INAUGURAL - DISSERTATION

zur Erlangung der Doktorwiirde
der Naturwissenschaftlich-Mathematischen Gesamtfakultat

der Ruprecht-Karls-Universitat Heidelberg

TePLIS

TWO-PHOTON LITHIUM SPECTROSCOPY

Messung der Ladungsradien der

radioaktiven Lithium-lsotope ®Li und “Li

vorgelegt von
Guido Ewald
aus Mainz

Tag der Disputation: 23. Juni 2005






Messung der Ladungsradien der

radioaktiven Lithium-Isotope °Li und “Li

Gutachter: Prof. Dr. H.-Jiirgen Kluge
Prof. Dr. Markus Oberthaler






%\/Iessung der Ladungsradien der radioaktiven Lithium-Isotope ®Li und
Li

Die Messung der Isotopieverschiebung atomarer Uberginge ist der einzige kernmodellunab-
héngige Zugang zur Bestimmung der Kernladungsradien kurzlebiger Isotope. Bis heute war
dies jedoch auf Isotope mit der Ladungszahl Z > 10 beschréankt. Im Rahmen dieser Arbeit
wurde ein neuartiges Verfahren entwickelt, um die Ladungsradien kurzlebiger Lithium-Isotope
zu bestimmen. Es basiert auf der prizisen Messung eines atomaren Ubergangs in Kombinati-
on mit einer kiirzlich durchgefiihrten, sehr genauen theoretischen Berechnung des spezifischen
Masseneffekts. Das Messverfahren erfiillt die hohen Anforderungen, die hinsichtlich Effizienz
(> 107%) und Genauigkeit (< 200 kHz) gestellt werden, indem Doppler-freie Zweiphotonen-
Spektroskopie des 2 S — 3 S-Ubergangs am thermischen Atomstrahl mit anschliefender
Resonanz-Ionisation und Nachweis durch ein Quadrupol-Massenspektrometer angewandt wird.
Am Online-Massenseparator der GSI konnte die Isotopieverschiebung der Isotope SLi bis ?Li
mit einer Genauigkeit von besser als 180 kHz bestimmt werden. Die extrahierten Kernla-
dungsradien nehmen von °Li bis ?Li monoton ab. Dieses Verhalten lisst sich durch die starke
a + d-Clusterung des %Li-Kerns erkliren, die mit zunehmender Neutronenzahl abnimmt. Die
Resultate werden mit den Vorhersagen verschiedener Kernmodelle verglichen und tragen so zu
einem verbesserten Verstiandnis der Struktur dieser Kerne bei. Mit diesem Experiment konnte
die Grundlage fiir die Bestimmung des Ladungsradius des Halokerns '!Li gelegt werden.

Determination of the Charge Radii of the Radioactive Lithium Isoto-
pes °Li und ?Li

The measurement of the isotope shift of atomic transitions is the only model-independent
access to determine nuclear charge radii of short-lived isotopes. Up to now, this was limited to
isotopes with nuclear charge Z > 10. In this work, a novel method was developed to measure
charge radii of short-lived lithium isotopes. It is based on an accurate measurement of an
atomic transition combined with an accurate recently performed theoretical calculation of the
specific mass shift. The experimental method meets the requested efficiency of > 10~* and
the required accuracy of < 200 kHz by Doppler-free two-photon spectroscopy of the 2 S —
3 S transitions in a thermal atomic beam followed by resonance ionization and detection by
quadrupole mass spectrometry. The isotope shifts of the isotopes °Li to °Li were determined at
the online mass separator at GSI with an accuracy better than 180 kHz. The extracted nuclear
charge radii decrease monotonically. This can be explained by the strong a+d clustering of °Li,
which diminishes with increasing number of neutrons. The results are compared to predictions
of different nuclear models and improve the understanding of the structure of these nuclei.
With this experiment, the foundation is laid to determine the charge radius of ''Li.
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1 Einleitung

Vor 20 Jahren entdeckten Tanihata et al. bei der Untersuchung von totalen Wirkungsquer-

schnitten bei Helium-, Lithium- und Beryllium-Isotopen einen sprunghaften Anstieg der
Massenradien an der Neutronen-Abbruchkante und sorgten damit fiir grofes Aufsehen. Das
kurzlebige Isotop 'Li fiel dabei besonders auf. Neben einem deutlichen Anstieg des Massen-
radius verglichen mit dem Nachbarisotop, der auch zwischen *He und ®He auftrat, hat 'Li
einen erheblich grokeren Radius als Kerne mit gleicher Nukleonenzahl. Dies wurde zunéchst als
starke Deformation oder als weiter Ausldufer der Massenverteilung gedeutet [Tan85]|. Ersteres
wurde jedoch bald durch die Messergebnisse fiir den Kernspin I = 3/2 und das magnetischen
Kernmoment ji; = 3,6673(25), das nahe am Schmidt-Wert fiir einen sphérischen ps/o-Zustand
liegt, ausgeschlossen [Arn87|.

Daraufhin etablierte sich fiir 1'Li schnell das Bild eines an einen °Li-Rumpf schwach gebunde-
nen Dineutrons — eines Neutronenhalos [Han87|. Dieses gebundene System ist bemerkenswert,
da weder der °Li-Kern in der Lage ist ein einzelnes weiteres Neutron zu binden, noch das
Dineutron allein gebunden ist. Man spricht hierbei von einem Borroméiischen System, in An-
lehnung an das Wappen des gleichnamigen italienischen Adelsgeschlechts. Dieses zeigt drei
ineinander verschlungene Ringe, die nicht voneinander zu trennen sind. Sie l6sen sich aber
komplett voneinander, sobald man einen der drei Ringe entfernt.

Die Entdeckung exotischer Halokerne befliigelte die Erforschung leichter Kerne an der Neutro-
nen-Abbruchkante. Dabei ist 'Li als erster entdeckter Halokern immer noch von besonderem
Interesse. Mittlerweile sind viele Eigenschaften dieses aufsergewohnlichen Kerns geklért, offen
ist jedoch immer noch die Frage, ob sich die Protonenverteilung des °Li-Rumpfes bei der Bil-
dung des Neutronenhalos verédndert [Tan96]. Bis heute sind alle Forschungsergebnisse dazu mit
der Annahme vertréglich, dass der Rumpf durch den Neutronenhalo nicht verdndert wird. Da
die Experimente bis auf einige optische Messungen hauptsichlich auf die starke Wechselwir-
kung sensitiv sind, ist allerdings keine direkte Information iiber die Protonenverteilung oder
den Ladungsradius vorhanden.

Das im Folgenden vorgestellte Projekt tragt den Namen TwO-PHOTON LITHIUM SPECTROS-
coPY mit dem Akronym TOPLIS. Es ist dessen Ziel den Ladungsradius von 'Li zu bestim-
men, um Einfluss des Neutronenhalos zu untersuchen. Dies wird erreicht, indem die Isotopie-
verschiebung gemessen wird. Kann man den darin enthaltenen Masseneffekt berechnen, so lasst
sich der Kernvolumeneffekt und damit die Anderung der mittleren quadratischen Ladungsra-
dien 6(r?) modellunabhiingig bestimmen. Fiir schwere Isotope ist dies eine Standardmethode,
mit der die Ladungsradien zahlreicher Isotope bereits bestimmt wurden [Ott89, Klu03]. Bei
leichten Isotopen wird der Volumeneffekt aber sehr klein und es werden immer grofere Her-
ausforderungen an die Prézision der Messung gestellt. Gleichzeitig nimmt der relative Mas-
senunterschied zwischen den Isotopen zu, und der damit verbundene Masseneffekt dominiert
die Isotopieverschiebung. Er ist fiir die Lithium-Isotope mehr als 10 000 mal grofer als der
Volumeneffekt.
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14 Kapitel 1. Einleitung

Neben der erforderlichen Genauigkeit der Messung, den geringen Produktionsraten und den
kurzen Lebensdauern der radioaktiven Isotope stellte die Separation dieser beiden Anteile mit
ausreichender Prézision die grofte Hiirde auf dem Weg zur Bestimmung der Ladungsradien
leichter Isotope mit Hilfe der Laserspektroskopie dar. Bislang waren Natrium-Isotope mit
Z = 11 [Hub75| und und Neon-Isotope mit Z = 10 |Gei02] die leichtesten kurzlebigen Isotope,
fiir die Ladungsradien durch Messung der Isotopieverschiebung bestimmt werden konnten.

Bei den leichten stabilen Isotopen konnten im Laufe des letzten Jahrzehnts die Anderungen
der Ladungsradien zwischen 1?*H [Hub98], >4He [Shi95] und 57Li* |Rii94| mit Hilfe hochauf-
l16sender Laserspektroskopie bestimmt werden. Grundlage fiir diese Messungen waren prézise
atomphysikalische Berechnungen des Masseneffekts fiir Wasserstoff und heliumartige Syste-
me. Der Feldeffekt konnte dann als Differenz zwischen der gemessenen Isotopieverschiebung
und dem berechneten Wert fiir den Masseneffekt isoliert werden. Die verwendeten spektro-
skopischen Methoden lassen sich allerdings nicht auf radioaktive Isotope ausweiten, weil fiir
diese sehr hohe Nachweiseffizienzen erreicht werden miissen. Jedoch wurde parallel zu dieser
Arbeit eine Methode entwickelt, den Kernladungsradius von ®He zu bestimmen. Hierbei wur-
den die Isotopieverschiebung zwischen *%He an einzelnen, in einer magneto-optischen Falle
gespeicherten Atomen gemessen [Wan04].

Im Folgenden wird eine Methode vorgestellt, die erlaubt den Kernvolumeneffekt der Isotopie-
verschiebung von Lithium-Atomen zu messen. Voraussetzung dafiir war allerdings die Berech-
nung der Ubergangsenergien im Drei-Elektronen-System mit einer Genauigkeit von 1072, bzw.
des Masseneffekts mit einer Genauigkeit von besser 1075, Dabei miissen die komplexen Kor-
relationen der Elektronen berticksichtigt werden, ein Problem, das erst seit 1995 losbar ist. In
diesem Jahr gelang es Gordon Drake und Zong-Chao Yan erstmals, mit hoher Genauigkeit ein
Drei-Elektronen-System zu behandeln [Dra95]. In einer Reihe nachfolgendener Arbeiten konn-
ten sie seitdem die Genauigkeit der Berechnungen immer weiter steigern [Yan00, Yan02, Yan03|
und legten damit die theoretische Grundlage fiir das hier beschriebene Experiment.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit gelang es, eine neue laserspektroskopische Methode zur
Messung der Isotopieverschiebung radioaktiver Lithium-Isotope zu entwickeln und durch die
Kombination mit den neuen Berechnungen des Masseneffekts erstmals den Ladungsradius
von %°Li zu bestimmen. Die hier vorgestellte Methode verbindet eine hohe Nachweiseffizi-
enz mit der erforderlichen hohen Prézision und legt damit die Grundlage fiir die Bestimmung
des Ladungsradius von ''Li. Dazu wird an einem Online-Massenseparator die Isotopieverschie-
bung in Doppler-freier Zweiphotonen-Spektroskopie am thermischen Atomstrahl gemessen und
die Zweiphotonen-Resonanz iiber Resonanz-Ionisation in Verbindung mit einem Quadrupol-
Massenspektrometer nachgewiesen.

In Kapitel 2 werden die verschiedenen Beitrdage zur Isotopieverschiebung behandelt und der
Weg zur Berechnung des Masseneffekts von Drake et al. skizziert. Die Methoden zur Erzeu-
gung der radioaktiven Isotope, das Prinzip der Zweiphotonen-Spektroskopie und die Resonanz-
-lonisations-Massenspektrometrie am Lithium werden in Kapitel 3 diskutiert. Durch diese
Kombination wird eine Gesamteffizienz von 10~* erreicht. Dies ist angesichts der niedrigen
Produktionsrate und kurzen Lebensdauer der radioaktiven Isotope, speziell von 'Li, notwen-
dig. Auf den Aufbau der Messapparatur, insbesondere des Nachweis- und Lasersystems, wird
in Kapitel 4 eingegangen. Hervorzuheben ist hier ein Referenzlaser, der mit einer relativen
Genauigkeit von 10710 stabilisiert ist, um die Isotopieverschiebung mit der erforderlichen re-
lativen Genauigkeit von 10~ bestimmen zu kénnen. An diesen ist eine vielgliedrige Kette von

TePLIS
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Regelungen anderer Laser und eines optischen Resonators angebunden.

Nach der Charakterisierung der Apparatur sowie der Darstellung der Ergebnisse zu Isoto-
pieverschiebung und Hyperfeinstruktur der stabilen Isotope °Li und “Li in Kapitel 5 werden
im nichsten Kapitel die Ergebnisse fiir die radioaktiven Isotope 8Li und °Li und die daraus
extrahierten Ladungsradien vorgestellt. Die Arbeit schliefst mit einer Zusammenfassung der
erzielten Ergebnisse sowie einem Ausblick auf die Messungen am Halokern ''Li und Ideen
zu weiteren Messungen an Beryllium-Isotopen. Hier ist zum einen '!'Be als Prototyp eines
Ein-Neutronen-Halos von besonderem Interesse, zum anderen ist aber auch “Be mit seinem
Vier-Neutronen-Halo ein dufierst interessanter Kern, der aber als extrem kurzlebiges Isotop an
der Neutronen-Abbruchkante eine besondere Herausforderung darstellt.
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2 Theoretische Grundlagen

as Ziel dieses Experimentes ist es, zunéchst den Ladungsradius der radioaktiven Lithium-

Isotope 8Li, °Li und schlieklich des Halokerns ' Li zu bestimmen. Im ersten Teil dieses
Kapitels wird ein Uberblick iiber die Eigenschaften von Halokernen, und hier insbesondere
von MLi, gegeben. Im zweiten Teil wird geklirt, wie laserspektroskopisch iiber eine Messung
der Isotopieverschiebung die Anderung des mittleren quadratischen Ladungsradius zwischen
zwei Isotopen bestimmt werden kann. Diese Messmethode ist unabhéngig von Kernmodel-
len im Gegensatz zur Bestimmung von Ladungsradien aus Wechselwirkungsquerschnitten in
Verbindung mit Glauber-Modell-Rechnungen [Tan85].

2.1 Halokerne

Als Halokerne bezeichnet man Nuklide, bei denen eine kleine Zahl von Nukleonen (1-4) eine
raumlich weit ausgedehnte Aufenthaltswahrscheinlichkeit besitzen. Dies fiihrt dazu, dass sich
ihre Massenradien stark von denen ihrer Nachbarisotope unterscheiden. Dieses Phédnomen
wurde erstmalig im Jahre 1985 von Tanihata et al. bei ' Li beobachtet |[Tan85|. Die Ergebnisse
der Massenradien der Lithium-Isotope sind in Abb. 2.1 dargestellt.

Hansen und Jonson deuteten diese Ergebnisse erstmals als Neutronenhalo |[Han87|. Ein Halo-
kern manifestiert sich durch drei Eigenschaften:

£
8 3.0
©
(0]
x
[
©
= 55

6 8 10
Mass [amu]

Abb. 2.1: Massenradien der Lithium-Isotope aus |[Tan85].

17



18 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen

e Bei Streuexperimenten wéchst der Wirkungsquerschnitt gegeniiber Nachbarisotopen sprung-
haft an, obwohl der Kern nicht starker deformiert ist.

e Die Halonukleonen sind schwach gebunden, d.h. ihre Bindungsenergie liegt deutlich unter
den sonst iiblichen 5 MeV.

e Betrachtet man die Impulsverteilung der Zerfallsprodukte eines Halokerns, so haben
die Komponenten des Halos eine scharfe Impulsverteilung. Nach der Heisenbergschen
Unscharferelation ist dies ein Zeichen fiir eine ausgedehnte Wellenfunktion.

Die bei den Elementen Wasserstoff bis Neon beobachteten Halokerne bzw. Kandidaten fiir
mogliche Halokerne sind in Abbildung 2.2 dargestellt. Die am besten untersuchten Halokerne
sind %He, "Li und 'Be. Es existieren noch weitere Neutronen-Halos, wie z.B. “Be, B, '"C
und C. Einige Kandidaten fiir Neutronen-Halokerne, wie °B, "B, B, 22C sowie 220, bediir-
fen noch genauerer theoretischer Untersuchungen und experimenteller Bestatigung. Protonen-
Halos sind aufgrund der Coulomb-Barriere nicht so weit ausgedehnt. Beispiele hierfiir sind ®B,
13N, '"Ne und der erste angeregte Zustand von '7F.

Betrachtet man die rdumliche Ausdehnung der Halokerne, so lassen sie sich in zwei Arten
unterteilen. Zu der ersten Art gehoren Li und ''Be. Thr Massenradius ist groR gegeniiber
Isotopen anderer Elemente mit gleicher Masse. Zur zweiten Art gehéren He und 8He. Diese
Isotope haben einen Massenradius, der im Vergleich zu dem des stabilen Isotops “He grof ist,
jedoch nicht gegeniiber Isotopen anderer Elemente mit gleicher Masse (°Li und 8Li). Der Halo
ist hier das Resultat eines besonders kompakten Rumpfs.

Im Falle von ''Li handelt es sich um einen Zwei-Neutronen-Halo, d.h. ein kompaktes ?Li-Rumpf
mit zwei schwach gebundenen Neutronen. Entfernt man eine der drei Komponenten, ist das
zuriickbleibende System ungebunden. Man spricht daher von einem Borroméiischen System.
Seit der Entdeckung des !'Li-Halokerns sind viele seiner Eigenschaften bestimmt worden.

-
Proton ..... F F — -
Halo R 5 230
N —3y /

: c °c / 26

B [®B 14g |15 g 193’" 7 C|

Be Be o or Skin

-Li |

He = |

One-Neutr”’on Halo

Four-Neutron Halo
Two-Neutron Halo

Abb. 2.2: Auszug aus der Nuklidkarte mit bekannten Halokernen. Stabile Isotope sind in Schwarz,
bisher entdeckte gebundene Zusténde in Hellgrau, die laserspektroskopisch untersuchten radioaktiven
Isotope in Dunkelgrau eingezeichnet.
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Tabelle 2.1: Nukleare Grundzustandseigenschaften der Li-Isotope Teil I: Kernspin und Paritat (I7),
Halbwertszeit (1} ), Massenradius (r2 )12, Ladungsradius (r2)!/? aus Elektronenstreuung und Atom-
masse (M 4) (in den Wert fiir ' Li flieRt die Zwei-Neutronen-Separationsenergie aus [Bac05] ein).

Isotop I™ Ty ms|  (r2)Y? [fm]  (r2)Y/? |fm] My |amu]
oLi ik > 2,45 2,55(4) 6,015 122 3(5)
i 3/2 ~ ; 2,39(3) 7,016 004 0(5)
SLi 2t 838(6) 2,45 ] 8,022 486 7(5)
i 3/2-  178,3(4) 2,43 ; 9,026 789 1(21)
UL 3/20 8,59(14) 3,62 ; 11,043 715(5)
Referenz [Aud97] [Ege02] [JagT74] [Wap03|

Einige Kerneigenschaften der Lithium-Isotope sind in Tab. 2.1 aufgefiihrt. Diese sind Kernspin
und Paritit, Halbwertszeit, Ladungsradius (r2)!/? aus Elektronenstreuung und Atommasse.

Die Separationsenergie der beiden Neutronen von ''Li wurde von Young et al. [You93| iiber
den Q-Wert der “C(1!B,!Li)**O-Reaktion bestimmt und ergab 295435 keV. Die Auswertung
der neusten Massenmessung mit MISTRAL, ISOLDE ist noch nicht vollstédndig abgeschlossen.
Der vorlaufige Wert liegt jedoch mit 376,7 +4, 7 keV [Bac05| signifikant hoher.

Die in der Tabelle angegebenen Ladungsradien wurden mittels elastischer Streuung von Elek-
tronen an Atomkernen ermittelt, eine Methode, die sich nur bei stabilen Isotopen anwenden
lasst. Dabei wird der Ladungsradius aus der Steigung des elektronischen Formfaktors bei ver-
schwindendem Impulsiibertrag (¢*) gewonnen. Bei der Auswertung der experimentellen Daten
kann man sich entweder auf den Bereich kleiner Impulsiibertréige beschranken und an die-
se Daten ,modellunabhéngig” [Jag74| ein Polynom anpassen, oder aber das Verhalten des
Formfaktors iiber einen groferen Bereich von ¢? in Betracht ziehen und mit der Modellannah-
me eines harmonischen Oszillators die Ladungsverteilung beschreiben. Im letzteren Fall wird
die Ladungsverteilung angepasst bis der beobachtete Verlauf moglichst gut beschrieben wird.
Fiir 'Li wurden beide Verfahren angewendet. Die erhaltenen Ladungsradien von 2,41(10) fm
(modellunabhéingig) [Bum72| und 2, 39(3) fm (harmonischer Oszillator-Schalenmodell) [Sue67]
stimmen recht gut iiberein, der modellabhéngige Wert weist aber einen deutlich kleineren Feh-
ler auf. Fiir Tab. 2.1 und als Referenz sind die gewichteten Mittelwerte aus allen in [Jag74]
aufgefithrten Ergebnissen verwendet. Es sei darauf hingewiesen, dass eine Anderung des Re-
ferenzwertes in erster Naherung den Trend des Ladungsradius nicht beeinflusst, sondern nur
eine entsprechende Anderung der Ladungsradien der anderen Isotope hervorruft.

ULi verfiigt iiber einen ausgesprochen ausgedehnten Halo. Fiir sich betrachtet nehmen die
zwei Haloneutronen das Volumen eines Bleikerns in Anspruch. Sie befinden sich etwa die
Hilfte der Zeit auBerhalb der Reichweite der Kernkraft [AK04]. Die Massenverteilung von ''Li
aus [Ege02] ist in Abb. 2.3 dargestellt. Sie ergibt sich aus einer Gaufverteilung der Nukleonen
des Rumpfs mit entweder einer zusétzlichen Gaufsverteilung der Halonukleonen (GG) oder
einer zusétzlichen Verteilung nach harmonischem Oszillator fiir eine 1 p-Schale (GO).

Der Einfluss des Zwei-Neutronen-Halos auf die Protonenverteilung innerhalb des °Li-Rumpfs
ist bis zum heutigen Zeitpunkt ungeklart. Aufschluss dariiber ldsst sich durch eine Messung der
Ladungsradien von °Li und ' Li erhalten. Um eine moglichst gute Basis fiir die Differenzierung
zwischen verschiedenen Kernmodellen zu erhalten, ist es wiinschenswert, die Ladungsradien
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o (1) [FM™]

r [fm]

Abb. 2.3: Massenverteilung des Halokerns Lithium-11 (matter) und seines Rumpfs (core) aus [Ege02].
Sie ist aus einer Gaufsverteilung der Nukleonen des Rumpfs mit entweder einer zusétzlichen Gaufs-
verteilung der Halonukleonen (GG) oder einer zusétzlichen Verteilung nach harmonischem Oszillator
fiir eine 1 p-Schale (GO) abgeleitet.

der gesamten Isotopenkette von Lithium zu bestimmen. Der Ansatz zur laserspektroskopischen
Bestimmung des Ladungsradius wird im Folgenden néher ausgefiihrt.

2.2 Die Isotopieverschiebung von Li-Isotopen im 2S —
3 S-Ubergang

Neben der Kernladung beeinflussen noch einige andere Eigenschaften des Atomkerns die ge-
naue Lage der elektronischen Niveaus. Dazu gehoren die Kernmasse M4, der Ladungsradius
(r?)1/2 und das magnetische Dipol- und das elektrische Quadrupolmoment (x; und Q). Die
bekannten Grofen sind in Tab. 2.2 aufgefithrt. Wahrend erstere sich insbesondere in der Iso-
topieverschiebung (IS) auspridgen, manifestieren sich die Momente am deutlichsten in der Hy-
perfeinstruktur (HFS). Zunéchst sollen die theoretischen Grundlagen der Isotopieverschiebung
und ihrer Berechnung fiir Lithium dargestellt werden. Danach folgt eine kurze Beschreibung
der Hyperfeinstruktur fiir den 2 S — 3 S-Ubergang.

Um die Ladungsradien der Lithium-Isotope aus der Isotopieverschiebung zu bestimmen, ist,
wie im Folgenden naher ausgefiihrt wird, eine hohe Prézision in der Bestimmung der Linien-
zentren gefordert. Um diese zu erreichen, ist es notwendig eine Doppler-freie Methode anzu-
wenden. Daher bietet sich die Messung der Isotopieverschiebung des 2 S — 3 S-Ubergangs
durch Zweiphotonen-Spektroskopie an. Auf diese Spektroskopiemethode wird in Kapitel 3.2
genauer eingegangen.

Die Anderung der Frequenz eines elektronischen Ubergangs von einem Isotop zum anderen
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2.2. Die Isotopieverschiebung von Li-Isotopen im 2 S — 3 S-Ubergang 21

Tabelle 2.2: Nukleare Grundzustandseigenschaften der Li-Isotope Teil II: Kernmasse (M4) aus
Tab. 2.1 und der vollstandigen Ionisierungsenergie von 203,4 €V [Vor97|, Ladungsradius (r2)%/2, ma-

gnetisches Dipol- und elektrisches Quadrupolmoment (7 und @) und Hyperfeinstrukturaufspaltung
(HFS) des 25-Grundzustands der Lithium-Isotope.

Isotop My |amu] (r2)1/2 [fm] wr [n] Q% [mbarn|]  HFS,s® [MHz|
o 6,0134768(5)  2.55(4)  0,8220473(6)  -0,33(8) 228,205 259 0(3 0)"
Li 70143585(5)  2,39(3)  3.2564268(17)  -40,0(3) 803,504 086 6(10)"
SLi 8,020 841 2(5) ] 1,653560(18)  31,35(25) 382,543(7)?
Li  9,0251436(21) ; 343679(8)  -30,5(3) 856(16)?
nL; 11,042 069(5) ; 3,6678(25)  -31,2(4,5) 920(39)?

Referenz  [Wap03|, [Vor97] [JagT74] [Rag89] [Sun84] [Ari77]L, [Bor05]?

@ 61 [Sun84], “Li [Voe91], 81 Li [Arn92|
b 67Li [Bec74], 8Li [Neu73], >!Li [Arn87]

bezeichnet man als Isotopieverschiebung. Diese setzt sich aus dem Masseneffekt (MS) und
dem Feldeffekt (FS) wie folgt zusammen:

vt = ovls + oviy (2.1)

7

Betrachtet wird der Frequenzunterschied §v des elektronischen Ubergangs i zwischen den Iso-
topen A und A’. Der Feldeffekt 6v4 S . ist abhingig vom mittleren quadratischen Ladungsradius
und somit der interessierende Teil der Verschiebung. Um von der Messung auf den Ladungs-
radius schliefsen zu kénnen, muss man den Masseneffekt 51/{}1\‘215 berechnen.

2.2.1 Masseneffekt

Der Masseneffekt entspricht der Energieverschiebung durch die Anderung der Schwerpunkts-
bewegung bei verschiedenen Isotopen. Dies erhélt man aus den Differenzen des Hamilton-
operators der kinetischen Energie fiir die verschiedenen Isotope mit den reduzierten Massen

fia:

N 2
~ 1 ~ mMy
Hyy = ] P, it = 2.2
k 204 <Z ) i fa m + My ( )

i=1
wobei P; der Impuls des i-ten Elektrons, M 4 die Kernmasse und m die Elektronenmasse ist. Der
quadratische Ausdruck lasst sich in zwei Anteile aufteilen: H 1e fiir die einzelnen Elektronen,
dessen Verdnderung zwischen den Isotopen dem normalen Masseneffekt (NMS) entspricht, und
ﬁkorr fiir den korrelierten Term, dessen Verdnderung dem spezifischen Masseneffekt (SMS)
entspricht:

—~ ~ ~ 1 NAQ 1
Hy, = Hie Horr:—EP —
k 1e T+ Hx 2 - n

> Z (2.3)

=1
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Tabelle 2.3: Beitridge des normalen Masseneffekts zur Isotopieverschiebung fiir die Lithium-Isotope
mit 6 £ A <11 im 2§ — 3 S-Ubergang mit “Li als Referenzisotop. Die zur Berechnung benutzten
Kernmassen sind in Tab. 2.2 zusammengestellt.

Isotop Li Li 8Li 9Li ULi
v IMHzZ] 1061671 0 -8004,22 -14211,64 -23267,01

Fiir S-Uberginge bei leichten Isotopen dominiert der normale Masseneffekt die Isotopiever-
schiebung. Er ist auf die reduzierte Bohrmasse zuriickzufiihren und kann mit
’ M A — M A’
SvAA K -4 4 2.4
UZ,NMS NMS MAMA/ ? ( )
den Massen M, aus Tab. 2.2 und Knums = v; % leicht ausgerechnet werden. Eine Auflistung

des normalen Masseneffekts fiir den 2 S — 3 S-Ubergang der Lithium-Isotopenkette, mit 7Li
als Referenzisotop, ist in Tab. 2.3 dargestellt.

Der spezifische Masseneffekt weist die gleiche Massenabhéngigkeit auf wie der normale Mas-
seneffekt: M M
/ A — A/

0vigns = Ksus MM (2.5)
Er ist abhéngig von der Korrelation der einzelnen Elektronenimpulse ZSZ . ]3] und sehr schwierig
zu berechnen. Fiir S-Uberginge ist er fiir gewdhnlich relativ klein und liegt bei < 10% des
normalen Masseneffekts. Die genaue Berechnung fiir Lithium ist Yan und Drake gelungen; auf
sie wird in Abschnitt 2.2.3 eingegangen. Normaler Masseneffekt und spezifischer Masseneffekt

aus (2.4) und (2.5) lassen sich nun mit Kys = Knus + Ksus zu

MA—MA/

’
(SV-AA = KMS
,MS MAMA’

(2.6)

zusammenfassen.

