen des Unterbrecheperdtricthen wird.
Das Fenster ist dabei so positioniert, daf3 das Licht der lonenwolke mittgtaingeht. Der
Rand des Rades ist mit 100 Schlitzen versehen, die das Empfangssigmgiletosensi-
tiven Infrarotdiode modulieren, womit eine sehr genaue Bestimmung der efmuagsfre-
quenz moglich ist. Die Umdrehungsgeschwindigkeit wird dabei Gber eDeéRelgelung ei-
nes Steuersystems (Thorlabs MC1200) auf einem gewtlinschten \Waltege Die zeitliche
Synchronisation des Unterbrecherrads mit dem Laser erfolgt tleweitere Lichtschran-
ke, die genau dann ein Signal ausgibt, wenn das Fenster verschkistihdiesem Signal
werden die Blitzlichtlampen und der Q-Switch des Lasers ausgeltst. Daidgyi&ser nur
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Abbildung 3.17 Zeitstabilitat der Steuerung ds Chopperrads, registmiértier Lichtschranke, die
den Laser triggert. Aufgetragen ist die Abweichung der Bexg zweier hintereinanderfolgender
Schiisse von der vorgegebenen Frequenz 0oz,

in einem schmalen Frequenzbereich zwisch&hz und 101 Hz arbeiten kann, wird das
Unterbrecherrad und damit der Laser wahrend der Messungen miMeirsehluR3frequenz
von 98 Hz betrieben.

Abbildung 3.17 zeigt die Laufzeitstabilitdt des Unterbrecherrades idfsers Stunden. Das
Rad wurde mit einer Umdrehungsfrequenz 61z, d.h. mit einer VerschluR3frequenz von
100 Hz betrieben. Dabei wurde bei jedem Verschluf? des Sichtfenste&igiza der Licht-
schranke mit hoher Zeitauflosung registriert. Gezeigt ist die Abweickdengingestellten
Frequenz in mHz. Das Unterbrecherrad und die theoretisch bereoweie vermessene
Offnungsfunktion sind in Abbildung 3.16 gezeigt. Bei der theoretischere&nung wur-
de von einem gleichméaRig ausgeleuchtetem Fenster ausgegangen. ielsgerAshnahme
ergibt sich eine Transmissionseffizienz v@in%. Da die lonenwolke wesentlich schmaler
als die Hohe des Fensters ist, weist die gemessene Offnungsfunktioalsch Einschnitte
auf.

Fur die Selektion der zu vermessenden Wellenldnge wird ein Interfdtenfemrock
FF01-445/20) mit einer Zentralwellenl&nge vbtb nm und einer durchschnittlichen Trans-
mission vor93% Uber20 nm hinter das Fenster des Unterbrecherrads gesetzt, an dem dann
direkt das Aluminiumrohr zum PMT anschliel3t. An dieser Position angebrbetwirkt

der Interferenzfilter eine akustische Entkopplung des Unterbreatemom Rohr, das an-
sonsten die durch die rotierenden Speichen erzeugten SchallwelleRMImveiterleiten
wiirde und ein mechanisches Ubersprechen verursachen konistéJriderbrecherrad ist
mitsamt des Steuermotors und der Rohrhalterung mit dem Sichtfenster in eilneuam-ic
durchlassigen Gehéause fest eingebaut, das auf der EBIT-Seite mittédsclitd Schaum-
stoffringe mit dem optischen Port verbunden wird. Das Aluminiumrohr 3¢das Gehause
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Unterbrecherrad  Interferenzfilter

Steuermotor

Lichtleiter
zum PMT

Abbildung 3.18:Aufbau zur Streulichtunterdriickung.

auf der gegenuberliegenden Seite und lauft weiter zum PMT. Um zuditierten, ob sich
das Fenster sowie der Filter an der Position der Wolke befinden, kannminGaghause
das Licht statt durch das Rohr Uber zwei Spiegel zu einer Kamera g&leitden, mit der
die Position des Eintrittfensters bezuglich des reellen Abbilds der lonervkolitrolliert

werden kann.

Die gesamte Nachweisrate ergibt sich unter Beriicksichtigung des Niscauwawinkels,
der Transmissionseffizienz der optischen Elemente, des Unterbrad$ieder Aluminium-
réhre, die zur Weiterleitung der Photonen zum PMT verwendet wirdiesd@r Nachweisef-
fizienz der PMTs. Die Photonen, die Zit % unter einem Raumwinkel vah 9 - 1073 ge-
sammelt werden, verlassen die EBIT durch zwei Linsen und das Valemstef, bevor sie
durch den Interferenzfilter laufen. Mit einem Reflektionsverlust §6a ergibt sich bei
8 durchlaufenen Oberflachen eine TransmissionseffizienzOy6b. Der Interferenzfilter
sowie das Unterbrecherrad haben eine Transmissio®&t Zusammen mit der Detek-
tionseffizienz des PMTs voih5 % und Reflexionsverlusten im Aluminiumrohr véi0 %
ergibt sich eine gesamte Nachweiseffizienz yoa 1,2 - 1074,
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3.6 Melprinzip und Datenaufnahme

Die Wellenlangenbestimmung der verbotenen Ubergéange in hochgelaldereenerfolgt

mittels der resonanten Absorption eines Photons und der Detektion deeszeazpho-
tonen in Abhangigkeit von der Laserwellenldnge. Dazu wird das emispnele Element
mit der EBIT in den gewtinschten Ladungszustand gebracht, wobdtldkironenstrahl
dann mittels StoRanregung den zu untersuchenden Ubergang in daraloegt, die unter
Aussenden von Photonen wieder in den Grundzustand Gibergehemaiiltliesen Uber-
gang mit dem Laser anregen, muf3 daher vorher der Elektronensaisgidsthaltet und die
EBIT im magnetischen Fallenmodus betrieben werden. Das Schalten dé®idegistrahls
erfolgt durch Anlegen einer positiven bzw. negativen Hochspagmaumndie Fokuselektro-
de in der Elektronenkanone mittels eines Hochspannungs-Schalters Adachalten des
Strahls gehen die angeregten lonen in den Grundzustand tber, vansagie durch den
Laser wieder angeregt werden kénnen. Ein solcher Zyklus, bestehes lonenprodukti-
on und lonenspeicherung, ist schematisch in Abbildung 3.20 dargestelidi¢-Messung
wird die Laserwellenlange schrittweise geandert, wobei bei jedem Setwittonen in der
EBIT erzeugt werden und im magnetischen Fallenmodus die Fluoresmstopen und die
Laserwellenlénge registriert werden.

Die Steuerung der Messung sowie der Datenaufnahme erfolgt mit LabDeswProgramm
setzt die Wellenlange des Farbstofflasers, der an einer seriellen Selinitigekt mit dem
Rechner verbunden ist. Ebenfalls direkt angeschlossen ist die Ciieta des Lambda-
Lock-Systems, die mittels einer dazugehorigen ISA-Karte ausgelesen Riirddie An-
steuerung der EBIT (das Ein- und Ausschalten des Strahls) steht@lfi€dPte von Natio-
nal Instruments zur Verfigung, die einerseits Spannungssignaleezirkaan, andererseits
analoge und digitale Signale mit einer Rate @9rMHz ausgeben kann. Um den Elektro-
nenstrahl der EBIT zu schalten, wird ein digitales Signal ausgegebege®Signal wird
zu dem Hochspannungs-Schalter geleitet, der die Spannung derekaktusde schaltet.
Zusatzlich besitzt diese Karte einen Eingang, an dem ein externer Taektgaipeschlossen
werden kann. Nach Vorgabe der Start- und Endwellenlange sowieatheitt§rolle wird
zuerst der Farbstofflaser auf die Startwellenlange gesetzt, danatHeviElektronenstrahl
fir eine vorgegebene Dauer ein- und wieder ausgeschaltet, bavbaser zur nchsten
Wellenlange gefahren wird. Fiur jeden Wellenléangenschritt wird somit eiu&ypestehend
aus lonenproduktion und -speicherung durchfahren. Als Taktdébdas Steuerprogramm
wurde das Triggersignal vom Q-Switch des Pumplasers genommen, wsresistellen, dal3
fur jede Wellenlange die gleiche Anzahl an Laseranregungen gemasdeDie Zeiten fur
die lonenproduktions- und Speicherdauer eines EBIT-Zyklus weaitieAnzahl von Laser-
schiissen vorgegeben.

Wahrend der Messung werden die Photonenereignisse in einem Vilkbrehmesystem
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Abbildung 3.19:Schema der MeRBanordnung zur laserspektroskopischensuakemg metastabi-
ler Ubergénge im optischen Bereich.

(Multi Parameter Acquisition, MPA) der FirmiBAST ComTeaufgenommen. Dieses Da-
tenaufnahmesystem ist in der Lage, mehrere Kanale mit hohen Signalosténteher
Zeitaufldsung unabhangig oder in Koinzidenz zueinander aufzubehteDas System be-
steht aus einem Hauptmodul, das Signale von bis zu acht Mel3moduleberemamund mit
Zeitstempeln versehen kann, die entweder von einer internen Uhr stamereaunth von
aul3en vorgegeben werden kénnen. Die einzelnen MeZmodule enthal&dls pvei Paa-
re von Analog-Digitalwandlern (ADC), die unabhé&ngig voneinandehnlweise fur Puls-
héhenanalysen, Spannungsmessungen oder Laufzeitmessungesetingerden konnen.
Die TTL-Signale vom PMT laufen zuerst durch eine Konzidenzeinheitadsgehend vom
Signal der Lichtschranke des Unterbrecherrades diejenigen Esggmiserdriickt, die wéah-
rend der Verschluf3zeit des Lichtwegs zum PMT auftreten, um so dideileenden Streu-
lichtsignale durch Laserphotonen auszuschlieRen. Danach werd@halienenereignisse
in einem ADC im Spannungsmessungsmodus registriert, indem die einzeleigmiEse
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bei ihrem Eintreffen am ADC eine Spannungsmessung des ADCs vesanleDie gemes-
sene Spannung stammt von einem Funktionsgenerator, der wéhrelotelesroduktions-
zyklus eine linear steigende Spannungsrampe ausgibt und zu BegisrZjgdes gestartet
wird. Somit gibt es Zeitachse vor, mit der die registrierten Photonen zwisstef8anregung
durch den Elektronenstrahl sowie Laseranregung wahrend desiisaiyen Fallenmodus
unterschieden werden kdnnen. In einem zweiten ADC wird das Signdatdkathoden-
lampe aufgenommen, mit dem spéater die Aufnahme kalibriert wird.

Die Spannungsmessung dieses Signals wird vom Triggersignal vomiighSles Pumpla-
sers gesteuert, der einen Funktionsgenerator startet, welches eieevBeifriggerpulsen
erzeugt, die dafir sorgen, dal? das Signal der Hohlkathodenlampeén gesamten Brei-
te digitalisiert wird. Die Wellenlange des Farbstofflasers wird registriererimder Laser
nach jeder erfolgten Wellenlangenanderung einen TTL-Puls an dggmdadul des MPA-
Systems schickt, das nach jedem Puls die gemessenen Photoneneréigeiissem neuen
Kanal einsortiert. Die Datenaufnahme ist schematisch in Abbildung 3.19ggeRée ge-
samten Photonenereignisse werden in einem zweidimensionalen ScattéepiotAkbil-
dung 3.21 gezeigt, dargestellt, wobei die x-Achse die Laserwellenlamgjelie y-Achse
den zeitlichen Verlauf der lonenproduktion und Speicherung zeigjiziemd man die Da-
ten, nachdem der Elektronenstrahl abgeschaltet wurde und die gevBgten Zustande
zerfallen sind, auf die Wellenlangenachse, erhalt man die Anzahl gistrierten Fluores-
zenzphotonen in Abhangigkeit der Laserfrequenz.