2.2.2 Feldeffekt

Betrachtet man die Coulombenergie FE. der Kernladungsverteilung px(r) im Potential der
Elektronen V,, so erhélt man

E. = /Ve(r)pN(r)dT : (2.7)

Unter der Annahme eines in erster Ordnung konstanten Potentials der Elektronen iiber das
Kernvolumen ergibt sich fiir die Coulombenergie:
2/,.—1 27, o 2/,2
E.=—Ze*(r;") + EZe |1 (0)]2(r2) . (2.8)
Der erste Summand beschreibt einen punktféormigen Kern mit der Ladung Ze. Er ist fiir
alle Isotope eines Elements gleich und trigt daher nicht zur Isotopieverschiebung bei. Der
zweite Term ist die Korrektur fiir eine endliche Ausdehnung des Kerns, wobei |1 (0)|* die
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Elektronendichte im Kern ist und (r?) der mittlere quadratische Ladungsradius. Fiir schwere
Kerne oder myonische Atome miissen auch hohere radiale Momente des Kerns berticksichtigt
werden. Der Feldeffekt entspricht der Differenz der Coulombenergien zwischen zwei Isotopen
Aund A’

/ 2 /
g =—§ZGQAI%(0)I25<T3>AA : (2.9)

Dabei ist Al (0)|?> die Anderung der elektronischen Ladungsdichte am Kern beim Ubergang
vom unteren in das obere elektronische Niveau und §(r?)44" die Anderung des mittleren qua-
dratischen Ladungsradius. Somit lasst sich der Feldeffekt in die Form

SuA = B 6(r2) (2.10)

bringen, in der F; der Faktor fiir den elektronischen Beitrag im Ubergang i und 6(r2)44" der
nukleare Beitrag, d.h. die Anderung des mittleren quadratischen Ladungsradius, ist.
Die gesamte Isotopieverschiebung zwischen den Isotopen A und A’ fiir einen Ubergang i lasst

sich nun als
MA — MA’

MAMA/
schreiben. Fiir leichte Isotope ist der Masseneffekt dominierend, fiir schwere nimmt er propor-
tional zu 1/A? ab. Der Feldeffekt hingegen ist ungefihr proportional zu Z2A~'/3 und wichst
daher mit der Ordnungszahl stark an.

oM = Kys + F, §(r2)AY (2.11)

Mit (2.9) und (2.11) lisst sich die Anderung der Ladungsradien zum Referenzisotop "Li wie
folgt schreiben:
SuTA — splA
5<7’2>7’A _ exp - MS,theo . (212)
Hierbei ist 6174 die gemessene Verschiebung, 51/K/ﬁtheo der theoretische Wert fiir den Massen-
effekt und

2nZe?

3
fiir den 2 S — 3 S-Ubergang. Der Wert fiir F; [Yan00] ist unabhingig von der Masse M4 des
Isotops. [1c(0)|7 beinhaltet die Beitrédge der Wellenfunktionen von allen drei Elektronen im
Rumpf des Lithium-Kerns. In erster Ordnung trigt nur das Valenzelektron zur Anderung der

Ladungsdichte am Kernort bei. Anhand dieser Gleichungen lésst sich nun der zu erwartende
Feldeffekt fiir Lithium berechnen:

ST = BT — Ui e = Fi 002 (2.14)

exp

F = (Ie(0) 35 — [¢e(0)[35) = —1.5661 MHz/fm (2.13)

Nach Einsetzen der durch Elektronenstreuung gemessenen Ladungsradien aus Tab. 2.2 mit
5(r2)™0 = —0,79(25) fm? betragt der Feldeffekt dvfy = 1,24(39) MHz.
Aus den §(r?) -Werten lassen sich mittels

rd = BT+ 0 (215)

[

die absoluten Ladungsradien bestimmen. Um die erforderliche Genauigkeit abzuschétzen, be-
trachtet man die Unsicherheiten der Resultate geméf der Gaufischen Fehlerfortpflanzung:

2
1 Asvid
Ard = 5 (ngg)M(%) . (2.16)
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Die Ladungsradien der stabilen Isotope wurden mit einem relativen Fehler von ungefihr 2 %
bestimmt. Mdchte man eine vergleichbare Genauigkeit fiir die kurzlebigen Isotope erreichen,
ergibt sich aus (2.16), dass man den Feldeffekt auf AVIZ’SA = 300 kHz genau bestimmen muss.
Gemaifs (2.12) folgt daraus, dass sowohl die Messung der Isotopieverschiebung als auch die
theoretische Berechnung des Masseneffekts auf ~ 200 kHz genau erfolgen muss. Dies entspricht
einer relativen Genauigkeit beim Vergleich der absoluten Ubergangsfrequenzen v(“Li) von
1071°, bzw. einer Bestimmung der Isotopieverschiebung év"4 mit einer relativen Genauigkeit
von 1075,

Dieser Ansatz aus theoretischer Berechnung des Masseneffekts und Messung der Isotopie-
verschiebung konnte bislang nur fiir wasserstoff- und heliumartige Systeme verwendet wer-
den. Damit gelang es mit grofer Genauigkeit den Ladungsradius von Deuterium [Hub9§],
3He [Shi95] sowie die Anderung des Ladungsradius zwischen °Li und “Li anhand eines Uber-
gangs im einfach geladenen Ion zu bestimmen [Rii94]. Vor wenigen Jahren jedoch erreichte
die Arbeitsgruppe um Gordon Drake einen Durchbruch hinsichtlich der Berechnung von Drei-
Elektronen-Systemen. Es gelang ihnen, den Masseneffekt in drei elektronischen Ubergingen
des atomaren Lithiums mit einer Prézision zu berechnen, die eine Bestimmung des Ladungs-
radius aus der Isotopieverschiebung mdoglich macht.

2.2.3 Die Rechnungen von Gordon Drake et al. im
3-Elektronen-System Lithium

Fiir die Bestimmung des Proportionalitatsfaktors Kgys des spezifischen Masseneffekts aus
(2.5) miissen die Elektronenkorrelationen berticksichtigt werden, deren Berechnung in Atomen
ein ausgesprochen schwieriges Problem ist. Das einfachste System, in dem Elektronenkorrela-
tionen von Bedeutung sind, ist das Helium-Atom. Der erste Schritt in der exakten Berechnung
der Massenverschiebung ist die Berechnung der nichtrelativistischen Wellenfunktionen. Die
Vorziige Hylleraasscher Koordinaten fiir die Behandlung dieses Problems wurden bereits sehr
frith erkannt [Hyl28]. Damit gelang es bei einer relativ kleinen Anzahl von Basiszustdnden,
bereits einen grofsen Teil der Korrelationsenergie zu berechnen. Durch Weiterentwicklung in
den letzten zwei Jahrzehnten [Dra99|, konnte die relative Genauigkeit fiir die nichtrelativi-
stische Grundzustandsenergie des Heliums auf ~ 107'% gesteigert werden. Die Erweiterung
dieser Methode auf Lithium wurde zunéchst dadurch behindert, dass die auftretenden Korre-
lationsintegrale keine geschlossene Losung mehr besitzen und die numerische Integration nur
langsam konvergiert. Gordon W.F. Drake und Zong-Chao Yan entwickelten eine Methode, die
die numerische Integration um zwei bis drei Grofenordnungen beschleunigt [Dra95|. Dies war
die Grundlage fiir Prizisionsberechnungen im Lithium, mit denen inzwischen eine relative Ge-
nauigkeit von ~ 1072 fiir die nichtrelativistische Grundzustandsenergie erreicht wird. Davon
ausgehend ldsst sich, wie im Folgenden kurz skizziert wird, der Masseneffekt der Lithium-
Isotope mit der erforderlichen Genauigkeit von besser als 200 kHz berechnen [Yan00, Yan02|.

Betrachtet man die Gesamtenergie E\; eines elektronischen Zustands, so lasst sich diese durch
Eyot = Exg + 0*Era + &° Eqep + ... + AEps (2.17)

darstellen. Hierbei ist Exg die nichtrelativistische Energie, E,e und Eqrp die relativistischen
und QED-Korrekturen sowie AFEpg der Beitrag durch die endliche Ausdehnung des Kerns der
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Masse M. Die einzelnen Beitrége lassen sich nach /M wie folgt entwickeln:

0 1 2

Exg = EQ+LEQ + (L2ED + ..

Ba = EQ+4£E0 4+ . (2.18)
0 1

Eqen = Egpp+ £EGp + ... .

Zunéchst werden die nichtrelativistischen elektronischen Wellenfunktionen stérungstheoretisch
berechnet. Der Hamiltonoperator des 3-Elektronen-Systems kann in die potentielle und kineti-
sche Energie der Einzelelektronen (inkl. deren elektrostatischer Wechselwirkungsenergie) und
den Korrelationsterm zerlegt werden:

H = Hy+ \H' (2.19)
mit
. 1< 1 N1
_ 2
SRS e
i=1 i=1 1>]
und
N 3
H =) V;V,. (2.21)
1>7

Die Formeln sind in atomaren Einheiten gegeben, wobei iiberdies eine Reskalierung des Ab-
standes geméh r — (m./p)r und der Energie £ — E (?/e*u) mit der reduzierten Elektro-
nenmasse fiir 3-Elektronen-Systeme p = M/(M/m, — 2) und A = p/M stattfindet. Der erste
Term (ﬁo) beinhaltet im Wesentlichen den normalen Masseneffekt, wihrend der zweite (ﬁ] "
den spezifischen Masseneffekt beschreibt. Die Schrodinger Gleichung

HVU = EV (2.22)

wird dann in zeitunabhangiger Storungstheorie mit A\ als Stérungsparameter entwickelt, d.h.
U =V, + Ay + ... und (2.23)

E =€)+ \ep + Ve . (2.24)

Yan und Drake benutzen Variationsrechnungen, um eine Losung fiir die Wellenfunktion ¥ zu
erhalten. Der Ansatz fiir die Wellenfunktion erfolgt in Hylleraasschen Koordinaten, deren Ba-
sisdimension sukzessive erh6ht wird. Schliefslich erfolgt eine asymptotische Extrapolation zu
einer vollstdndigen unendlich dimensionalen Basis. Mit diesem Ansatz gelang es den Autoren,
die Berechnung der nichtrelativistischen Energie des 3 S-Niveaus in Lithium gegeniiber frii-
heren Berechnungen um fiinf Nachkommastellen zu verbessern [Yan00]. Im néchsten Schritt
werden die erhaltenen nichtrelativistischen Wellenfunktionen benutzt, um relativistische und
QED-Korrekturen bis zur Ordnung (u/M) a®mc? zu berechnen [Yan(2].

Die energetische Verschiebung eines Niveaus zwischen den Isotopen A und A’ erhélt man aus
der Differenz der Energien nach (2.17) und (2.18). Dabei heben sich alle massenunabhéngigen
Terme gegenseitig auf. Ubrig bleiben die Terme der Ordnung x/M und héher:

ABAY = [(4), = () 0] (BG + 0B + 0BGy ) )
2 2 2 / ’
+ (85 - (8)5] BR+ -+ AR - ABK
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Das Verschwinden der massenunabhéngigen Terme fiihrt dazu, dass die absolute Genauigkeit
des berechneten Masseneffekts von typischerweise ~ 100 kHz um etwa zwei Gréfsenordnungen
besser ist als die der berechneten 2 S — 3 S-Ubergangsenergie von ~ 20 MHz. Letztere wird
durch die Prazision der Elfgl) und E((QO]%D beschrénkt. Aus der Differenz der Energieverschiebung
des 2 S und 3 S Niveaus geméfs (2.25) ergeben sich fiir die Isotopieverschiebung des 2.5 —

3 S-Ubergangs zwischen °Li und “Li die in Tab. 2.4 aufgefiihrten Beitriige.

Der bei weitem dominierende Anteil des Masseneffekts ist durch den nichtrelativistischen Bei-
trag der Ordnung /M gegeben. Dessen Fehler ist durch die Unsicherheit in der Masse der
Lithium-Isotope dominiert. Er betriigt fiir %7Li etwa 8 kHz und fiir “''Li nach der Massenmes-
sung von [Bac05] 20 kHz. Der nichtrelativistische Beitrag der Ordnung (u/M)? fillt bereits
vier Grofenordnungen geringer aus. Die berechneten relativistischen Beitrige (Riickstofster-
me der Breit-Wechselwirkung) sind unter a?u/M zusammengefasst. Thr Fehler ist dominiert
durch die Unsicherheit der numerischen Berechnung des Terms und ist der grofte Beitrag zum
Fehler der gesamten Massenverschiebung. Die Beitrage der QED sind unter ihrer niedrigsten
Ordnung o?u/M zusammengefasst. Der erste Beitrag beinhaltet im Wesentlichen die Riick-
stofsterme der Lamb-Verschiebung (ein-Elektron) und der zweite die Massenabhéngigkeit der
QED-Korrekturen zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung.

Im Fall der Isotopieverschiebung von °Li und “Li kann mit den Ladungsradien aus der Elek-
tronenstreuung (Tab. 2.2) der Feldeffekt berticksichtigt werden. Dieser liefert die Beitrage,
die in den letzten beiden Zeilen in Tab. 2.4 aufgefiihrt sind. Damit lasst sich die gesamte
Isotopieverschiebung vorhersagen und kann zum Test der Theorie verwendet werden. Zu die-
sem Zweck wurden im Vorfeld dieser Arbeit von B.A. Bushaw unter anderem Messungen am
2S5 — 3S-Ubergang durchgefiihrt. Das Ergebnis fiir die Isotopieverschiebung zwischen 5Li und
Li liegt bei 11453,734(30) MHz [Bus03]. Die Abweichung zum theoretischen Wert betrigt 1,3
o des Fehlers aus den Radien der Elektronenstreuung. Eine erneute Messung, deren Resultat
noch besser mit der theoretischen Erwartung iibereinstimmt, wurde im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrt.

Die theoretischen Werte fiir die Beitrage der Massenverschiebung 5uﬁ’;theo des 2.5 — 365-

Tabelle 2.4: Beitrige zur Isotopieverschiebung zwischen °Li und “Li im 2 S — 3 S-Ubergang nach
[Yan02]. Der bei der Summe in eckigen Klammern angegebene Fehler stellt die Unsicherheit dar, die
auf den Fehler des Kernradius zuriickzufiihren ist.

Beitrag Ordnung 325 —225 |MHz]
Massenskalierung und -polarisation /M 11454,668801(29)“
2te Ordnung Massenskal. und -pol. (p/M)? -1,7938640(41)
Relativistische Riickstofsterme a?u/M 0,190 (55)
Massenskal. und -pol. der Lamb-Verschiebung o?u/M 1-Elektron -0,078(5)
2-Elektronen-QED Massenskal. und -pol. a1 /M 2-Elektronen 0,0112(20)
Endliche Kernausdehnung r2 1,24(39)

2te Ordnung endliche Kernausdehnung 2 /M -0,000677(98)
Summe 11454,24(5)[39]

?Zusétzlicher Fehler aufgrund der Ungenauigkeit der Masse: +0,008 MHz
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Ubergangs sind in Tab. 2.5 aufgefiihrt [Dra04]. Daraus lassen sich zusammen mit den Werten
fiir die normale Massenverschiebung aus Tab. 2.3 die Beitrige der spezifischen Massenverschie-
bung berechnen!. Zusitzlich ist fiir die kurzlebigen Isotope der Feldeffekt angegeben, wie er
sich beim Verlauf der Ladungsradien geméf der theoretischen Vorhersagen aus ,,Stochastic Va-
riational Multi Cluster’-Berechnungen ergeben wiirde. Dieses Kernmodell liefert Vorhersagen
iiber die Radien aller radioaktiven Lithium-Isotope und iiber das Referenzisotop "Li, wobei
der Wert fiir das stabile Isotop gut mit dem Resultat aus der elastischen Elektronenstreuung
tibereinstimmt. Mit Hilfe des in Tab. 2.5 angegebenen Masseneffekts [Dra04] kann nun aus der
Isotopieverschiebung gemif (2.12) die Anderung der mittleren quadratischen Ladungsradien
im Vergleich zum Referenzisotop "Li berechnet werden.

Tabelle 2.5: Theoretische Werte fiir (51/1&? theo Dach [Yan02] und die sich daraus ergebenden Werte

flir 5Vgi\‘/?s. Zusitzlich sind die Anderungen des Ladungsradius Ar., wie sie von einem Kernmodell
[Suz02| vorhergesagt werden, und die daraus resultierenden Feldeffekte 5VIZ’SA im 2 S — 3 S-Ubergang
angegeben. Der aus Elektronenstreuexperimenten gewonnene Wert fiir Ar.. ist mit ®5 gekennzeichnet.

Isotope Oy eo IMHZ]  0v&iis [MHz] vy [MHz]  Ar, [fm]

i OLi  1145301(6)  836,30(6)  -1,24(3)  —0,16(5)"
Li-®Li  -8635,11(4)  -630,80(4) 0,64 0,09
Li-OLi -15332,02(8) -11260,38(3) 1,24 0,17
Li- ULi -25101,812(12) -1835,12(17)  -0,98 0,13

2.3 Hyperfeinstruktur der Lithium-Isotope mit einem
s-Valenzelektron

Bei allen Lithium-Isotopen kommt es aufgrund der Wechselwirkung der Kernmomente mit
den elektromagnetischen Feldern der Elektronenhiille zu einer Kopplung des Kernspins I mit
dem Drehimpuls J der Hiille zum Gesamtdrehimpuls F. Die dadurch verursachte Aufspaltung
der Energieniveaus wird als Hyperfeinstruktur (HFS) bezeichnet. Fiir die hier betrachteten S-
Zusténde ist nur der Beitrag durch das magnetische Dipolmoment des Kerns von Bedeutung:

A A B
AByps = — = (F(F+ 1)~ I(I+1)—J(J+1) mit = =HMENZ0 (2.26)
2 2 21J
mit dem magnetischen Moment fi; des Kerns, dem Kernmagnetron puy = up/1836, sowie
dem mittleren magnetischen Feld der Elektronenhiille am Kernort By. Daraus erhdlt man die

Landésche Intervallregel fiir die Abstdnde der Hyperfeinniveaus:

AEpi — AEp = A(F +1) . (2.27)

'Es sei darauf hingewiesen, dass eine strikte Trennung zwischen NMS und SMS nur im nichtrelativistischen
Fall moglich ist. Massenskalierungs- (NMS) und Massenpolarisationsbeitrage (SMS) zu den QED und
relativistischen Beitrdgen werden nicht mehr unterschieden.
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28 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen

Die Hyperfeinaufspaltung der S-Niveaus von Lithium ist beispielhaft fiir die [sotope mit dem
Kernspin I = 3/2 ("%!'Li) in Abb. 2.4 dargestellt. Fiir Zustinde mit J = 1/2 kann der
Gesamtdrehimpuls F' nur die Werte I +1/2 oder I —1/2 annehmen, daher kommt es zu einer
zweifachen Aufspaltung der Niveaus. Die Hyperfeinaufspaltung der geraden Isotope (®8Li)
erfolgt analog.

Zwischen den beiden S-Niveaus kénnen Zweiphotonen-Ubergénge mit den folgenden Auswahl-
regeln erfolgen:

AL = 0,42 und fir (2.28)
AL=0 und J=0oderl/2 = AF=0 und Ampg=0. '
Hierbei ist L der Bahndrehimpuls. Damit reduziert sich fiir den S — S-Ubergang die Hyper-
feinstruktur auf zwei Linien: F' = [+1/2 — F' = I+1/2und F = 1—-1/2 — F' = [—1/2. Man
erhélt eine klar aufgeloste und einfache Hyperfeinstruktur. Dies erleichtert das Bestimmen der
Linienzentren vp und v sowie des Schwerpunktes v, beider Linien nach der Formel

CFVF/ — CF/VF
% —_=
& Cr—Cp

mit  Cp=F(F+1)—J(J+1)—I(I+1), (2.29)

die sich direkt aus (2.26) ergibt.

Die Aufspaltung der beiden Spektrallinien der Zweiphotonen-Spektroskopie ergibt sich aus der
Differenz der Aufspaltungen von Grundzustand und angeregtem Zustand. Fiir die Durchfiih-
rung der Spektroskopie ist es hilfreich, diese zu kennen, um auch bei geringen Signalhéhen,
wie sie fiir ''Li erwartet werden, die Ubergangsfrequenzen schnell zu finden. Zu diesem Zweck

F=2
35, 1=3/2 1‘
S t 2A
y F= y
735 nm
*
735 nm
F=2
Asé
25, 1=3/2 v 4
l . 2A
5z
F=1 I

Abb. 2.4: Hyperfeinstruktur der S-Niveaus fiir Lithium-Isotope ungerader Massenzahl.
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sind die A-Faktoren, die sich fiir S-Niveaus durch den Fermi-Kontaktterm [¢(0)|? ergeben,
bestimmt worden. In Einheiten von MHz erhélt man:

e 0)[7
A; = 95,410 67 g’”g# [MHz] . (2.30)
Dabei ist g = 2(1 + a.) der elektronische g-Faktor mit a, = «/27 — 0,328 o?/7% + ... ~
0,002 319 3. Der Fermi-Kontaktterm konnte durch Yan et al. [Yan96| berechnet werden:

[¥(0)[35 = 2,90575(22),

1¥(0)|2g = 0,673368(86) . (2.31)

Daraus ergeben sich mit (2.30), den Kernspins aus Tab. 2.1, den magnetischen Momenten aus
Tab. 2.2 und den Kernladungsradien von Suzuki et al. [Suz02|, die in den vom Ladungsradius
abhéngigen Teil des Fermi-Kontaktterms einflieken, die in Tab. 2.6 aufgefiihrten A-Faktoren.
Die Hyperfeinaufspaltung des 2 S — 3 S-Ubergangs ergibt:

AvysSsg = (Ags — Ass) (I +J) . (2.32)

Tabelle 2.6: Berechnete A-Faktoren des 2 S- und 3 S-Niveaus in Lithium und Frequenzabstand der
Hyperfeinstruktur-Resonanzen im 2 S — 3 S-Ubergang AV?SF_S% nach [Yan96|.

Isotop Asg [MHz|  Azs [MHz| AuvtES, . [MHz|
L 152,114(17)  35,250(6)  175,296(17)
i 401,727(45) 93,095(15)  617,264(60)
SLi o 152,995(18)  35454(6)  293,851(29)

(50)
(82)

9Li 423,988 08,253(16)  651,469(67)

5
8
0
UL 452,890(82) 104,951(23)  695,878(118)

1
5
8
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3 Methode

3.1 Erzeugung der radioaktiven Lithium-Ilsotope

ill man radioaktive Lithium-Isotope laserspektroskopisch untersuchen, so bietet sich zu
deren Erzeugung die sogenannte ISOL (Isotope Separation Online)-Technik an. Hier wird
ein beschleunigter Teilchenstrahl von Protonen oder Ionen auf ein dickes Target gelenkt und
darin gestoppt. Durch Fragmentation, Spallation und Spaltung entstehen radioaktive Isotope,
die durch Heizen und Oberflichen-Ionisation aus der Quelle freigesetzt werden. Die lonen wer-
den mit typischerweise 30 — 60kV zu einem Strahl beschleunigt und in einem Dipolmagneten
nach Masse getrennt. Bei der Beschleunigung bleibt die thermische Energieverteilung 6F aus
der Quelle nach
dFE = const. = mwvdv (3.1)

erhalten. Mit steigender Geschwindigkeit v reduziert sich somit die Breite der Geschwindig-
keitsverteilung dv und damit auch die Dopplerbreite des Tonenstrahls [Kau76|. Der isotopense-
lektierte Strahl eignet sich daher bereits hervorragend zur kollinearen Laserspektroskopie. Nach
Neutralisierung der Ionen in einer Ladungsaustauschzelle ist auch Spektroskopie am schnellen
Atomstrahl moglich [Neu87, Ott89]. Da die Spektrallinien in Abhéngigkeit von der Beschleu-
nigungsspannung Doppler-verschoben sind, stellt die Bestimmung der Spannung eine Grenze
fiir die Genauigkeit dieser Methode dar. Die grofite Schwierigkeit ist hierbei durch die Poten-
tialunterschiede in der Ionenquelle gegeben. Die erreichbare Genauigkeit bei der Bestimmung
der optischen Ubergangsfrequenzen liegt daher bei ca. 1 MHz [G6t04]. Um dieses Problem
zu umgehen und die Isotopieverschiebung der Lithium-Isotope mit einer Genauigkeit besser
als 200 kHz bestimmen zu kénnen, wird hier die Methode der Doppler-freien Zweiphotonen-
Spektroskopie am thermischen Atomstrahl angewandst.

Die Produktionsraten der Online-Massenseparatoren von GSI, CERN-ISOLDE und TRIUMF-
ISAC fiir radioaktive Lithium-Isotope sind in Tab. 3.1 zusammengestellt. Man erkennt, dass
am ISAC-Massenseparator (TRIUMF, Vancouver) die hochsten Raten fiir "' Li erreicht werden
und diese in einer #hnlichen Grofenordnung liegen wie die der Isotope %°Li an der GSI.
Eine Bestimmung der Isotopieverschiebung von 8°Li am Online-Massenseparator der GSI ist
daher auch im Hinblick auf die erforderliche Effizienz ein ausgezeichneter Test fiir die spétere
Anwendung der Methode auf ''Li.

Tabelle 3.1: Produktionsraten kurzlebiger Lithium-Isotope an verschiedenen ISOL-Anlagen.

Anlage °Li[s7! Li[s7! MLi[s7!
GSI  3-10° 1,6-10° -
ISOLDE 6-108 2107 2103
ISAC 8-108 9-107 5- 10
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32 Kapitel 3. Methode

3.2 Doppler-freie Zweiphotonen-Spektroskopie am
Lithium

Neben den iiblicherweise verwendeten erlaubten elektrischen Dipol-Ubergéingen zwischen Ni-
veaus unterschiedlicher Paritdt mit Al = +1, kénnen auch Prozesse hoherer Ordnung durch
Mehrphotonen-Ubergiinge realisiert werden. Dabei muss die Summe der Photonenenergien der
Energiedifferenz der beteiligten Zusténde |g) und |e) entsprechen:

— B, = Z fiew; . (3.2)

Aufgrund der Paritatserhaltung miissen die Paritdten der beteiligten Niveaus entgegengesetzt
sein, wenn eine ungerade Zahl Photonen am Prozess beteiligt ist, und gleich, wenn eine gerade
Zahl an Photonen absorbiert wird. Die individuelle Dopplerverschicbung der Ubergangsfre-
quenz ist fiir ein Atom mit Geschwindigkeit v in erster Ordnung durch fw + k - v gegeben.
Die Gesamtenergie der absorbierten Photonen lautet somit :

— B = Zﬁwl+2k v (3.3)

Wenn die Impulse der Photonen die Bedingung ). k; = 0 erfiillen, verschwindet der linea-
re Dopplerterm. Im Falle einer Anregung mit zwei Photonen fithrt diese Bedingung auf die
Forderung k; = —ko und somit notwendigerweise auf (w; = wy = w). Fiir einen atomaren
Ubergang von |g) nach |e) lautet die Resonanzbedingung also unabhéingig von der individuellen
Geschwindigkeit der Atome:

E‘e> — E‘g> = 2hw . (34)

Die Anregung eines Zweiphotonen-Ubergangs kann man sich mit Hilfe eines virtuellen Zwi-
schenniveaus |v) veranschaulichen. Dieses Niveau setzt sich aus allen von |g) und |e) aus
erreichbaren Zustdnden zusammen. Je naher einer oder mehrere dieser Zustéinde an diesem
virtuellen Niveau liegen, desto groker wird die Ubergangswahrscheinlichkeit. Gegeniiber an-
deren Doppler-freien Methoden, bei denen eine einzige Geschwindigkeitsklasse selektiert wird
(z.B. Séttigungs- und Polarisationsspektroskopie), bietet dieses Verfahren den Vorteil, dass
zum Signal alle Atome des thermischen Ensembles beitragen. Dies ist besonders wichtig, wenn,
wie in diesem Fall, die zu spektroskopierenden Atome nur in sehr geringer Zahl vorliegen. Al-
lerdings sind fiir die effiziente Anregung (Sittigung) des Ubergangs relativ grofe Anregungs-
Intensitdten notwendig. Diese werden bei der hier vorgestellten Lithium-Spektroskopie durch
Leistungsiiberhohung in einem optischen Resonator erreicht.

Fiir eine prézise Bestimmung der Resonanzfrequenz und der Isotopieverschiebung sind einige
systematische Effekte zu beriicksichtigen:

Linienprofil Zunichst erwartet man fiir den Zweiphotonen-Ubergang ein lorentzférmiges (ho-
mogenes) Linienprofil, welches nur von der Lebensdauer der gekoppelten Zustande — im vor-
liegenden Fall von der des 3 S-Zustands (7 = 29,9 ns [Fis98]) — abhéngt. Dies entspricht
fiir den 2 S — 3 S-Ubergang einer Linienbreite von 5,3 MHz. Statistische Schwankungen der
Laserfrequenz (Jitter) fithren jedoch zu einer inhomogenen Verbreiterung der Resonanz. Die
Linienbreite des verwendeten Lasers liegt bei 0,5 bis 1 MHz (siehe Kapitel 4.3.2) und damit
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Abb. 3.1: Linienprofil eines Zweiphotonen-Ubergangs.

etwa in der Grofsenordnung der natiirlichen Linienbreite. Eine Beschreibung des Linienprofils
durch eine Voigtfunktion ist daher angebracht.

Neben der Resonanzbedingung (3.4) fiir den Doppler-freien Ubergang kann ein Atom mit der
Geschwindigkeit v aber auch bei der Frequenz 2iw’ = (Ejy — Ejg) £ k - v resonant angeregt
werden. Dafiir miissen zwei Photonen aus der gleichen Richtung absorbiert werden. Zu diesem
Doppler-verbreiterten Signal tragen jedoch nur Atome einer Geschwindigkeitsklasse bei. Es
ist daher gegeniiber der Doppler-freien Resonanz typischerweise um 2 bis 3 Grofsenordnungen
unterdriickt. Damit ergibt sich insgesamt ein Linienprofil, wie es in Abb. 3.1 dargestellt ist.

Quadratischer Dopplereffekt Neben dem Dopplereffekt erster Ordnung, der bei der Zwei-
photonen-Spektroskopie aufgehoben wird, gibt es einen Dopplereffekt zweiter Ordnung. Dieser
bewirkt eine systematische Verschiebung der Resonanzfrequenz v, eines Ubergangs. Die Ver-
schiebung ist durch
1 A
AVDopp2 - _57/0 (_> (35)

C

gegeben und hiangt quadratisch von der Geschwindigkeit v ab. Die Geschwindigkeit der Lithium
Isotope ldsst sich aus ihren Massen bei einer angenommenen Temperatur von 7' = 2000 K be-
rechnen. Die Ergebnisse sowie die aus (3.5) folgenden Verschiebungen der Ubergangsfrequenz
des Zweiphotonen-Ubergangs sind in Tab. 3.2 aufgefiihrt. Es ergeben sich fiir °Li etwa -25 kHz
als maximale Rotverschiebung, fiir 'Li sind es nur noch etwa -14 kHz. Der maximale Beitrag
des quadratischen Dopplereffekts zur Isotopieverschiebung zwischen dem Referenzisotop "Li
und MLi liegt bei lediglich 8 kHz und kann somit bei der angestrebten Genauigkeit von etwa
200 kHz vernachléssigt werden.
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34 Kapitel 3. Methode

Tabelle 3.2: Wahrscheinlichste Geschwindigkeit v der Lithium-Isotope bei T'= 2000 K und Beitrége
des Dopplereffekt zweiter Ordnung zur Rotverschiebung der Resonanz.

Isotop v [m/s| Avpepp2 [kHz]

OLi 2350 -25
Li 2180 -22
8Li 2040 -19
9Li 1920 -17
ULi 1740 -14

Lichtverschiebung Bei hohen Laserleistungen, wie sie fiir die Zweiphotonen-Spektroskopie
notwendig sind, bewirkt das anregende Laserfeld eine Verschiebung der atomaren Energie-
niveaus. Der Effekt wird als Lichtverschiebung oder AC-Stark-Verschiebung bezeichnet, da
die Stérke abhéngig von der Lichtintensitét ist [Coh98|. Die Verschiebung des Zustands |n)
geschieht aufgrund der Wechselwirkung des Lichtfelds der Feldstirke Eg mit dem im Atom
induzierten elektrischen Dipol. Mit den Dipolmatrixelementen P, zwischen den Zustédnden
m und n lésst sich die Lichtverschiebung 6 Ep;, nach [Lia75] als

1 ) | 1
Fuae =~ > [PnE .
OBt 4%}' o (En—Em—ﬁw+En—Em+ﬁw) (3:6)

schreiben. Es muss iiber alle Zusténde |m) summiert werden, die vom Ausgangsniveau |n) aus
mit einem Dipoliibergang erreichbar sind. Die Verschiebung wird in der Ndhe eines resonanten
Ubergangs sehr grof, da der Nenner klein wird. Daraus ergibt sich unmittelbar die Forderung,
dass weder das 2 S-, noch das 3 S-Niveau resonant an ein weiteres Niveau gekoppelt werden
sollte.

Exakt in Resonanz sind P,,, und Eg um 90° phasenverschoben, jenseits der Resonanz kehrt
sich das Vorzeichen der Verschiebung um. Ist also die Frequenz des Lichts gegeniiber dem
koppelnden Ubergang rot verschoben, so vergrokern sich die Absténde der beiden beteiligten
Energieniveaus, bei einer Blauverschiebung nahern sie sich einander an. Im hier betrachteten
Fall ergibt sich die Gesamtverschiebung der Resonanzfrequenz aus der Differenz der Verschie-
bungen 0 ;¢ der beiden Niveaus 2.5 und 3 S des Zweiphotonen—Ubergangs:

B 1
SRS = T (OB~ 0EE) (3.7)

Fiir den Fall, dass die Energie des anregenden Laserfelds Aw gegeniiber der Energiedifferenz
der koppelnden Zustdnde E,, — E,, weit verstimmt ist, ergibt sich aus (3.6) eine quadratische
Abhéngigkeit der Lichtverschiebung dvy;qy von Eg und somit eine lineare Abhéngigkeit von
der Intensitat I des Lichts:

5VLicht ox I . (38)

Ist der Einfluss des Lichts auf alle Isotope gleich, so geniigt es zur Ermittlung der Isotopiever-
schiebung die Ubergangsfrequenzen bei gleichen Intensititen zu vergleichen. Alternativ kann
man die Ubergangsfrequenzen als Funktion der Lichtintensitit messen, linear zu verschwin-
denden Intensititen extrapolieren und dann vergleichen.
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3.3 Anregungsschema fiir die Lithium-Resonanz-
lonisations-Spektroskopie

Will man mit laserspektroskopischen Methoden hohe Effizienzen erreichen, verbietet sich oft-
mals der Nachweis von Fluoreszenz-Photonen wegen seiner geringen Effizienz. Diese kann
man haufig durch Ionisation der Atome in einer Mehrphotonen-Anregung erheblich stei-
gern. Die entstandenen lonen lassen sich effizient aus der Wechselwirkungsregion abziehen
und mit einem Teilchendetektor nachweisen. Durch die Verwendung eines Massenspektro-
meters kann zusédtzlich der Untergrund durch Ionen anderer Masse unterdriickt werden. Im
hier vorgestellten Fall werden thermische Atome in der Ionisationsregion eines Quadrupol-
Massenspektrometers (QMS) angeregt und ionisiert. Die Ionen durchlaufen das Massenfil-
ter und werden zum Nachweis in einen Channeltron-Detektor gelenkt. Die Kombination aus
Resonanz-lonisations-Spektroskopie (RIS) und Massenspektrometrie wird als Resonanz-Ionisa-
tions-Massenspektroskopie (RIMS) bezeichnet. Die Effizienz dieser Methode wird im Wesent-
lichen durch das verwendete Anregungsschema bestimmt. Fiir Lithium wurde in einer vor-
angegangenen Arbeit [Sch00a| ein mehrstufiges Anregungsschema entwickelt, welches in Abb.
3.2 dargestellt ist. Im Folgenden soll kurz erklért werden, wodurch es sich gegeniiber anderen
auszeichnet.

Die einfachste Moglichkeit der Resonanzionisation wére die direkte lonisation nach der An-
regung in das 3 S-Niveau. Dazu ist eine Laserwellenlinge A < 614 nm né6tig. Um die hohen
Sittigungsleistungen fiir einen nichtresonanten Ubergang ins Kontinuum zu erzeugen, bietet
sich ein leistungsstarker Festfrequenzlaser, wie z.B. ein Argon-Ionen-Laser, an. Dieser hat seine
starkste Linie bei 514 nm und wurde zur Spektroskopie an stabilem Lithium in vorbereiten-
den Studien verwendet [Sch00b, Bus03|. Die Effizienz dieses Anregungsschemas ist jedoch nicht
ausreichend fiir radioaktive Isotope. AuRerdem ist die gleichzeitige resonante Uberhohung ei-
nes Festfrequenzlasers und eines Lasers, der iiber den 2 S — 3 S-Ubergang gestimmt wird, in
einem Resonator nicht moglich.

Prinzipiell bestiinde auch die M&glichkeit, autoionisierende Zusténde im Ionisationskontinuum
zu erreichen und damit die Ionisation durch einen weiteren resonanten Ubergang noch effizi-
enter zu gestalten. Fiir Lithium ist dies jedoch nicht moglich, weil die ersten autoionisierende
Zustéande ca. 50 eV iiber der lonisationsgrenze liegen und damit aufserhalb der Reichweite
konventioneller Laserstrahlung sind.

Eine weitere resonante Anregung aus dem 3.5- in das 5 P-Niveau bei 847 nm mit nachfolgender
Tonisation, wurde ebenfalls in einer vorangegangenen Dissertation untersucht [Sch00a|. Dabei
stellte sich heraus, dass die resonante Kopplung des 3 S- an das 5 P-Niveau zu einer massiven
AC-Stark-Verbreiterung und -Verschiebung fiihrt, die eine prézise Bestimmung der 2 S —
3 S-Resonanz unmoglich machen.

Gelost werden konnte dieses Problem durch das Entkoppeln der hochprézisen Spektroskopie
von der effizienten Ionisation. Dazu nutzt man den spontanen Zerfall des 3 S- in das 2 P-
Niveau aus. Aus dem 2Ps/,-Zustand, in den 66% der angeregten Atome zerfallen, erfolgt dann
die Anregung in das Kontinuum iiber das 3 D-Niveau als resonanten Zwischenschritt. Letzteres
erfordert eine Wellenldnge von 610 nm, die mit einem Farbstofflaser erzeugt wird. Zur nicht-
resonanten lonisation tragen beide Laser bei. Hier werden, ebenso wie fiir den Zweiphotonen-
Ubergang, moglichst groke Intensititen bendtigt, um eine hohe Effizienz zu erreichen. Eine
grofte Intensitdt des 610-nm-Laserstrahls ist weiterhin erforderlich, um den starken 2 P —
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Abb. 3.2: Termschema zur Mehrphotonen-Ionisation im Lithium. Ein Titan-Saphir-Laser wird fiir
die Zweiphotonen-Anregung bei 735nm benutzt, ein Farbstofflaser bei 610 nm treibt den P — D-
Ubergang. Zur Ionisation tragen beide Laser bei.

3 D-Ubergang durch Sittigung ausreichend zu verbreitern. Wenn die S#ttigungsverbreiterung
die Dopplerbreite von etwa 3 bis 4 GHz iiberschreitet, werden auch in diesem Schritt alle
Atome angeregt. Bei einer solch massiven Verbreiterung iiberlappen die beiden Feinstruktur-
komponenten des 3 D-Niveaus, die in einem Abstand von etwa 1,1 GHz zueinander liegen. Dies
fiihrt dazu, dass die Anregungseffizienz iiber einen Frequenzbereich von etwa 1 GHz konstant
ist. Wie in den néchsten Kapiteln néher erldutert wird (vgl. Kap. 4.3.3 und 5.3.2), ist dies
erforderlich, um systematische Effekte auf das Linienprofil auszuschliefsen, die sich andern-
falls durch das synchrone Verstimmen von Titan-Saphir- und FarbstofHaser ergeben konnten.
Bei noch hoheren Laserintensititen konnte sogar ein Uberlapp der Feinstruktur der beiden
P-Zusténde erreicht werden, deren Aufspaltung 10,2 GHz betrégt. Dann kénnten auch die in
das 2 P, ;-Niveau zerfallenden angeregten Atome verstérkt zur Ionisation beitragen.

Abschlieffend sei noch erwéhnt, dass der alternative Nachweis der Fluoreszenzsphotonen des
Zerfalls vom 3 S- in das 2 P-Niveau mit dem Resonanz-lonisations-Nachweis verglichen wurde.
Dabei stellte sich heraus, dass der Nachweis der Ionen im Vergleich zur Fluoreszenz ein etwa
14 Mal hoheres Signal bei gleichzeitig 100-fach besserem Signal-Untergrund-Verhéltnis bietet
[Sch00a).
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4 Experimenteller Aufbau

ie Beschleunigeranlage der Gesellschaft fiir Schwerionenforschung (GSI) ist in Abb. 4.1

dargestellt. Hier konnen von Wasserstoff bis Uran alle Ionen beschleunigt werden. Auf der
linken Seite von Abb. 4.1 befinden sich die Kéfige fiir die Penning- und Hochstromquellen. In
der darauf folgenden ersten Beschleunigerstrecke des UNILAC (universeller Linearbeschleuni-
ger) aus RFQ und IH werden die Ionen auf 1,4 MeV /u beschleunigt und im Gas-Stripper auf
den fiir den folgenden Alvarez-Beschleuniger notwendigen Ladungszustand (von m/q = 6-8)
gebracht. An dieser Stelle kann auch der direkte Einschuss aus dem Hochladungsinjektor erfol-
gen, der unmittelbar in den Alvarez-Beschleuniger eingespeist werden kann. Dieser besteht aus
vier Beschleunigereinheiten, worauf zur weiteren Beschleunigung eine Reihe von Resonatoren
folgt. Am Ende des UNILAC befindet sich eine Experimentierhalle. An dem dort befindlichen
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Abb. 4.1: Beschleunigeranlage der GSI. Am Online-Massenseparator in der UNILAC-Experimentier-
halle war das Experiment zur Laserspektroskopie an Lithium-Isotopen aufgebaut.
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38 Kapitel 4. Experimenteller Aufbau

Online-Massenseparator, wie er in Kap. 3.1 und im néchsten Abschnitt beschrieben wird, wer-
den die fiir das Experiment erforderlichen radioaktiven Lithium-Isotope in Kernreaktionen
erzeugt und nach der Masse separiert. Im rechten Teil der Abbildung befindet sich der Hoch-
energieteil der Beschleunigeranlage, der aus Schwerionensynchrotron (SIS), Fragmentseparator
(FRS), Experimentierspeicherring (ESR) und einer weiteren Experimentierhalle besteht.

An der GSI werden Ionenstrahlen auch zur Krebstherapie eingesetzt. Dazu wird ein Strahl voll-
stindig ionisierter hochenergetischer >C-Ionen aus dem SIS verwendet. Da fiir die Erzeugung
von Lithium-Isotopen ebenfalls ein ?C-Strahl verwendet wird, kann das Lithiumexperiment
parallel zum Therapiebetrieb stattfinden, weil letzterer nur einen Puls pro Sekunde verwendet,
wahrend vom UNILAC 50 Pulse pro Sekunde zur Verfiigung gestellt werden. Die Ionenenergie
fiir den Einschuss in das SIS ist dabei auf 11,4 MeV /u festgelegt.

Abbildung 4.2 zeigt den experimentellen Aufbau des Lithiumexperiments. Im Folgenden wird
ein kurzer Uberblick iiber den experimentellen Aufbau des Lithium-Experiments gegeben,
bevor in den nachfolgenden Abschnitten auf die Details eingegangen wird.

12C-Tonen werden im UNILAC auf 11,4 MeV /u beschleunigt und auf ein Target, das in der
Ionenquelle des Massenseparators integriert ist, gelenkt. Die in einer Kernreaktion erzeug-
ten Lithium-Ionen werden in der thermischen Ionenquelle oberflichenionisiert, extrahiert und
auf 44 keV beschleunigt. Danach wird der Ionenstrahl in einem Dipolmagneten massensepa-
riert. Um an einem thermischen Atomstrahl spektroskopieren zu kénnen, wird der Ionenstrahl
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Abb. 4.2: Experimenteller Aufbau zur Bestimmung der Isotopieverschiebung radioaktiver Lithium-
Isotope.
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4.1. Erzeugung eines thermischen Atomstrahls radioaktiver Lithium-Atome 39

in einer Kohlenstofffolie gestoppt und von dort mit einem COs-Laser ausgeheizt. Der so er-
zeugte Strahl von thermischen, neutralen Lithium-Atomen gelangt in die Ionisationsregion
eines Quadrupol-Massenspektrometers (QMS) und wird dort von einem Ti:Sa- und einem
Farbstofflaser angeregt und ionisiert. Die so gebildeten Ionen werden mit dem Quadrupol-
Massenspektrometer erneut nach Massen separiert und mit einem Channeltron-Detektor nach-
gewiesen.

Das Lasersystem ist in Abb. 4.2 auf der linken Seite skizziert. Der Diodenlaser dient als
Referenz und ist auf eine Jodlinie stabilisiert, die nur wenige GHz von den Zweiphotonen-
Resonanzen des Lithiums entfernt ist. Dies ermoglicht, den Ti:Sa-Laser, der die Laserstrahlung
fiir den Zweiphotonen-Ubergang bei 735 nm erzeugt, auf den Diodenlaser zu stabilisieren.
Dabei wird die Schwebungsfrequenz der beiden Laser mit einer schnellen Photodiode bestimmt
und mit der Frequenz eines durchstimmbaren Hochfrequenzgenerators verglichen. Auf das
so erzeugte Regelsignal kann der Ti:Sa-Laser stabilisiert werden. Schlieklich wird noch ein
Farbstofflaser (Dye) verwendet, dessen Licht bei 610 nm fiir die Anregung des 2 P — 3 D-
Ubergangs genutzt wird.

Um die erforderlichen hohen Intensititen fiir eine effiziente Zweiphotonen-Anregung und Io-
nisation zu erreichen, wird das Licht von Ti:Sa- und FarbstofHaser {iberlagert und in einem
optischen Resonator eingekoppelt, in dessen Zentrum die Ionisationsregion des Quadrupol-
Massenspektrometers liegt. Die Resonatorlange wird mit einem Piezoelement (PZT) auf die
Frequenz des Ti:Sa-Lasers stabilisiert, wihrend die Frequenz des Farbstofflasers wiederum auf
den Resonator geregelt wird. Mittels Photodioden hinter dem hochreflektierenden Endspiegel
des Resonators werden die aktuellen Leistungen im Resonator gemessen, um spéter den Ef-
fekt der Lichtverschiebung bei den gemessenen 2 S — 3 S-Ubergangsfrequenz korrigieren zu
koénnen.

4.1 Erzeugung eines thermischen Atomstrahls
radioaktiver Lithium-Atome

Produktion der Lithium-Isotope am Online-Massenseparator der GSI

Mit der EZR-Quelle werden ?C-Ionen erzeugt, die vom UNILAC zu einem Strahl mit 11,4
MeV /u beschleunigt werden. Dieser wird auf das Graphittarget in der Ionenquelle des Mas-
senseparators gelenkt. Die Ionenquelle ist in Abb. 4.3 dargestellt. Fiir die Produktion von ®Li
und °Li bieten sich verschiedene Transferreaktionen an, bei denen es zum Austausch eines
oder mehrerer Nukleonen kommt. Um diese Kernreaktionen fiir die Produktion der verschie-
denen Isotope zu optimieren, wird fiir die Produktion von °Li ein zusétzliches externes Target
verwendet. Darauf wird in den folgenden Absétzen genauer eingegangen.

Die Quelle besteht aus einer durch ein Fenster abgeschlossenen Kammer mit einem Volu-
men von weniger als 1 cm?® und einer Extraktionsoffnung mit 0,7 mm Durchmesser. In der
Kammer befindet sich ein sogenannter Graphitcatcher, der zur Produktion oder zum Stoppen
der Lithium-Ionen dient. Um eine schnelle Diffusion und effiziente Oberflichen-Ionisation zu
gewihrleisten, wird die Kammer axial iiber Elektronenstofs geheizt. Die Quelle ist so aufge-
baut, dass die Temperatur am Catcher den Maximalwert fiir den verwendeten Graphit von
2300 K nicht iibersteigt. Die Rhenium-Folien sind 200 - 300 K heifter, wodurch eine effiziente
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Abb. 4.3: Ionenquelle des Online-Separators der GSI mit integriertem Target, wie sie fiir das Lithium-
Experiment eingesetzt wurde. Die Reaktionsprodukte werden entweder im externen Tantal-Target (fiir
die Produktion von Li) oder im sogenannten Graphit-Catcher (fiir die Produktion von 8Li) erzeugt.
In beiden Fillen werden sie im Catcher gestoppt, aufgrund der hohen Temperatur schnell freigesetzt
und zwischen den Rhenium-Folien (Re) oberflichenionisiert und extrahiert. Der extrahierte Strahl
wird auf 44 keV beschleunigt.

Oberflachen-Ionisation bewirkt wird. Damit die Temperatur am Fenster der Kammer nicht
zu niedrig wird und die Ionen daran zu lange haften, sind Hitzeschilde dicht vor dem Fen-
ster angebracht. Die einzelnen Quellenbestandteile fiir die optimale Produktion von 8Li bzw.
9Li sind in Tab. 4.1 aufgefiihrt. Auf den heiffen Rhenium-Folien findet eine nahezu 100%ige
Oberflachen-Ionisation statt. Die entstehenden Ionen werden von der auf +44KkV liegenden
Quelle gegen Massepotential beschleunigt. Eine detaillierte Beschreibung der Quelle ist in
[Kir81b| zu finden.

Fiir die Produktion von ®Li empfiehlt es sich, die Kernreaktion im Graphitcatcher stattfinden
zu lassen. Beim Stoppen des hochenergetischen 2C-Strahls im Graphit entstehen ®Li und ?Li
in einer symmetrischen Reaktion gleichermafen aus Projektil und Target, wodurch eine hohe

Tabelle 4.1: Komponenten und Materialien der Online-Ionenquellen fiir Lithium-8 und -9.

Komponente 8Li ILi
Externes Target - 90 mg/cm? Ta
Hitzeschild 2,3 mg/cm? Ta 22,2 mg/cm? W
Fenster 2,7 mg/cm? W 11,6 mg/cm? W
Catcher 55,6 + 48,4 mg/cm? C 2 -40 mg/cm? C
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4.1. Erzeugung eines thermischen Atomstrahls radioaktiver Lithium-Atome 41

Produktionsrate von ®Li erreicht wird. Dazu befinden sich nur etwa 5 mg/cm? Tantal und
Wolfram zur Hitzeschirmung und als Eintrittsfenster vor dem Catcher, der aus zwei Scheiben
Sintergraphit von insgesamt 104 mg/cm? besteht (vgl. Tab. 4.1).

Fiir die Produktion von ?Li hat es sich empirisch als vorteilhafter erwiesen, ein externes Tantal-
Target zu verwenden und, zusammen mit den Wolfram-Folien fiir Hitzeschirmung und Fenster,
insgesamt 123,8 mg/cm? schweres neutronenreiches Targetmaterial vor dem Graphit-Catcher
zu platzieren (vgl. Tab. 4.1). Dieser besteht in diesem Fall aus 2 - 40 mg/cm? Graphit und hat
die Aufgabe, die aus dem '2C-Strahl gebildeten und im Targetmaterial bereits abgebremsten
9Li-Tonen zu stoppen. In diesem Aufbau wird zwar aus dem Targetmaterial kein Lithium als
Reaktionsprodukt gebildet, jedoch erfolgt in den neutronenreichen Transfertargetmaterialien
ein gezielteres Strippen von Protonen des Kohlenstoff-Projektils. Daraus ergibt sich fiir das
Projektil eine geringere Wahrscheinlichkeit Neutronen zu verlieren, was sich fiir den Produk-
tionsprozess von °Li als giinstiger herausstellt. Die so erzeugten Lithium-Ionen werden durch
die Extraktionsoffnung der Quelle abgezogen, auf 44 keV beschleunigt und massensepariert.
Damit steht zum Experimentieren ein isotopenreiner Strahl zur Verfiigung.

Der UNILAC-Strahl hat eine Pulsstruktur mit einer Frequenz von 50 Hz. Die Intensitéit des
Ionenstroms hinter der ISOL-Quelle weist wegen der schnellen Freisetzung eine Restwelligkeit
von bis zu 20% auf. Uberdies wurde wihrend der Strahlzeit ein Puls pro Sekunde fiir die
Therapie verwendet. Beides stellt fiir die Laserspektroskopie aber kein Problem dar, weil fiir
jeden Frequenzkanal — je nach Isotop — die Zahlrate iiber einen Zeitraum von 1 bis 15 Sekunden
gemessen wird. Dadurch heben sich die kurzzeitigen Intensitdtsschwankungen auf.

Erzeugung thermischer Lithium-Atome

Um an thermischen Lithium-Atomen zu spektroskopieren, muss der massenseparierte Lithi-
umstrahl gestoppt werden. Dafiir bietet sich die Verwendung einer Kohlenstofffolie an, da
diese gute Diffusions- und Desorptionseigenschaften fiir Alkali-Atome besitzt [Wan02|. Eine
Abschétzung der Diffusion iiber die mittlere freie Wegldnge im Graphit bei T = 2000 K er-
gibt eine Diffusionsgeschwindigkeit vpiz in der Gréfenordnung von einigen pm/ms. Bei einer
Foliendicke von weniger als 1 pym, die zum Stoppen eines Strahls dieser niedrigen Energie aus-
reichend ist, bedeutet dies, dass die Diffusionsstrecke innerhalb der Lebensdauer der Atome
ein Vielfaches der Foliendicke betrigt. Dies trifft selbst fiir 'Li bei einer Halbwertszeit von 8,6
ms noch zu. Die Freisetzungsgeschwindigkeit aus der Folie ist daher durch die Desorptionsge-
schwindigkeit limitiert. Daher braucht fiir die folgenden Uberlegungen zur Optimierung der
Foliendicke die Lebensdauer der Atome nicht beriicksichtigt werden. Auferdem ist bekannt,
dass sich Alkali-Atome schnell von Kohlenstoffoberflichen 16sen und die Desorptionszeit fiir
'Li deutlich kiirzer als die Lebensdauer ist [Wan02].

Experimentell am einfachsten ist eine Anordnung, bei der der Strahl von der einen Seite in
die Folie implantiert und von der anderen Seite ausgeheizt wird. Dazu wird die Dicke der
Folie so gewihlt, dass der Strahl moglichst kurz vor der Wiederaustrittsseite gestoppt wird.
Um die optimale Dicke abzuschitzen, wurde die Verteilung der Eindringtiefe in Abhéngigkeit
von der Energie des Ionenstrahls mit dem Programm SRIM |[Zie03| simuliert. In Abb.4.4
sind die entsprechenden Resultate fiir 1'Li bei einer Strahlenergie von 44keV dargestellt. Man
erkennt das Abstoppverhalten einer Braggkurve, bei der im Eintrittsbereich der Folie relativ
wenig lonen gestoppt werden und der Grofteil in einem engen Bereich zur Ruhe kommt. Die
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Abb. 4.4: Hiufigkeitsverteilung der Reichweite (in Angstrom) von !!'Li-Ionen mit einer Energie von
44 keV in Kohlenstoff. Zur Simulation wurde das Programm SRIM [Zie03] benutzt.

Foliendicke lasst sich mit 332 nm so wéhlen, dass der Bereich, in dem ein Grofsteil der Ionen
gestoppt wird, nahe der Austrittsseite liegt und nur etwa 6% des Strahls verloren gehen.

Die Ergebnisse der SRIM-Simulation fiir die verschiedenen Isotope und Strahlenergien sind
in Tab. 4.2 zusammengefasst. Die Reichweiten und die longitudinale Streuung werden direkt
von SRIM ausgegeben. Um die optimalen Foliendicken abzuschéitzen, wird angenommen, dass
der Freisetzungsanteil P(z) zur gewiinschten Seite hin proportional zur Entfernung z von
dieser Seite ist, also P(z) = x/d, wobei d die Dicke der Folie bezeichnet. P(z) wird nun
mit dem Anteil an Ionen n(x), der in der Tiefe x implantiert wird, multipliziert und iiber
alle Schichten Az summiert. Die als optimal ermittelten Foliendicken und damit erreichten
Transmissionseffizienzen sind ebenfalls in Tab. 4.2 aufgefiihrt.

Die nicht gestoppten Ionen, die die Folie durchdringen und in ihrer Energie unter 2 keV abge-
bremst sind (~ 1%), kénnen im Channeltron-Detektor als massenunspezifischer Untergrund
auftauchen, da das Quadrupol-Massenspektrometer bei diesen Energien seine massenselektive
Wirkung aufgrund der kurzen Durchflugszeiten nicht entfalten kann. Durch den zusétzlichen
Einfluss von Raumwinkel und Geometrie der Apparatur liegt dieser Anteil allerdings im Be-
reich von nur 1077 (siehe Kap. 5.2.3) des auftreffenden Strahlstroms, was bei einer angestreb-
ten Gesamteffizienz von 10~ ein ausgezeichnetes Signal-zu-Untergrund-Verhiltnis von 1000:1
erwarten lasst.

Die Heizung der Kohlenstofffolie erfolgt mit einem COs-Laser (siche Abb.4.2), dessen Strahl
durch eine geeignete Optik auf die Kohlenstofffolie fokussiert wird [Woj04]. Der Durchmesser
des Laserstrahls ist an die Grofse des fokussierten lonenstrahls angepasst und betriagt etwa 1
mm. Damit wird bei voller Laserleistung (10 W) eine Folientemperatur von ca. 2000 K erreicht.
Eine Verminderung der Laserleistung bis auf 4 W ist moglich, ohne eine Reduzierung der Frei-
setzungseffizienz hinnehmen zu miissen. Dies ist vorteilhaft, weil bei geringeren Temperaturen
weniger Oberflichen-Ionen gebildet werden.
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Tabelle 4.2: Eindringtiefen der verschiedenen Lithium-Isotope in Kohlenstoff bei Strahlenergien von
44keV und 30,6 keV. Auferdem sind die optimale Foliendicken fiir die mit SRIM |[Zie03] simulierten
Verteilungen angegeben.