3.7 Abschatzung der Signalrate

Unter Bertcksichtigung der Anzahl der gefangenen lonen undogétrsilen Eigenschaften
des eingesetzten Lasersystems kann mit Hilfe der Anregungswahistdtiegit die Anre-
gungsrate der lonen durch den Laser berechnet werden. Aspoetanen Zerfallsrate er-
gibt sich die gesamte laserinduzierte Fluoreszenzrate, und mit der EffdesrDetektorsy-
stems schlieRlich die zu erwartende Signalrate. Die Anzahl der sich in liebEéindlichen
Arl3*-lonen laRt sich liber die Zahlrate der Fluoreszenzphotonen adfgrrrStoRionisa-
tion durch den Elektronenstrahl abschatzen. Nimmt man zum Beispiel dimlRdungs-
messung in 2.12, erhalt man fur einen Strom 86MA eine maximale Zahlrat&g; von
5kHz. Bei einer Detektionseffizienz vop= 10~ fiihrt dies auf eine Gesamtabstrahlrate
von 50 MHz. Die StoRanregungsrates; ;. ist durch

I 1 I
RSt,tot = NArf(rea TAT)O-St S W Naross— B} (3.16)
e Tr? e~mry,

gegeben. Der Wirkungsquerschnitt fiir die StoRanregung des Migdibgs ist in [114] zu
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A B Messbereich C
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Abbildung 3.20Zeitliche Entwicklung des Fluoreszenzsignals wahrendsyklus. Zuerst wer-
den mit eingeschaltetem Elektronenstraht*Arlonen erzeugt (A), wobei gleichzeitig der M1-
Ubergang tiber StoRe angeregt wird. Nach Abschalten debl$Sti@) erfolgt ein exponentieller
Zerfall der durch St6Re angeregten Zustéande (gestrichiglie im Graph). Durch den resonanten
Laser werden diese bei jedem Schul? wieder bevdlkert undliegrbis zum nachsten Schul’ (siehe

innerer Graph). Der Nachweis der Anregung im Mel3bereicte(@)gt mittels Zéhlen der Fluores-
zenzphotonen in Abhangigkeit der Laserfrequenz.

os; = 8,0 - 10720 cm~2 bestimmt. Allerdings werden nur diejenigen lonen durch StéRe
angereqgt, die sich im Elektronenstrahl befinden. Dieser Anteil demlaneder gesamten
lonenzahl ist durch den Uberlappfaktpfr., 7 4.) gegeben. Der Herrmannradius des Elek-
tronenstrahls berechnet sich nach Gleichung (2.622um. Mit dem Durchmesser der
lonenwolke vors80 um ergibt sich ein geometrischer Uberlapp vbn10~2. Die Anzahl
angeregter lonen ergibt sich somit 2ly,, = 1,25 - 10%. Allerdings muR man zusétzlich
zu der direkten StoRanregung auch die Besetzun@@%-Zustands durch Kaskadeniiber-
gange von hoherliegenden Zustanden beachten, die ebenfalls dokehe®geregt werden.
Nimmt man als obere Abschatzungsgrenze an, dafd durch den Elektrahkssets die
maximale Anzahl der lonen (was aufgrund ve§),/g,/>» = 2 bedeutet, dass diei %
aller lonen sind) angeregt sind und daR die Abstrahlragte= 100 Hz betragt, erhalt man
7,5 - 105 Argonionen, die sich in der Falle befinden. Aufgrund dieser Abschégtauird
daher von einer lonenzahl van® ausgegangen.

Die Anregungsrate?;, des M1-Ubergangs in A#+ durch die Laserphotonen ist gegeben
durch
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Strahl an Strahl aus
l A lB ‘ Messbereich C
- -

Wellenlénge (nm)

Abbildung 3.21:Typischer Wellenlangenscan déB; »-*P; /,-Ubergangs in borartigem Argon,
aufgenommen an der Heidelberger EBIT. Links ist ein zwe@igionaler Scatterplot gezeigt. Die
x-Achse gibt den zeitlichen Verlauf der lonenproduktiom uspeicherung wieder, die y-Achse die
Wellenlénge des Lasers. Die Wellenldnge des Farbstofflagied schrittweise veréndert, wobei bei
jedem Schritt ein EBIT-Zyklus, wie in Abbildung 3.20 gezigidurchfahren wird. Die Daten im
Bereich (C) werden auf die Wellenlangenachse projiziedits), in der die durch den Laser erfolgte
Anregung sichtbar ist.

ALaser
RL = frepNIonj—A/(I)Laser(E)UMl(E)dE (317)

mit dem spektralen FIuR des Las@rg,ser(E) = Nraser(E)/ALaser 9€geben durch die
Anzahl der PhotoneV ... (E) pro Zeit geteilt durch die Flachd ..., der Schul3rate
frep, der Anzahl der loneVy,,, sowie der Querschnittsflache der lonenwolkkg,. Der
energieabhangige Wirkungsquerschnitt der resonanten Photanemsds , ist

() =2 ! (3.18)
o = — :
M1 2m [2(E7EM1)} 2

+ AEnat

mit der naturlichen LinienbreitA E,,,; = h/7, wobeir=9.573 ms die Lebensdauer des an-
geregten Zustands ist [100]. Allerdings ist die natirliche Linienbreité@Hz) sehr klein
im Vergleich zur Dopplerverbreiterung der lonen (siehe Gleichun@j}.Daher &3t sich
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der energieabhéngige Wirkungsquerschnitt durch eine gauf3férneigeilng beschrei-
ben [115]:

22 AE,, E—Eun\?
omi(E) = I AEDt exp [(4ln 2) <AE§H> ] . (3.19)

Der energieabhéngige Photonenflul? ist gegeben durch

2
D raser (E) = NLaS@T(E)\/TrilEI'lL(iiT exp [—(41n 2) (E_EM1> ] . (3.20)

Die Anzahl der Photonen pro Puls ergibt sich aus der Pulsenergie gttt die Photo-
nenenergie. Die maximale Pulsenergie am Ausgang des Farbstofflas&my wird durch
Reflektions- und Transmissionsverluste auf dem Weg in die Fallenregidiotnauf4 mJ
reduziert, so daR in der Fall®'% Photonen zur Verfiigung stehen. Bei einer typischen lo-
nentemperatur voi50 eV mit einer resultierenden Dopplerverbreiterung 6orpm oder
4,2 -10"* eV, der Bandbreite des Lasers vbs - 10~° eV fokussiert auf eine Flache von
0,2 mn? sowie der natiirlichen Linienbreite véns - 10~'4 eV ergibt sich fiir alle lonen im
Laserstrahl eine Anregungswahrscheinlichkeit 2686. Allerdings betragt der Anteil der
lonen, die im Frequenzbereich des Lasers liegeRy 5. /AEp ~ 3,8%. Da nur diese
lonen Uberhaupt angeregt werden kdnnen, ist die tatsachliche iebtgringer. Die in der
vorherigen Abschatzung berechnete Anregungswahrscheinlidiiét nicht berticksich-
tigt, dal3 unter den getroffenen Annahmen die Sattigung der Anregueigharwird. Da
die Dauer eines Laserschusses viel kurzer ist als die mittlere StoRrathewiden lonen
(fur die Ar'3*+-Wolke ergibt sich mit Gleichung (2.28) eine StoRrate 256rs~!), kénnen
wahrend eines Laserschusses keine lonen durch StéRe in deriizbgreich des Lasers
kommen. Daher ergibt sich die maximale Anzahl der anregbaren loné&ekenanz zu

1 AFE
NAr,e:p = NAri Laser

—_— 3.21

wobeig; = 2J + 1 = 2 das statistische Gewicht des Grundzustands ist. Bei Berticksichtung
einer Laserschul3ragg, von 98 Hz sowie der Tatsache, daf} zwischen zwei Schiissen

1— D)™ ~ 65% (3.22)

der angeregten lonen in den Grundzustand Ubergehen, erhélt n&igradsrate

Ritess = Narea - 0,65 - - 98 Hz ~ 78 Hz. (3.23)
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3.8 Herstellung des Uberlapps zwischen lonenwolke und Laser

In der ersten Messreihe lag das Hauptziel darin, am M1-Ubergangantigem Argon zu
zeigen, daf die direkte Laseranrgeung unter Detektion der Fluospdretonen in einem
verbotenen Ubergang moglich ist. Die Fluoreszenzzahlrate aufgrurichderanregung ist
hierfur prinzipiell ausreichend, allerdings hangt diese empfindlich véx@rldpp zwischen
Laser und lonenwolke ab. Die Ausdehnung und Temperatur desdosembles wird von
verschiedenen Parametern bestimmt. Wahrend der Messung wurde lastidhiein bal-
listischer Argonatomstrahl (99.6098Ar, 0.34%36Ar und 0.06 %32Ar) bei einem Injek-
tionsdruck in der zweiten differentiell gepumpten Stufe von ebwé- 10~ mbar in die
Falle injiziert. Argonionen wurden mit einem Elektronenstrahl fit= 90 mA erzeugt.
Die Beschleunigungsspannung betadd eV, wobei an der Kathode 600V und an dem
Driftrohrenensembl@40V angelegt waren. Der Elektronenstrahl wurde zyklisch an- und
ausgeschaltet, indem die Spannung der Fokuselektrode zwisdi@0 V und 1200 V ge-
schaltet wurde. Diese Spannung wurde durch das in Abschnitt 3.6riedsene LabView-
Programm vom Unterbrecherrad gesteuert, welches auch den Punmpiag&Hz trigger-

te. Die Produktionsdauer betrt§0 Schufd bzwi020 ms, danach wurden die lonen ft30
Schul? bzw715 ms im magnetischen Fallenmodus gehalten, so dal sich eine Zyklusperi-
ode von1735ms ergab. Der axiale Einfang der lonen wurde durch ein Potentiat@@§
gewahrleistet, dal® an die Driftrohren, welche die Fallenmitte direkt umgelrdtrgbre 4
undb5), angelegt wurde.

Abbildung 3.22 zeigt den zeitlichen Verlauf des Fluoreszenzsignalsriéneschaltzyklus
der EBIT fir verschiedene angelegte Potentialspannungen. Die BaltraAusschalten
des Strahls ist bei niedrigeren axialen Fallen geringer, weil zum einergerelonen ge-
fangen werden, und zum anderen, weil aufgrund der kleinereat\geefangener positiver
Ladungen die resultierende negative Raumladung héher liegt. Damit istsiitierende
StoRRenergie der Elektronen niedriger als das Produktionsmaximum. Viehtlieker ist
jedoch der lonenverlust, der sich wahrend des Ausschaltens desoBkskstrahls ergibt.
Durch den Wegfall des Elektronenstrahls reduziert sich das gesaiate Botential um
den durch die Raumladung der Elektronen nach Gleichung (2.20) sehie Betrag. Bei
niedrigen Potentialspannungen ergeben sich daher hohe lonetedyisn Ausschalten
des Elekronenstrahls, sichtbar am instantanen Abfall der Z&hlratetwsh80 V ergeben
sich kaum noch Verluste. Noch hdhere Fallentiefen wirden den axiaiéeng geringfu-
gig verbessern, allerdings fuhrt dies auch zu einer unerwiinsctitesrdn lonentemperatur
wéhrend der lonenproduktion.

In Abbildung (3.23) ist eine typische Zerfallskurve bei einer Fallentieie’00 V gezeigt.
Die Aufnahmedauer betrugl Minuten. Die Ansammlung schwerer Elemente, wie Bari-
um oder Wolfram, die von der Kathode verdampfen und in die Falle gelak@yenen,
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Abbildung 3.22:Fluoreszenzsignal eines Zyklus fiir verschiedene Fadlfamti Der Elektronen-
strahl wird nachl010 ms ausgeschaltet. Innenliegend: Ausschnitt der ZerfalNga normiert auf
die Zahlraten vor Ausschalten des Elektronenstrahls.|lBawtu sehen ist der instantane Abfall der
Zéahlrate bei niedrigen Fallentiefen.

wird verhindert, indem all80 s die Falle geleert wird. Daflir wird flll00 ms ein positiver
Hochspannungspuls mit 5 kV auf die mittere Driftréhre geschaltet, der die Falle inver-
tiert. Die Zerfallskurve der Zahlrate weist neben dem erwarteten schrdigall aufgrund
der Abnahme des durch StoRanregung bevdlkerten metastabilen ZustamtEngsamere
Zerfallskomponente des Untergrunds auf. Ahnliche Beobachtungen sifchen langsa-
men Zerfallskomponente wurden auch bei [116] gemacht und durchAdggeranregung
der gefangenen lonen erklart, wobei die langsame Abnahme dent\glugespeicherten
lonen wiederspiegelt. Der Mechanismus, welcher zur nochmaligen Angeder Linien
bei bestimmten Bedingungen im magnetischen Fallenmodus fihrt, ist nichugmde-
klart. Es wird aber vermutet, dal3 die wiederholte Anregung nach Ausscltes Elektro-
nenstrahls durch Stdl3e mit niederenergetischen gefangenen Eleké&dolgt [117]. Be-
schreibt man die experimentellen Daten durch die Summe zweier Zerfallskontelen
Lebensdauerm undry

n(t) = nle—(t—to)/ﬁ + n2e—(t—t0)/T2 + 10 (3.24)

ergeben sich Lebensdauern van= 9, 614(16) ms undr, = 283(11) ms. Dabei ist, der
Zeitpunkt, an dem der Elektronenstrahl ausgeschaltet wird. Die erbaltéiparameter
sind in Tabelle 3.8 aufgelistet. Aufgrund der Werte vyghist die exzellente Ubereinstim-
mung der Modellfunktion mit den Daten zu erkennen. Die so erhalteneallBediten er-
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Abbildung 3.23:Typische Zerfallskurve bei einem axial angelegten Faliéeptial von500 V. An
die Kurve wurde ein zweikomponentiger Exponentialzedalgepaldt. Darunter ist das zugehdrige
mit \/ﬁ_l normierte Residuum gezeigt.

Linie Wellenlange
Yo 225(2)

ny 36100(76)
ty 9,614(16)

ny  216(2)
t 283(11)
v 1,0082
R 0,9976

Tabelle 3.4Ergebnisse des Fits der Gleichung (3.8) an die ZerfallskimAbbildung (3.23).

halten zwar keine Korrekturen bezuglich eventueller systematischdat&ffeotzdem ergibt
sich eine sehr gute Ubereinstimmung der hier erhaltenen Lebensdauenmabdafalls an
der Heidelberger EBIT experimentell bestimmten Wert 90573(4) ms [100].

Um die radiale Position der Argonwolke und folglich des Elektronenstragiéiv zum
Fallenzentrum zu bestimmen, wurden mit einer Kamera Aufnahmen der Fatle dan
Kollektor gemacht. Der Einblick in die Fallenregion erfolgte Gber den Einktggpegel im
Vakuum und den zwei Justagespiegeln oberhalb des optischen RortfieFAufnahmen
wurde eine CCD-Kamera (Andor LUCA), die direkt auf ihrer CCD dafganommene
Signal elektronisch verstarken kann, mit einem Objektiv mit einer Breitawen210 mm

und der Blendenzahi.6 verwendet. Die Beobachtung der Wolke wird allerdings durch

86



3.8. Herstellung des Uberlapps zwischen lonenwolke und Laser

Signal (a.u.)

[ce] © < ~N OO

1
10

Entfernung vom Fallenzentrum (mm)
1.0 -05 00 05 10 15
; .

-1.5

Abbildung 3.24Wolke aus AF*-lonen durch den Kollektor gesehen. Links ist die Projektaof
die y-Achse gezeigt. Das Profil der Wolke kann durch eine ®a@ mit einer Breite vois80 pm
beschrieben werden.

die Tatsache erschwert, da? man durch die Fallenregion direkt auf diemglé Kathode
blickt. Zur Reduzierung des Streulichts der Kathode wurde ein InterZéler mit einer

maximalen Transmission vat % bei440 nm und einer Bandbreite vai) nm eingesetzt.
Zusatzlich wurden Hintergrundaufnahmen ohne Injektion von Argodgashgefiihrt und
von den Aufnahmen mit Injektion abgezogen. Abbildung 3.24 zeigt einbis@dfferenz,

die aus jeweils 100 Bildern mit und ohne Argoninjektion mit einer Belichtungspeidrei

Sekunden gebildet wurde.

Beschreibt man das Profil der Wolke mit einer Gaul3kurve, erhélt maneithevertsbreite
von 580 pm. Der tatsachliche Wert ist allerdings etwas geringer, da aufgrundederggn
Tiefenschérfe die Ausdehnung der Wolke entlang der SichtachseenMeirbreiterung des
Profils fuhrt.

Der Farbstofflaser wurde in das Vakuumsystem eingeféadelt und aldribewolke fokus-
siert. Die Pulsenergie betrug vor dem Eintritt in das Vak4gumJ. Da der Laser parallel zum
Magnetfeld eingekoppelt wird, kdnnen nur die vietUbergange angeregt werden (siehe
Tabelle 1.3.2), wobei das Licht fiir den Ubergang zirkular polaris@ntsiu3. Eine nahelie-
gende Mdglichkeit liegt darin, das linear polarisierte Licht mit eihgt-Verzégerungsplatte
in zirkular polarisertes Licht umzuwandeln, wobei je nach Drehrichturtgyeder dier™
oder dier—-Ubergdnge angeregt werden. Dies hat allerdings den Nachteil, da®ena
einem Frequenzscan die Anzahl der anregbaren Ubergénge vauf/mvei reduziert. Al-
ternativ kann man das Licht linear polarisiert lassen. Da sich linear pieldeis Licht als
Uberlagerung von zirkular polarisiertem Licht beider Drehrichtungaausensetzen laft,
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Abbildung 3.25: Zwei Wellenlangenscans, einmal mit und einmal ohnk/4-
Verzogerungsplattchen. Bei Verwendung des letzeren werder die 7r;j/2 1/2-Ubergénge
angeregt.

kann man sowoht* als auch dier—-Ubergange anregen, sofern man die richtige Wel-
lenlange trifft. Da die Abschatzung der Zahlrate in Kapitel 3.7 ergeberdhBtprinzipiell
genugend Photonen zu Verfliigung stehen, um alle lonen im Wellenlbeggch des Lasers
anzuregen, wurde die Polarisation des Lasers bei den meisten Messinagr gelassen.

Fur die Herstellung des Uberlapps zwischen Laser und lonenwolkdenawischen den
Justagespiegeln oberhalb des Vakuumfensters ein planes Glasfén&tahlteiler unter
einem Winkel vord5° eingesetzt, so daf} senkrecht zum Strahlengang des Lasers ein Ein-
blick durch die Fallenregion auf die Kathode gegeben war. Ein Helium-Neager, dessen
Strahl Uber einen Klappspiegel in den Strahlengang des Farbstoffigaleracht werden
konnte, wurde fiir die Erstjustage verwendet. Durch die Verwendongzwei Blenden,
positioniert jeweils nach dem ersten und vor dem zweiten Teleskop mit eibstarid
von 4,5 Metern, wurde sichergestellt, dal? die Strahlengénge tbereinstimmen. Mégels d
Strahlteilers wurde mit einer Kamera der Auftreffpunkt des Lasers anf Hilament der
Kanone bestimmt und so einjustiert, dalR er der Position der lonenwolke imittkaren
Driftréhre (vgl. Abbildung 3.24) trifft. Der Farbstofflaser wird in die Faéngekoppelt,
nachdem das Glasfenster aus dem Strahlengang herausgenommen AnsgchlieRend
wurden Wellenlangenscans aufgenommen und der Uberlapp anha#dlueate der la-
serinduzierten Fluoreszenzphotonen weiter optimiert.

Es zeigt sich allerdings daf3 ohne die Verwendung einer Verzogematigswider Erwar-
tens nur dier—-Ubergange angeregt werden, d.h. der Laser wird auf den Wegnksuivh
zirkular polarisiert. Messungen mit einem Polarisationsfilter haben engeb® die lineare
Polarisation des Lasers bis zum Vakuumfenster erhalten bleibt. Somit istetmaen, dald
das Quarz-Vakuumfenster alg4-Verzogerungsplatte wirkt oder die Reflexion untef 45
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Abbildung 3.26:Projektion der Summe zweier Wellenlangenscans (siehe Maih sieht zwei
Kurven, die jeweils durch die zweit - undr—-Ubergénge versursacht sind. Aufgrund der Doppler-
verbreiterung voi$4(1) pm sind die viefr-Komponenten nicht einzeln aufgeltst. Die unterschiedli-
che Hohe wird durch den hier noch nicht optimierten Einstejen des\/4-Plattchens zugeschrie-
ben.

am IN-Vakuum-Spiegel eine zirkulare Komponente der Polarisation indulzierdennoch
alle vier -Ubergange gleichzeitig anzuregen, wurde der Laser kurz vor Eiintidas Va-

kuum durch ein\/4-Verzdégerungsplattchen geleitet, wobei die schnelle Achse dater
zur Polarisationsrichtung des Lasers eingestellt ist.

Abbildung 3.26 zeigt die Projektion der Summe zweier Wellenlangenscaiis enéuig-
ter Optimierung des Uberlapps. Die gesamte Aufnahmedauer hierfir SgtrMinuten.
Jeder Scan wurde vofd0, 8 nm bis441,7nm in 1,1 pm breiten Schritten durchgefiihrt.
Bei jedem Wellenlangenschritt wurden zwei EBIT-Zyklen durchfahi&ahrend den ein-
zelnen Scans wurde die Falle nicht geleert, um fir jeden Wellenlangéhstibselben
Bedingungen und somit dieselben lonenanzahl zu haben. In Abbil81gist die An-
zahl der registrierten Photonéi® ms vor Ausschalten des Strahls gezeigt. Die Zahlrate
ist innerhalb des statistischen Rauschens konstant. Dies zeigt, dal3dmeieachfahren
kurz vor Ausschalten des Strahl die gleiche Anzahl lonen erzeubgefangen wird. Auf-
grund der Dopplerverbreiterung sind statt der vier einzetnétbergange nur zwei Maxima
sichtbar. Beschreibt man die Maxima in Abbildung 3.26 mit vier Gauf3funktiotierdie-
selbe Breite haben, wobei die Wellenlangenaufspaltung aufgrundessmahaufspaltung
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Abbildung 3.27: Registrierte Photonenereignisse abms vor Ausschalten des Elektronen-
strahls bis zum Ausschalten des Strahls. Die blauen Linebe den Mittelwert sowie digéo-
Standardabweichung an, die rote Linie zeigt einen line&iean die Daten. Die relative Abwei-
chung von einer konstanten Zahlrate liegt uisted 0—3.

anhand des genau bekannten Magnetfeldes vorgegeben wird,redmééiine Linienbreite
von 64(1) pm. Da die natirliche Linienbreite vard0 Hz sowie die Breite des Lasers von
1,2 pm wesentlich kleiner sind, kann man die gesamte Linienbreite der Dopgiegiter
rung zurechnen. Nimmt man eine maxwellsche Geschwindigkeitsverteilurigrar an,
erhalt man aus (1.59) eine Temperatur 160(3) eV.

Eine Abschatzung der Anzahl der angeregten lonen laft sich adieaRtloreszenzzahlra-
te wie folgt durchfihren. Setzt man den Laser z.B. auf das Maximumdg@Ubergangs,
erhalt man eine mittlere Zahlrate vém Hz. Legt man wieder die Detektionseffizienz von
n= 10~* zu Grunde, und daR aufgrund der Abstrahlcharakteristik die Abstadinchein-
lichkeit senkrecht zum Magnetfeld bezuglich einer isotropen Abstrghlaml /3 reduziert
ist, ergibt sich damit die Gesamtrate der Laseranregun@RzkHz. Bei einer Schul3fre-
quenz vord8 Hz bedeutet dies, daf durch einen Laserpuls 808a lonen angeregt wer-
den. Der Anteil der lonen, die angeregt werden kénnen, ist zurmElaech die raumliche
Ausdehnung der lonenwolke und den Uberlapp des Lasers bégrenzAnderen reduziert
die Dopplerverbreiterung die Anzahl der lonen, die im Wellenlangentiedes Lasers lie-
gen. Der Uberlappfakor ergibt sich aus den Verhaltnissen der jeweifitiehen. Nimmt
man die Breite der lonenwolke aus Abbildung 3.24izu= 1,2 mm, ergibt sich eine Quer-
schnittsflache von, 1 mm?. Der Laser wird auf eine Flache vén2 mny fokussiert. Der
Uberlappfaktor betragt sonit 18. Der Anteil der lonen, die im Wellenlangenband des La-
sers liegen, ergibt sich aus dem Verhaltnis der Linienbreite des Lagdd®pplerverbreite-
rung und betradi, 019. Nimmt man jetzt an, dal’ bei jedem Laserpuls die maximale Anzahl
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Abbildung 3.28:Zerfallskurven unter Lasereinstrahlung in die EBIT. Dieseawvellenlange war
dabei zuerst resonant auf die Ubergangsfrequenz und dan&ehalb von dieser eingestellt. Deut-
lich zu sehen ist die Erhéhung der Zahlrate durch resonanteging.

der lonen angeregt ist (bei einem Zweilevel-Ubergaigp), ergibt sich eine Gesamtanzahl
von 5,5 - 105 Ar'3*-lonen. Dies ist finfmal mehr, als in Kapitel (3.7) abgeschétzt wurde.
Allerdings ist hier auch ein wesentlich héherer Injektionsdruck §oh- 10~ mbar ein-
gestellt worden, so dal3 mehr Atome als Quelle fiir hochgeladene lonem Fallie zur
Verfligung standen.

Die erfolgte Anregung des M1-Ubergangs 4Rt sich auch direkt agkenwenn man die
Photonenzahlraten mit dem Laser in und auRerhalb der Ubergangdimdjervergleicht.

Abbildung (3.28) zeigt exemplarisch einen Ausschnitt der Zerfallskubes Lasereinstel-
lungen innerhalb sowie auRerhalb der Ubergangsfrequenz. DielBkurven wurden aus
den Scans ermittelt, indem einmal die Wellenlangenbereiche des LasersimaResind ein

entsprechend groRRer Bereich auf3erhalb der Linien auf die Zeitaabjsegot wurde. Nach

dem exponentiellen Abfall der Photonenzéahlrate nach Abschalten dddsSist deutlich

eine Erh6hung der Zéhlrate durch den in Resonanz eingestellten lueseeennen. Die re-
gelmaRig auftauchenden Einschnitte in den Zerfallskurven stammen vonbléateerrad,

das mit98 Hz das von den Laserpulsen verursachte Streulicht blockiert.

Der genaue zeitliche Verlauf der Anregung aég/g-Zustands ist in Abbildung (3.29, lin-
ker Graph) dargestellt. Gezeigt wird das auf vier Zyklen der Lasegamy aufsummierte
Signal. Das Datenaufnahmesystem wurde so eingestellt, daR alle Photigreisee inner-
halb eines Zeitraums von vier Laserschisseim{s) mit hoher Zeitauflésung registriert
und synchron zum ersten Laserschul3 aufsummiert werden. Diewedksrange wurde
dabei auf die maximale Zahlrate der -Ubergange bei41, 15 nm (siehe Abbildung 3.26)
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Abbildung 3.29:Links: Zeitaufgelostes Fluoreszenzsignal, integriert tiber 96utéin. Die rote
Kurve zeigt die Zahlrate, wenn der Laser auf die Ubergargygim derr—-Linien bei441, 15 nm
eingestellt ist. Bei der blauen Kurve wurde der Laser aufdbrtier Resonanz aufil, 7nm ein-
gestellt.Rechts: Nach Aufsummieren und Binnen auf einen einzigen Zyklus istexponentielle
Zerfallskurve (rot) sichtbar, die durch den Exponentielbugf in griin beschrieben wird. Die blauen
Daten zeigen das entsprechende Fluoreszenzsignal mit deen &uferhalb der Resonanz.

eingestellt. Der oben beschriebene EBIT-Zyklus wizde0 mal durchfahren und die Er-
eignisse nach Abschalten des Elektronenstrahls aufsummiert. Eine ehtsmte Messung
wurde durchgefiihrt, wahrend der Laser auRerhalb der Ubesgatignlange auf41, 7 nm
eingestellt war. Nach jedem Schuld beobachtet man wie erwartet einguiigreer lonen
und damit verbunden eine Zunahme der Photonenzéahlrate. Addiert mBatdie der vier
einzelnen SchuRsequenzen auf (3.29, rechter Graph), ergibtisiekmbnentielle Zerfalls-
kurve des metastabil@dD?,/g—Zustands. Paf3t man an die Daten einen exponentiellen Zerfall

n(t) = noe ™ 4+ yo (3.25)

an, wobei man algy, den Mittelwert der Zahlrate fur den Laser auRerhalb der Resonanz
yo = 2085(5) nimmt, erhalt man als Zerfallszeit= 9, 2(4) ms, was mit der Lebensdauer
T =19,573(4) ms de§P3/2-Zustands gut Ubereinstimmt.