Isotop 6Li  "Li  ®Li  °Li  MLi
Reichweite @ 44 keV [A] 2176 2254 2310 2361 2429
Long. Streuung [A] 445 462 481 491 515
Opt. Foliendicke [A] 2875 2875 3092 3092 3319
Opt. Foliendicke [ug/ cm?] 65 65 70 70 75
Opt. Transmission [%] 72 71 73 73 72
Reichweite @ 30,6keV [A] 1575 1646 1680 1707 1741
Long. Streuung [A] 371 387 398 407 421
Opt. Foliendicke [A] 2212 2212 2212 2345 2435
Opt. Foliendicke [pug/ cm?] 50 50 50 53 55
Opt. Transmission |[%] 70 70 70 69 70

Der Anteil der gebildeten Oberflachen-Tonen ist nicht leicht abzuschétzen, da die in der Lite-
ratur angegebenen Austrittsarbeiten fiir Kohlenstoff sehr stark variieren. Sie liegen im Bereich
zwischen 4,0 und 4,8 eV. Aus diesen Zahlen ergeben sich bei 2000 K Ionisationseffizienzen
[Kir81a] von 107 bis zu 1%. Um den Untergrund gering zu halten, kamen hiiufig Temperatu-
ren unterhalb von 2000K zur Anwendung. Der Wert fiir die Ionisationseffizienz lag meist bei
~ 107" (vgl. Kap. 5.2.2), was im Bereich der Abschitzungen liegt.

4.2 Massenselektiver Nachweis der laserionisierten
Lithiumionen

Das Quadrupol-Massenspektrometer ist ein kommerzielles Gerdt der Firma ABB Extrel und
besteht aus drei funktionellen Einheiten: der Ionisationsregion mit Eintrittslinsen, dem Mas-
senfilter (einer Anordnung von vier Stdben, an die eine Hochfrequenz mit einem Gleichspan-
nungsanteil angelegt wird und die ausschlieflich die Tonen der gewéhlten Masse transmittiert)
und einem Channeltron-Detektor fiir den Nachweis der transmittierten Ionen. Das Spektro-
meter ist in [Bla98| ausfiihrlich beschrieben und charakterisiert. Die Anforderungen, die beim
Lithium-Experiment gestellt werden, sind: Unterdriickung der Oberflichen-Ionen, Vermeiden
von Stofs-Ionisation, hohe Transmission, Unterdriickung (stabiler) Nachbarisotope, hohe Nach-
weiseffizienz sowie Vermeiden von Untergrund ungeladener Teilchen. Auf diese Punkte wird
in den folgenden Abschnitten in Verbindung mit den drei funktionellen Einheiten genauer
eingegangen.

4.2.1 lonisationsregion mit lonenoptik

Die Tonenoptik des Quadrupol-Massenspektrometers wird in Abb. 4.5 gezeigt. Die im Ionisa-
tionsvolumen gebildeten Ionen werden mit Hilfe eines Extraktors abgezogen und durch eine
Einzellinse in das Quadrupol-Massenfilter fokussiert. Oberflachen-lonen, die an der heiften
Kohlenstoftfolie entstehen, miissen effizient unterdriickt werden, da sie andernfalls zu einem
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Abb. 4.5: Ionisationsregion mit optischem Resonator und Ionenoptik vor dem Quadrupol-
Massenfilter. Die Lithium-Ionen treffen von links auf die Kohlenstofffolie, werden von dem von rechts
kommenden CO»-Laserstrahl ausgeheizt, im optischen Resonator ionisiert und iiber die Einzellinse in
das Massenfilter fokussiert. Die Darstellung ist nicht mafsstabsgetreu.

Untergrund fiihren, der die Bestimmung der Resonanzmitten erschwert oder, bei zu grofser
Intensitéat, das Signal sogar vollig tiberdeckt. Dies wird durch ein positives Potential der Ioni-
sationsregion gegeniiber der Kohlenstofffolie erreicht. Der Folienhalter wird geerdet, um eine
elektrostatische Aufladung der Folie durch den Ionenstrahl zu verhindern. Bei der Wahl der
Spannungen an der Tonisationsregion muss bertiicksichtigt werden, dass von der Folie freigesetz-
te Elektronen aufgrund des Potentialunterschieds in die Ionisationsregion hinein beschleunigt
werden. Uberschreitet die Energie dieser Elektronen die Ionisationsenergie des Lithiums von
5,39 eV, kann es zur Stof-Ionisation der Lithium-Atome kommen. Die so gebildeten Ionen
konnen dann nicht mehr von Laser-lonen unterschieden werden und tragen ebenfalls zum Un-
tergrund bei. Bei Testexperimenten stellte sich heraus, dass eine Spannung von 4-5 V optimal
ist, um einerseits die Oberflichen-Ionen um mindestens sechs Groéfsenordnungen zu unter-
driicken und andererseits einen zusétzlichen Untergrund durch Stof-lonisation zu vermeiden.
Die Spannungen an den Elektroden werden empirisch ermittelt und sollten fiir eine maximale
Nachweiseffizienz wahrend des Betriebs immer wieder neu optimiert werden.

4.2.2 Das Quadrupol-Massenfilter

Das Quadrupol-Massenfilter besitzt einen freien Durchmesser von 19 mm und wird mit einer
Radiofrequenz von 2,7 MHz betrieben. Die Lithium-Ionen haben eine kinetische Energie von
Erin < 5 eV. Diese Werte gewéhrleisten eine hohe Transmission und Selektivitdt. Letztere
ist besonders wichtig, um bei den Messungen der radioaktiven Isotope den Untergrund durch
die stabilen Isotope Li und "Li moglichst gering zu halten. Stabile Lithium-Isotope finden
sich auch bei einer hochreinen, lange ausgeheizten Folie als starke Kontamination im Koh-
lenstoff und kénnen iiber die Lorentzschwénze des natiirlichen Linienprofils ionisiert werden.
In Abb. 4.6 ist ein Massenspektrum stabiler Lithium-Isotope dargestellt. Das Intensitétsver-
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Abb. 4.6: Massenspektren der stabilen Isotope Li und “Li mit flachem Transmissionsprofil und
steilen Flanken zur Nachbarmasse. Die Signalhohen geben das Verhéltnis der natiirlichen Haufigkeiten
wieder.

hiltnis der beiden Signale spiegelt das natiirliche Verhiltnis der Isotope %Li und "Li wider.
Man erkennt, dass die Transmissionskurve ein flaches Maximum besitzt, so dass die exakte
Masseneinstellung relativ unkritisch ist. Typisch fiir die Massenspektrometer dieses Typs sind
die steil abfallenden Flanken (speziell zu groferen Massen hin), welche eine sehr grofse Nach-
barmassenunterdriickung gewéhrleisten. Der Abbildung ist zu entnehmen, dass im Fall von
Lithium eine Unterdriickung der Nachbarisotope von mehr als 107 erreicht wird. Dies ist fiir
die stabilen Isotope ausreichend. Zu kleinen Massen hin ist die Flanke etwas weniger steil im
Vergleich zu der zu grokeren Massen und besitzt einen kleinen Einbruch, der auf nichtlineare
Resonanzen zuriickzufiihren ist, die durch die Abweichung der realen Stabgeometrie von der
idealen hyperbolischen Form verursacht werden [Bla98|.

4.2.3 Der lonennachweis

Ionen werden durch einen Channeltron-Detektor mit nahezu 100%iger Wahrscheinlichkeit
nachgewiesen. Das hier verwendete Modell 402 A-H der Firma Detec lédsst sich bis zu ei-
ner Zahlrate von etwa 4 MHz betreiben, wobei oberhalb von 300 kHz Totzeitkorrekturen
notwendig sind. Die Dunkelzéhlrate betragt etwa 15 mHz. Der grofe dynamische Bereich ist
ausreichend, um den Detektor sowohl fiir den Nachweis der stabilen Isotope, bei denen relativ
hohe Zéhlraten von bis zu einigen 100 kHz in Resonanz auftreten, als auch fiir die Detekti-
on der radioaktiven Isotope bis hin zum ''Li, bei denen in Resonanz eine Zihlrate von nur
wenigen Hertz erwartet wird, einzusetzen.

Der Channeltron-Detektor ist versetzt zur Durchflugsachse des Quadrupol-Massenspektrometers
angebracht. Neutrale Teilchen des Atomstrahls gelangen damit nicht auf den Detektor, wéih-
rend die durch das Quadrupol-Massenspektrometer selektierten Ionen durch eine Spannung
von 2 kV auf das Channeltron gelenkt werden.
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4.3 Lasersystem

4.3.1 Das Referenzlasersystem zur Frequenzmodulations-
Sattigungsspektroskopie am Jod

Die Isotopieverschiebung zwischen Isotopen kann auf zwei Arten bestimmt werden: durch den
Vergleich der absoluten Ubergangsenergien oder durch die Differenzfrequenz der Ubergéinge der
verschiedenen Isotope. Um die Frequenzanderung des anregenden Laserlichtes moglichst exakt
zu bestimmen, wird in diesem Experiment ein Referenzlaser benutzt, der auf eine Jodlinie
stabilisiert ist. Relativ zu dieser Referenzfrequenz werden die Resonanzfrequenzen der Lithium-
Isotope gemessen. Als geeignete Referenz hat sich der X 12; — B O; R(114) 11-2-Ubergang
im Jod erwiesen. Seine 15 Hyperfeinkomponenten (a; bis a;5) liegen inmitten der 2 .S —
3 S-Resonanzfrequenzen der Lithium-Isotope mit einem maximalen Abstand von 11,5 GHz
zu °Li. Durch die Uberlagerung des Laserstrahls des Referenzsystems mit dem des Ti:Sa-
Lasers fiir den 2 S — 3 S-Ubergang erhilt man ein Schwebungssignal. Dieses wird mit Hilfe
einer schnellen Photodiode beobachtet und die Frequenz des Schwebungssignals mit einem
Hochfrequenzzéhler gemessen.

Referenzlaser Als Referenzlaser wird ein kommerzieller Master-Slave-Diodenlaser der Fir-
ma TOPTICA verwendet (Abb. 4.7(c)). Bei einem solchen System wird das Licht aus einem
spektral sehr schmalbandigen, aber leistungsschwachen Lasersystem (Master) in ein zweites,
leistungsstarkes Lasersystem (Slave = Verstérker) eingekoppelt, um dort durch induzierte
Emission verstarkt zu werden. Reicht die Leistung des eingekoppelten Laserlichtes aus, um die
gesamte Inversion innerhalb des Verstéirkers abzurufen, so besitzt das aus dem Verstérker aus-
gekoppelte Laserlicht die gleiche spektrale Giite wie das eingekoppelte. Diesen Vorgang nennt
man ,seeden”. Im TOPTICA-Aufbau dient als Master ein Diodenlaser in Littrow-Design mit ei-
ner antireflex(AR)-beschichteten 5 mW-Singlemodediode, die bei Raumtemperatur Laserlicht
mit einer zentralen Wellenldnge von ~732 nm emittiert. Die Diode wird bei einem Strom von
etwa 65 mA und einer Temperatur von 23° C betrieben, um ihr Verstarkungsmaximum auf die
gewiinschte Wellenldnge zu schieben. Zur Unterdriickung einer storenden TEM(;-Nebenmode
und zur Anpassung der Polarisation an das Littrow-Gitter ist eine \/2-Platte zwischen Gitter
und Laserdiode eingebaut. Der Master-Laser liefert eine Leistung von ca. 4,5 mW.

Hinter dem Littrow-Laser befindet sich zunéchst ein 60 dB-Faraday-Rotator, um storende
Riickkopplung aus dem noch folgenden Verstarkersystem in den Master-Laser zu vermeiden.
Uber zwei Spiegel und eine Zylinderlinse wird das Laserlicht dann in den Verstéirker-Laser
eingekoppelt, bei dem es sich um eine AR-beschichtete 300 mW Breitstreifendiode mit ei-
ner zentralen Wellenldnge von 740 nm handelt. Um das Verstarkungsprofil zur gewiinschten
Wellenlénge zu verschieben, ist ihre Temperatur auf 11° C stabilisiert. Der Strom durch die
Breitstreifendiode muss so gewahlt werden, dass eine moglichst hohe Laserleistung erzielt wird.
Dabei ist zu beachten, dass bei relativ geringer Leistung des Masters und starker Inversion auch
die spontane Emission des Verstéirkers verstarkt wird. Dieser Effekt, der im Englischen am-
plified spontaneous emission (ASE) genannt wird, filhrt dazu, dass im Frequenzspektrum des
Laserlichts neben dem schmalbandigen geseedeten Anteil ein breitbandiger Untergrund auf-
tritt. Dies ist bei dem gezeigten Lasersystem auch der Fall, da die etwa 3 mW Laserleistung,
die unmittelbar vor Eintritt in die Verstérkerdiode zur Verfiigung stehen, nicht ausreichen,
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Abb. 4.7: Frequenzmodulations-Sattigungsspektroskopie am Jod: (a) Schema des Aufbaus: Der vom
Referenzlaser (Master Slave Diode Laser) emittierte Strahl durchléduft einen optischen Isolator (FR),
wird am einem Gitter (Grating) von der sogenannten amplified spontaneous emission (ASE) bereinigt
und an Spiegeln (M) und Kantenspiegel (M*) in einen Analyse- (Reference Beam), sowie Séattigungs-
und Sondenstrahl aufgeteilt. An den Stellen (i) - (iii) wurden die Strahlprofile aufgenommen. Der
Séttigungsstrahl wird in einem akusto-optischen Modulator (AOM) um 8 MHz frequenzverschoben
(fm) und mit 6 kHz amplitudenmoduliert (am). An den Monomodenfasern (F) wird das Strahlpro-
fil angepasst, und an den Polarisationsstrahlteilern (P) werden die Polarisationen von Séttigungs-
(Pump) und Sondenstrahl (Probe) senkrecht zueinander gewdhlt. Dem Sondenstrahl werden mit
einem elektro-optischen Modulator (EOM) Seitenbénder aufgeprégt. Die bei der Modulation ent-
stehende sogenannte Restamplitudenmodulation (RAM) wird detektiert und durch einen Regelkreis
unterdriickt. Das Séttigungssignal wird von einer Photodiode (PD) detektiert, mit einen Mischer (Mr)
und einen phasenempfindlichen Verstéarker (Lock-In) wird daraus ein Regelsignal erzeugt (Servo), das
tiber ein Piezoelement an einem Gitter im Referenzlaser (PZT Grating) den Regelkreis schlieft. (b):
Strahlprofile, aufgenommen an den in Abb. 4.7(a) angegebenen Stellen (i) - (iii) (c): Photographie des
Diodenlasersystems mit Verstérker. -l' @_ F:l ETS
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um die gesamte Inversion abzurufen. Bei einem Betriebsstrom der Breitstreifendiode von etwa
730 mA erhélt man unter den genannten Bedingungen knapp 100 mW Ausgangsleistung. Eine
weitere Erhohung des Stroms fiihrt zu keiner weiteren Steigerung der Laserleistung bei der
gewiinschten Frequenz.

Anpassen des Strahlprofils und spektrale Aufbereitung Der so betriebene Laseraufbau
hat eine Beimischung von einigen Prozent an ASE sowie das fiir Breitstreifendioden typische
sehr breite, flache und inhomogene Modenprofil. Um fiir die Jodspektroskopie ein gutes Signal-
zu-Rausch-Verhéltnis zu erreichen, muss der ASE-Anteil entfernt und das Strahlprofil in eine
TEMgo-Mode transformiert werden. Da der ASE-Anteil breitbandig ist, ldsst er sich nach der
Auskopplung aus dem Lasersystem mit einem Goldgitter (Grating) abtrennen und entfernen.
Der verbleibende Strahl hat nahezu die Frequenzeigenschaften des Littrow-Master-Lasers mit
einer Linienbreite von etwa einem MHz sowie einer Leistung von ca. 77 mW. Der vom Gitter
gebeugte Strahl erster Ordnung wird fiir die Jodspektroskopie verwendet, wahrend der Strahl
nullter Ordnung in ein Fabry-Pérot-Interferometer (FPI) und ein Wavemeter eingekoppelt wird
(Reference Beam). Damit kann die Frequenz des Lasers grob auf die Frequenz der Jodlinie
abgestimmt werden. Um Riickkopplung in den Verstérker zu verhindern, wird nach dem Gitter
ein optischer Isolator (FR) mit 40 dB verwendet. Das Strahlprofil des Lasers an der Stelle (i)
ist in Abb. 4.7(b) gezeigt. Es weist mehrere Intensitdtsmaxima auf. Fir die Jodspektroskopie
ist aber ein gut fokussierbares und wohldefiniertes Strahlprofil notwendig. Aus diesem Grund
wird eine Monomodenfaser (F) eingesetzt, um einen TEMqo-Strahl zu erhalten. Um dies mog-
lichst effektiv zu gestalten, wird der Strahl zunédchst an einem Kantenspiegel (M*) in zwei
Teilstrahlen aufgespalten, von denen einer als Sondenstrahl und einer als Sattigungsstrahl fiir
die Jodspektroskopie prapariert wird.

Sattigungs- und Sondenstrahl Der optische Aufbau zur Frequenzmodulations-Sattigungs-
spektroskopie am Jod ist in Abb. 4.7(a) dargestellt. Der Sondenstrahl wird sofort in eine Mo-
nomodenfaser (F) eingekoppelt. Das Strahlprofil vor und nach der Faser an den Stellen (ii)
und (iii) ist in Abb. 4.7(b) dargestellt. Die deutliche Verbesserung des Intensitétsprofils ist
zu erkennen. Ublicherweise kénnen etwa 50 - 55% der vor der Faser vorhandenen Leistung in
das TEMgg-Profil hinter der Faser iiberfiihrt werden, so dass hier mit 8 - 9 mW ausreichend
Leistung fiir die Spektroskopie zur Verfiigung steht.

Der Sattigungsstrahl wird zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhéltnisses mit Hilfe eines
akusto-optischen Modulators (AOM) um 8 MHz frequenzverschoben und mit einer Frequenz
von 6,6 kHz amplitudenmoduliert. Letzteres ermoglicht die Detektion des schwachen Signals
in einem phasenempfindlichen Verstérker (Lock-In). Durch die Frequenzverschiebung lasst sich
erreichen, dass Licht des Sattigungsstrahls, welches in den Sondenstrahl gestreut wird, nicht
zu einem frequenzabhéngigen Untergrund und damit zu einem asymmetrischen Fehlersignal
fithrt. Dem gleichen Zweck dient ein optischer Isolator (FR), der hinter dem AOM positioniert
ist und Riickreflexionen vom Faserende durch den AOM in den Sondenstrahl verhindert. Das
Licht der ersten Ordnung des AOMs wird ebenfalls in eine Monomodenfaser eingekoppelt.
Die Effizienz fiir das Konvertieren in den TEMgg-Strahl liegt hier bei 45 - 50%, so dass 14
- 16 mW zur Verfiigung stehen. Damit wird die Sattigungsleistung zwar noch nicht erreicht,
fiir die Spektroskopie steht jedoch geniigend Leistung zur Verfiigung. Beide Fasern sind mit
Knetmasse ummantelt, um ihnen Steifigkeit zu verleihen und so eine Anderung der Polarisation
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durch Anderung der Spannung in der Faser zu vermeiden.

FM-Sattigungsspektroskopie Die Stabilisierung des Referenzlasers erfolgt durch Frequenz-
modulations(FM)-Sattigungsspektroskopie mit Regelung auf eine der Hyperfeinkomponenten
des Ubergangs im Jod. Wechselwirken Sittigungs- und Sondenstrahl mit der gleichen Ge-
schwindigkeitsklasse der Molekiile, so fithrt die Entvolkerung der am Ubergang beteiligten
Niveaus durch den Sittigungsstrahl zu einer Anderung in der Absorption und Dispersion
des Sondenstrahls. Bei der FM-Sittigungsspektroskopie erfolgt die Detektion dieser Ande-
rung iiber Seitenbdnder, die dem Sondenstrahl in einem elektro-optischen Modulator (EOM)
aufmoduliert werden. Die Prinzipien der FM-Sattigungsspektroskopie sind in der Literatur
ausfiihrlich beschrieben [Geh85, Hal81]; hier soll daher nur auf die spezielle Realisierung in
diesem Experiment eingegangen werden. Séttigungs- und Sondenstrahl werden iiber Verzo-
gerungsplatten und Polarisationsstrahlteiler (P) senkrecht zueinander polarisiert und in der
Jodzelle als nahezu parallele Strahlen mit einer Strahltaille mit einem Durchmesser von etwa 1
mm, die durch eine langbrennweitige Linse erzeugt wird, im Zentrum der Zelle fokussiert und
iiberlagert. Am Polarisationsstrahlteiler auf der Sattigungsstrahl-Seite wird der Sondenstrahl
ausgekoppelt und mit einer schnellen Photodiode detektiert. Das verstiarkte und mit einem
Hochpass gefilterte Signal wird zunéchst auf der Frequenz der Seitenbander demoduliert und
anschlieftend im Lock-In-Verstéirker bei den 6,6 kHz der AOM Amplitudenmodulation nach-
gewiesen. Um eine frequenzabhingige Verschiebung der Grundlinie und somit Fehler beim
Regelpunkt zu vermeiden, muss die Restamplitudenmodulation (RAM), die bei der Frequenz-
modulation aus technischen Griinden nie ganz vermieden werden kann, durch eine weitere
Regelung unterdriickt werden. Dazu wird ein Teil des Sondenstrahls nach dem Durchgang
durch den EOM ausgekoppelt und auf eine schnelle Photodiode gegeben. Das Signal wird
demoduliert und iiber einen Regler in Form eines DC-Offsets auf den EOM-Kristall zuriickge-
fiihrt. Die angelegte Spannung éndert die elektro-optischen Eigenschaften des Kristalls derart,
dass die Restamplitudenmodulation beseitigt wird.

Jodspektrum Ein Spektrum der Hyperfeinstruktur des X 'S7 — B O, R(114) 11-2-

Ubergangs ist in Abb. 4.8 dargestellt. Es besteht aus drei Einzelkomponenten (a1, ajg, as)
und drei Linienstrukturen, die sich aus jeweils vier unaufgelosten Hyperfeinkomponenten zu-
sammensetzen. Von den drei einzelnen Linien bietet sich aufgrund ihrer Lage und ihrer rela-
tiven Stérke die a;-Komponente als Referenzlinie an. Das theoretisch erwartete Spektrum der
Jodlinie wurde von H. Knéckel [Kn603| berechnet und ist in Abb. 4.8 mit dem gemessenen
Spektrum verglichen; dazu ist dieses auf die absolute Wellenzahl und die Intensitét der berech-
neten a;-Linie normiert. Die sich ergebende Ubereinstimmung der Positionen, Linienformen
und relativen Signalstdarken der Hyperfeinkomponenten ist ausgezeichnet.

Zur Séttigung des Ubergangs sind etwa 20 mW Pumpleistung bei einem Durchmesser von 1 mm
notwendig [Wan02|. Um das hochliegende Vibrationsniveau (v = 11) des Grundzustands ther-
misch zu besetzen, muss der Joddampf in einem Ofen auf 600 °C geheizt werden. Um den
erforderlichen Gasdruck einzustellen, befindet sich auferhalb des Ofens ein temperaturstabi-
lisiertes Jodreservoir an der Zelle. Die Temperaturabhéngigkeit des Signals wird in Kap. 5.1
diskutiert. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Jodspektroskopie befindet sich in [Wan02].
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Abb. 4.8: Experimentelles und theoretisches Hyperfeinspektrum der Jod-Referenzlinie mit den auf-
gelosten Linien aj, ajg und aj5, sowie den unaufgeldsten Linien ao_5, ag_g und aj1_14. Da die Abso-
lutfrequenz mit den vorhandenen Moglichkeiten nicht genau genug bestimmt werden konnte, wurde
das experimentell bestimmte Spektrum so in der Frequenz verschoben, dass der Nulldurchgang des
aj-Signals mit der berechneten Linienlage tibereinstimmt. Die Signalh6he des berechneten Spektrums
wurde an die experimentelle Signalhthe der a;-Linie angepasst.

4.3.2 Der Titan-Saphir-Laser und die Frequenz-Offset-Stabilisierung

Zur Anregung des 2S5 — 3S-Zweiphotonen-Ubergangs wird ein Coherent 899-21 Titan-Saphir-
Ringlaser verwendet, der von einem Innova 400 Argon-lonen-Laser gepumpt wird. Die Pump-
leistung betragt 14 W bei 514 nm. Kiihlt man den Titan-Saphir-Kristall auf eine Temperatur
von 6° C, so liefert der Laser eine Leistung von etwa 1 - 1,2 W bei 735 nm. Die spezifizierte
Linienbreite betragt dabei 500 kHz - 1 MHz. Ein geringer Anteil des Laserlichts wird direkt zur
Wellenlangenbestimmung (Wavemeter) hinter dem Laser ausgekoppelt und dient zur Strahl-
diagnose in einem Fabry-Pérot-Interferometer sowie zur Erzeugung eines Schwebungssignals
mit dem Referenzlaser.

Der Ti:Sa-Laser wird mittels Frequenz-Offset-Regelung auf den Diodenlaser (DL) stabilisiert.
Ein Schema dieser Regelung ist in Abb. 4.9 dargestellt. Das Licht des Ti:Sa-Lasers wird mit
dem des Referenzlasers in einem Strahlteiler iiberlagert und die Schwebungsfrequenz mit einer
schnellen Photodiode (New Focus 1481-S) gemessen. Das Signal der Photodiode wird mit ei-
nem Breitbandverstérker verstérkt und iiber eine eine 50%-igen Teiler (Splitter) in zwei Teile
aufgeteilt. Der erste Teil wird iiber einen Bidirektionalkoppler (eine spezielle Bauart eines Tei-
lers) zur Datenaufnahme in einen Hochfrequenzzéhler und zur Diagnostik in einen Spektrum-
Analysator gefiihrt. Der zweite Teil (R) wird in einem Mischer (DM0052LA2) mit der Ra-
diofrequenz (L) eines durchstimmbaren Frequenz-Generators (RF Synthesizer) gemischt. Die
Differenzfrequenz (IF) wird mit einem speziellen, fiir Frequenzmessungen geeigneten schmal-
bandigen Verstérker (constant phase-limiting amplifier) verstdrkt und anschliefsend in einem
Bandpass, der den Frequenzbereich um 160 MHz durchlasst, isoliert. Ein Frequenzdiskrimina-

TePLIS



4.3. Lasersystem 51

RF Counter Spectrum Analyzer RF Synthesizer
HP HP 83752A HP 83752A
L

3dB -3dB ®
Bidirectional <:|' Power Splitter I':(>l{

Coupler DMO0052LA2

lIF OUT

Constant Phase-
Limiting Amplifier
M/N LCPM-160/40-70C

!

Ultra-Wideband Amplifier
JS4-001020000-30-5A

160 MHz Band Pass
Fast Photodiode 81.B42-160/T10-0/0
New Focus 1481-S l
IF IN

Frequency Discriminator
M/N FD-2PZ-160-10BC

lDC ouT
Ti:Sa + DL
. Low Pass
Laser Light 150 nF, 6.8 kQ
Serv*o IN
Ti:Sa

Abb. 4.9: Schema der Frequenz-Offset-Regelung zur Stabilisierung des Ti:Sa-Lasers (ausfiihrliche
Erklarung im Text).

tor hat die Funktion, aus der Abweichung der Eingangsfrequenz (IF) von seiner Zentralfrequenz
ein Regelsignal zu erzeugen. Dieses wird iiber einen Tiefpass in einen Integrations-Regler ein-
gespeist und steuert die Frequenz des Ti:Sa-Lasers iiber dessen externen Regelungseingang
(Servo In). Die Differenzfrequenz wird so auf 160 MHz stabilisiert. Die Frequenz des Sweepers
wird von dem Datenaufnahmesystem kontrolliert, die genaue Schwebungsfrequenz von einem
Hochfrequenz-Zahler gemessen und in der Datenaufnahme protokolliert.

4.3.3 Der optische Resonator

Konstruktion

Theoretische Abschétzungen ergeben, dass die Sattigungsintensitét fiir die Anregung des 2.5 —
3 S-Ubergangs bei etwa 440 W /mm? liegt [Sch00a]. Um diese Intensitéiten zu erreichen, muss
die Lichtintensitat des Titan-Saphir-Lasers mit einem optischen Resonator iiberhoht werden.
Dieser Resonator muss im Hochvakuum arbeiten und so in der Vakuumkammer angebracht
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werden, dass seine Strahltaille in der Ionisationsregion des Quadrupol-Massenspektrometers
liegt. Bei der Auswahl der Resonatorgeometrie ist darauf zu achten, dass ausschlieklich die
TEMgp-Mode angeregt wird, um eine geringe Divergenz der angeregten Resonatormode und
somit eine optimale Ausléschung des Dopplereffekts erster Ordnung durch die Zweiphotonen-
Spektroskopie zu garantieren. Daher sollte ein stabiler optischer Resonator verwendet werden,
dessen transversale Moden nicht entartet sind.

Ein wichtiges Kriterium bei der Wahl des richtigen Resonators ist die Taillengrofe im Zen-
trum der Ionisationsregion. Einerseits ist fiir die Optimierung des geometrischen Uberlapps
zwischen Laserstrahl und divergentem Atomstrahl eine moglichst grofse Strahltaille giinstig.
Andererseits ist aufgrund der hohen Sittigungsintensititen des Zweiphotonen-Ubergangs eine
moglichst kleine Strahltaille vorteilhaft. Solange die Intensitit unterhalb der Séttigungsinten-
sitét bleibt, ist eine wi-Abhéngigkeit der Anregungseffizienz vom Taillenradius wq zu erwarten,
beim Uberlapp des Strahls hingegen nur eine lineare. Als Kompromiss wurde ein Strahldurch-
messer von d = 2wy = 0,46 mm gewéhlt.

Der Strahldurchmesser bestimmt die Flugzeitverbreiterung Avgy durch die endliche Wechsel-
wirkungszeit zwischen Laserlicht und Atom. Um die maximale Auflésung durch eine moglichst
schmale Resonanzlinie des Zweiphotonen-Ubergangs zu erhalten, sollte Avpy, klein gegen die
natiirliche Linienbreite Avyg sein. Die Verbreiterung errechnet sich aus der Faltung des Lor-
entzprofils der natiirlichen Linienbreite mit dem Linienprofil der Flugzeitverbreiterung, welches
fiir Zweiphotonen-Ubergiinge nach [Mes99] durch

~—“Las|W 2kT
Ivz(wras) = C - 6_IQ beslo mit v =4/— (4.1)
m

beschrieben wird. C' ist hierbei eine Normierungskonstante, €2 die Frequenz im Ruhesystem
der Atome und wy,,s die Laserfrequenz im Laborsystem. Diese Verteilung hat eine volle Halb-

wertsbreite von: v

AVFZ = In2 . (42)

TTWo

Die natiirliche Linienbreite des Ubergangs betréigt 5,3 MHz. Bei einem gewéhlten Strahldurch-
messer von d = 0,46 mm betragt die Flugzeitverbreiterung 1 MHz, so dass der Beitrag der
Flugzeitverbreiterung bei dem gewéhlten Durchmesser vernachléssigt werden kann.

Ein weiterer wichtiger Punkt beim Entwurf des Resonatorauftbaus ist die mechanische Stabili-
tat. Die Regelung auf maximale Resonanziiberhohung muss in einer Vakuumkammer erfolgen,
die am Ende eines Strahlrohrs des Online-Massenseparators angebracht ist und sich in ei-
ner grofsen Experimentierhalle befindet. Hier entstehen storende Vibrationen nicht nur durch
die eigene Pumpe, die in diesem Fall magnetgelagert ist und an einem gedampften Wellbalg
(Bellow) héngt, sondern werden auch durch das Strahlrohr, das ebenfalls iiber einen Wellbalg
mit der Vakuumkammer des Lithium-Experiments verbunden ist, und den Boden der Experi-
mentierhalle auf den Resonator iibertragen. Ein kompakter Aufbau des Resonators wirkt sich
glinstig auf die Stabilitdt aus und ist daher zu bevorzugen. Abbildung 4.10 zeigt die Vakuum-
kammer mit den wichtigsten funktionellen Elementen insbesondere zur Vibrationsentkopplung.

Die genannten Randbedingungen (TEMgy-Mode mit einem Strahldurchmesser von d = 0, 46
mm in der Taille) fiihren zur Wahl einer Resonatorldnge von 30 cm und Kriitmmungsradien der
Spiegel von 50 cm. Fiir den Einkoppelspiegel wurde eine Reflektivitat von Ry, = 98% gewiéhlt.
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Mirror ~ Laser Light @ 735 nm + 610 nm
from 6p’rics Table

Quadrupole
Mass Filter

1 1 CO2
IS ] Laser

Li" lons from
Mass Separator

Channeltron
Detector
Bellow
r's Turbo
DBS A Proto PUD
Mirror N> 4% Diodes
Flexible

< / Tube

Rough

Vibration Pump

Insulation

Abb. 4.10: Vakuumkammer mit Targethalter, optischem Resonator (Cavity), Quadrupol-
Massenspektrometer (Ion Optics, Entrance and Exit Lens, Mass Filter, Channeltron Detector), diver-
sen Elementen zur Vibrationsentkopplung (Bellow, Flexible Tube & Vibration Insulation). Das Licht
des Ti:Sa- (735 nm) und des Farbstofflasers (610 nm) Werden von einem optischen Tisch (Optics
Table), der iiber der Vakuumapparatur angebracht ist, {iber einen Spiegel (Mirror) in die Apparatur
gelenkt und im Resonator leistungsiiberhoht. Die an der hochreflektierenden Seite (im Bild unten)
ausgekoppelten Lichtleistungen werden an einem Hochpass-Spiegel (DBS) in die beiden Wellenld-
gen aufgetrennt und mit den Photodioden (Photo Diodes) gemessen, um die Lichtverschiebung zu
bestimmen.

Der Endspiegel ist hochreflektierend, die gemessenen Reflektivitéten betragen Raustisa =
99,943(3)% bei 735 nm und Rauspye = 99,931(6)% bei 610 nm. Das durch die Endspiegel
austretende Licht wird mit dahinter angebrachten Photodioden gemessen, um die Leistung im
Resonator berechnen zu kénnen.

Werden weitere Verluste bei einem Umlauf des Lichts im Resonator, die z.B. durch Streuung
an Spiegeloberflichen und die endlichen Aperturen der Ionenoptik verursacht sein kénnen, mit
V' bezeichnet, so lasst sich die Resonanziiberhohung A abschétzen [Mes99]:

In 4 T inT us
A= oA (4.3)
Igin,  (Tein + Thaws +V)

Hierbei ist I die Intensitdt im Resonator, Ig;, die eingestrahlte Intensitdt und Tg;, = 1 -
Rpgin der Transmissionskoeffizient des Einkoppelspiegels. Entsprechendes (T'a,s) gilt fiir den
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Endspiegel. Unter der Annahme von V' = 0,2 bis 0,5% ergibt sich eine Resonanziiberhohung
von A = 120 bis 155. Die Finesse F berechnet sich unter Zuhilfenahme des Finessefaktors F
nach

F=7VF (4.4)

mit

41/ Rpin Raus(1 = V)
(1 — /RemRaw(l — v>)2

Mit den gleichen Annahmen fiir die Verluste ergeben sich fiir die Finesse Werte von F =
120 bis 135. Bei einem gewéhlten Strahldurchmesser im Fokus von d = 0,46 mm und einer
gewiinschten Intensitit von 440 W/mm? im Fokus wiiren vor dem Resonator 540 - 610 mW
Laserleistung nétigt. Es stellte sich spéter heraus, dass die Verluste an optischer Diode und
elektro-optischem Modulator grofser waren als erwartet und die Leistung vor dem Resonator
maximal 400 - 440 mW betrug.

F= (4.5)

Stabilisierung

Die Stabilisierung des Resonators auf maximale Resonanziiberhchung erfolgt mit dem Pound-
Drever-Hall-Verfahren. Eine detaillierte Beschreibung befindet sich in [Dre83, Bla01]. Hier sei
nur kurz erwiahnt, dass bei dieser Methode der Tragerfrequenz des Lichts Seitenbénder auf-
moduliert werden. Analog zur Frequenzmodulations-Séttigungsspektroskopie wird das Schwe-
bungssignal zwischen den Seitenbédndern und dem Tréger gemessen. In diesem Fall wird es
durch die frequenzabhéngige Reflexion am Eintrittsspiegel des Resonators erzeugt. Stimmt
die Tragerfrequenz mit der Resonanzfrequenz des Resonators nicht iiberein, so werden die
Seitenbénder unterschiedlich stark reflektiert. Das entstandene Schwebungssignal lasst sich
durch Mischen mit der Modulationsfrequenz wieder demodulieren und so ein Regelsignal fiir
das entsprechende Stellglied erzeugen. Dabei kann entweder die Laserfrequenz der Resona-
torlange angepasst werden, was bei der Regelung des Farbstofflasers benutzt wird, oder die
Resonatorlange iiber ein Piezoelement, auf das der Auskoppelspiegel geklebt ist, auf die Ver-
anderung der Laserfrequenz geregelt werden. Auf die letztere Art wird der Resonator auf die
Frequenz des Ti:Sa-Laser stabilisiert.

Die sehr dhnlichen Lichtwege fiir Ti:Sa- und Farbstoff-Laser sind in Abb. 4.11 dargestellt. Sie
verlaufen weitgehend symmetrisch: Der aus der Faser ausgekoppelte Strahl wird kollimiert, in
der Polarisation auf den elektro-optischen Modulator (EOM) angepasst und fokussiert. Das
Fokussieren dient einerseits der Reduzierung des Strahldurchmessers, um Randeffekte beim
Durchgang durch den EOM zu vermeiden. Es stellt andererseits ein Teil der Modenanpassung
fiir den optischen Resonator dar, welche dann mit einer zweiten Linse vollstdndig vollzo-
gen wird. Beim Durchgang durch den EOM werden auf die Trégerfrequenz die Seitenbénder
aufmoduliert. Die Signale weisen zusétzlich eine Restamplitudenmodulation (RAM) auf, die
durch eine Regelung unterdriickt wird. Eine Glasplatte, die hinter dem EOM im Brewster-
Winkel eingebaut ist, dient als Aufnehmer fiir diese Regelung. Der Strahlengang fiihrt weiter
durch einen Faraday-Rotator (FR) und einen Hochpass-Spiegel zur Uberlagerung von Ti:Sa-
und Farbstoff-Laserstrahl in den optischen Resonator. Der am Eintrittsspiegel reflektierte Teil
wird am Hochpass-Spiegel wieder in die beiden beteiligten Wellenldngen getrennt. Als Aus-
koppler fiir die Resonatorregelung dient der Faraday-Rotator. Der reflektierte und am Pola-
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Abb. 4.11: Optischer Aufbau zur Pound-Drever-Hall-Stabilisierung. Linsen L1 und Lo zur Anpas-
sung der Strahlparameter an den Resonator, Verzogerungsplatten A/4 und A/2 zur Anpassung der
Polarisation, Polarisationsstrahlteilern P, elektro-optischen Modulatoren (EOM) zur Erzeugung der
Seitenbéander, optischen Isolatoren (FR) zur Auskopplung der reflektierten Laserstrahlen und Detek-
tion mit schnellen Photodioden, Hochpass-Spiegel (DBS) und optischem Resonator.

risationsstrahlteiler des Faraday-Rotators ausgekoppelte Strahl wird mit einer schnellen Pho-
todiode detektiert. Die anschliefsende Elektronik stellt die richtige Phasenlage her und sorgt
fiir die Demodulation. Der Resonator kann nun mit einem Proportional-Integral-Differential
(PID)-Regler, der das Piezoelement am Endspiegel treibt, so geregelt werden, dass die Reso-
nanzbedingung erfiillt ist. Abbildung 4.12 zeigt den dazu verwendeten optischen Aufbau. Ein
Schaltbild der verwendeten Regelungen befindet sich im Anhang.

Die Vakuumapparatur, die sich unter dem optischen Aufbau zur Resonator- und Lasersta-
bilisierung befindet, ist in Abb. 4.13 dargestellt. Von links kommt der Lithium-Ionen-Strahl
vom Massenseparator. Die Durchfithrung des Targethalters fiithrt in das Doppelkreuzstiick, in
dem senkrecht der Resonator eingebaut ist und in dem sich Ionisationsregion sowie Ionenop-
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Abb. 4.12: Optischer Aufbau zur Pound-Drever-Hall-Stabilisierung von Resonator und Farbstoffla-
ser.

tik des Massenspektrometers befinden. Im zweiten Kreuzstiick ist das Quadrupol-Massenfilter
installiert, weiter rechts im Bild — durch PVC-Platten teilweise verdeckt — befindet sich der
COs-Laser zum Ausheizen der Lithium-Atome aus der Kohlenstofffolie. Unter dem Doppel-
kreuzstiick ist eine Plattform fiir die Photodioden angebracht, mit denen die Laserleistungen
im Resonator gemessen werden.

Der durch die Resttransmission (7" = 0,057(3)%) an der hochreflektierenden Seite des Reso-
nators austretende Teil der Laserstrahlung wird ebenfalls durch einen Hochpass aufgeteilt und
auf Photodioden gelenkt (vgl. Abb. 4.10). Diese sind an die Datenaufnahme angeschlossen,
um die fiir die Lichtverschiebung relevante Leistung im Resonator zu dokumentieren. Das Si-
gnal der Photodioden ist in Abb. 4.14 in der oberen Kurve dargestellt. Zum Zeitpunkt dieser
Messung befand sich die Vakuumapparatur noch zum Aufbau und zur Charakterisierung im
Laserlabor. Vibrationen, die bei den Online-Messungen {iber das Strahlrohr und in der Experi-
mentierhalle iibertragen werden, waren also ausgeschlossen. Die Stabilisierung des Resonators
gestaltete sich beim Aufbau am Massenseparator tatséchlich schwieriger. Die Resonanziiber-
héhung des Resonators brach kurzzeitig ein, die Abweichungen blieben aber innerhalb des
Regelbereichs, so dass der Verlust bei der mittleren Resonanziiberh6hung durch die verbesser-
te Modenanpassung, die in Kap. 4.3.5 erklart wird, ausgeglichen werden konnte.
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Abb. 4.13: Messapparatur, wie sie am Online-Massenseparator der GSI aufgebaut wurde. Oben:
optischer Aufbau zur Stabilisierung des Resonators und Farbstofflasers in PVC-Gehéuse, Mitte von
links nach rechts: Strahlrohr (vom Massenseparator kommend), Durchfithrung des Targethalters fiir
die Kohlenstofffolien, Kreuzstiick mit Resonator, Kreuzstiick mit Quadrupol-Massenspektrometer und

CO3-Laser hinter PVC-Gehéuse.
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Abb. 4.14: Photodiodensignal zur Bestimmung der Laserleistung im Resonator beim Testaufbau
im Laserlabor. Die Fluktuationen des Ti:Sa-Lasers sind deutlich geringer als die des Farbstofflasers

(Dye).

Resonanz-Uberhéhung des Resonators

Die Anpassung des Laserstrahls auf die TEMgg-Mode des optischen Resonators erfolgt iiber
zwei langbrennweitige Linsen (f; = 1000 mm, fo = 600 mm). Thr Abstand zueinander liegt im
Bereich der Rayleighldnge. Durch eine solche Anordnung sind die Strahlparameter besonders
robust gegeniiber kleinen Verdnderungen in den Abstdnden. Zunéchst werden die Brennwei-
ten und Absténde berechnet und fiir die genaue Anpassung an die Resonatormode Lage und
Grofe des Fokus mit einer Laserkamera bestimmt. Auf diese Weise kénnen noch Korrekturen
vorgenommen werden. Der Fokus des Laserstrahls wird im Rahmen der Messgenauigkeit (<
1 cm) in die Mitte des Resonators gelegt. Dies ist recht unkritisch, da der Strahl mit lang-
brennweitigen Linsen fokussiert ist. Der Strahldurchmesser im Fokus ist leicht elliptisch. Seine
Halbachsen mit a/b = 0,23 mm / 0,21 mm stimmen gut mit dem geforderten Radius r =
0,23 mm iiberein. Beim Aufbau am Massenseparator und dem Lichttransport durch eine so-
genannte Large-Mode-Area-Faser (s. Kap. 4.3.5) gelang die Modenanpassung noch besser; die
Elliptizitat wurde weiter verringert und der Radius betrug » = 0,23 mm.

Bei der Einkopplung des Ti:Sa- und des Farbstofflasers in den Resonator konnte die Anzahl
der hoheren Transversalmoden auf zwei begrenzt und deren Leistung auf < 1% reduziert
werden. Die {iber Photodioden gemessene Leistung des Ti:Sa-Lasers im Resonator war beim
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Gebrauch der Monomodenfaser schwankend und betrug 30(5) W, was einer Intensitét in der
Tonisationsregion von etwa 180(30) W/mm? und einer Resonanziiberhohung um einen Faktor
90 entspricht. Mit der besseren Modenanpassung wurden 40 W im Resonator erreicht, was einer
Intensitit von 240 W/mm? und einer Resonanziiberhéhung um den Faktor 120 entspricht.

Demnach ist die in Kap. 4.3.3 gemachte Annahme der internen Verluste im Resonator von
0,2% realistisch. Die nicht voll ausgeschopfte theoretische Resonanziiberhohung von 130 ist
auf Fluktuationen der Laserfrequenz, der Resonatorlinge und die dafiir nicht ausreichende
Regelungsbandbreite zuriickzufiihren.

Die Modenanpassung fiir den FarbstofHaser ist nicht ganz so kritisch, da der 2P — 3D-
Ubergang auf alle Fille ausreichend sittigungsverbreitert ist. Fiir diesen Laserstrahl betrégt
der gemessene Radius der Strahltaille » = 0,21 mm, und es wird eine 70-fache Resonanziiber-
hohung erreicht. Dies ist nicht allein auf die schlechtere Modenanpassung zuriickzufiihren, son-
dern auch auf die Regelung auf maximale Resonanziiberhéhung. Diese ist beim Farbstofflaser
wesentlich instabiler als beim Ti:Sa-Laser, wie der unteren Kurve in Abb. 4.14 zu entneh-
men ist. Im Mittel befindet sich daher weniger Leistung im Resonator, was den Wert fiir die
Resonanziiberh6hung reduziert.

4.3.4 Stabilisierung des Farbstofflasers

Der verwendete FarbstofHlaser ist ein modifizierter Coherent 599 Ringlaser, der von einem di-
odengepumpten Festkorperlaser Verdi V 8 gepumpt wird. Die Pumpleistung betragt 8 W bei
532 nm. Der verwendete Farbstoff ist in Ethylenglykol gelostes Rhodamin 6G. Die FarbstofHlo-
sung wird auf einer Temperatur von 10° C gehalten. Dieses System liefert typische Ausgangs-
leistungen von 350 mW bei 610 nm. Die Linienbreite liegt bei etwa 2 MHz. Ein Teilstrahl des
Lasers wird in ein ATOS-Wavemeter eingekoppelt, um die Frequenz des Lasers zu kontrollie-
ren.

Die Stabilisierung des Farbstofflasers erfolgt auf die gleiche Weise wie die des optischen Re-
sonators, wobei in diesem Fall der Laser auf eine longitudinale Mode des Resonators geregelt
werden muss. Mit Hilfe des Wavemeters wird dabei eine Mode ausgewahlt, bei der die Laser-
frequenz méoglichst nah an der bekannten Resonanzfrequenz [Rad95| des 2P — 3D-Ubergangs
liegt. Aus dem Regelsignal wird mit einem Integrations-Regler das Servosignal erzeugt und
dieses iiber den externen Regelungseingang der Lasersteuerung eingespeist. Beim Verstim-
men des Ti:Sa-Lasers iiber die Resonanz der Lithium-Isotope dndert sich deshalb auch die
Frequenz des Farbstofflasers. Der 2P — 3D-Ubergang ist jedoch stark sittigungsverbreitert.
Dadurch tragen das Dj/p- und das Dsjp-Niveau zur Anregung bei. Da die beiden Niveaus
etwa 1,1 GHz auseinander liegen, ergibt sich iiber diesen Frequenzbereich eine weitgehend
konstante Anregungseffizienz, wie spéter genauer diskutiert wird (vgl. Kap. 5.3.2 und Abb.
5.6). Verinderte Anregungseffizienzen fiir den 2P — 3D-Ubergang aufgrund einer Anderung
der Farbstofflaser-Frequenz im Verlauf der Messung wiirden zu einem asymmetrischen Lini-
enprofil der Zweiphotonen-Resonanz fiihren. Das Plateau in der Anregungseffizienz ist jedoch
breit genug dies auszuschliefen. Ein Testexperiment bestétigte dies (vgl. Kap. 5.3.2).

In der unteren Kurve von Abb. 4.14 ist die Resonanziiberh6hung des FarbstofHasers im Re-
sonator dargestellt. Man erkennt, dass die Fluktuationen fiir diesen deutlich gréfer sind als
die des Ti:Sa-Lasers. Die Geschwindigkeit der Regelung ist durch die Bandbreite des exter-
nen Regelungseingangs limitiert. Eine Verbesserung wére nur durch massiven Mehraufwand
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zu erreichen. Wie sich experimentell herausstellte, ist dies aber nicht notwendig.

4.3.5 Transport des Laserlichtes zum Massenseparator

Das zur Spektroskopie benotigte Licht wird im Laserlabor vom Titan-Saphir- und dem Farb-
stofflaser erzeugt. Danach wird es in Monomodenfasern eingekoppelt, mit denen das Licht
iiber ca. 50 m zum Massenseparator transportiert werden muss. Dabei stellte sich heraus, dass
bei der verwendeten Faser vom Typ ,SMC-AO 820B-AO1VS” der Firma ,SpecTran Speciality
Optics Co.” die maximal transmittierte Laserleistung durch Brillouin-Streuung [Ipp72, Agr01]
limitiert ist.

Bei Monomodenfasern mit einer Lénge von etwa 10 m liefs sich eine Transmission von bis zu
73% erreichen bei einer Leistung von 1 - 1,2 W vor der Faser. Wurde die Faserlange auf 50 m
erhoht, so war eine viel geringere Transmission mit einer starken Leistungsabhéangigkeit fest-
zustellen. Bis zu einer Einkopplung von ~ 400 mW wurde nach wie vor eine Transmission von
etwa 75% gemessen, eine weitere Steigerung der Einkoppelleistung fiihrte aber nicht mehr zu
einer Erhohung der ausgekoppelten Leistung. Stattdessen trat im transmittierten Laserlicht
ein Kamm von Seitenbéndern auf. Dieses Verhalten ist auf induzierte Brillouin-Streuung in
der Faser zuriickzufithren. Es handelt sich um einen nichtlinearen Prozess inelastischer Pho-
nonenstreuung. Bei einer Reduzierung der Laserleistung verschwindet dieser Effekt, jedoch
kann fiir die Zweiphotonen-Spektroskopie an kurzlebigen Isotopen keine ausreichende Effizi-
enz mehr erreicht werden. Durch die Verwendung einer sogenannten Large-Mode-Area-Faser
(LMA) vom Typ ,Large Mode Area Photonic Crystal Fiber LMA-20", wie sie in Abb. 4.15
dargestellt ist, konnte dieser Effekt bis zu der maximal verfiigbaren Laserleistung von 1,2 W
vollstandig unterdriickt werden.

Ahnlich wie bei konventionellen Monomodenfasern wird bei LMA-Fasern das Licht in einem
festen Kern gefiihrt. Die Totalreflexion wird durch den im Vergleich zum Kern niedrigeren
effektiven Brechungsindex des luftgefiillten Mikrostrukturmantels hervorgerufen [Rus03|. Vor-
teil dieser Faser ist ihr Kerndurchmessers von 20 pum, der gegeniiber dem einer gewdhnlichen
Monomodenfaser von 5um zu einer deutlich reduzierten Intensitat im Kern fiithrt. Durch die
Hohlstruktur der LM A-Faser bleibt jedoch der erforderliche Monomoden-Charakter erhalten.
Mit dieser Faser kann auch iiber die Strecke von 50 m die volle Laserleistung bei maxima-

Abb. 4.15: Large-Mode-Area-Faser: (a) Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme und (b) Intensitéts-
verteilung der transmittierten Mode im Fernfeld.
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ler Effizienz von 75% transportiert werden. Die Numerische Apertur (NA) der LMA-Faser
ist mit NA = 0,04 bei 735 nm und NA = 0,03 bei 610 nm vergleichsweise klein. Es werden
daher Kollimatoren mit einer Brennweite von f = 20 mm benutzt. Dadurch bedingt ist der
Strahldurchmesser des kollimierten Strahls mit ~ 2 mm entsprechend grof.

Fiir die Sittigung des 2 P — 3 D-Ubergangs sind nur geringe Intensitéten notwendig, und
zur lonisation leistet der Ti:Sa-Laser einen erheblich hoheren Beitrag als der Farbstofflaser.
Fiir den Farbstofflaser wurde daher auf den Einsatz einer teueren LMA-Faser verzichtet. Die
nichtlinearen Effekte wurden vermieden, indem die in die konventionelle Monomodenfaser
eingekoppelte Leistung auf 200 mW begrenzt wurde.

4.4 Datenaufnahme

Die Datenaufnahme erfolgt mit einem CAMAC-System, das iiber Analog-Digital-Konverter,
Spannungs-Frequenz-Wandler und schnelle Zahler die Daten einliest und iiber eine GPIB-
Schnittstelle mit Hochfrequenz-Generator und Zahler kommuniziert. Die wichtigsten Groften
fiir die Datenanalyse sind die Frequenz relativ zur Referenzfrequenz des Diodenlasers, die
Zéahlrate des Channeltron-Detektors, die Messzeit jedes Frequenzkanals und die Leistungen der
beiden Laser im Resonator. Es werden jedoch zur Fehleranalyse noch eine Vielzahl weiterer
Daten, wie z.B. die Regelspannungen der PID-Regler oder die Temperatur des Kiihlfingers,
mitgeschrieben.
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5 Offline-Testmessungen und Messung
der stabilen Isotope

In diesem Kapitel werden zunédchst Messungen vorgestellt, mit denen die Stabilitiat der La-
serregelung charakterisiert wird und mogliche Untergrundquellen bei den spiteren Online-
Messungen untersucht werden. Anschliefsend liegt der Schwerpunkt auf den Offline-Messungen
der stabilen Lithium-Isotope, mit denen systematische Effekte bei der Bestimmung der Reso-
nanzfrequenzen und der Bestimmung der Gesamteffizienz des Messverfahrens untersucht wer-
den sollten. Mit diesen Messungen der Isotopieverschiebung lisst sich bereits die Anderung
des mittleren quadratischen Ladungsradius zwischen den beiden stabilen Isotopen ermitteln
und mit dem aus der Elektronenstreuung gewonnenen Wert vergleichen. Auf diese Weise kann
die Theorie des Masseneffektes getestet werden.

5.1 Stabilitat der Jod-Referenz und der
Frequenz-Offset-Stabilisierung

Um die Stabilitdt des Referenzlasers und des darauf mittels Frequenz-Offset-Lock stabili-
sierten Ti:Sa-Lasers zu beurteilen, wird mit einem Spektrum-Analysator das Spektrum des
Schwebungssignals aufgenommen. Eine solche Aufnahme ist in Abb. 5.1 gezeigt, wobei eine
Mittelungszeit von 5 s verwendet wird, um so iiber rasche Frequenzfluktuationen (Jitter) zu
integrieren. Die Frequenzverteilung weist eine Halbwertsbreite von etwa 1 MHz auf. Typi-
scherweise werden wihrend der Offline-Messungen und der Strahlzeiten Linienbreiten von 0,8
MHz - 1,5 MHz gemessen. Dies ist ausreichend klein, um eine signifikante Linienverbreiterung
des Zweiphotonen-Ubergangs (natiirliche Linienbreite 5,3 MHz oder 2,65 MHz pro anregen-
dem Photon) auszuschliefen. Der Vergleich der Stabilitdt von Dioden- und Ti:Sa-Laser mit
einem 300-MHz-Fabry-Pérot-Interferometer zeigt, dass der Ti:Sa-Laser den groferen Beitrag
zur Linienbreite des Schwebungssignals liefert. Eine quantitative Aussage iiber die Stabilitét
der Einzellaser lasst sich allerdings nicht treffen.

Der Einfluss verschiedener Parameter auf die Linienform der Jodspektroskopie und damit unter
Umstanden auf die Stabilitdt des Referenzlasers wird mit Hilfe des Ti:Sa-Lasers getestet. Dazu
wird ein zweiter Aufbau zur FM-Sattigungsspektroskopie fiir den Ti:Sa-Laser verwendet, der
analog zu dem des Referenzlasers aufgebaut ist. Damit lasst sich nun der Diodenlaser auf die
Jodlinie stabilisieren und dann mit Hilfe des Ti:Sa-Lasers, der iiber Frequenz-Offset stabilisiert
ist, die Form der Jodlinie unter verschiedenen Bedingungen studieren. Fiir die Regelung ist
eine hohe Signalintensitét vorteilhaft, da sie eine steile Flanke am Regelpunkt hervorruft und
ein geringes Rauschen der Grundlinie aufweist. Allerdings ist eine signifikante Verbreiterung
der Linie zu vermeiden, da sie die Flankensteigung vermindert. Der Effekt folgender Parameter
wurde eingehend studiert.
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Abb. 5.1: Spektrum des Schwebungssignals zwischen Dioden- und Ti:Sa-Laser bei laufender
Frequenz-Offset-Regelung mit einer Halbwertsbreite von etwa 1 MHz.

Intensitdt des Sattigungs- und Sondenstrahls Der Diodenlaser wird mit maximal verfiig-
barer Leistung (vgl. Kap. 4.3.1) betrieben, um ein moglichst gutes Signal-Rausch-Verhéltnis
zu erreichen. Die verwendete Sattigungsstrahlintensitit liegt noch deutlich unter der Satti-
gungsintensitit von 20 mW/mm? [Wan02], so dass eine Sittigungsverbreiterung der Linie
ausgeschlossen werden kann.

Modulationsfrequenz Der Abstand der Seitenbédnder beeinflusst sowohl die Signalintensitét
als auch die Auflésung und damit die Linienbreite. Bei der Variation der Modulationsfrequenz
stellte sich heraus, dass der optimale Wert bei etwa 15 MHz liegt. Oberhalb dieses Werts
ergibt sich eine leichte Verbreiterung der Linie, unterhalb nimmt die Signalintensitit deutlich
ab. Fir die Stabilisierung des Diodenlasers wird eine Modulationsfrequenz von 22,5 MHz
gewahlt. Dabei wird eine geringfiigige Verbreiterung in Kauf genommen, da diese, verglichen
mit der Reduzierung der Signalamplitude, geringen Einfluss auf die Stabilitat des Lasers hat.