Bildet man die Differenz der Zerfallskurven aus 3.28, indem man die gemessPhoto-
nenereignisse mit dem Laser aulRerhalb der Resonanz als Untergmeétv Ereignissen
mit dem Laser in Resonanz abzieht, erhalt man die Photonenereignissierctiedie re-
sonante Laseranregung verursacht wurden. Der zeitliche Vedaifferenz ist in Abbil-
dung 3.28 dargestellt und zeigt eine exponentielle Abnahme. Beschreilutiesen Verlauf
durch einen exponentiellen Zerfall

n(t) = ng exp(_t/TUbe'rlapp)? (3.26)
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Abbildung 3.30:Abnahme des laserinduzierten Fluoreszenzsignals dufféiisipin der lonen aus
dem Fokusbereich des Lasers nach Ausschalten des Elekstosids. Die mittlere Uberlappungs-
zeit betrag331(9) ms.

laRt sich die Gite des loneneinschlusses im magnetischen Fallenmodudseiiiberlapp-
dauerry,,,.q,,, Charakterisieren. Sie gibt die mittlere Lebensdauer an, mit der die lonen im
vom Laser bestrahlten Volumen verweilen.

Man erhalt fir die vorliegenden Bedingungen eine mittlere Uberlappeitygmn331(8) ms,

die der Zerfallsdauer der zweiten Komponente des exponentiellen Zenfalbelle 3.8
entspricht. Dies laf3t darauf schliel3en, dafd die in Abbildung 3.23 sicluthaite Zerfalls-
komponente von Argonionen dieselbe Ursache wie der Zéhlratenvbduder laserindu-
zierten Fluoreszenz hat. Im vorliegenden Experiment aber werden ditberlagerungs-
volumen gespeicherte lonen eindeutig durch die Laserpulse angeieghbbahme der
laserinduzierten Fluoreszenzrate wird einerseits durch Ladungsacistder At3*-lonen

mit neutralem Hintergrundgas und andererseits durch eine radiale sty der Wolke
gegen das Magnetfeld verursacht, die in beiden Fallen die lonendichtenmiaser aus-
geleuchteten Volumen verringern.
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Kapitel 4

Messungen

In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrtessigen zur La-
serspektroskopie an borartigem Argon {#Ar) ausfihrlich erlautert. Zum ersten Mal ist es
gelungen, die direkte Laseranregung von verbotenen Ubergandenen zu vermessen,
die in einer EBIT produziert und gespeichert wurden. Detaillierte Megsini zur Bestim-
mung der Wellenlange und zur Verdampfungskiihlung der gespeichierten werden im
folgenden vorgestellt.

4.1 Wellenlangenbestimmung

Zur Bestimmung der Wellenlange des magnetischeés*2P P, —* P, /, Dipoliiber-
gang (M1) wird, wie in Abschnitt 3.6 beschrieben, die Frequenz ddsskaflasers schritt-
weise Uber den Wellenlangenbereich variiert und fur jeden Freqcieritsin lonenpro-
duktions- und Speicherzyklus durchfahren.

Der Elektronenstrahl wird hierbei fiF10 ms an- und fir510 ms, bei spéateren Scans flr
1020 ms ausgeschaltet. Die Stromstérke war stets9auiA eingestellt. Die Beschleuni-
gungsspannung betrd@®20 V und war so optimiert, daf3 kurz vor Ausschalten des Strahls
die Z&hlrate maximal war. Fir den axialen Einfang waren die Driftrédrand 5 wieder

auf 500V gesetzt. Die mittlere Driftrohre befand sich auf einem Potential 3@%W. Um

das Ansammeln von Wolfram oder Barium zu verhindern, wui@ems vor Anschalten
des Strahls fur den nachsten Zyklus die Driftrdhdennd 5 auf 0V gesetzt, womit sich
die Fallenmitte auf ein positives Potential gegeniber den restlichen Drédtrdiefand und
somit geleert wurde. Um die Verlustrate der gefangenen lonen dadhrgsaustausch mit
neutralem Argon zu verringern, wurde der Injektionsdruck auf emedrigeren Wert von
1,0 - 10~ 8 mbar in der zweiten differentiell gepumpten Stufe eingestellt. Die Wellenlan-
ge des Lasers wurde vaefil0, 8 nm bis441,7nm in Schritten vonl, 1 pm verstellt, wo-
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Abbildung 4.1:Summenspektrum aus den 52 einzelnen Scans, dakst2st2P 2 P35 —2 P /o-
Ubergang in At**+ zeigt. Aufgrund der Dopplerverbreiterung kénnen die viedbergéange nicht
einzeln aufgeldst werden, sondern sind als zwei Maximalséchdie jeweils d|er3/2 und 771/2

Ubergénge (linkes Maximum) sowie dm;/2 und s Ubergange (rechtes Maximum) enthalten.

bei in jedem Schritt ein EBIT-Zyklus durchfahren wurde. Insgesanmiden’52 Spektren
aufgenommen. Jedes einzelne einzelne Spektrum wurde mit dem darggelzitgleich
aufgenommenen Neon-Spektrum der Hohlkathodenlampe kalibriert. Die Sdemveel-
lenlangenprojektionen istin Abbildung 4.1 zu sehen. Da aufgrund deplBoverbreiterung

die einzelnen Ubergénge nicht aufgelost sind, erscheinen die vimﬂé@mponenten als
zwei Maxima. Die einzelnen Maxima umfassen jeweils dle@Tﬁ und 7r1/2 Ubergéange
sowie d|e7r3/2 und7r1/2 Ubergange. Wie erwartet sind aufgrund des parallel zum Magnet-
feld eingekoppelten Lasers keineUbergange sichtbar.

Die Wellenlange de$s?2s2p 3P, —3 P;-Ubergangs ergibt sich aus den Schwerpunkt der
vier m-Ubergéange. Trotz des starken Magnetfelds 8dnist die Aufspaltung der magne-
tischen Energieniveaus im Grundzustand sowie im angeregten Zustamdesrisch be-
zluglich der feldfreien Energieniveaus. Theoretische Berechmuanger der Verwendung
der Large Scale CIDFS-Methode [118] zeigen, daf’ die zu erwartémcbehiebung des
Schwerpunktwellenléange bsi- 10~° nm fir dier; ,-Ubergange und bef - 105 nm fur

die wg/Q-Ubergange betragt [77]. Die Berechnung der Starkverschiebrgilgt, dal3 bei ei-
ner Laserleistung voh0'® W/cm? die relative Verschiebung der einzelnen Ubergéange (auf-
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Abbildung 4.2:Wellenlangenergebnisse der einzelnen Scans. In Rot eagget sind der Mittel-
wert und da$i8 %-Vertrauensintervall.

Ubergang relative Verschiebung%

T —4,48-107%
7@2 —2,60-10"%
T —2,60-1072
T3/ —4,48 -107%

Tabelle 4.1Theoretisch berechnete Starkverschiebung fiir die eiapeieemankomponenten des
15?2s?2P 2Py ;5 —2 Py jo-Ubergangs in Ar** [119] fiir eine Laserleistung vorD'® W/cm?.

gefiihrt in Tabelle 4.1) kleiner al0—2* ist [119]. Diese extrem niedrige Empfindlichkeit
gegenuber elektrischen Feldern ergibt sich aus der niedrigen Palzaisieit die hochge-
ladenen lonen eigen ist.

Zur Wellenlangenbestimmung wurden die einzelnen Scans mit zwei Gauidfugrk gefit-

tet. Anschlie3end wurde der Mittelwert der beiden Wellenlangen gebildestBtistischen
Fehler des Mittelwerts der einzelnen Scans liegen im Mittelohed19 nm, wahrend die
lo-Unsicherheiten der einzelnen Kalibrationen @id0007 nm wesentlich kleiner sind.
Die einzelnen Wellenldngen sind in Abbildung 4.2 fiir die einzelnen Scanszsiannet,
wobei die Fehlerbalken die Summe der vorher genannten Fehler zeigedeA einzelnen
Messungen wurde durch Anpassen einer konstanten Funktion ein sthtigéwichteter
Mittelwert gebildet. Die resultierende Wellenlange ergiitht.25588 nm mit einem statisti-
schen Fehler vo.00023 nm.

Die Linienbreite ergibt sich aus dem Summenspektrum, wenn man die FluozésEn
mit vier Gaul3funktionen gleicher Breite beschreibt, wobei die GréRe demanaufspal-
tung aufgrund des gut bekannten Magnetfelds der EBIT vorgegeidr{Abbildung 4.3).
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Abbildung 4.3:Summenspektrum aus Abbildung 4.1. Die vietJbergange werden mit GauR-
funktionen gleicher Breite beschrieben. Die Linienbreite 89,8(6) nm entspricht einer lonen-
temperatur vor278(2) eV.

Da die erhaltene Linienbreite wesentlich groR3er ist als die des Lase@rprt), ist sie prak-
tisch ausschlieRlich durch die Dopplerverbreiterung gegeben. Mt eite Dopplerbreite
von Ap = 89, 8(6) pm, was ausgehend von (1.59) mittels

A4}Cz Al) 2
T, = = 4.1
8k%]112 ( AO ) ( )

einer lonentemperatur vaf} = 278(2) eV entspricht. Dies resultiert bei einer Wellenlange
von A\g = 441 nm in eine relative experimentelle Auflésug?/ E von knapp5000.

4.1.1 Kuihlung

Da wie gesehen die experimentelle Auflosung hauptsachlich von dertéonpearatur und
der daraus resultierenden Dopplerverbreiterung bestimmt wird, musséongn gekihlt
werden, um die Auflésung zu verbessern. Bei bisher durchgefiikonventionellen spek-
troskopischen Messungen wurden kontinuierlich durch den Elektstradt lonen produ-
ziert. Dabei werden sie naturgemaR gleichzeitig aufgeheizt. Um dennedhige lonen-
temperaturen zu erhalten, wurde durch Einstellen eines seichten Potemtibda &allen-
elektroden (und bei schweren lonen durch Zugabe eines Kih)giisegerdampfungskih-
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Abbildung 4.4:Zeitliche Entwicklung des Fluoreszenzsignals und der noemperatur, ermittelt
aus der Linienbreite, bis zu zehn Sekunden nach AussclddteRlektronenstrahls Die griine Linie
beschreibt die Fluoreszenzabnahme mit einem exponemtigérfall und einer mittleren Fangzeit
vonT = 2,5(2)s.

lung gefordert. Fur die hier durchgefiihrten laserspektroskopisbtessungen ist jedoch
die lonentemperatur im magnetischen Fallenmodus ausschlaggebend. Kiileluxig der
lonen erfolgt daher nach Ausschalten des Elektronenstrahls derclavipfungskihlung,
die ein langsames Absenken des axialen Potentials beschleunigen kann.

In einem ersten Schritt wurde die Qualitéat des magnetischen Fallenmodutet dtimr-

fur wurde der Produktions- und Speicherzyklus der EBIT HuR s verlangert. Argonio-
nen wurden mit einem Strom va® mA und einer angelegten Beschleunigungsspannung
von 1020V fir 510 ms erzeugt und anschlieRend im magnetischen Fallenmodus gehalten.
Das axiale Fallenpotential war wahrend der lonenproduktion fir diere2§0 ms inver-
tiert auf —30V, um das Aufheizen der lonen durch den Elektronenstrahl zu redry,

und wurde dann auf470 V gesetzt, um axiale lonenverluste zu minimieren. EB@@ms

vor Ende des Zyklus wurde das axiale Potential wieder-a@{iV invertiert, um schwe-
rere Barium- oder Wolframionen aus der Falle zu entfernen, die von dttolde in die
Fallenregion diffundieren und das leichtere Argon verdrangen kiriber Farbstofflaser
wurde in Schritten vor, 4 pm von440, 85 nm bis441, 7 nm durchfahren, wobei bei jedem
Wellenlangenschritt ein EBIT-Zyklus durchlaufen wurde. Insgesauontien zehn Spektren
aufgenommen. Wahrend allen Messungen wurde kontinuierlich Argong@nem Injek-
tionsdruck vonL0—8 mbar in die Falle injiziert.
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Abbildung 4.4 zeigt die zeitliche Entwicklung des Fluoreszenzsignals untieseperatur,
die aus der Linienbreite ermittelt wurde. Die Fluoreszenzereignisse wgedgihlt, indem
der Bereich, in dem der Laser innerhalb der dopplerverbreitetergdbgswellenlange war,
aufintegriert und ein entsprechender Bereich mit dem Laser auReiralibergangswel-
lenlange abgezogen wurde. Setzt man einen exponentiellen Zerfaladkae und somit
der lonenanzahl im vom Laser bestrahlten Volumen an, erhalt man elbaétészeit der
Falle vonT = 2,5(2) s. Diese lange Fallzeit zeigt, daR die EBIT auch als exzellente Pen-
ningfalle fir hochgeladene lonen dienen kann. Fur eine effektivdavepfungskiihlung
ist eine hohe Stol3rate nétig, damit der Gleichgewichtszustand der thermigetieilung
schnell im Vergleich zur Fallenabsenkung wiederhergestellt und demilAter hochener-
getischen lonen wieder bevolkert wird. Die Stol3rate ergibt sich aushsiege(2.28) mit
einer lonenzahl von0°® in einer Wolke vord0 mm Lange und einer Querschnittsflache von
1,2mm? sowie einer Temperatur va390 eV zu24 s~'. Da nach Verlust der hochenergeti-
schen lonen im Mittel nus St6RRe pro lon nétig sind, um die Wolke wieder zu thermalisie-
ren [120], sollte diese StoRrate hoch genug sein, um die lonen Ubdarkpfungskihlung
zu kiihlen. Zudem befinden sich zusatzlich nebek*Arauch lonen mit niedrigeren La-
dungszustanden, so dal} die effektive lonenstol3rate hdher ist.