Modulationsamplitude Die Modulationsamplitude kann gezielt durch die Leistung des Hoch-
frequenzgenerators variiert werden. Zusétzlich sind aber auch Veranderungen der Impedanz-
anpassung des elektro-optischen Modulators an die Hochfrequenz zu beriicksichtigen. Diese
Anpassung wird gelegentlich optimiert, sie kann sich aber wiahrend der Messungen z.B. durch
Temperaturdnderungen in unkontrollierter Weise verdndern. Daher ist es vorteilhaft, dass sich
iiber weite Amplitudenbereiche kein Einfluss auf das Regelsignal feststellen lasst. Erst bei einer
Modulationsamplitude, die etwa 20 dB unterhalb des gewédhlten Werts liegt, tritt eine leich-
te Verschiebung der gemessenen Absolutfrequenzen auf. Solche groffen Abweichungen in der
Modulationsamplitude treten ohne manuellen Eingriff in die Anpassung des Resonanzkreises
nicht auf.
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Temperatur des Kiihlfingers — Druck in der Jodzelle Um den Einfluss der Druckverbrei-
terung und -verschiebung zu bestimmen, wird die Temperatur des Jodreservoir-Kiihlfingers
zwischen 20 °C und 29 °C veréndert, was einem Druck von 0,27 - 0,62 mbar entspricht [Lan60].
Die Spektren fiir verschiedene Temperaturen sind in Abb. 5.2 dargestellt. Beim Vergleich der
Linien ist klar zu erkennen, dass sich lediglich die Hohe des Signals dndert, nicht aber die
Linienbreite oder die Position der Nulldurchginge. Wahrend im Rahmen dieser Messreihe bis
29 °C noch keine Druckverbreiterung der Linie festzustellen ist, kann man bei einer Messung
bei 35 °C jedoch eine leichte Verbreiterung der Linie beobachten. Fiir die Stabilisierung des
Diodenlasers wahrend der Lithium-Messungen wird daher eine Temperatur von 29 °C gewahlt.
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Abb. 5.2: Abhéngigkeit der Jodlinie vom Druck in der Zelle, die iiber die Temperatur des Kiihlfingers
eingestellt wird. Links: die Resonanzlinien a; — a5, rechts: vergrofierte Darstellung der a;-Resonanz.

Reproduzierbarkeit der Linienlage Um die Reproduzierbarkeit der Regelung des Referenz-
lasers und der Frequenz-Offset-Stabilisierung zu testen, werden die Linienpositionen aller Hy-
perfeinkomponenten der Jodlinie wiederholt gemessen. Das Spektrum wird dabei mit dem
Ti:Sa-Laser in Schritten von 0,75 MHz abgefahren. Die Frequenzbestimmung der Grundli-
niendurchgénge der Einzellinien (a;, ajo und aj5) erfolgt mittels einer Interpolation {iber 5
Datenpunkte des linearen Bereichs in der Umgebung der Durchginge. Insgesamt wurden 15
Messungen durchgefiihrt, die sich {iber einen Zeitraum von einer Woche erstreckten. Sowohl
die absolute Position der a;-Linie als auch die Relativpositionen der aufgelosten Hyperfein-
komponenten zueinander erweisen sich dabei im Mittel auf ca. 50 kHz stabil. Der Wert fiir
die aj-a;o-Aufspaltung betriagt 587,77(5) MHz, der fiir die a;-a;5-Aufspaltung 881,71(4) MHz,
wobei der Fehler die Standardabweichung des Mittelwerts aller Messungen angibt. Damit liegt
der Fehler in der Reproduzierbarkeit der Linienlagen weit unterhalb der angestrebten 200-
kHz-Grenze.
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Die absolute Frequenz der a;-Linie wurde von H. Knockel aus den Hyperfeinstrukturkonstanten
absolut vermessener Jodlinien berechnet. Das Resultat lautet

Ay = 13603,248 75(13) cm ™! (5.1)

[Kn603]. Damit lasst sich unter Einbeziehung der Verschiebung durch den akusto-optischen
Modulator die Absolutfrequenz des Referenzlasers und damit die der Lithium-Zweiphotonen-
Ubergénge bestimmen.

5.2 Testmessungen am Massenseparator

5.2.1 Freisetzungseffizienzen

Die vom Massenseparator gelieferten Lithium-Ionen werden in einer Kohlenstofffolie gestoppt,
neutralisiert und mit einem CO,-Laser auf der gegeniiberliegenden Seite ausgeheizt. Auf diese
Weise wird der Ionenstrahl in einen thermischen Atomstrahl umgewandelt. Um den zeitli-
chen Verlauf dieses Prozesses experimentell zu bestimmen, wird der Ionenstrahl durch einen
elektrostatischen Ablenker abwechselnd auf die Folie und einen Faraday-Becher gelenkt und
das Zeitverhalten der freigesetzten Oberflichen-lonen untersucht. Fiir den Ablenker wird ein
schneller Schalter verwendet, der Schaltzeiten im Bereich weniger us besitzt. Der Anstieg
der Signalrate nach dem Einschalten des Ionenstrahls gibt somit alleine das Freisetzungsver-
halten aus der Folie wieder. Die Ionenoptik des Quadrupol-Massenspektrometers wird auf
Oberflachen-Tonen optimiert und die Channeltron-Zahlimpulse werden in einen Vielkanalana-
lysator eingespeist. Der damit aufgenommene Verlauf der Zahlrate ist in Abb. 5.3 dargestellt.
Die Auflosung des Vielkanalanalysators betrug 5 ms. Eine héhere Auflésung war aufgrund der
geringen Statistik nicht sinnvoll. Man erkennt, dass das Signal innerhalb von zwei Kanélen von
Null auf die mittlere Zéhlrate ansteigt. Da in der Regel das Einschalten des Ionenstrahls nicht
mit dem Beginn eines Kanals zusammenfallt, ist selbst bei Freisetzungszeiten von kleiner als
5 ms mit einem Messwert innerhalb der steigenden Flanke zu rechnen. Aus der Messung lasst
sich daher lediglich eine Obergrenze von 10 ms fiir die Freisetzungszeit extrahieren. Daraus
lisst sich schlieffen, dass selbst fiir das kurzlebige Isotop ''Li mit T} /2 = 8,59 ms ein maximaler
Effizienzverlust von 50 % gegeniiber den anderen Lithium-Isotopen zu erwarten ist. Spatere
Messungen mit besserer Zeitauflosung am TRIUMF [San05] haben ergeben, dass die mittlere
Verweilzeit in der Kohlenstofffolie bei unter 1 ms liegt.

5.2.2 Gesamteffizienz

Die Gesamteflizienz des Messverfahrens wird wie folgt bestimmt: Der Strom von der Ionen-
quelle wird mit einem Faraday-Becher gemessen, woraus sich die Anzahl der in die Folie
implantierten Ionen berechnet. Diese wird mit der Resonanz-lIonen-Zéahlrate am Channeltron-
Detektor verglichen. Die Effizienz der Resonanz-Ionisation héngt von der Laserleistung und
vom Abstand der Kohlenstofffolie zur Ionisationsregion ab. Beim Einstellen des Abstands ist
zu beachten, dass sich die Folie beim Heizen mit dem COs-Laser um 1 - 2 mm in Richtung
der Ionisationsregion ausbeult, dabei aber nicht die Elektrode der Ionisationsregion beriihren
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Abb. 5.3: Zeitverhalten der Freisetzung von Lithium aus Kohlenstoff beim Ein- und Ausschalten des
Ionenstrahls.

darf. Ein solcher Kurzschluss kann iiber einen Abfall der an der Elektrode angelegten Span-
nung erkannt werden. Sollte dies geschehen muss kontrolliert werden, ob die Folie dabei nicht
zerstort wurde.

Fiir "Li wurde bei einem Ionenstrom von 12 pA und maximaler Laserleistung eine Zahlrate
von 2 - 10% gemessen, was einer Gesamteffizienz von 2,7 - 10~% entspricht. Fiir die Effizienzbe-
stimmung mit 5Li wurde ebenfalls der Ionenstrom von "Li gemessen und iiber das natiirliche
Verhiiltnis der Isotope von 1:12 fiir °Li umgerechnet. Dies war notwendig, da bei °Li der Strom
zu klein war, um ihn mit dem vorhandenen Amperemeter zu messen. Aus einem Strom von
4 pA und einer Zahlrate von 6 - 10? ergibt sich hier eine Gesamteffizienz von 2,9 - 1074, Das
angestrebte Ziel von 1-1074 ist somit zumindest fiir die stabilen Isotope erfiillt. Die Effizienzen
fiir die Isotope ®Li und ?Li werden in Kap. 6.1 diskutiert.

Zusétzlich wurde mit dem gleichen Verfahren die Effizienz der Oberflichen-Ionisation gemes-
sen. Fiir die stabilen Isotope ergaben sich dabei Werte von ca. 3 - 107, Sie liegen somit im
Bereich der in Kap. 4.1 angefiihrten Abschéatzungen.

5.2.3 lonenstrahlabhdngige Untergrundquellen

Um einen moglichen Untergrund zu untersuchen, der wiahrend der Messung durch den Ionen-
strahl oder den COs-Laser verursacht wird, werden die Bedingungen an der Atomstrahlquel-
le variiert. Dabei ist die Ionenoptik des Quadrupol-Massenspektrometers auf die Anregung
von Oberflachen-Ionen optimiert. Die Laser fiir die resonante Anregung und lonisation wer-
den nicht verwendet. Die abgezogenen und massenseparierten Oberflichen-Ionen werden mit
dem Channeltron-Detektor nachgewiesen. Wie bereits erwéhnt, entspricht die Oberflichen-
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Abb. 5.4: Untergrundquellen beim Nachweis der Resonanz-lonisation mit verschiedenen Kombina-
tionen aus ein- und ausgeschaltetem Ionen- bzw. COgq-Laser-Strahl. Bei dieser Messung wurde eine
Kohlenstofffolie mit 80ug/cm? verwendet.

Ionisations-Rate etwa der Resonanz-lonisations-Rate, so dass im Folgenden die Rate der
Oberflachen-Tonisation als Abschétzung des Laser-Ionensignals dienen kann. Die Ergebnisse fiir
die verschiedenen Moglichkeiten von ein- bzw. ausgeschaltetem lonen- bzw. CO,-Laserstrahl
sind in Abb. 5.4 dargestellt.

Bei ©® und ® in Abb. 5.4 erkennt man bei jeweils ausgeschaltetem Ionenstrahl das typische
Verhalten beim Einschalten des COs-Lasers: Vormals deponierte Lithium-Atome werden als
Oberflachen-Tonen spontan freigesetzt. Dies fiihrt zundchst zu einer sehr hohen Zahlrate, die
dann sehr schnell abfillt. Diese Oberflachen-Ionen lassen sich durch eine positive Spannung
von 5 V an der Ionisationsregion des Quadrupol-Massenspektrometers praktisch vollstandig
unterdriicken (im Bild nicht gezeigt). @: Schaltet man den Ionenstrahl des Massenseparators
ein, so stellt sich eine sehr konstante Zahlrate im Bereich von 3-10~* des eintreffenden Strahl-
stroms ein (vgl. Kap. 5.2.2). @: Schaltet man den COs-Laser zur Oberflachen-Ionisation aus,
so reduziert sich die Rate um gut drei Grofenordnungen, doch sie geht nicht auf Null zuriick.
Diese Rate ist unabhéngig von der eingestellten Masse des Quadrupol-Massenspektrometers.
Sie ist also auf Ionen zuriickzufiihren, die nicht in der Folie gestoppt werden, und das Massen-
filter in so zu kurzer Zeit durchlaufen, dass es seine massenselektive Wirkung nicht entfalten
kann. Dafiir spricht auch die Beobachtung, dass ein Umschalten auf die Bedingungen fiir
Resonanz-Tonen die Zéhlrate nicht wesentlich reduziert. Selbst eine Gegenspannung von 100
V (Maximalwert fiir die Ionisationsregion) reduziert diese Rate nur in geringem Mafe. Es
handelt sich also um einen ionenstrahlabhiingigen Untergrund, der etwa im Bereich von 1077
des eintreffenden Strahlstroms liegt. Er ist auf den in Kap. 4.1 diskutierten Strahlanteil zu-
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riickzufiihren, der von der Kohlenstofffolie nicht gestoppt wird und dessen Energie nach dem
Durchgang durch die Folie unterhalb von 2 keV liegt, so dass er im Channeltron nachgewiesen
wird. Dieser Untergrund ist frequenz- und massenunabhéngig. Da er drei Grofenordnungen ge-
ringer ist als die Rate des Resonanz-Ionisationssignals, ist er noch eine Gréfenordnung kleiner
als das Doppler-verbreiterte Resonanzsignal. Eine Beeintrachtigung der Messung durch diese
Tonen ist daher nicht zu erwarten. Wird auch noch der Ionenstrahl ausgeschaltet (@), so fallt
die Zahlrate auf die Dunkelzéhlrate des Channeltron-Detektors von etwa 15 mHz ab. Diese ist
im Vergleich zu den erwarteten Signalen von ®°Li vernachlissigbar niedrig. Lediglich fiir 'Li,
bei dem in Resonanz eine Signalrate von nur 3 Hz erwartet wird, riickt die Dunkelzdhlrate
in den Bereich von knapp 1072 des zu erwartenden Signals und damit in die Grofenordnung
des Doppler-verbreiterten Signals. Dies sollte ggf. beim Anpassen der Kurven berticksichtigt
werden, indem ein frequenzunabhéngiger Untergrund in die Anpassung mit einbezogen wird.

5.3 Linienprofile und Sattigungsverhalten

Fiir die Messungen an stabilen Isotopen wurden die thermischen Atomstrahlen auf zweierlei
Weise erzeugt. Fiir die ersten Testmessungen, bei denen sich der gesamte Messaufbau im Laser-
labor befindet, wurde auf die Kohlenstoftfolie, die sonst zum Stoppen des Lithium-Ionenstrahls
dient, eine Lithiumnitratlosung aufgebracht. Durch das Heizen der Folie mit einem CO,-Laser
(vgl. Abb. 4.2) entsteht der erforderliche thermische Atomstrahl. Dabei ist das Zeitverhalten zu
beachten, mit dem die Atome freigesetzt werden: Es entspricht dem in Abb. 5.4 bei ® gezeigten
Fall. Nach einem zunéchst starken Abklingen des Teilchenstroms stellte sich ein Gleichgewicht
ein. Die Zahl der Atome, die in die heifse Region der Folie diffundieren, entspricht denn der
Zahl der abgedampften Atome. Mit einer einmaligen Deposition von 10'7 Lithium-Ionen in
10 pl Losung konnte die Spektroskopie iiber mehrere Tage betrieben werden.

Fiir die wiederholten Referenzmessungen wihrend der Strahlzeit wurde die in Kap. 4.1 be-
schriebene Online-Quelle benutzt. Dabei kann die Intensitédt des vom Massenseparator geliefer-
ten Lithium-lonenstrahls vor dem Stoppen in der Kohlenstofffolie mit einem Faraday-Becher
gemessen und mit den nachgewiesenen Resonanz-Ionen verglichen werden.

5.3.1 Linienprofil des Zweiphotonen-Ubergangs

Das Linienprofil des 2.5 — 3 S-Ubergangs wurde zuniichst am stabilen Isotop 7Li studiert,
wobei die mit Lithiumnitratlosung betraufelte Graphitfolie zum Einsatz kam und die Einstel-
lungen des Massenfilters auf Laser-lonen der Masse 7 optimiert wurden. Zunéchst wird der
Ti:Sa-Laser auf die Startfrequenz stabilisiert und dann die Regelung des Resonators eingeschal-
tet. Da in diesem Fall ein Spektrum iiber einen Frequenzbereich von 2,5 GHz aufgenommen
werden soll, der deutlich grofser ist als der dynamische Bereich der Resonatorregelung (etwa
750 MHz), wird das Spektrum in Abschnitten von 500 MHz stiickweise abgefahren. In jedem
Abschnitt wird nach dem Einschalten der Resonatorregelung der FarbstofHaser auf eine lon-
gitudinale Mode des Resonators stabilisiert, die moglichst nahe an der Resonanzfrequenz des
2 2P 2 — 3 2Ds /Q-Ubergangs liegt. Diese Resonanzfrequenzen sind fiir die stabilen Isotope
aus der Literatur bekannt [Rad95] und in Tab. 5.1 angegeben. Aufgrund der Sittigungsver-
breiterung dieses Ubergangs (siche Kap. 5.3.2) ist die Mefgenauigkeit des hier verwendeten
ATOS-Wavemeters ausreichend, um die Resonanzfrequenz zuverldssig einzustellen. Nachdem
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Abb. 5.5: Spektrum des 2.5 — 3 .S Zweiphotonen-Ubergangs von Lithium-7 mit den daran angepas-
sten Linienprofilen fiir die einzelnen Hyperfeinkomponenten und dem Summenprofil. Die experimen-
tellen Daten sind durch offene Kreise und die angepassten Linienprofile durch durchgezogene Kurven
dargestellt.

die gesamte Stabilisierungskette geschlossen ist, wird der Frequenzabschnitt in Schritten von
1 MHz abgefahren.

Das so erhaltene Signal ist in Abb. 5.5 dargestellt. Neben den schmalen Resonanzen der beiden
Hyperfeinstrukturkomponenten (vgl. Kap. 2.3) ist das breite Doppler-Signal gut zu erkennen,
das, wie in Kap. 3.2 diskutiert, auf die Anregung mit zwei Photonen aus der gleichen Richtung
zuriickzufiihren ist.

An jede der beiden Hyperfeinresonanzen ist ein Zweiphotonen-Linienprofil angepasst (durch-
gezogene Linie), das aus einem schmalen Doppler-freien Voigt-Profil und einem darunterliegen-
den breiten Gaufs-Profil besteht. Die homogene und inhomogene Linienbreite des Voigt-Profils,
die Breite der Gaukurve, sowie die relative Intensitit der Gaukkurven wurden fiir beide Hy-
perfeinstrukturkomponenten als gleich angenommen. In der Abbildung ist neben dem Sum-
mensignal auch der Beitrag jeder Einzellinie dargestellt. Das experimentelle Linienprofil wird
durch die Anpassung hervorragend beschrieben.

Der homogene Anteil des Voigt-Profils ist mit 4,5 MHz gegeniiber der natiirlichen Breite von
2,65 MHz bereits leicht sdttigungsverbreitert. Der inhomogene Anteil mit einer Breite von
0,9 MHz stimmt gut mit der Linienbreite des Lasers iiberein!, wie sie aus dem Spektrum des
Schwebungssignals abgeschétzt wurde (vgl. Abb. 5.1). Das Verhéltnis der beiden Signalhthen
von 2,9:5 liegt nahe an dem durch die statistischen Gewichte erwarteten Verhéltnis von 3:5.

Die Breite des Doppleruntergrunds von etwa 600 MHz ist bedingt durch den Abstand der

!Diese Angaben der Linienbreiten beziehen sich auf die Frequenzskala der Fundamentalen bei 735 nm.

TePLIS



5.3. Linienprofile und Sattigungsverhalten 71

Kohlenstofffolie zur Wechselwirkungsregion und der Geometrie der Apparatur bzw. der Ein-
trittsoffnung, die als Blende wirkt. Seine relative Intensitiit betrigt etwa 3- 1072 des Doppler-
freien Signals. Ein Beitrag eines konstanten frequenzunabhéngigen Untergrunds ist nicht zu
erkennen. Bei den Messungen am Massenseparator befand sich die Graphitfolie dichter an der
Wechselwirkungsregion und der Doppler-Untergrund besitzt dementsprechend eine deutlich
grofere Breite von 1,7 GHz.

5.3.2 Linienprofil des 2 P — 3 D-Ubergangs

Wenn der Ti:Sa-Laser iiber die 25 — 35-Resonanzen der Lithium-Isotope gestimmt wird, ver-
andert sich zwangslaufig auch die Frequenz des Farbstofflasers. Ursache dafiir ist die Kopplung
der beiden Laserfrequenzen iiber die Lénge des UberhShungsresonators, der sich fiir beide Fre-
quenzen in Resonanz befindet. Damit das Linienprofil des 25 — 3 S-Ubergangs dadurch nicht
beeinflusst wird, muss sichergestellt sein, dass sich die Anregungseffizienz des 2 P — 3 D-
Ubergangs und damit die Ionisationseffizienz wihrend der Aufnahme des Spektrums nicht
verdndert. Andernfalls konnte es zu einer systematischen Verschiebung des aus der Anpas-
sung ermittelten Linienzentrums kommen, weil die Linienform auch von der exakten Frequenz
des Farbstofflasers abhéngig wére. Hilfreich ist hier die starke Séttigungsverbreiterung des
2 P — 3 D-Ubergangs.

Um das Profil dieses Ubergangs zu bestimmen, wird der Ti:Sa-Laser zunéchst auf die FF = 2 —
F' = 2-Resonanz des Zweiphotonen-Ubergangs von "Li stabilisiert. Dann wird der Farbstoff-
laser manuell iiber die 2 P — 3 D-Resonanz gestimmt. Immer wenn eine Longitudinalmode des
Resonators (FSR = 500 MHz) erreicht ist, wird der Farbstofflaser auf den Resonator stabili-
siert und die Zahlrate des Channeltron-Detektors iiber 20 Sekunden gemittelt. Abbildung 5.6
(a) zeigt die Abhéngigkeit der Zéhlrate von der mit Hilfe eines ATOS-Wavemeters bestimmten
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Abb. 5.6: Linienprofil des sittigungsverbreiterten 2 P — 3 D-Ubergangs in Abhingigkeit von der
Frequenz des Farbstofflasers bei fester Frequenz des Ti:Sa-Lasers; (a) gesamtes Spektrum mit an-
gepasstem zweikomponentigen Lorentzprofil, (b) Ausschnittsvergroferung des Maximums mit den
Messpunkten und dem markierten flachen Bereich, in dem der Farbstofflaser wihrend der Aufnahme
des 2 S — 3 S-Resonanzspektrums stabilisiert wird.
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Tabelle 5.1: Wellenzahlen der Feinstrukturkomponenten im 2 P — 3 D-Ubergang der stabilen
Lithium-Isotope [Rad95]

Ubergang i ;(°Li) [em™!] v;("Li) [em™!]
2 P35 — 3Ds, 163789728 16 379,0661
2P — 3 D5, 16379,0089 16 379,1021
2P — 3D, 16379,3081 16 379,4014

Wellenzahl des Farbstofflasers. An die Datenpunkte ist ein zweikomponentiges Lorentzprofil
angepasst. Das Resultat weist eine stark sittigungsverbreiterte Linienbreite von 0,22 cm ! auf,
was etwa 6,6 GHz entspricht. Der Abstand der beiden Komponenten betragt ungefahr 10 GHz
und stimmt mit der bekannten Feinstrukturaufspaltung des 3 P-Niveaus iiberein [Rad95]. Der
starkere Ubergang sollte aufgrund der Feinstruktur des 3 D-Niveaus aufgespalten sein. Diese
Aufspaltung ist aber durch die Séttigungsverbreiterung und den relativ kleinen Frequenzab-
stand der 3 D-Zustdnde von etwa 1,1 GHz nicht aufgelost, fiihrt aber zu einem ausgeprégt
flachen Maximum des Signals, welches in Abb. 5.6 (b) in einer Auschnittsvergroferung dar-
gestellt ist. In dem markierten Bereich von etwa 1,1 GHz Breite ist die Ionisationseffizienz
praktisch unabhéngig von der Frequenz des Farbstofflasers. Dies ist ausreichend, um sicherzu-
stellen, dass sich immer eine passende longitudinale Mode zur Stabilisierung des FarbstofHasers
finden lésst, die iiber den gesamten Frequenzbereich des 2.5 — 3 S-Hyperfeinstrukturabstands
(maximal 400 MHz) eine gleich bleibende lonisationseffizienz gewéhrleistet.

Durch eine weitere Steigerung der Intensitéit des FarbstofHasers im Resonator konnte die Satti-
gungsverbreiterung so grofs gemacht werden, dass auch die P-Feinstrukturniveaus iiberlappen
und somit auch die iiber den P ,-Zustand zerfallenden Atome zum Ionisationsprozess beitra-
gen wiirden. Damit liefse sich die Effizienz noch einmal um etwa einen Faktor 1,5 erhohen.

Die mit dem ATOS-Wavemeter gemessenen Resonanzfrequenzen fiir %7Li stimmen im Rahmen
der Mefgenauigkeit mit den aus [Rad95] bekannten Werten iiberein, die in Tab. 5.1 zusam-
mengefasst sind. Aus diesen lésst sich nun die Lage der Resonanzen fiir die kurzlebigen Isotope
mit ausreichender Genauigkeit berechnen indem man den winzigen Beitrag des Feldeffektes
zu diesen Ubergéingen vernachlissigt. Man erhélt gemif (2.6) die Konstante Ky und daraus
wiederum den Masseneffekt fiir #%11Li. Das Resultat fiir die stiirkste Feinstrukturkomponente
und die sich ergebenden Absolutfrequenzen, die als Anhaltspunkte fiir die Stabilisierung des
Farbstofflasers bei den Online-Messungen dienen, sind in Tab. 5.2 angegeben. Der Masseneffekt
fiir die anderen Komponenten unterscheidet sich nur um wenige MHz.

Tabelle 5.2: Masseneffekt 5u26;,473D ms und Resonanzfrequenzen vop_3p der 2 Pyp — 3 Dy 5/0-
Ubergéinge der Lithium-Isotope

Isotop Li Li 8Li 9Li HTj4
0Vapy 3D s [MHZ] 0 2797 4906 6 541 8927
vop—spus [em™']  16378,9728 16379,0661 16379,1364 16379,1910 16 379,2706
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5.3.3 Sattigungsverhalten
Zweiphotonen-Ubergang

Das Sattigungsverhalten des Zweiphotonen-Ubergangs kann auf zwei Arten untersucht werden.

Zum einen lasst sich mit
T (1) =To\/1+ (I/I)° (5.2)

direkt iiber die Abhéingigkeit der Linienbreite I'y von der Intensitidt I die Sattigungsintensitét
Iy und die unbeeinflusste Linienbreite I'y bestimmen. Zum anderen kénnen die Sattigungspa-
rameter aus der Ionisationsrate als Funktion der Laserleistung bestimmt werden. Dazu wird
eine Reihe von Messungen des Linienprofils im Zweiphotonen-Ubergang mit verschiedenen
Laserleistungen durchgefiihrt.

Die aus der Anpassung des Profils geméfs Kapitel 5.3.1 bestimmten homogenen Linienbreiten
sind in Abb. 5.7 (a) als Funktion der Intensitdt im Resonatorfokus aufgetragen. Bei geringen
Laserleistungen wird aufgrund der abnehmenden Signalhohe sowie der damit ebenfalls abneh-
menden Information an den Flanken der Kurve die Zuordnung zu homogener und inhomogener
Linienbreite fiir die Anpassungsroutine schwierig. Die Korrelation der beiden Anteile fithrt zu
einer groferen Streuung im Bereich niedriger Intensitdten und konnte auch eine systematische
Abweichung der Linienbreiten verursachen.

Die durchgezogene Kurve zeigt das Resultat einer Anpassung der Linienbreitenfunktion (5.2)
an die Messdaten. Fiir die unbeeinflusste Linienbreite ergibt sich I'y = 3,2(1) MHz bei der
Frequenz der Fundamentalen, das Resultat fiir die Sattigungsintensitit lautet o = 167(6)
W /mm?. Die Differenz zur natiirlichen Linienbreite des Ubergangs von I'ny = 2,65 MHz
ist vermutlich auf die in Kap. 4.3.3 beschriebenen Leistungsschwankungen im Resonator zu-
riickzufiihren, die zu schnell variierenden Lichtverschiebungen fiir das gesamte thermische En-
semble und somit zu einer homogenen Verbreiterung fithren. Aufterdem konnte ein geringer
Anteil an Flugzeitverbreiterung vorhanden sein. Die aus dem Fit erhaltenen Unsicherheiten
sollten aufgrund der diskutierten Schwierigkeit der Trennung von homogener und inhomogener

16,0k +

&1 (a) 14,0k -
7 12,0k
o = 10,0k
i i N ]
] = 8,0k
i i Q@ 1
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4 P 4 m |
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Abb. 5.7: Messungen zum Sattigungsverhalten der 2. S — 3 S-Anregung: (a) anhand der Sattigungs-
verbreiterung nach (5.2) und (b) anhand der Anregungsrate nach (5.3).
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Breite lediglich als untere Grenze aufgefasst werden, da deren systematischer Einfluss nicht
beriicksichtigt ist.

Trigt man alternativ die lonisationsrate — also die Signalhohen — gegen die Laserleistung auf,
so erhdlt man Abb. 5.7 (b). Bei der theoretischen Beschreibung muss man beriicksichtigen,
dass der Ti:Sa-Laser nicht nur iiber die Zweiphotonenanregung die lonisationsrate beeinflusst,
sondern aufgrund der hoheren Intensitéit auch mafkgeblich an dem Anregungsschritt ins Kon-
tinuum beteiligt ist. Daher wird die Funktion

2
1 ! 72 C? !

1+

7

R=C (5.3)

zur Beschreibung des beobachteten Verlaufs herangezogen. Hierbei ist I die Sattigungsinten-
sitdt des Zweiphotonen-Schrittes, I, die Sattigungsintensitiat der Ionisation aus dem D-Niveau
mit dem Ti:Sa-Laser, und C; sind die jeweiligen Proportionalitdtskonstanten. Das Ergebnis
der Anpassung der Parameter an die Messdaten ist ebenfalls in Abb. 5.7 (b) dargestellt und
weist mit I; = 225(34) W/mm? eine etwas hohere Sattigungsintensitit des Zweiphotonen-
Schrittes auf als sie sich aus der Linienbreite ergeben hat. Beide Resultate lassen allerdings
den Schluss zu, dass die mit dem Ti:Sa-Laser erreichbaren Intensititen bereits oberhalb der
Sattigungsintensitit liegen.

Eine Aussage iiber die Sattigungsintensitit der Ionisation ldsst sich aus dem Ergebnis der
Parameteranpassung fiir I, mit 954(919) W/mm? aufgrund der grofen Unsicherheit nicht
treffen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass im Bereich dieser Intensitéiten keine Messwerte
mehr zur Verfiigung stehen und der Parameter daher {iber einen weiten Bereich variiert werden
kann, ohne den x2?-Wert der Anpassung merklich zu beeinflussen.

2 P — 3 D-Ubergang

Zum Messen der Sittigungsintensitit des 2 P — 3 D-Ubergangs werden beide Laser auf Re-
sonanz gebracht und die Leistung des FarbstofHasers variiert. Die Zahlrate des Channeltron-
Detektors in Abhéngigkeit von der Intensitdt der Anregung ist in Abb. 5.8 dargestellt.

Man erkennt, dass der Ubergang bereits bei Intensititen weit unter einem W/mm? gesittigt
ist. Bei Intensititen von iiber 12 W/mm? ist jedoch ein erneuter Anstieg der Zahlrate zu be-
obachten. Dies ist vermutlich darauf zuriickzufiihren, dass bei diesen Intensitidten neben dem
Ps3/5- auch das P;jp-Niveau durch steigende Sattigungsverbreiterung zur Anregung beitrégt.
Dies kann bereits aus der Interpretation von Abb. 5.6 vermutet werden. Ein nennenswerter
Beitrag des Farbstofflasers zur Ionisation ist bei diesen Intensitdten allerdings nicht zu erwar-
ten.

5.4 Resonanzsignale und Einfluss systematischer Effekte

5.4.1 Resonanzspektren

Zur Aufnahme der Lithium-Resonanzsignale werden Resonator und Laser stabilisiert und der
Ti:Sa-Laser in Schritten von 1 MHz iiber die Resonanz gestimmt. Bei den stabilen Isotopen
wird der Bereich von +30 MHz um die Hyperfeinstrukturresonanzen abgefahren und der
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Abb. 5.8: Sittigungsverhalten des 2 P — 3 D-Ubergangs: Bereits bei niedrigen Leistungen wird
die Sattigung des 2P3/5 — 3D3/9 5 /Q—Ubergangs erreicht; bei hoheren Leistungen wird vermutlich die
Verbreiterung des 2Py /5-Niveaus so stark, dass es ebenfalls zur Anregung beitrégt. Die eingezeichneten
Linien dienen lediglich zur Fiihrung des Auges.

Bereich niedriger Zéhlraten zwischen den beiden Hyperfeinkomponenten iibersprungen, da
dieser beim Bestimmen der Resonanzfrequenzen keinen entscheidenden Beitrag liefert. Die
Zeitdauer der einzelnen Messungen wird dadurch — insbesondere fiir die Isotope "% Li mit
grofter Hyperfeinaufspaltung — erheblich verkiirzt, was vor allem wéhrend der Online-Strahlzeit
von Bedeutung ist. Typische Messkurven der stabilen Isotope sind in Abb. 5.9 dargestellt?.

Zur Bestimmung der Resonanzfrequenz werden Linienprofile geméf Kap. 5.3.1 an die Messda-
ten angepasst. Man erkennt die hervorragende Ubereinstimmung der beiden Hyperfeinkompo-
nenten mit dem Voigt-Profil. Neben dem angepassten Summenprofil ist auch das Einzelprofil
fiir jede der beiden Linien eingezeichnet. Insbesondere ist bei °Li aufgrund der relativ kleinen
Hyperfeinstrukturaufspaltung der Beitrag der starkeren Hyperfeinstrukturkomponente zum
Linienprofil der schwécheren nicht zu vernachlassigen. Die Qualitdt der Anpassung ist sehr
gut. Dies zeigt sich auch durch das reduzierte x?, welches im Mittel bei x?/f = 1,1 liegt,
wobei f die Anzahl der Freiheitsgrade darstellt. Aus den erhaltenen Frequenzpositionen der
Einzelkomponenten wird nach (2.29) die Lage des Linienschwerpunks ermittelt.

2Bei den beiden fiir Abb. 5.9 ausgewihlten Datensitzen wurde das Lithium auf unterschiedliche Weise er-
zeugt. Die Messung des °Li fand withrend der Strahlzeit am Online-Massenseparator statt, die dargestellte
Messung von “Li im Laserlabor unter Verwendung von Kohlenstofffolien, auf die Lithiumnitratlésung auf-
gebracht wurde.
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Abb. 5.9: Typische Spektren von Lithium-6 und -7 mit den Hyperfeinkomponenten und den ange-
passten Profilen, bestehend aus Voigt-Funktionen fiir die Doppler-freien Resonanzlinien und Gauf-
Funktionen fiir den Doppler-verbreiterten Anteil.

5.4.2 Lichtverschiebung

Um die Laserleistung im Resonator zu bestimmen, sind auf der hochreflektierenden Seite hinter
dem Resonator Photodioden angebracht. Mit diesen wird wiahrend der Messung der Resonanz-
linien die Laserleistung kontinuierlich gemessen, um die Lichtverschiebung zu ermitteln (vgl.
Kap. 3.2) und Ausfille in der Regelung zu analysieren.

Die Lichtverschiebung wird durch die geringe, aber nicht vernachlassighare Kopplung der
atomaren S- und P-Niveaus durch das eingestrahlte Laserlicht hervorgerufen. Sie wird im We-
sentlichen durch das Licht des Ti:Sa-Lasers verursacht und beeinflusst zum einen die homogene
Linienbreite des Ubergangs (vgl. Kap. 5.3.3) und zum anderen dessen Linienlage. Die geringe
Verbreiterung spielt fiir die Analyse der Messungen keine Rolle, die Verschiebung muss jedoch
prazise korrigiert werden. Dazu wird die Leistung des Ti:Sa-Lasers von 100% auf 75%, 50%,
33% und 25% reduziert und die Veranderung der Resonanzfrequenz gemessen. In Abb. 5.10
ist der Linienschwerpunkt der beiden Hyperfeinkomponenten gegen die durch den Resonator
transmittierte Laserleistung (Cavity Leakage Power) aufgetragen. Die Steigungen m der Aus-
gleichsgeraden mit den dazugehorigen Y-Achsenabschnitten fy, die den Ubergangsfrequenzen
bei verschwindender Laserleistung entsprechen, sind in Tab. 5.3 zusammengestellt.

Man erkennt, dass sich bei den Messungen im Laserlabor (LL) und am Massenseparator (MS)
jeweils unterschiedliche, aber fiir beide Isotope konsistente Steigungen ergeben. Die Steigungen
bei den Messungen im Laserlabor sind dabei grofer als die der Messungen am Massensepara-
tor. Dieser Unterschied ist auf eine Anderung der Resonanziiberhdhungen im Resonator durch
ein zwischenzeitliches Bedampfen der Spiegel mit Kaliumbromid zuriickzufiihren: Das Kalium-
bromid war auf einem Metalltrager aufgebracht und diente als Leuchtschirm, um die Position
des Ionenstrahls sichtbar zu machen. Bei der Justage des Ionenstrahls wurde Kaliumbromid
vom Schirm zerstaubt und schlug sich auf den Resonatorspiegeln nieder, die dadurch an Re-
flektivitat verloren. Die urspriingliche Qualitét liefs sich durch eine Reinigung der Spiegel nicht
vollstdndig wiederherstellen. Dementsprechend war bei den spateren Messungen bei gleicher
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Tabelle 5.3: Einfluss der Laserintensitit auf die Lage der Resonanzfrequenzen, gemessen anhand der
vom Resonator transmittierten Laserleistung bei Messungen im Laserlabor (LL) und am Massense-
parator (MS) mit einer speziellen Messreihe zur Lichtverschiebung (MS, LV) fiir das Referenzisotop
"Li. Aufgefiihrt sind die Steigungen m der Ausgleichsgeraden und die Resonanzfrequenzen fo bei
verschwindender Laserleistung.

Parameter °Li (LL) °Li (MS) i (LL) i (MS)  "Li (MS, LV)
m [MHz/mW| 0, 064(5) —0,054(2)  —0,070(5) _ —0,056(1) _ —0,058(2)
fo [MHz|  11769,430(101) 11769,477(49) 6042,577(88) 6042,518(33) 6042,553(33)

Intensitét im Resonator die hinter dem hochreflektierenden Spiegel gemessene Leistung grofser
und die Geradensteigung wurde flacher.

Die Geradensteigungen der Lichtverschiebungsmessungen am selben Messplatz (Laserlabor
bzw. Massenseparator) stimmen fiir die beiden Isotope innerhalb der Fehler iiberein. Die Werte
der Extrapolation der Resonanzfrequenzen f zu verschwindender Laserleistung sind bei allen
Messungen konsistent. Um die Geradensteigung m des Referenzisotops "Li mdglichst genau
zu bestimmen, wurde am Massenseparator eine Messung zur Lichtverschiebung (MS, LV)
mit besonders hohen Zahlraten durchgefiihrt. Der Wert fiir m bei dieser Messung weicht von
dem Wert, der aus der Anpassung an alle Messdaten resultiert, um lo ab (vgl. Tab. 5.3).
Auferdem fallt in Abb. 5.10(b) auf, dass die Referenzmessungen am Massenseparator, die nicht
zu der gesonderten Messreihe zur Lichtverschiebung gehoren (Other MS Data), tiberwiegend
oberhalb der Ausgleichsgeraden liegen. Dies ist wahrscheinlich auf eine weitere Verdnderung
der Resonatorgiite wiahrend der Strahlzeit am Massenseparator zuriickzufiihren. Allerdings
konnte auch ein Etalon-Effekt am Austrittsfenster des Laserstrahls aus der Vakuumapparatur
ein solches Verhalten verursachen. Diese Unsicherheit in der Bestimmung der Referenzfrequenz
muss als systematischer Fehler in die Ergebnisse der Isotopieverschiebungsmessung eingehen.
Er wird im Zusammenhang mit den Resultaten im néchsten Abschnitt diskutiert.

11769 6 JrrrrrYrrrrrYrrrrrrrrrrrrrrrT T T T T T T T T T T T T T T
11769,45 (@) * AC Stark Meas. @ MS 6042,6 ) . AC Stark Mess. @ MS
4 All LL Data 3 60424 % All LL Data E
< 11769,2-; cher MS Data E < c0122] \t . Other MS Data
L 11769,04 Fit of all MS Data z ' Fit of all MS Data
2 11768 8 Fit of all LL Data ] < 6042,0 i Fit of all LL Data E
o)) ] E (o))
S 117686 E o 604184 ]
& 1176841 E 2 6041,61 Ny, 3
GC) 1 ] 0] N
2 1176824 E 2 6041,4 E
] ] (]
D 11768,0 E o ] . § E
L 17678 5 - oone %ﬁ @% 3
g "1 =11769.477(49) Siope: -0.054(2) ] 80404, -6042518(33) Slope:-0.056(2) T E
S 11767,63 Voo .
] 6040,8 \ ]
11767,4: . T T T T T T r T
0 5 10 15 20 25 30 35

Cavity Leakage Power (mW) Cavity Leakage Power (mW)

Abb. 5.10: Lichtverschiebung von Lithium-6 (a) und -7 (b) mit Ausgleichsgeraden fiir Messungen im

Laserlabor (LL) und Messungen am Massenseparator (MS) sowie den Daten zu speziellen Messungen
der Lichtverschiebung (AC Stark Meas.).
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5.5 Isotopieverschiebung und Hyperfeinstruktur der
stabilen Isotope

5.5.1 Isotopieverschiebung

Die Isotopieverschiebung zwischen °Li und “Li kann durch zwei Verfahren bestimmt werden.
Im ersten Fall wird der in einer Einzelmessung ermittelte Linienschwerpunkt von 9Li mit der
Frequenz der Ausgleichsgeraden des Referenzisotops Li bei gleicher Laserleistung (P, = P)
verglichen. Im zweiten Fall wird eine Extrapolation zu verschwindender Laserleistung (P —
0) fiir beide Isotope durchgefiihrt. Beim Zweiphotonen-Ubergang muss noch ein Faktor 2
beriicksichtigt werden. Die Resultate sind in Tab. 5.4 zusammengestellt. Angegeben ist der
statistische Fehler, der sich im Fall der Extrapolation aus den Unsicherheiten der f, aus Tab.
5.3 ergibt. Fiir den Fall P, = P, ergibt er sich aus der Standardabweichung des Mittelwertes
fiir 61 Messungen. Der statistische Fehler durch die Lichtverschiebung des Farbstofflasers ist
darin bereits enthalten.

Die systematische Unsicherheit fiir die Extrapolation (P — 0) wird anhand der Differenz der
Resultate fiir fo (Tab. 5.3) aus der Anpassung an die Lichtverschiebungsmessung (MS, LV)
und an alle Online-Messergebnisse (MS) abgeschétzt. Fiir die Differenz zwischen zwei Isotopen
ergibt sich die systematische Unsicherheit nach Fehlerfortpflanzung zu: 2 x /2 x 35 kHz =
98 kHz. Im Fall P, = P, betrigt die Unsicherheit der Referenzposition 112 kHz, sie wird
aus der maximal auftretenden Leistung von 33 mW mit Hilfe der Fehlerfortpflanzung der
Geradengleichung berechnet.

Das Ergebnis fiir gleiche Laserleistung weist eine geringere Unsicherheit auf, da keine Extra-
polation vorgenommen werden muss; die in Kap 5.4.2 diskutierte systematische Unsicherheit
muss jedoch beriicksichtigt werden. Vergleicht man den Wert aus [Bus03| von 11 453, 734(30)
MHz mit dem der vorliegenden Arbeit von 11 453,947(132) MHz, so ergibt sich eine Abwei-
chung von 1,6 o der quadratisch addierten statistischen Unsicherheiten beider Werte, die im
Folgenden ,kombinierte Unsicherheiten” genannt werden.

Um die statistische Streuung der Messwerte und einen eventuellen systematischen Trend in
Abhéngigkeit von der Laserleistung zu untersuchen, ist in Abb. 5.11 die Abweichung der
Messwerte von der jeweils zugehorigen Ausgleichsgeraden der Lichtverschiebung dargestellt.
Fiir °Li wurden insgesamt 61 Messungen im Laserlabor und am Massenseparator durchgefiihrt.
Die Abweichungen von der Ausgleichsgeraden sind fiir fast alle Messungen kleiner als 100 kHz
und weisen eine Normalverteilung auf.

Fiir das Referenzisotop "Li wurden 125 Messungen durchgefiihrt, die meisten davon am Mas-
senseparator. Auch in diesem Fall liegt die tiberwiegende Zahl von Messungen in einem Intervall

Tabelle 5.4: Isotopieverschiebung zwischen Lithium-6 und -7 ermittelt nach dem im Text beschrie-
benen Verfahren (P — 0) und (P; = P») sowie deren statistische und systematische Unsicherheit.

Methode Isotopieverschiebung [MHz|

P -0 11 453,882(109)(98)
P, =P, 11 453, 947(20)(112)
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von +100 kHz um die Ausgleichsgerade. Bei hohen Leistungen gibt es aber eine Asymmetrie,
die sich auch bei der Haufigkeitsverteilung der Messwerte bemerkbar macht. Diese ist ver-
mutlich auf die im vorangegangenen Kapitel diskutierten Ursachen zuriickzufiihren und in der
systematischen Unsicherheit berticksichtigt.
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Abb. 5.11: Streuung der Messwerte von Laserlabor (LL) und Massenseparator (MS) um die Aus-
gleichsgerade der Lichtverschiebung fiir Lithium-6 und -7 als Funktion der Ti:Sa-Intensitat und Héu-
figkeitsverteilung der Messwerte.
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5.5.2 Vergleich der Resultate

Aus der gemessenen Isotopieverschiebung lésst sich mit (2.12) unter Verwendung der theo-
retischen Werte des Masseneffekts aus [Yan02| die Anderung des mittleren quadratischen
Ladungsradius zwischen °Li und “Li zu §(r?)%" = 0,60(10) fm? berechnen. In Abb. 5.12
ist dieser Wert mit den Resultaten anderer Messungen verglichen. Mit Ausnahme der Werte
aus Elektronenstreuversuchen [Jag74| stammen alle Ergebnisse aus Messungen der optischen
Isotopieverschiebung eines Ubergangs im Lithium-Atom [San95, Sch96, Wal03, Bus03] oder
Lithium-Ion [Rii94]. Die Resultate der atomaren Messungen wurden ebenfalls mit Hilfe der
entsprechenden Masseneffekte aus [Yan02| in 6(r?) Werte konvertiert, beim Lithium-Ion liegen
entsprechende Berechnungen des heliumartigen Elektronensystems zugrunde [Rii94|. Fiir die
Elektronenstreuung ergibt sich aus den Radien in Tab. 2.1: §(r?)%" = 0,79(25) fm?. Die Werte
der verschiedenen Experimente weisen in vielen Fillen eine Diskrepanz auf. Das Resultat der
hier vorgestellten Arbeit stimmt jedoch mit dem Wert aus der Elektronenstreuung iiberein.
Zu den Ergebnissen aus den Messungen am Lithium-Ion [Rii94] und am 2 S — 3 S-Ubergang
in [Bus03| besteht jedoch — obwohl die Fehler {iberlappen — bei den Ergebnissen eine geringe
Abweichung von 1,2 ¢ der kombinierten Unsicherheiten. Zu den Messungen an den D-Linien
bestehen grofere Abweichungen. Im Folgenden werden die verschiedenen experimentellen Ver-
fahren der optischen Messungen kurz erlautert, um mogliche Ursachen fiir die Diskrepanzen
aufzuzeigen.

Sansonetti et al. bestimmen die Wellenléinge der Linienschwerpunkte der Hyperfeinkompo-
nenten der D1-Linie von "Li und der D2-Linie von °Li [San95|. Sie benutzen vorhergehende
Messungen der Fein- und Hyperfeinaufspaltung, um die Linienschwerpunkte der D2-Linie von
"Li und der D1-Linie von °Li zu berechnen und so die Isotopieverschiebung zu bestimmen?.
Die Messungen erfolgen mit Doppler-freier Frequenzmodulations-Sattigungsspektroskopie am
thermischen Atomstrahl. Die Wellenldngenmessungen werden mit einem Wavemeter und einem
Prézisions-Fabry-Pérot-Interferometer vorgenommen, wobei eine Jodlinie als absolute Referenz

dient.

Scherf et al. messen in einem Aufbau zur Laser-Atomstrahl-Spektroskopie ebenfalls die Wel-
lenldngen der D1- und D2-Linie, jedoch iiber deren Aufspaltung im Zeeman- und Paschen-
Back-Bereich im homogenen Magnetfeld [Sch96|. Die Wellenldngenmessung erfolgt tiber ein
A-Meter und eine Jodlinie. Die Relativirequenzen werden mit einem konfokalen Marker-Etalon
bestimmt. Besonders auffallend ist die Inkonsistenz der §(r?) Werte, die sich aus den Messun-
gen der D1- und D2-Linie ergibt. Eine dhnliche Inkonsistenz findet sich bei den Messungen
von Walls et al. [Wal03]. Hier wurde die Frequenz-Modulations-Spektroskopie am Atomstrahl
eingesetzt. Dabei werden keine absoluten Ubergangsfrequenzen bestimmt, sondern lediglich
die Feinstruktur- und Hyperfeinstrukturaufspaltung sowie die Isotopieverschiebung. Die Re-
lativfrequenzen werden iiber die Modulationsfrequenz bestimmt, die Linearitdt der Messung
wird mit einem Etalon tiberpriift. In der Veroffentlichung selbst wird jedoch nur der Wert fiir
die D1-Linie angegeben. In beiden Féllen werden Doppler-begrenzte Methoden verwendet, die
empfindlich auf einen nicht exakt senkrecht eingestrahlten Laserstrahl sind. Dadurch kénnen
systematische Verschiebungen bei der Spektroskopie von Atomen unterschiedlicher Masse auf-
treten. Insbesondere bei den leichten Elementen mit grofier relativer Massenédnderung zwischen
den einzelnen Isotopen ist dieser Effekt nicht zu vernachléssigen. Wahrend bei [Wal03| und

3Die Fehlerabschiitzung in der Versffentlichung sind mit 20 angegeben. Um bei allen Experimenten vergleich-
bare Fehler anzugeben, ist er hier auf 1o reduziert.
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Abb. 5.12: Ergebnisse zur Anderung der mittleren quadratischen Ladungsradien zwischen Lithium-
6 und -7 von Messungen durch Elektronenstreuung (e) und Isotopieverschiebung der D1(#)- und
D2(«)-Linien, des 2S-3S-Zweiphotonen-Ubergangs(¥) und am Li*T-Ion(» ) (alle Fehlerangaben 1 o).

[Sch96] auf dieses Problem nicht eingegangen wird, ist es bei den Messungen von Bushaw et
al. gelost, indem der Winkelfehler bei der Messung der Isotopieverschiebung der D1-Linie mit
Hilfe eines riickreflektierten Laserstrahls auf weniger als 0,2 mrad reduziert wird [Bus03]. Das
entsprechende Resultat fiir §(r?) ist mit dem aus [San95] konsistent, weist jedoch eine Dis-
krepanz von 1,9 o der kombinierten Unsicherheiten zu dem Ergebnis der vorliegenden Arbeit
auf.

Generell ist anzumerken, dass die nur schlecht aufgeloste Hyperfeinstruktur der D1- und D2-
Linie die Bestimmung der Linienschwerpunkte erschwert. Im Fall der D-Linien kann Hyper-
feinpumpen die Messgenauigkeit der Linienschwerpunkte aufgrund der gestorten Linienprofile
beeinflussen [Bus86|. Eine definitive Ursache fiir die Differenz zwischen den Resultaten kann
aber nicht angegeben werden.

In [Bus03] wurde neben den D-Linien erstmals die Isotopieverschiebung im 25 — 3S-Ubergang
gemessen. Der daraus berechnete §(r?)-Wert weicht 1,2 ¢ der kombinierten Unsicherheiten
von dem Ergebnis der vorliegenden Arbeit ab, jedoch noch deutlicher von dem Resultat, das
anhand des heliumartigen Systems Lit gewonnen wurde [Rii94]. Uberdies weicht es auch von
dem Wert aus Elektronenstreuung ab (etwa 1,3 o der kombinierten Fehler).
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Die Isotopieverschiebungsmessungen von Riis et al. erfolgen an den 1s2s 3S; — 1s2p 3P;-
Ubergiingen des Li*-Ions in kollinearer und antikollinearer Spektroskopie [Rii94]. Im Falle der
Spektroskopie am Ion sind die theoretischen Berechnungen wesentlich leichter durchzufiithren
und standen bereits 1994 zur Verfiigung. Es muss jedoch bei den Messungen am schnellen
Ionenstrahl ein erheblich groferer experimenteller Aufwand zur Bestimmung der Resonanzfre-
quenzen getrieben werden. Um die Unsicherheit durch die Strahlenergie auszuschliefsen und die
Ruhefrequenz des Ubergangs mit der erforderlichen Genauigkeit zu bestimmen, miissen von
kollinearer und antikollinearer Anregung die Frequenzen beide absolut gemessen werden. Dies
erfolgt iiber Frequenzmodulations-Sattigungsspektroskopie am Jod und eine Radiofrequenz-
Stabilisierungskette. Das Ergebnis stimmt mit dem Wert aus Elektronenstreuung sehr gut
iberein weist jedoch zum Resultat der vorliegenden Arbeit eine geringe Abweichung von 1,2
o der kombinierten Fehler auf.

Abschliefsend sei bemerkt, dass bei allen optischen Messungen entweder iiber eine Referenz-
frequenz die Ubergangswellenléingen absolut gemessen werden oder iiber ein Fabry-Pérot-
Interferometer oder ein Markeretalon die Linienlagen relativ zueinander bestimmt werden.
Nur in der hier vorgestellten Arbeit wird die Schwebungsfrequenz zwischen dem Anregungs-
laserlicht und einer Referenz mit einem Radiofrequenzzéhler direkt bestimmt. Damit sind
mogliche Nichtlinearitdten und Fehleichungen weitgehend ausgeschlossen.

5.5.3 Hyperfeinstrukturaufspaltung

Fiir jede Einzelmessung der Lithiumresonanzen lasst sich aus den angepassten Kurven ne-
ben der Lage des Schwerpunkts auch der Frequenzabstand der Hyperfeinstrukturresonanzen
bestimmen. In Abb. 5.13 ist beispielhaft fiir das Referenzisotop "Li die Streuung der Resulta-
te dargestellt. Tragt man die Ergebnisse gegen die Lichtintensitat wahrend der Messung auf,
lasst sich keine Abhéngigkeit erkennen, d.h. beide F-Niveaus werden in gleicher Weise von dem
Lichtfeld beeinflusst. Dies ist auch das Resultat einer expliziten Bestimmung der Steigung der
Lichtverschiebungskoeffizienten fiir jede Einzelkomponente.

In Tab. 5.5 sind die Mittelwerte der gemessenen Hyperfeinaufspaltung beider stabilen Isotope
aufgefiihrt und mit fritheren Messungen verglichen. Die Abweichungen zu den Ergebnissen aus
[Bus03| liegen im Bereich der statistischen Unsicherheiten. Mit (2.32) lassen sich zusammen mit
den Literaturwerten der Asg-Faktoren aus [Ari77| die Ass-Faktoren berechnen. Die Ergebnisse

Tabelle 5.5: A-Faktoren fiir Lithium-6 und -7 des 3 S-Niveaus, berechnet aus dem Frequenzabstand
der Hyperfeinstruktur-Resonanzen im 2 S — 3 S-Ubergang AV?SF_S% und den A-Faktoren des 2 .S-
Niveaus. Bei den angegebenen Fehlern handelt es sich um die Standardabweichung des Mittelwerts aus
64 (SLi) bzw. 141 ("Li) Einzelmessungen. Die Werte, die sich aus einer theoretischen Berechnung des
Fermi-Kontakt-Terms [Yan96] und bekannten experimentellen Kernmomenten p; ergeben [Rag89],

sind mit ™ gekennzeichnet.

Isotop Ags [MHz]  AVIES, o [MHz| AuES o [MHz|  Azs [MHz Ass [MHz]
L 152,136840(3)  175,280(36)  175311(23)  35,284(24)  35,250(6)™
i 401,752044(3)  617,278(19)  617,291(22)  93,113(10)  93,095(15)"

Referenz [Ari77] [Diese Arbeit| [Bus03| [Diese Arbeit| [Yan96]
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Abb. 5.13: Frequenzabstand der Hyperfeinstrukturresonanzen von Lithium-7 mit gewichtetem Mit-
telwert, Fehlerbereich der Standardabweichung und der Standardabweichung des Mittelwerts.

werden ebenfalls in Tab. 5.5 mit den theoretischen Werten aus [Yan96| verglichen. Insgesamt
ergibt sich eine gute Ubereinstimmung. Die Werte fiir °Li haben eine Abweichung von 1,4 &
der experimentellen Unsicherheit, die Werte fiir “Li stimmen im Rahmen der kombinierten
Fehler iiberein.

5.5.4 Absolute Ubergangswellenlingen

Mit der aus der Extrapolation gewonnenen Ubergangswellenliinge, der absoluten Wellenléinge
der Jodreferenz aus (5.1) und der Verschiebung des Stabilisierungspunkts der Laserfrequenz
gegeniiber dem Zentrum der Jodresonanz (4 MHz) durch den AOM, lésst sich die absolute
Wellenlinge des Zweiphotonen-Ubergangs berechnen. Die Ergebnisse und die aus der Litera-
tur bekannten Werte sind in Tab. 5.6 zusammengestellt, wobei sich fiir das hier vorgestell-
te Experiment der grofste Fehlerbeitrag aus der Unsicherheit der absoluten Wellenzahl der
Jodreferenz-Linie ergibt.

Tabelle 5.6: Vergleich der Ubergangswellenzahlen des 2 S — 3 S-Ubergangs und des Ionisations-
potentials (IP): theoretische Berechnungen sind durch * gekennzeichnet, vorldufige Werte durch Yo',

Ubergang i v;(Theorie) [em™!] v;(PNNL) [cm™!] v;(GSI) [em™|
°Li 25 — 35S 27205,7105(9)" 27 205,712 14(10)* 27 205,712 06(25)
i 25 —3S  27206,0926(9)™h 27 206,094 20(10)* 27 206,094 13(25)
TLiIP  43487,1583(6)™ 43 487,159 34(17)v 2 ]
Referenz [Yan03] [Bus03|*, [Bus04]? [Diese Arbeit|
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Es zeigt sich zwischen theoretischen und experimentellen Resultaten eine ausgezeichnete Uber-
einstimmung fiir den Zweiphotonen-Ubergang beider stabiler Isotope mit Abweichungen, die
kleiner als 1,9 ¢ sind. In Anbetracht der komplizierten Berechnungen ist dies ein sehr gutes
Ergebnis, da in diesem Fall an die Theorie wesentlich hohere Anspriiche gestellt werden als an
die Berechnung der Isotopieverschiebungen, bei denen sich alle massenunabhéngigen Effekte
gegenseitig aufheben. Insbesondere die Beitrage der massenunabhingigen QED-Korrekturen
sind schwierig zu berechnen, wobei Yan und Drake mit der Berechnung des Bethe-Logarithmus
[Yan03] ein grofer Erfolg gelungen ist. Dadurch wurde die in Tab. 5.6 dokumentierte Genau-
igkeit erst moglich. Durch den Vergleich des Tonisationspotentials mit Messungen von [Bus04]
ergibt sich ein weiterer Test der Theorie auf &hnlichem Niveau. Hier betragen die Abweichun-
gen etwa 1,7 o der kombinierten Fehler.

5.5.5 Kleine Signalhdhen

Um die geringen Produktionsraten, die bei den Online-Strahlzeiten insbesondere fiir MLi zu
erwarten sind, zu simulieren, wird bei den Testmessungen die Laserleistung des Ti:Sa-Lasers
so weit reduziert, dass Zahlraten in der Grofsenordnung von 1 Hz in Resonanz auftreten. Bei
der Auswertung dieser Daten ist es notwendig, mehrere Spektren zu addieren, die bei gleicher
Laserleistung aufgenommen sind. Sechs solcher Spektren fiir “Li und deren Summensignal
sind in Abb. 5.14 dargestellt. Die Anpassung des Voigtprofils mit Gaufuntergrund an das
Linienzentrum dieser Hyperfeinkomponente (F=2) hat mit einem reduzierten x? von 0,6 eine
recht gute Qualitdt. Ferner stimmen die Resultate fiir die Resonanzlinie nach Korrektur der
Lichtverschiebung innerhalb der Unsicherheiten mit den Messungen bei hoheren Zahlraten
iiberein. Damit ist die Praktikabilitit dieses Verfahrens fiir die spiteren Messungen an 'Li
demonstriert.