Um die Durchfiihrbarkeit der Verdampfungskihlung von hochgeledéonen in der EBIT
fur die Laserspektroskopie zu untersuchen, wurde synchron zoduRtions- und Spei-
cherzyklus das axiale Fallenpotential variiert. In einer ersten Messurdpw fir80 Schufd
bzw 820 ms Argonionen produziert, wobei der Strom des Elektronenstrahls ndédeA
betrug und aul 020 V beschleunigt wurde. Die gesamte Zyklusdauer beiig ms. Die
axialen Fallenpotentiale, angelegt an die Driftrohtemd5, wurden von einem Funktions-
generator gesteuert. Zu Beginn eines Zyklus betrug das axiale Poteasiat Briftréhren
0V, um mit einer flachen Falle die Aufheizung der lonen durch den Ele&trsinahl zu mi-
nimieren. Aufgrund der Raumladung des Elektronenstrahls ergibt sarhnaditerhin nach
Gleichung (2.20) ein effektives axiales Potential, das die lonen gefan@ée Die Span-
nung an den Driftrohred und 5 wurde 500 ms nach Anschalten des Strahls b2 ms
vor Ausschalten zuerst adb0V gelegt und dann linear mit einer Geschwindigkeit von
0, 33 V/ms verringert, so dal3 beim Ausschalten des Strahls das axiale Poséatiaund
1050 ms nach AusschaltemV betrug. Die Laserfrequenz wurde wieder schrittweise von
440, 8 nm bis441, 7nm mit einer Schrittgro3e vah 2 pm durchgestimmt, wobei bei jedem
Wellenlangenschritt ein Zyklus durchlaufen wurde. In einer zweitersMieg wurde die Zy-
klusdauer au00 Schuld bzw3060 ms verlangert. lonen wurden fait0 ms produziert und
fur 2550 ms im magnetischen Fallenmodus gehalten. Das axiale Potential &bodes
nach Zyklusbeginn aus00V gesetzt und linear mi®.18 V/ms auf0V heruntergefahren.
Die mittlere Driftrohre war wieder a0V gegenuiber der Driftrohrenmasse gesetzt. Da-
mit ergab sich beim Ausschalten des Strahls eine Fallentiefel2®NK, die 2325 ms nach
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Abbildung 4.5:Schematische Darstellung des MeRschemata zur lonenlgihlimks (A) wird
das axiale Fallenpotential mit einer Geschwindigkeit 9088 V/ms, rechts mib, 18 V/s abgesenkt.
Beim Kuhlzyklus A ist Elektronenstrahl fi&20 ms zur lonenproduktion an, wahrend im Kuhlzyklus
B die Produktionszei510 ms betragt. Bereits vor dem Ausschalten des Elektrondnstward mit
der Absenkung des axialen Fallenpotentials begonnen, arfoden mit hoher kinetischer Energie
entweichen zu lassen.
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Abbildung 4.6:Abnahme der lonentemperatur (rechte y-Achse in griin) sdegeFluoreszenzsi-
gnals (linke y-Achse in blau) in resonanter Anregung 2}@3/2 -2 Py Ubergangs bei verschie-
denen Kuhigeschwindigkeiten und einem Injektionsdruak ¥d@ - 10~ mbar(siehe Text).

Ausschalten des Strahds/ betrug. Die beiden Kiihlzyklen sind schematisch in Abbildung
4.5 gezeigt.

Abbildung 4.6 zeigt den Verlauf der lonentemperatur und des Fluanesiggals in Abhan-
gigkeit der axialen Fallentiefe. Flr verschiedene Zeiten bzw. Fallentiefiede die lonen-
temperatur aus der Gaul3breite der einzelnen Linien ermittelt, wobei wied&aiffunk-
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tionen mit vorgegebener Wellenlange angefittet wurden. Die Signalratelule®szenzsi-
gnals wurde ermittelt, indem der Wellenlangenbereich der dopplervereeilgbergiange
zwischerd41, 042 — 441, 483 nm auf die Zeitachse projiziert wurde und ein entsprechend
grof3er Untergrund aufl3erhalb des Bereichs abgezogen wurdekbn Braph ist der Ver-
lauf fur die schnellere Fallenabsenkung gezeigt, im rechten Graphedlu¥der langsa-
meren Fallenabsenkung. Es zeigt sich eine eindeutige Verringerurigraetemperatur,
die bei der schnelleren Fallenabsenkung deutlicher ausgepragt i aler langsameren
Fallenabsenkung. Mit der Fallenabsenkung geht auch eine Vemimgeles Fluoreszenz-
sigals einher, da durch das flacher werdende Fallenpotential forithuémen die Falle
verlassen konnen. Die Temperaturabnahme ist allerdings bei dem rieergsaAbsenken
des Fallenpotentials deutlich schwacher ausgepragt. Dies 1aRt sich delérieer dald die
StoRe zwischen den lonen, die fur die Thermalisierung notwendig siadfadls eine Aus-
dehnung der lonenwolke gegen das Magnetfeld (cross field diffusiemirsachen. Dies
fuhrt zu einer zusatzlichen Abnahme der Dichte und der StoR3rate. Unedigagenzuwir-
ken, kann man zum Einen die Kihldauer verringern, wobei allerdingkdan gentigend
Zeit zum Thermalisieren haben. Zum Anderen kann man die Dichte erhdimemach dem
Klhlvorgang noch geniigend lonen in der Falle zu haben.

Daher wurde in einer neuen MeRreihe der InjektionsdrucRaaf)~—" mbar erhéht, um die
Stof3rate zu erhdhen und so eine effiziente Verdampfungskihlungalteer. Durch die Er-
hohung der Argondichte in der Falle werden nicht nur meHPAdonen erzeugt, es kom-
men vermehrt niedrigere Ladungszustande vor, die insbesondedagiverdampfungs-
kihlen von Vorteil sind, da sie aufgrund ihres schwacheren Binguotgstials die Fal-
le eher verlassen. Der EBIT-Zyklus bestand aus einer lonenptiodskeit flir100 Schuf3
bzw 1020 ms, danach wurden die lonen 200 Schuf? bzw2040 ms im magnetischen Fal-
lenmodus gehalten. Der Strom wurde & mA optimiert. Die Beschleunigungsspannung
betrug1070 V, wobei das Potential der Kathod€r00 V und das des Driftrdhrenensembles
370V betrug. In Gegensatz zu den vorherigen Messungen wurde awdgaimianiges Ent-
leeren der Falle verzichtet, da es sich gezeigt hat, dal? mit dem einhadgehéerlust aller
lonen die Gesamtzahlrate wesentlich niedriger gewesen ware. Die Fademtibfend der
lonenerzeugung wurde af0V gesetzt, um die Anfangstemperatur durch die Stof3auf-
heizung niedriger zu halten. Nach Ausschalten des Strahls wurde iddes Batential von
200V auf 20 V innerhalb einer Sekunde mit einer Geschwindigkeit 0ot8 V/ms gesenkt
und danach auf0 V gehalten.

Abbildung 4.7 zeigt die erfolgte Kiihlung bei einer wesentlich htherergaungsdichte.
Die Temperatur der lonenwolke wird hier v@do eV auf30 eV abgekihlt. Die Tempera-
tur folgt direkt dem Fallenpotential und betragt ein Zehntel der axialeduigsenergie,
entsprechend dem Fall des stationdren Zustands [89]. Dies |aR3f dardieR3en, dal’ die
StolRrate beim Abkiihlen hoch genug ist, um fiir eine hinreichend schriedhenalisierung
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Abbildung 4.7:Abnahme der lonentemperatur (rechte y-Achse in griin) sdeseFluoreszenzsi-
gnals (linke y-Achse in blau) in resonanter Anregung 2e%P; » —* Py Ubergangs bei einem
Injektionsdruck vore, 0 - 10~7 mbar(siehe Text).

zu sorgen.

Noch tiefere Temperaturen sollten prinzipiell durch eine weitere Absankieis axialen
Fallenpotentials mdglich sein. Allerdings nimmt die lonendichte ebenfalls weitebhiBi-

ne Absenkung der axialen Fallentiefe aQfV fihrte dazu, dal? praktisch kein Fluoreszenz-
signal mehr vorhanden war. Allerdings war die erreichte Auflésung mérdimienbreite
von 30 pm ausreichend, um die einzelnen Zeemankomponenten aufzulosemvidabe in
nachfolgenden Messungen die Absenkung der Falle@ufbeibehalten. Weitere Messun-
gen haben gezeigt, dal3 auch bei einem schnelleren Absenken denfedtelbd00 ms die
gleiche Endtemperatur erreicht wird. Daher wurde bei den nachfidégeNessungen zur
Wellenlangenbestimmung die kirzere Kihlzeit gewahlt, um das Verhéltnigétedi Zy-
klusdauer zu erhéhen. Die Wellenlédnge des Lasers wurdd4@rs nm bis441, 55 nm in
Schritten vonl, 1 pm durchfahren, wobei bei jedem Wellenl&angenschritt ein Zykluskdurc
laufen wurde. Insgesamt wurddf Scans durchgefiihrt. Bei den ersnScans betrug die
Zyklusdauer3060 ms. Danach wurde die Zyklusdauer fiir die nachfolgerge8cans auf
4080 ms erhoht, um eine langere Mel3zeit zu erhalten. Abbildung 4.8 zeigt die Salme
ler aufgenommen zweidimensionalen Scatterplots. Gezeigt sind die Flumreszignisse
im magnetischen Fallenmodus nach Ausschalten des Elektronenstralhef8peicherzeit
von 2020 ms, wie bei dem kirzeren EBIT-Zyklus eingestellt, gezeigt. Direkt nactsahal-
ten des Strahls ist die Temperatur der lonen noch so hoch, daR die-Mieergange nicht
einzeln aufgeldst werden kénnen, sondern als zwei Maxima sichtlshmginvoranschrei-
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Abbildung 4.8:Summe dei58 aufgenommen zweidimensionalen Scatterplots (siehe éinig)
3.21). Gezeigt ist der Ausschnitt der Daten direkt nach Alusken des Elektronenstrahls. bis zu
einer Speicherzeit voR040 ms. Die y-Achse gibt die Wellenlange des Farbstofflasersdanx-
Achse die Zeit nach Ausschalten des Strahls.

tender Kiihlung verbessert sich die Auflésung, so daR schluRentéohiex 7-Ubergange
sichtbar werden.

Der Temperaturverlauf wahrend und nach der Kiihlung ist in Abbildu@gldrgestellt. Zur
Bestimmung der Temperatur wurde die Summe der Datenmatrizen in vertikale 'suaife

60 ms Breite geteilt und auf die Wellenlangenachse projiziert. Anschlie3erdiewdir je-

den Streifen analog zur Temperaturbestimmung in der vorherigen Mesggur@aul3funk-
tionen mit derselben Breite und vorgegebener Wellenlange angepa8hbhadd der Breite

die lonentemperatur mittels Gleichung (4.1) bestimmt. Die Summe der Flachen der vier
Gauf¥funktionen ist ebenfalls dargestellt. Sie gibt den Verlauf der Hmenzrate wéhrend

des Kuhlverlaufs wieder. Die Temperatur wird wie beim langsamen Abki{(Alkhildung

4.7) von240 eV auf30 eV reduziert. Projiziert man den Zeitbereich nach erfolgter Kiihlung
auf die Wellenlangenachse, erhélt man das Spektrum in Abbildung 4.10.
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Abbildung 4.9:Zeitlicher Verlauf der Temperatur (schwarz), ermittels aler Linienbreite sowie
die relative Signalstéarke des laserinduzierten Fluoressignals (blau) der in Abbildung 4.8 darge-
stellten Messung.

4.1.2 Wellenlangenbestimmung

Zur Wellenlangenbestimmung des M1-Ubergangs wurden die MeRdatereirBaneiche
geteilt. Der Zeitbereich wahrend des Kihlens, in dem die vier Zeemankantsnnoch
nicht auflésbar sind, wird wie bei der ersten Messung ausgewerteseBereich wird fir
jeden einzelnen Scan auf die Wellenlangenachse projiziert und die DateweiiGaul3-
funktionen gefittet. AnschlieRend wurde der Mittelwert der beiden Weltgyaé gebildet.
Die so erhaltenen Wellenlangen sind in Abbildung 4.11 fir die einzelners®&iagezeich-
net. Aus den einzelnen Messungen wurde mit dem Anpassen einermitenstnktion ein
gewichteter Mittelwert gebildet. Die resultierende Wellenlange ergibt25564(25) nm.

Die Daten nach erfolgter Abkuhlungf0 ms nach Ausschalten des Strahls) wurden fur
jeden einzelnen Scan auf die Wellenlangenachse projiziert. Aufgrurgedageren Fluo-
reszenzzéahlrate wurden jeweils drei dieser Projektionen zu einentrGmpeiufaddiert. An

die Spektren wurden jeweils vier GauR3funktionen mit derselben BreitgpafijeAus den
Wellenlangen der vierr-Ubergange konnen zwei unabhangige Ergebnisse zur Wellenlan-
genbestimmung gewonnen werden. Aufgrund der sehr hohen Aufldgirmen die Wel-
lenlangen der Ubergénge einzeln bestimmt werden. Um die zentrale Wigevgallenlange

Zu ermitteln, werden von jedem Linienpaagr 7r§/2) sowie erfr/z, 7r1*/2) die Mittelwerte

Argjp UNd Az, , gebildet:

2!

T3/2
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Abbildung 4.10:Summemspektrum deis?2s?2P ?P3,, —2? Py 5-Ubergang in AF* nach er-
folgter Kiihlung der lonen. Das Spektrum zeigt die Zeemasgalfung des Ubergangs aufgrund des
Magnetfelds vor8 T in der Falle. Aufgrund der Einkopplung des Lasers paraileh Magnetfeld
wurden nur dier-Ubergénge angeregt. Die Linienbreite der Ubergange dte?&i 8(4) pm, dies
entspricht einer lonentemperatur va# 3(8) eV.
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Abbildung 4.11:Wellenlangenergebnisse der einzelnen Projektionen desddzenzsignals wah-

rend des Kihlens (vgl. Abbildung 4.8. In Rot eingetragerd siler Mittelwert und das8 %-
Vertrauensintervall.
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Abbildung 4.12:Wellenlangenergebnisse der einzelnen Spektren des Bhemesignals nach er-
folgter Kiihlung der lonen fir diel/Q—Ubergange. In Rot eingetragen sind der Mittelwert und das
68 %-Vertrauensintervall.
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Abbildung 4.13:Wellenlangenergebnisse der einzelnen Spektren des Bhemesignals nach er-
folgter Kiihlung der lonen fir die3/2—Ubergange. In Rot eingetragen sind der Mittelwert und das
68 %-Vertrauensintervall.

+
Ty T Ty
/2 T 9

AR o
A = M bzw. A

T3/2

(4.2)

Die so erhaltenen Wellenlangenergebnisse sind in den Abbildungen 4dj2fq/2-0ber-
gange und 4.13 fur dieg/Q-Ubergange gezeigt.

Da jede einzelne Kalibration neun Referenzlinien verwendet, die mit einsauigkeit von
3-107° bis 6 - 10~° nm genau bestimmt wurden, ist der Gesamtfehler im Wesentlichen
durch den statistischen Fehler der Linienpositionsbestimmung gegebedeAussgesamt

107



Kapitel 4. Messungen

Messung Wellenlange\.

erste Messung 441.25588(23) nm

zweite Messung Wahrend des Kuhlvorgang$t1.25564(25) nm
Nach Kuhlvorgang\, ,, 441.25638(41) nm
Nach Kihlvorgang\r, , 441.25549(24) nm

Mittelwert 441, 25575(15) nm

Tabelle 4.2Mittelwerte der Ubergangswellenlangen aus den vier Déitens.

N
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Abbildung 4.14:Temperatur einzelnen Spektren des Fluoreszenzsignatsarfaigter Kiihlung
der lonen. In Rot eingetragen sind der Mittelwert und ¢#&%b-\Vertrauensintervall.

vier Wellenlangen (aufgelistet in Tabelle 4.2) wird der gewichtete Mittelwebildet, der
sich zu441, 25575(15) nm ergibt. Zusammen mit dem systematischen Fehler der Kalibrati-
onslinien vorD, 00002 nm aus 3.3.3 erhalt man als Ubergangswellenldrdge2558(2) nm.

In den hier durchgefiihrten Messungen wurde daher det #2s2p P, —3 P;-Ubergang

in borartigen Argon mit einer Prazision ven 0, 3 ppm bestimmt. Somit wurde eine Ge-
nauigkeit erreicht, die auf dem Gebiet der Spektroskopie hochgedattaren bisher selten
erreicht wurde.

Die lonentemperatur wurde auf entsprechende Weise ermittelt. Aus denlrige der
Gauffunktionen wurde fir jedes Spektrum die Temperatur berechieetirizelnen Werte
der Spektren sind in Abbildung 4.14 gezeigt. Als gewichteter Mittelwert egjdh eine
lonentemperatur voR8.3(8) eV.

Verbotene Ubergange in hochgeladenem Argon wurden bereits ierétitArbeiten mit ei-
nem konventionellen Gitterspektrometer vermessen. Die bisher genausssamgen wur-
den zum einen von Draganét al. [121] an der Freiburger EBIT vor ihrem Umzug nach Hei-
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Abbildung 4.15:Vergleich der in dieser Arbeit aus den laserspektroskbgisdViessungen ge-
wonnenen Wellenlangen mit friheren Messungen, die mitnei@atterspektrometer durchgefuhrt
wurden. Die erste Messung (blaues Quadrat) wurde Dragdral. (Ref. [121]) an der Freiburger
EBIT durchgefuhrt, bevor sie nach Heidelberg gebracht wulie zweite Messung fand an der
Heidelberger EBIT statt [122], wobei zur Kalibration Ubénge in Af- genommen wurden, das
zeitgleich in der EBIT erzeugt wurde. Messungen 3 und 4 (@ireiecke) stammen von Orts et
al. [77,94] mit einer Eisen-Hohlkathodenlampe mit NeonFldgas als Kalibrationsquelle. Die
hier durchgefiihrten Messungen sind mit roten Kreisen aaefje Die gefillten Kreise (Messungen
5 und 6) sind die Ergebnisse aus den Messungen ohne Verdampfurgeli Die leeren Kreise
zeigen die Werte nach erfolgter Verdampungskihlung. Diabist der Datenpunkz die Wellenlan-
ge aus denrl/z-Ubergéngen und der Datenpurgktlie Wellenlange aus derg/g-Ubergéngen. Der
schraffierte Bereich zeigt das Vertrauensintervall der Miessungen dieser Arbeit.

delberg durchgefiihrt. In diesen Messungen wurden verbotengéhmge in verschiedenen
Ladungszustanden von Argon (Krl0+13+.14+) mit einer mittleren Genauigkeit kleiner

1 ppm bestimmt, wobei fiir den M1-Ubergang in'Ar mit der Wellenlangei41, 2559 nm
eine Genauigkeit vof, 0001 nm erreicht wurde. Nach dem Umzug der EBIT wurde eine
Vergleichsmessung mit dem Ergebnis vbi1, 2561(4) nm durchgefuhrt [122], wobei zur
Kalibration Ubergénge in gleichzeitig in der EBIT erzeugtert genommen wurden. Zwei
Messungen von Orts et a. [94], die mit dem Spektrum einer Eisen-Hbbltenlampe ka-
libriert wurden, ergaben41, 2561(4) nm und441, 2556(1) nm. Abbildung 4.15 vergleicht
die in dieser Arbeit erhaltenen Ergebnisse mit den vorherigen Messunge

Innerhalb des Fehlers ergibt sich eine exzellente Ubereinstimmung mit deiarén Ex-
perimenten ermittelten Werten fur die Ubergangswellenlange é@s?2P 2P; 5 —2 P /-
Ubergangs in borartigem Argon. Zwar wurde nicht ganz die in deneragan Messungen
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Abbildung 4.16:Schema der Energieaufspaltung zur Bestimmung der g-Fakt&tatt der Uber-
gangswellenlangeRi(i) sind die entsprechenden Ubergangsenergien eingezeichnet.

erzielte Genauigkeit erreicht, allerdings wurde in dieser Arbeit erfadgrder Einsatz einer
neuen Methode, der Laserspektroskopie an der EBIT, gezeigt.

4.2 Zeemanaufspaltung

Die vierm-Emissionslinien im Zeemanspektrum @é§/2—2P1/2—Ubergangs in borartigem
Argon sind symmetrisch um die mittlere Wellenlangeangeordnet. Anhand der Wellen-
langenaufspaltung lassen sich digFaktoren fur den Grundzustand & 1/2) sowie fir
den angeregten Zustand  3/2) bestimmen. Als erster Schritt werden die Wellenl&an-
gen der einzenlnen Komponenten bestimmt, indem die Spektren nach Abki@nltonen
wieder mit vier Gauf3funktionen gleicher Breite angepaldt werden, walbeiusatzliche
Bedingung vorgegeben wird, dal? dig/,- sowier, ,-Paare dieselbe Zentralwellenlange
haben.

Der Landéfaktory ; 1&3t sich aus der Energieaufpaltund”; zweier magnetischer Unter-
zustande unter Verwendung der Gleichungen 1.49 und 1.50 bei gegebdagnetfeldB
berechnen zu

AEj

= A (4.3)

gJ
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Abbildung 4.17:Experimentell ermittelte Werte der;-Faktoren, die aus den einzelnen Spektren
ermittelt wurden. Im linken Graph sind die Werte iy, (Quadrate), im rechten Graph die Werte
fur g1 /2 (Kreise) gezeigt. In Rot eingetragen sind der Mittelwerd das68 %-Vertrauensintervall.

wobeiAm der Unterschied der magnetischen Quantenzahl der Unterzustande iEhdp-
gieaufspaltung\ F5 , zweier benachbarter Unterzustandenf = 1,) fur J = 3/2 ergibt
sich aus den Ubergangsenergien zu (siehe Abbildung 4.16)

1 _
AByp = 3 (AE(W;/Q) — AE(r; /2)) bzw. (4.4)
AE,), = % (AB(r},) ~ AB(r;),)) (4.5)

Fafit man beide Ergebnisse zusammen und ersetzt die Energien durafsgre@enden
Wellenlangen mitteld” = hc/\, erhélt man

he 1 1 1 1
AE, )y = — S S (4.6)
327 7y (A(W;/Q) M) Al,) Al /2)>

Fir die EnergiedifferenA E, /, ergibt sich entsprechend

hc 3 3 1 1
e 3 v . 4.7)
12 = (Mﬁ/g ) | Ayy) A<7f3+/2>)

Fur jedes Spektrum wurden aus den Wellenldngen dernvigbergange die Landéfakto-
ren bestimmt und anschlieRend der gewichtete Mittelwert gebildet. Die eimzélieete
fur g5 = 1/2 sowie furg; = 3/2 sind in Abbildung 4.17 dargestellt. Das Magnetfeld in
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Zustand Jtheor Gexp OIS gerp Diese Arbeit
2P1/2 0,6636908 0,663(7) 0,663(6)
Py 1,3324210 1,333(2) 1,330(3)

Tabelle 4.3 Aus der Zeemanaufspaltung bestimmitEaktoren (rechts). Zum Vergleich sind theo-
retische Berechnungen mit der CI-HFDS-Methode [94] (jrd@vie experimentelle Werte [77] an-
gegeben (mitte), die an der Heidelberger EBIT bei einem Mtghl von6, 82 T ermittelt wurden.

der Falle ist aufs - 10~* genau bekannt. Diese Unsicherheit wird quadratisch zum Feh-
ler der Mittelwerte addiert. Die Ergebnisse werden in Tabelle 4.3 zusammenUimgrén
Messungen [77] und theoretischen Berechnungen basierendrdddrfeggurationswechsel-
wirkungsmethode mit Hartree-Fock-Dirac-Sturm-Wellenfunktionen (EBS) [94] ver-
glichen.

Die hier erhaltenen Messungen sind in exzellenter Ubereinstimmung mit Weitezhen-

falls an der Heidelberger EBIT von Orts mit einem Gitterspektrometer ermitteitiemnu

[77]. Allerdings betrug bei dieser Messung das MagnetfelkR T im gegensatz zu den
im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen Die hier erreigptrimentellen

Genauigkeit ist allerdings ebenfalls noch nicht hinreichend hoch, usneietaillierten

Bereich mit theoretischen Vorhersagen durchzufiihren, da Abwaggruvon der nichtre-
lativistischen Landéformel (1.51) kleiner als die experimentellen Fehler sind

4.3 Magnetischer Fallenmodus

Bei den hier durchgefuhrten Messungen wurden zyklisch lonezugtaind anschliel3end
im magnetischen Fallenmodus gehalten. Der Einsatz des magnetischen Fallsnmaod
notwendig, um die lonen in einer Umgebung zu halten, in der sie ausscHiiedlich den
Laser und nicht durch den Elektronenstrahl angeregt werdeneDidlenmodus wurde
insbesondere fir Lebensdauermessungen von metastabilen Zustindeimgeladenen lo-
nen genutzt [99, 100].

Bisherige Messungen zu Einfangzeiten der lonen im magnetischen Fatlasneofolg-
ten mit Hilfe des Ladungsaustauschs mit neutralem Gas in der Fallenregibei @ird
die Rontgenstrahlung, die beim Ubergang des eingefangenen Elekirdes Grundzu-
stand von den lonen abgestrahlt wird, registriert. Solche Messungetrew z.B. an der
Livermore-EBIT untersucht [97]. Nacktes und wasserstoffartiggpton (Kr3®36+) wur-

de magnetischen Fallenmodus gehalten und didJlergange nach erfolgten Ladungsaus-
tausch registriert. Es wurde eine exponentielle Abnahme der Signalregedeslt, wobei
Zerfallskonstanten zwischdrs undb s bestimmt wurden. Es wurde eine deutliche Abnah-
me der Zerfallskonstanten mit zunehmenden Injektionsdruck gesehsmemnaErwartun-
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gen entspricht, da mit einer héheren Dichte an neutralem Gas die Ladsteysschrate
und somit der Verlust der gespeicherten lonen zunimmt. Eine frihersuvigsan dersel-
ben EBIT, bei der die lonen mittels lonen-Zyklotonresonanzspektpisknachgewiesen
wurden, ergab eine untere Grenze fur die Zerfallskonstantenl s [123]. Bei dieser
Methode wird Uber in die Falle eingebrachte Sonden die Zyklotronfreodenim Magnet-
feld der EBIT gyrierenden lonen angeregt und die Anregung naeh eariablen zeitlichen
Verzogerung wieder detektiert. Anhand der Signalstéarke kann diehAdeagespeicherten
lonen bestimmt werden. Allerdings fiihrt die Anregung der Zyklotraqienz auch zu ei-
ner Aufheizung der lonen, die wiederum zu einer VergroRerun@ddotronradien fihrt,
wodurch die Dichte der lonenwolke reduziert wird. Im Gegensatz nu ld@ennachweis
Uber Ladungsaustausch ist die resonante Laseranregung nitlstlvehaftet, so dalR der
Inhalt der Falle nicht durch die Messung beeinflu3t wird. Der Einsatzdidekten Laser-
anregung von metastabilen Ubergéangen ermdglicht neben hochgespaieroskopischen
Untersuchungen eine Diagnose des in der EBIT gespeicherten Plasmaeginetischen
Fallenmodus. So kann ausgehend von der Fluoreszenzzahlrate &rielheichte rickge-
schlossen werden. Zudem kénnen wichtige Plasmaparameter wie di¢clmmpematur an-
hand der Dopplerverbreiterung der Ubergangslinie oder die Staskeldgnetfelds anhand
der Zeemanaufspaltung bestimmt werden.

4.3.1 \Verlustkanale

Wahrend den hier vorgestellten Messungen wurden mit drei versct@adeBI T-Betriebs-
parametern Argonionen im magnetischen Fallenmodus gehalten. Abbilduhge3dg? die
Fluoreszenzabnahme bei einer axialen Fallentiefe5@0rV, wobei kontinuierlich Argon-
gas mit einem Injektionsdruck vah 8 - 10~8 mbar in der ersten differentiell gepumpten
Stufe injiziert wurde. In 4.4 betrug das axiale Potenti#f0 V bei einem Injektionsdruck
von1,0-10~8 mbar. Der zeitliche Verlauf des Fluoreszenzsignals, nachdem die tbmen
Verdampfungskihlung abgekuihlt wurden, ist in Abbildung 4.18 gezZBigtaxiale Fallen-
tiefe 20 V betrug, der Injektionsdruck - 10~7 mbar. Tabelle 4.4 listet die Injektionsdriicke
und axialen Fallentiefen fur die drei Signalverlaufe auf. Die lonenteatpen wurden di-
rekt aus der Linienbreite bestimmt. Die lonendichten wurde anhand dérafibei der
Laseranregung deg/Q-Ubergangs analog zur Abschatzung in Kapitel 3.8 ermittelt.

Bei allen drei Signalverlaufen wurde eine zeitliche Abnahme des Fluemesignals fest-
gestellt, wobei die Geschwindigkeit der Abnahme bei allen drei Messungeschieden
war. Um die Signalgeschwindigkeit zu charakterisieren, werden dia/Bkurven mit ex-
ponentiellen Testfunktionen(t) = yo + 10 exp(—t/Tperiapy) DESChrieben.

Der zeitliche Abfall der Signalrate wird dadurch verursacht, dal? ldasvom Laser ausge-
strahlte Volumen in der Falle verlassen. Neben der radialen Ausdeheungatke, die zu
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Abbildung 4.18:Zeitlicher Verlauf des Fluoreszenzsignals nach erfolyndampfungskihlung
(oben). Die x-Achse gibt die Zeit nach ausschalten des Elekhstrahls an. Die rote Linie ist ei-
ne exponentielle Testfunktion zur Ermittlung der mittieddberlappzeit. Ebenfalls gezeigt ist der
Temperaturverlauf der lonen (unten). Die rote Linie istlgirarer Fit an den Temperaturverlauf.

einer Verringerung der lonendichte fiihrt und schluf3endlich audbrzenverlusten, wenn
die lonen den Driftrohrenrand erreichen, kdnnen die lonen die Fabd\aerlassen, sofern
ihre kinetische Energie héher ist als ihre axiale Bindungsnergie. Elféhgalie Kollision
mit niedrig geladenen und neutralen Atomen zum Ladungsaustausch wiigez/errin-
gerung der in der Falle gehaltenen lonen.

Axialer Verlust

Fir die axiale Verlustrate ist das Verhaltnis der axialen Bindungseneugikirzetischen
Energie der lonen ausschlaggebend (siehe Gleichung (2.32)). MiGiliehung (2.30)
lassen sich die axialen Fluchtraten berechnen, die in Tabelle 4.4 aufgsifidh Fur die
ersten beiden Messungen sind diese Fluchtraten aufgrund des hallepétentials ver-
nachlassigbar klein. Dagegen ist die Verlustrate bei der dritten Messifggund der fla-
chen Falle wesentlich gro3er. Jedoch wirde sie als alleiniger Verlus#aamer mitteren
Uberlappzeit vonr,,;,,, = 5000 fiihren und ist daher nicht ausreichend hoch genug,
um die Abnahme der Signalrate zu erklaren. Allerdings fuhrt der axialenerlust zu ei-
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Messung 1 Messung 2 Messung 3
Axiale Fallentiefe 500V 1470V 20V
Injektionsdruck 6,4-108mbar  1,0-10"8mbar  2,0-10~" mbar
Temperatur 150(3) eV 287(8) eV 28,3(8) eV
TUberlapp 331(9) ms 2,5(2)s 4,1(6)s
lonendichte 1,3-108cm™3 2,9-107cm3 5,9-10%cm3
StoRrate 310s! 28571 180s™!

axiale Verlustrateln/dt 2-10"1%cm™3s™t 2.1072cm3s! 1,2-10°cm3s™!

Tabelle 4.4:Axiale Fallentiefe sowie Injektionsdruck fir die drei velniedenen Messungen der
Fluoreszenzabnahme im magnetischen Fallenmodus. Ziokéarigegeben sind die aus den Mel3-
daten gewonnene Informationen tber die lonenwolke. Diendichten sind anhand der Fluores-
zenzzahlraten bestimmt worden. Die StofRraten wurden an{2a8) ermittelt. Da diese mit”/2
skaliert, ergibt sich bei der dritten Messung trotz dermgggren Dichte aufgrund der um Faktor zehn
geringeren Temperatur eine wesentlich hthere StoRrateealder zweiten Messung. Die axialen
Verlustraten sind anhand (2.30) aus den Verhéltnisseredailjgen Temperaturen und Fallentiefen
sowie der Stol3rate berechnet.

ner weiteren Verdampfungskuhlung. In der Tat I&R3t sich eine weitegenvauch geringe
Temperaturabnahme erkennen.

Verlust durch Ladungsaustausch

Schreibt man die Abnahme der lonendichte im vom Laser bestrahlten Volulisténdig
dem Ladungsaustausch zu, laf3t sich Gber die exponentielle Zerfallkomslie Dichte des
neutralen Gases in der Falle berechnen. Die Ladungsaustauschistbeawden Argonio-
nen und neutralem Gas ist durch die Beziehung [124]

Rey = Ninpocgv; (48)

gegeben, wobel; die Anzahl der gefangenen lonem, die Teilchendichte des neutralen
Gasesg ., der Wirkungsquerschnitt fur den Ladungsaustauschuwidie Geschwindigkeit
der lonen ist. Unter der Annahme, dal3 der Verlust der lonen audsiittielurch Ladungs-
austausch exponentiell mit der Lebensdangrverursacht wird, l1ait sich die Dichte des
neutralen Gases in der Falle bestimmen. Dies sei hier anhand der AbnahZé&httate

in Abbildung 4.4 vorgefuhrt. Mit der exponentiellen Zerfallskonstantéf3t sich Uber den
Zusammenhang,., = N; /7., die Dichte des neutralen Gases bestimmen:

(4.9)
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Injektionsdruck Teilchendichte neutrales Argon

1,0-10~® mbar 6,7-10%cm3
6,4 - 10~ mbar 6,5-107cm3
2,010~ " mbar 1,2-107cm™3

Tabelle 4.5:Anhand der Uberlappkonstantep..;.,, bestimmte Teilchendichte von neutralem
Argon unter der Annahme, daf die Dichteabnahme der loneschlies3lich durch Ladungsaus-
tausch verursacht wird (rechte Spalte). In der linken &pattder jeweilig eingestellte Injektions-
druck in der zweiten Differentialstufe angegeben. Es igtd&&orrelation zwischen den zwei Para-
metern erkennbar.

Der Wirkungsquerschnitt fir den Elektroneneinfang lafit sich mit Gleichung (2.10) zu
1,41 - 10~ cm? berechnen. Die Geschwindigkeit der lonen ergibt sich aus der Tem-
peratur zw4, 2 - 10* m/s. Mit der Lebensdauer = 2,5(2) s erhalt man somit eine Dichte
neutraler Gasatome vah 7(5) - 105 cm~3. Dementsprechend lassen sich auch fiir die an-
deren Messungen die Teilchendichten fur neutrales Argon berechnen

Vergleicht man die Dichten mit den eingestellten Injektionsdriicken der dbstienential-
stufe, stellt man fest, daf? die aus den Zerfallskonstanten berechnete @ésmeutralen Ar-
gons nicht wie erwartet mit dem Injektionsdruck steigt. Zudem sind dietsdtenen Dich-
ten um Gréf3enordnungen hdher, als in dem kryogen gepumpten Fallemealer EBIT zu
erwarten ware. So wurden zum Beispiel an der Livermore-EBIT mittefisihgsaustausch-
experimente mit wasserstoffahnlichen Uran die neutrale GasdichterD&uf 10° cm—3
bestimmt worden [125]. Dies la3t vermuten, dal’ die Abnahme des lasédrtdnz-luo-
reszenzsignals bzw. der lonendichte im Volumen des Laserstrahls aumem sehr kleinem
Anteil dem Ladungsaustausch zuzuschreiben ist.

Cross field diffusion

Zusatzlich zum axialen Verlust sowie Verluste durch Ladungsaustaréaligt eine Ver-
ringerung der lonendichte durch Diffusion der Wolke quer zu denrndtfgldlinien. Diese
Diffusion wird durch Sto6RRe der lonen untereinander verursacht. @bwie ein radialer
lonentransport stattfinden kann, hangt davon ab, was fir lonen anitg#n stol3en:

Ein lon a mit der Ladungy, und der Massen, bewegt sich im Magnetfeld der EBIT auf
einer Lamorkreisbahn mit dem Raditisund der Geschwindigkeit, um den Mittelpunkt
P, das auch als Fuhrungszentrum bezeichnet wird. Stdf3t dasdiomOrtx mit einem lon
b, gilt
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4.3. Magnetischer Fallenmodus

Mg,

X = Pq+Tqe=Pa+ ——=Ve X bbzw. (4.10)
4B

x:pb—i—rb:pb—i—ﬂvab (4.11)
@B

wobeinp der Einheitsvektor des Magnetfelsist. Aufgrund des Stol3es &ndern sich die
Fihrungszentren und die Geschwindigkeiternvzyund p’, und entsprechend zuf, und

P,b

x=p,+ Ma vy X ng bzw. (4.12)
¢aB
/ My
X=p,+—Vy Xng. (4.13)
"7 @B

Die Verschiebung der Filhrungszentrdp,, und Ap, durch den Stol3 betragt

APa =Py — Pa = —%Av, x np (4.14)
qoB
Apy = 2 Avy x np, (4.15)
@B

mit /v = v/ —v. Unter Annahme eines instantanen StoRes bleibt der Gesamtimpuls erhalten

meAv, + mpAvy = 0. (4.16)

Damit ergibt sich flr die Verschiebung der Filhrungszentren

aAPa = —@APp. (4.17)

StoRRen zwei lonen gleicher Ladung, verschieben sich ihre Filzangen um gleiche Be-
trage, aber in entgegengesetzter Richtung, so dal3 kein Nettotranspiiridet. Sind die
lonen allerdings unterschiedlich geladen, ergibt sich eine Verschiethesm Schwerpunkts
der lonen. Insbesondere werden bei Stdél3en zwischen Elektraelonen die Fihrungs-
zentren in dieselbe Richtung verschoben. Die Geschwindigkeit, mit ded&dbnenwol-

ke radial ausdehnt, hangt somit neben der Stol3rate auch davon @t ebeviele lonen
anderer Ladungszustande in der Falle vorhanden sind. Hiermit lag$equalitativ die
verschiedenen mittleren Uberlappzeitey,,,,,, erklaren. Bei der ersten Messung wurde
bei einer tiefen axialen Fallg,, = 500V bei einem vergleichsweise hohem Druck von
6,8 - 10~8 mbar fiir eine Sekunde lonen erzeugt, bevor sie im magnetischen Fallesmod
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Abbildung 4.19:Temperatur der lonen in Abhangigkeit der lonendichte.

gehalten wurden. NebeAr!3*-lonen befinden sich auch niedriggeladenere Zustande in
der Falle, die durch St6Re mit den-13+-lonen die Wolke radial diffundieren lassen. Ahn-
liche Verhéaltnisse finden sich bei der dritten Messung, nur dal3 hierngkttibnsdruck
noch héher war und somit ein héherer Anteil an niedrigergeladenem lionder Falle sein
sollte. Allerdings wird direkt nach Ausschalten das axiale Fallenpotentiarigesenkt,

um die Verdampfungskuhlung zu unterstitzen. Hierbei verlassemzgytalie niedrigeren
Ladungszustande die Falle, da sie aufgrund ihrer niedrigeren Ladeaimg geringere Po-
tentialbarriere;V,,, sehen. Nach erfolgter Abkihlung bleiben die lonen mit dem héchsten
Ladungszustand, in diesem Fall'At in der Falle zurlick. So ergibt sich trotz der relativ
hohen StolR3rate eine um Faktor zehn geringere Abnahmegeschwindigikedrbleibenden
lonendichte. Bei der zweiten Messung war der InjektionsdrucK noit 10~® mbar wesent-

lich geringer eingestellt, so dal die Gesamtzahl der lonen und damit di@®td@r lonen
untereinander wesentlich geringer war (siehe Tabelle 4.4).

4.3.2 Verdampfungskihlung

Anhand der Fluoreszenzrate sowie der Dopplerverbreiterung kesit das Verhalten der
gespeicherten lonen wahrend des Abkihlvorgangs untersuctiemen Abbildung 4.19

ist die lonentemperatur gegen die Dichte der gespeicherten Argoniofgetragen. Beim
Abkuhlen sinkt die lonentemperatur linear mit der Dichte. Das fir die axiaehfrate aus-
schlaggebende Verhaltnis = ¢eV,,/(kT') bleibt wahrend des Abkihlvorgangs konstant.
Die StoRrate (Gleichung 2.28) allerdings skaliert mjit’>/2, und somit in diesem Fall
mit 1/7°'/2 Mit zunehmender Kiihlung nimmt somit die StoRrate und damit die Termali-
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sierungsgeschwindigkeit zu. Im Prinzip sollten durch eine weitere Alsennoch kaltere
Temperaturen moglich sein. Eine weitere Absenkung der lonentempdihttizéidem zu
einer langeren Haltezeit der lonen im magnetischen Fallmodus. Zum einghdié& Dif-
fussionskonstante (Gleichung (2.34)) mit/2 von der Temperatur ab, d.h. die Diffussion
der lonen ist bei niedrigeren Temperaturen geringer. Ebenso witchdigngsaustauschrate
(4.8) reduziert, da sie linear mit der lonengeschwindigkeit zusammethdiagbenfalls
mit 7'1/2 skaliert.

Bei hinreichend kalten Temperaturen kann das lonenplasma in den Beleicstarken
Kopplung kommen. Die KopplungsstérKest charakterisiert tiber das Verhaltnis der Cou-
lombenergie zwischen lonen und der termischen Energie

q262

= . 4,18
dregal; ( )

Dabei istey die Permittivitdt des Vakuums. Der lonenabstandt gegeben durch =
(3/47n;)'/3. Plasmen mil’ > 1 werden als stark gekoppelt bezeichnet. Bet 2 zeigen
Plasmen ein flussigkeitsahnliches Verhalten und kristallisierenl ab 170 [126]. Hoch-
gelade lonen bieten hier den Vorteil, dal? die Kopplungskonstante mit derigtten La-
dunggq? skaliert. In dem hier vorliegenden Fall erhalt man ausgehend von depéfatur

und Dichte der AP*-lonen nach erfolgter Verdampfungskiihlung fiir die Kopplungsstér-
kel = 2,5-1075, so daR das gespeicherte Plasma sich im schwach gekoppelten Regime
aufhalt. Um bei konstanter Dichte in den Bereich der starken Kopplumgelungen, maf3-

te man die Temperatur a80 K reduzieren. Plasmen aus hochgeladenen lonen mit starker
Kopplung wurden allerdings schon au3erhalb der EBIT erzeugt. Sdentn einer kryoge-

nen Penningfalle Xé*-lonen, die zuvor aus einer EBIT extrahiert wurden, sympathetisch
gekuhlt und Kopplungsstérken vah~ 1000 erreicht [96].
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Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieser Arbeit war die Realisierung resonanter Lasersp&&pi@sverbotener op-
tischer Ubergange in einer Elektronenstrahl-lonenfalle (EBIT). Isati® Rahmen wurde
zum ersten Mal erfolgreich die resonante Anregung eines verbotébergangs in hoch-
geladenen lonen in einer EBIT unter direktem Nachweis der Fluoreghetonen demon-
striert. Die Hauptschwierigkeit in der Durchfiihrung solcher Experiméegg in dem ge-

ringen Anregungsquerschnitt sowie der niedrigen Dichte der lonergudt Untersuchung
solcher Zustéande notwendig ist, um die Stof3abregung der angeregtestatiéta Zustan-
de zu unterbinden, und in der daraus resultierenden geringen Ratudesszenzsignals.
Diese Schwierigkeiten wurden erfolgreich tberwunden.

Das Prinzip der durchgefiihrten Messungen bestand darin, deatesem M11s22s%2p
P35 — 2Py 5-Ubergang in borartigem Argon (At") resonant mit kurzen Laserpulsen
anzuregen und die Fluoreszenzphotonen, die bei dem Ubergang Brdadzustand aus-
gesandt werden, nachzuweisen. Die hier untersuchte M1-Linie fgruad der geringen
Ubergangswahrscheinlichkeit von nur 100 ®ine lange Lebensdauer voné ms, die im
Rahmen dieser Experimente zum ersten Mal durch Laseranregung besteraen konn-
te. Nachdem gezeigt wurde, dal’ eine direkte Laseranregung in egt&€rridglich ist,
wurde in einem ersten Schritt die Wellenlange des Ubergangs mit hohzsiBréabe-
stimmt. Hierfir wurden zyklisch mit der EBIT lonen erzeugt und anschiid3ax ma-
gnetischen Fallenmodus gefangen gehalten, wahrend sie von denoRkdesr bestrahlt
wurden. Die Wellenlange des Lasers wurde schrittweise durchstimmt uidudieeszenz-
zahlrate in Abhangigkeit der Laserfrequenz gemessen, womit die &ibgsgellenlange
auf 0,4 ppm genau bestimmt werden konnte. Die erreichte relative experimentell@- Aufl
sung vVonAE/E = 5000 war dabei praktisch ausschlieBlich durch die Dopplerverbreite-
rung aufgrund der lonentemperatur \281 eV vorgegeben. Daher wurde in einem weiteren
Experiment Verdampfungskihlung eingesetzt, um die Temperatur dem lanreduzieren.
Deren Wert konnte dadurch auf unt&reV abgesenkt werden, wodurch die relative ex-
perimentelle Auflésung auAFE/E = 15000 erhoht wurde. Somit war es mdglich, die
Zeemanaufspaltung, die von dem Magnetfeld der EBIT verursacht aifdulésen, und
die g-Faktoren de§P3/2 sowie2P1/2 Zustands des mit etw#0 eV gebundenen optischen
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Elektrons zu bestimmen.

Die bei diesem Pionierexperiment erzielte Genauigkeit der Wellenlangmineung hat
zwar den Bereich der Prazision der genausten konventionellen Mggsuamit Gitterspek-
trometern noch nicht Gberschritten, jedoch zeigt sie das prinzipielle Pdteéati&ethode
auf. Gerade gegeniber Gitterspektrometern bieten selbst relativ boigba-arbstoffla-
ser, so wie der in dieser Arbeit eingesetzte, ein wesentlich hoheressAnfévermogen.
Die aktuelle Begrenzung der experimentellen Auflosung ist daher praktisgschliellich
durch die Dopplerverbreiterung aufgrund der lonentemperaturbgegéllerdings wurde
hier in der Arbeit erfolgreich die Realisierbarkeit sowie das Potentiavdedlampfungs-
kihlung aufgezeigt, mit der die lonentemperatur um knapp um den Fadorreduziert
werden konnte. Prinzipiell sollten noch wesentlich geringere Temperataéglich sein.
Ein weiterer Schritt liegt in dem Aufbau der Zweiphotonenspektroskeymepurch wesent-
lich héhere Genauigkeiten erzielt werden kénnen.

Der Einsatz laserpektroskopischer Methoden an hochgeladeneanitogiaer EBIT ermdg-

licht den Zugang zu neuen, bisher nicht durchfiihrbaren Hoclgiwésexperimenten. So ist

es jetzt mdglich, mit dem Laser einzelne angeregte Zustéande in der EBBltgezbevol-

kern. Dies ermdglicht zum einen die genaue Bestimmung von Lebensdangenegter
Zustande, ohne daf systematische Storquellen wie die WiederbevolkiemahgUbergan-

ge von hoéheren metastabilen Niveaus vorhanden sind. Zum andedeBxgiarimente mit
Zweinivauanregungen maoglich. So ist in naher Zukunft geplant, inmitigién Messungen

die Zeemanaufspaltung des angere@@z-Zustands in borartigem Argon mittels Mikro-
wellenstrahlung zu vermessen. Dazu wird mit dem Laser z.ngEFUbergang anregt
und derM ; = 3/2-Zustand bevolkert. Von diesem Zustand aus kdnnen die Elektronen nur
durch einemg/Q-Ubergang wieder in den Grundzustand Ubergehen (siehe Abbild@hg 1
Vom M; = 3/2-Zustand aus kénnen dann durch Mikrowellenanregung die Elektrionen
hohereM ;-Niveaus angeregt werden, von wo sie auch ibéibergange in den Grund-
zustand gelangen koénnen. Diese Ubergange konnen von-tithergangen direkt anhand
ihrer Polarisationsrichtung unterschieden werden. Aufgrund d&egrdVellenlange der be-
notigten Mikrowellenstrahlung im Vergleich zur Ausdehnung der lonékevsollte so die
dopplerfreie Bestimmung der Zeemanaufspaltung und somij g&sktors méglich sein.

Hochgeladene lonen besitzen eine Reihe niederenergetischer Ageggder Grundzu-
standskonfiguration, die Ursprung furr verbotene optische Ubeeging. Besondere Merk-
male solcher M1-Ubergange sind die starke relativistische Feinstruképedtung und die
extrem niedrige Polarisierbarkeit des optischen Elektrons sowohl irareggen als auch
im Grundzustand. Daraus resultiert eine verschwindende Empfindiiaigeniiber ex-
ternen Feldern, und somit auch gegen Frequenzverschiebungesichlianter anderem
aus dem AC-Stark-Effekt in Laserfeldern ergeben. Solche Uhgmiin hochgeladenen lo-
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nen bieten daher ideale Voraussetzungen, um stérungsunempfindéisbgibergéange fur
Ultrapréazisions-Frequenzstandards zu finden. Ein erster SchriReduzierung der Dopp-
lerbreite durch Verdampfungskihlung wurde erfolgreich bei einesfigm lonenensemble
demonstriert. Somit wird ein gangbarer Weg zur weiteren Kiihlung gezeigsed Ziel
es ist, durch Speicherung einiger weniger oder gar eines einzelnsnn@inem kalten
translatorischen Zustand die Mdglichkeit zur Anwendung sympathetisalitdverfahren
bis zu den Grenzen der heute technisch moglichen Auflosung lasersheitischer Ver-
fahren zu er6ffnen. Die Kombination dieser Techniken birgt in sich ddsridial, bereits
bekannte, ultimative Grenzen der Stabilitat atomarer Wellenlangenstandardsehrere
GroRRenordnungen zu verbessern. Anwendungen solcher exti@erauigkeiten auf die
Untersuchung der zeitlichen Variation fundamentaler Konstanten existieresits. An-
dere Gebiete konnten auch in Zukunft von der inharenten Stabilitdt solehigesserten
Frequenzstandards, die durch die Verwendung hochgeladeresr &g Referenz realisiert
werden, profitieren.

Wesentliche Aspekte solch zukinftiger Experimente sind die Dynamik dasggfien lo-
nenensembles und dessen Langzeitverhalten. Durch den Einsatiegeser Abbildungs-
verfahren konnte trotz der extremen schwachen Lichtintensitaten die zeHidwicklung
solcher Ensembles verfolgt und mit Modellen verglichen werden. Hisibdidie Expansi-
on der lonenwolke und die Temperaturentwicklung zum ersten Mal aeigjenet worden.
Generell ergeben sich hier interessante Einsichten, die nicht nur gsikfin EBITs ge-
fangener lonen betreffen, sondern auch auf das weite Feld deingéllen anwendbar
sind.
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