T T T T T T T
50 + Sum -
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Abb. 5.14: Sechs Einzelspektren bei geringer Signalintensitdt und deren Addition mit statistischem
Fehler, sowie die angepasste Kurve aus Voigt- und Gaufs-Profil.
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6 Online-Messungen von Lithium-8
und -9

6.1 Produktionsraten und Nachweiseffizienz fiir
Lithium-8 und -9

Die Quelle zur Herstellung der radioaktiven Lithium-Isotope ist in Kap. 4.1 ausfiihrlich be-
schrieben. Zur Bestimmung der Produktionsraten von 8Li und °Li werden die Ionen auf
eine Detektorkammer gerichtet und die dort stattfindenden [~ -Zerfille mit einem Plastik-
Szintillator nachgewiesen. Die Kammer befindet sich in Verlingerung der Durchflugachse hin-
ter dem Dipolmagneten des Massenseparators. Uber die (-Zihlrate Rj wird die Massenein-
stellung des Magneten optimiert. Mit einem elektrostatischen Umlenker wird der Ionenstrahl
dann in den Zweig der Apparatur gelenkt, der zur Laserspektroskopie benutzt wird. Um die
Gesamteffizienz ¢ des Experiments zu bestimmen, wird das Verhéaltnis aus der maximalen
Zahlrate von Laser-Resonanz-lonen Rg. und der erzeugten Rate Rp,,q des entsprechenden
Isotops gebildet:

€= RRes/RProd . (61)

Im Falle der radioaktiven Isotope wird Rp,oq mit
RProd = ng/Eg =7 Rg (62)

berechnet, wobei die Effizienz des $-Nachweises €5 = 1/7 verwendet wird. Im Falle der sta-
bilen Isotope wird Rp,oq iiber den lonenstrom I auf einem Faraday-Becher und der daraus
resultierenden Teilchenzahl bestimmt.

Die in Tab. 6.1 aufgelisteten Effizienzen von ®Li und °Li unterscheiden sich nur marginal.
Zwischen den stabilen und den radioaktiven Isotopen liegt jedoch ein Faktor ~ 2 in der Effi-
zienz. Dieser Effekt skaliert nicht mit der Lebensdauer (t/2(®"Li) = oo, t1/2(®Li) = 840 ms,

Tabelle 6.1: Nachweiseffizienz € der verschiedenen Lithium-Isotope: fiir Lithium-7 bestimmt aus dem
Strom I am Faraday-Becher, fiir Lithium-8 und -9 aus der 3-Zahlrate Rg eines Plastik-Szintillators
(mit =~ 14% Nachweiseffizienz) im Vergleich zur Rate an Resonanz-Ionen Rpes.

Isotop I |pA] Rs[s™! RRes[s'] €
i 12 - 2107 2.7.10 ¢
8L - 52.10* 454 1,2.10°*
9L . 2,55-10* 175 1,0-10°*
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86 Kapitel 6. Online-Messungen von Lithium-8 und -9

t1/2(°Li) = 178 ms) der Nuklide. Er konnte darauf zuriickzufithren sein, dass die Effizienz
des Detektors sehr stark vom Raumwinkel abhéngt. Eine Verdnderung des Abstands zwischen
Plastik-Szintillator und Detektorkammer hat daher einen grofsen Einfluss auf die Nachweis-
effizienz. Dieser Abstand ist vermutlich seit der letzten Kalibrierung veréandert worden. Der
angestrebte Wert von 1-107* wird in jedem Fall erreicht.

6.2 Besonderheit beim Nachweis der radioaktiven
Isotope

Der Channeltron-Detektor, der fiir den Teilchennachweis der Resonanz-lonen benutzt wird,
reagiert nicht nur empfindlich auf die nachzuweisenden Ionen, sondern gegebenenfalls auch
auf deren Zerfallsprodukte. Dies erhoht einerseits die Nachweiseffizienz, da ein implantiertes
Ion nicht nur einen Impuls beim Auftreffen auslost, sondern auch die beim Zerfall frei wer-
denden a-Teilchen nachgewiesen werden konnen. Andererseits muss darauf geachtet werden,
dass der radioaktive Zerfall zu dem Frequenzkanal beitrdgt, in dem das Ion resonanzionisiert
wurde. Andernfalls kann ein asymmetrisches Linienprofil auftreten, was eine systematische
Verschiebung der angepassten Linienzentren zur Folge hat. Um dies zu vermeiden, wird am
Ende der Messung eines jeden Frequenzkanals der Ionenstrahl elektrostatisch fiir mehr als 5
Halbwertszeiten ausgeblendet (5 s fiir 8Li und 1 s fiir °Li) und so der Zerfall implantierter
Ionen im Channeltron-Detektor abgewartet.

In Abb. 6.1 ist beispielhaft die Zihlrate des Channeltron-Detektors fiir ®Li wihrend der Dun-

kelschaltphase des Ionenstroms dargestellt. Hierbei wurde die Rate von vier Frequenzkanélen
um die F' = 5/2-Resonanz aufsummiert, um eine bessere Statistik fiir die Bestimmung der

T T T T T T T
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Abb. 6.1: Zerfall von Lithium-8 im Channeltron-Detektor.
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6.3. Resonanzsignale und Einfluss systematischer Effekte 87

Zerfallskurve zu erhalten. Nach 5 s ist die Zahlrate auf Null abgeklungen. Somit ist sicherge-
stellt, dass keine Zerfallsereignisse in den néchsten Frequenzkanal {ibersprechen kénnen. Die
aus dem angepassten experimentellen Zerfall ermittelte Halbwertszeit betrégt 730(40) ms und
liegt somit in der fiir ®Li erwarteten GroRenordnung.

6.3 Resonanzsignale und Einfluss systematischer Effekte

6.3.1 Spektren

Die Aufnahme der Spektren verlauft, bis auf zwei Modifikationen, analog zu der in Kap. 5.4.1
beschriebenen Vorgehensweise fiir die stabilen Isotope. Die erste Modifikation ist die langere
Verweildauer von insgesamt 15 s fiir ®Li und 11 s fiir Li auf jedem Frequenzkanal, die zweite
Modifikation ist das oben beschriebene Ausblenden des lonenstrahls fiir fiinf Halbwertszeiten
vor dem Weiterschalten des Frequenzkanals.

Typische Spektren der radioaktiven Isotope sind in Abb. 6.2 dargestellt. Der {ibersprungene
Frequenzbereich bei niedrigen Zahlraten ist durch die Angabe der Sprungweite markiert. Es
werden die gleichen Linienprofile wie bei den stabilen Isotopen angepasst. Als typische redu-
zierte x2-Werte ergeben sich x?/f = 1,8 fiir 8Li und x?/f = 1,5 fiir °Li. Da fiir die Anpassung
nur die statistischen Fehler der Zéhlrate (y/n) beriicksichtigt werden, sind die Werte fiir x?/ f
verniinftig.

6.3.2 Lichtverschiebung

Wie bei den stabilen Isotopen ist es auch fiir ®Li an der GSI mdéglich, die durch den Ti:Sa-Laser
hervorgerufene Lichtverschiebung zu messen. Die Messung erfolgt auf die gleiche Weise, wie
sie in Kap. 3.2 fiir °Li und “Li beschrieben ist. Eine dhnliche Messung kommt fiir °Li an der
GSI aufgrund der kleinen Produktionsraten nicht in Frage.
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Abb. 6.2: Typische Spektren von Lithium-8 und -9 mit angepassten Linienprofilen.
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Abb. 6.3: (a) Lichtverschiebungsmessung von Lithium-8 mit Ausgleichsgerade und (b) ermittelte
Isotopieverschiebung (IS) in Abhéngigkeit von der Laserleistung.

Die Frequenz des Linienschwerpunkts als Funktion der Ti:Sa-Leistung ist in Abb. 6.3 (a)
gezeigt, die Parameter der Ausgleichsgeraden sind in Tab. 6.2 aufgefiihrt. Die Steigung der
Ausgleichsgeraden ist mit m = —0,056(2) in ausgezeichneter Ubereinstimmung mit den in
Tab. 5.3 angegebenen Steigungen fiir °Li und "Li. Da alle drei Isotope unabhingig von ihrem
Kernspin das gleiche Verhalten zeigen, kann davon ausgegangen werden, dass auch °Li in
gleicher Weise auf das Lichtfeld reagiert.

Tabelle 6.2: Einfluss der Ti:Sa-Laserintensitét auf die Lage der Resonanzfrequenz von Lithium-8 und
Lithium-7. Aufgefiihrt sind die Steigungen m der Ausgleichsgeraden, die Y-Achsenabschnitte fq als
Resonanzfrequenz bei verschwindender Laserleistung und die Differenzen A der Parameter zwischen
Lithium-8 und der Referenz Lithium-7.

Parameter 8Ti i A
m [MHz/mW]  —0,056(2) 0, 056(2) 0,000(3)
fo [MHz]  1724,625(62) 6042,518(33) —4317,893(74)

6.4 Isotopieverschiebung und Hyperfeinstruktur von
Lithium-8 und -9

6.4.1 Isotopieverschiebung

Lithium-8 Wie im Falle des %Li wird zunichst fiir jede individuelle Messung von ®Li die
Frequenzverschiebung relativ zur Ausgleichsgeraden von "Li berechnet (P, = P). Um eine
eventuell verbleibende Systematik in Abhéngigkeit von der Laserleistung auszuschliefien, sind
in Abb. 6.3(b) die ermittelten Isotopieverschiebungen als Funktion der Ti:Sa-Laserleistung
dargestellt. Zuséatzlich sind die gewichteten Mittelwerte einzelner Leistungsbereiche eingetra-
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6.4. Isotopieverschiebung und Hyperfeinstruktur von Lithium-8 und -9 89

gen. Ein systematischer Trend ist weder in der Streuung der individuellen Messungen noch im
Verlauf der Mittelwerte zu erkennen. Auferdem liegt der Gesamtmittelwert praktisch immer
innerhalb der Unsicherheit der gebildeten Teilmittelwerte eines Leistungsbereichs. Lediglich
bei hochsten Leistungen liegt er etwa 1,5 o aufserhalb und damit durchaus noch im Rahmen
des statistisch Erwarteten.

In Abb. 6.4 sind die Isotopieverschiebungen noch einmal aufgetragen, diesmal in ihrer zeitli-
chen Reihenfolge. Die eingezeichneten Tagesmittelwerte unterliegen ebenfalls keinem systema-
tischen Trend. Die Streuung der Messwerte um den Mittelwert ergibt eine Gaultverteilung mit
einer Standardabweichung von 400 kHz. Die statistische Unsicherheit ergibt sich als Standard-
abweichung des Mittelwertes von 39 kHz, worin der Fehler der Lichtverschiebung durch den
Farbstofflaser enthalten ist. Die systematische Unsicherheit ist durch die der Ausgleichsgeraden
bei hochsten Laserleistungen gegeben (Tab. 6.2). Zusétzlich wird die Isotopieverschiebung von
8Li noch durch die Extrapolation auf verschwindende Laserleistung bestimmt (P — 0). Beide
Resultate sind in Tab. 6.3 aufgefiihrt und zeigen eine auRerordentlich gute Ubereinstimmung.

Lithium-9 Fiir °Li konnte der Einfluss der Lichtverschiebung aufgrund der zu geringen
Signalintensitdt nicht direkt bestimmt werden. Nach den vorangegangenen Untersuchungen
(Kap. 5.4.2 und Kap. 6.3.2) gibt es aber keinen Grund anzunehmen, dass °Li auf das Lichtfeld
des Ti:Sa-Lasers anders reagiert als die anderen Isotope. Daher wird auch hier die Isotopie-
verschiebung aus dem Abstand des Linienschwerpunktes der Einzelmessungen und der Aus-
gleichsgeraden des Referenzisotops bei gleicher Laserleistung (P; = P,) berechnet. Es ist zu
beachten, dass die Resonanzfrequenzen von °Li oberhalb der Referenzfrequenz liegen, wihrend
sich die der anderen Isotope unterhalb befinden. Daher miissen in diesem Fall die gemessenen
Schwebungsfrequenzen addiert und nicht subtrahiert werden.

Die Streuung der Isotopieverschiebung ist im unteren Teil von Abb. 6.4 dargestellt. Auch fiir
dieses Isotop ist weder ein systematischer Trend der Einzelmessungen noch der Tagesmittel-
werte zu erkennen. Auffallend ist lediglich, dass die Messwerte vom 13. Dezember kleinere
Unsicherheiten und eine deutlich kleinere Streuung aufweisen. Bei diesen Messungen kam die
speziell fiir die Produktion von ?Li optimierte Quelle mit einem externen Target zum Einsatz
(vgl. Kap. 4.1). Dementsprechend ist das Zentrum der Gaufsverteilung iiberhoht, da es sich
eigentlich um eine Summe zweier Verteilungen mit unterschiedlicher Breite handelt. Die Stan-
dardabweichung aller Messwerte betréigt 650 kHz (zum Vergleich: die 21 Messwerte vom 13.12.
besitzen eine Standardabweichung von nur 220 kHz), die Standardabweichung des Mittelwer-
tes von 64 kHz ist als statistischer Fehler der Isotopieverschiebung in Tab. 6.3 angegeben.

Tabelle 6.3: Isotopieverschiebung 5V§§(_7’£:) von Lithium-8 und -9 zum Referenzisotop Lithium-7, mit

Ergebnissen aus extrapolierten Werten (P — 0) und Vergleich bei gleichen Laserleistungen (P; = Py)
mit statistischem und systematischem Fehler.

Isotop Methode 51/52@}%” [MHz|
SLi P >0 —8635,787(141)(98)
i P =P —8635,787(39)(112)
i P =P, —15333,141(64)(112)
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Abb. 6.4: Streuung der Isotopieverschiebung (IS) von Lithium-8 und -9.

Zu beriicksichtigen ist auch in diesem Fall die systematische Unsicherheit in der Position der
Referenzgeraden. Insgesamt ergibt sich eine Unsicherheit von 176 kHz. Damit ist die Isotopie-
verschiebung aller Isotope mit der gewiinschten Genauigkeit von besser als 200 kHz bestimmt.
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6.4.2 Hyperfeinstrukturaufspaltung

Die ermittelten Hyperfeinstrukturaufspaltungen Avi¥S,o fiir 8Li und °Li sind in Tab. 6.4
aufgefiihrt. Die angegebenen Fehler sind die Standardabweichungen des Mittelwerts fiir jeweils
104 Messungen. Wie bereits in Kap. 5.5.3 fiir die stabilen Isotope beschrieben, lassen sich
auch fiir 8°Li aus diesen Aufspaltungen die Asg-Faktoren bestimmen. Allerdings muss dazu
die Hyperfeinstrukturaufspaltung des 2 S-Grundzustands bekannt sein. Diese ist nur fiir die
Isotope %™®Li ausreichend genau gemessen. Fiir °Li kann sie aus dem Kernspin I und den
magnetischen Dipolmomenten py, die in Tab. 2.1 und Tab. 2.2 aufgelistet sind, berechnet
werden. Legt man den sehr genau gemessenen A,g-Faktor von °Li zugrunde, ergibt sich nach
(2.26) fiir °Li:
61 - 97 -
Azs(°Li) = Ass(°Li) - i(l (Igi)i) “}EQEB — 424,033 MHz . (6.3)

Die statistische Unsicherheit betrigt gemafs Fehlerfortpflanzung 10 kHz. Zusétzlich wird ein
systematischer Fehler durch eine mégliche Hyperfeinanomalie in der Grofenordnung 10~ be-
riicksichtigt, der 40 kHz entspricht. Benutzt man in (6.3) den Asg(7Li)-Wert als Referenz, so
ergibt sich fiir Ayg(°Li) ein leicht abweichender Wert von 424,004(10) MHz. Um den A3g-Faktor
von ?Li zu berechnen, wird aus beiden Ergebnissen der Mittelwert gebildet. Die Ergebnisse
fiir 8Li und °Li sind in Tab. 6.4 aufgefiihrt und mit den theoretischen Berechnungen nach Yan
et al. [Yan96] und (2.30) verglichen.

Die berechneten Hyperfeinstrukturintervalle AviaS,o [Yan96] sowie der Asg-Faktor von °Li

sind in hervorragender Ubereinstimmung mit den experimentellen Resultaten. Nur fiir den
Asg-Faktor von 8Li ergibt sich eine geringe Abweichunge von etwa 1,5 0. In [Ewa04] wurde
der Asg-Faktor mit einer anderen Methode bestimmt, die erheblich grofere Unsicherheiten
beinhaltet und zu einem abweichenden Ergebnis fiithrt (424,14(10) MHz). Daraus ergaben sich
ebenfalls abweichende Werte fiir den Asg-Faktor. Innerhalb ihrer Fehler stimmen sie jedoch
iberein.

Tabelle 6.4: A-Faktoren des 3 S-Niveaus, berechnet aus dem Frequenzabstand der Hyperfein-
struktur-Resonanzen im 2 S — 3 S-Ubergang AV?SF%S und den A-Faktoren des 3 S-Niveaus. Die
Werte aus theoretischen Berechnungen und gemessenen Kernmomenten s 7 sind mit * gekennzeich-
net. Der A-Faktor des 2 S-Niveaus von °Li ist aus den A-Faktoren von SLi und "Li mit Hilfe der

gemessenen Kernmomente pj extrapoliert.

Isotop Ass [MHz] AvVIES, o [MHz]  AvES, o [MHz|  Ass [MHz Ass [MHz]

°Li 152,136 840(3)! 175,281(37) 175,296(17)th 35,284(24) 35,250(6)

(
L 401,752044(3)'  617,269(19)  617,264(60)™  93,113(10)  93,092(12)™
i 153,017(3)2 203,806(70)  293,851(29)"  35.495(28)  35453(5)h
Mi  424,018(50) 651,50(15)  651,469(67)  98.27(10)  98,248(13)™h
Referenz |[Ari77]! [Diese Arbeit|? [Yan96] [Diese Arbeit] [Yan96]
[Neu73)?

TePLIS



92 Kapitel 6. Online-Messungen von Lithium-8 und -9

6.5 Interpretation und Diskussion

Aus den Isotopieverschiebungen 5V2S 35 ), die in Tab. 6.3 aufgelistet sind, lassen sich mit (2.12)
und den berechneten Masseneffekten aus [Yan02| die Anderungen der mittleren quadratischen
Ladungsradien §(r?) berechnen. Der Radius des Referenzisotops "Li ist aus Elektronenstreu-
versuchen bekannt [Jag74]. Mit diesem Wert und (2.15) werden die Ladungsradien r. der
untersuchten Lithium-Isotope bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tab. 6.5 zusammengefasst,
die ebenfalls die Literaturwerte der Elektronenstreuung [Jag74| (vgl. Kap. 5.5.2) und die Er-
gebnisse aus totalen Wirkungsquerschnitten in Verbindung mit Glauber-Modellrechnungen
[Tan88| beinhaltet. Beim Vergleich zeigt sich, dass die Werte aus der Elektronenstreuung gut
mit den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit iibereinstimmen, dagegen weichen die aus tota-
len Wirkungsquerschnitten abgeleiteten Werte jedoch signifikant ab. Zu diesen gibt es zwar
in [AK96| eine verbesserte Analyse. Die modellabhéngige Extraktion der Kernladungsradien
wird darin jedoch nicht vorgenommen.

Die ermittelten Ladungsradien sind in Abb. 6.6 als Funktion der Massenzahl dargestellt.Es
ergibt sich eine kontinuierliche Abnahme des Ladungsradius bei steigender Massenzahl. Diese
zuniichst {iberraschende Tatsache lisst sich auf die ausgeprigte Clusterstruktur des 5Li Kerns
zuriickfithren, die durch ein a-Teilchen und ein Deuteron (d) gebildet wird [Suz02|. Wahrend
das a-Teilchen aufgrund der hohen Bindungsenergie sehr kompakt ist, fithrt beim Deuteron die
niedrige Bindungsenergie zu einem relativ groffen Radius. Dies und die Bewegung der beiden
Komponenten um den gemeinsamen Schwerpunkt fiithrt zu einem recht grofen Ladungs- und
Massenradius des °Li Kerns. Ein dhnliches Ergebnis ergibt sich, wenn man die Differenz der aus
elastischer Protonenstreuung bestimmten Massenradien [Ege02| zu der einfachen Vorhersage
des Tropfchenmodels R = 1,2 - v/A betrachtet, wie sie in Abb. 6.5 zu sehen ist.

Wihrend der Radius von °Li deutlich oberhalb dieser einfachen Modellvorhersage liegt, ist
der von ®Li nur noch unwesentlich gréfer und der von ?Li bereits etwas kleiner, weil sich die
Clusterstruktur von SLi schrittweise auflost. Fiir “Li stammt der dominierende Beitrag zur
Wellenfunktion aus der « + t-Konfiguration [Suz02]. Die Vorhersage fiir den Massenradius des
Tritons (¢) ist mit 1,77 fm [Kie97| bereits deutlich kleiner als der experimentelle Wert fiir
das Deuteron von 1,974(9) fm [Hub98|. Werden zusétzliche Neutronen hinzugefiigt, so redu-
ziert sich die Clusterstruktur weiter, der Einfluss der Schwerpunktsbewegung nimmt ab und
der Kern wird kompakter. Mit dieser Vorstellung lasst sich die Abnahme des Ladungsradius
qualitativ verstehen.

Tabelle 6.5: Ergebnlsse der Isotopieverschiebung v, 5(73[;) , Anderungen der mittleren quadratischen

Ladungsradien (r2?) und Kernladungsradien 7.

Isotop 51/;851 73AS [MHz| 8(r?) [fm?| 7. |fm] e [fm] e [fm]
oL 11453,947(132)  —0,598(93)  2,55(4)  251(3)  2,45(3)
Li ; . 2,39(3) ; 2,40(2)
SLLi —8635,787(151)  0,432(100) ] 230(4)  2,38(2)
9Li  —15333,141(176)  0,716(123) . 2,24(4)  2,29(2)

Referenz ~ |Diese Arbeit|  [Diese Arbeit| [Jag74] [Diese Arbeit| [Tan88|
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Abb. 6.5: Massenradien von Wasserstoff-, Helium- und Lithium-Isotopen aus [Ege02| und Vergleich
mit dem Trépfchenmodell.

Neben den erwdhnten experimentellen Resultaten sind in Abb. 6.6 auch Vorhersagen aus
Kernmodellen dargestellt und in Tab. 6.6 zusammengefasst. Um die Ergebnisse vergleichen
zu konnen, muss der in der Theorie angegebene Ladungsradius des Kerns fiir punktférmig
angenommene Protonen 7, iiber den Ladungsradius der Nukleonen in den Kernladungsradius
r. umgerechnet werden:

re =) + (R2) + (N/Z)(R2) . (6.4)

wobei der mittlere Protonenladungsradius (Rﬁ)l/ 2 = 0,895(18) fm [Sic03]' und der mittlere
quadratische Neutronenladungsradius (R?) = —0,117(5) fm? [Kop97] betrégt.

Wie in Abb. 6.6 zu sehen ist, wird die Abnahme der Ladungsradien auch von den meisten theo-
retischen Modellen vorhergesagt. Mit Ausnahme des Large-Basis bzw. No-Core Shell Models
(LBSM bzw. NCSM) [Nav98, Nav03|, zeigen die Resultate aller Modelle eine gute Uberein-
stimmung fiir °Li und “Li. Der abnehmende Trend des Ladungsradius wird ebenfalls von allen
experimentellen und den meisten theoretischen Ergebnissen wiedergegeben. Ausgenommen
davon sind wiederum die Schalenmodell-Berechnungen, die bei allen Werten systematisch zu

In [Ewa05] wurde fiir die Umrechnung der Protonenradius von (R12)>1/ 2 = 0,862 fm [Sim80] benutzt.
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tief liegen und auch den Trend der Abnahme der Ladungsradien nicht wiedergeben. Eben-
falls ausgenommen sind die Berechnungen nach dem dynamischen Korrelationsmodell (DCM)
[Tom02]. Diese stimmen mit den gemessenen Werten der stabilen Isotope gut iiberein, sagen
jedoch den Ladungsradius von ®Li zu hoch voraus. Die theoretischen Modelle mit besserer
Ubereinstimmung werden im Folgenden knapp beschrieben:

Greens Function Monte Carlo Calculations (GFMC) Unter den theoretischen Modellen
gehoren die Greens Function Monte Carlo Berechnungen zu denjenigen, die auf eine funda-
mentale Beschreibung des Kerns und der Kernkrifte zuriickgreifen. Sie benutzen realistische
Hamilton-Operatoren mit Argonne-Zweiteilchenpotentialen (AV18) fiir die Nukleon-Nukleon-
Wechselwirkung und zusétzliche Dreiteilchenpotentiale nach Illinois Modellen. Die Berechnun-
gen basieren auf korrelierten Vielteilchen-Wellenfunktionen. Nach einer Optimierung durch
Monte Carlo Variationsrechnungen (VMC) werden in einem zweiten Schritt die Komponenten
der VMC-Wellenfunktionen, die angeregten Zustdnden entsprechen, in einer imaginéren Zeit-
entwicklung eliminiert und damit eine verbesserte Beschreibung des Grundzustands erreicht.
Die Resultate geben den Ladungsradius der stabilen Isotope sehr gut wieder. Bei den radioak-
tiven Isotopen ®°Li spiegeln die Radien den Trend wider, sind jedoch etwas zu klein. Zurzeit
lassen sich mit dieser Methode fast alle Kerne mit A < 12 beschreiben. Fiir ''Li ist allerdings
die Bindungsenergie zu gering und die Zeitentwicklung der VMC gelingt nicht, so dass der
Kern ungebunden wird.

Fermionische Molekulardynamik (FMD) Bei dieser Methode wird der Hamiltonoperator
ausgehend vom Argonne Potential AV18 durch eine unitdre Transformation auf eine effektive
Wechselwirkung abgebildet, die die kurzreichweitigen Tensorkréfte nicht mehr enthélt. Diese
werden jetzt in einer neuen Vielteilchenbasis beriicksichtigt, die man aus einer unitdren Trans-
formation der unkorrelierten Basis erhélt. Durch Variation der Parameter des Vielteilchen-
Versuchszustandes wird die Energie minimiert, anschliekend wird eine Projektion auf den
Kernspin I™ mit Paritdt m durchgefithrt und so der energetisch giinstigste Zustand gefun-
den. Dabei ist es moglich, durch Variation mit Nebenbedingungen weitere Konfigurationen
zu erzeugen. Durch das Mischen von Konfigurationen mit unterschiedlichen Kernmomenten
kommt man schliefslich zum Ergebnis. Fiir die Lithium-Isotope geben diese ebenfalls den Trend

Tabelle 6.6: Vergleich der Lithium-Kernladungsradien r. aus dieser Arbeit mit verschiedenen Mo-
dellen.

Isotop e [fm] re [fm] e [fm] 7. [fm] e [fm] re [fm] 7. [fm]
STa 2,51(3) 2,58 - 2,55 9,531 2,91 -
Li ] 242 241 9,41 9,391 292 220
8Li 2,30(4) 937 2,32 ; 9,931 - 2,09
9Li 2,24(4) 230 2,25 9.42 2,182 ] 2,09

Modell Experiment FMD SVMC DCM GFMC NCSM  LBSM

Referenz  |Diese Arbeit] [Nef05] [Suz02] [Tom02| [Pie01]!,|Pie02]*> [Nav03] [Nav9§|
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Abb. 6.6: Vergleich der Kernladungsradien der untersuchten Lithium-Isotope mit den Ergebnissen
aus Elektronenstreuung (e~ Scat.) [Jag74], den Isotopieverschiebungsmessungen aus dieser Arbeit
(this work), Messungen des Wirkungsquerschnitt in Verbindung mit Glauber-Modell-Rechnungen
[Tan88] und theoretischen Vorhersagen des no-core shell-models (NCSM) [Nav03|, large-basis shell-
model Berechnungen (LBSM) [Nav98|, dynamischem Korrelationsmodell (DCM) [Tom02|, Greens
Function Monte Carlo Calculation (GFMC) [Pie02] und fermionischer Molekulardynamik (FMD)
[Nef05].

zu kleineren Kernladungsradien bei zunehmender Neutronenzahl gut wieder. Die Radien re-
produzieren bei den stabilen Isotopen sehr gut die experimentellen Ergebnisse, bei 8Li liegen
sie mit einer Abweichung von 1,8 ¢ und bei °Li mit 1,5 o leicht oberhalb der Werte aus der
Isotopieverschiebung.

Stochastic Variational Multi Cluster Model (SVMC) Jede der Methoden hat ihren ei-
genen Weg, die zur genauen Beschreibung des Kerns erforderliche grofse Basis numerisch zu
behandeln. Diese Methode 16st das Problem, indem sie sinnvolle kleinere Untersysteme, Clu-
ster, bildet und so einige interne Freiheitsgrade in physikalisch verniinftiger Weise einfriert. Die
Bausteine dieses Modells bilden «, ¢t und *He-Kerne und die Nukleonen p und n. Realistische
Potentiale aus Nukleon-Nukleon Wechselwirkung zusammen mit Dreiteilchenpotentialen, wie
sie bei den vorher beschriebenen Modellen angewendet werden, lassen sich jedoch bei mikro-
skopischen Clustermodellen nicht sinnvoll einsetzen. Die darin vorkommenden starken Tensor-

TePLIS



96 Kapitel 6. Online-Messungen von Lithium-8 und -9

komponenten wiirden kompliziertere interne Wellenfunktionen der Cluster verlangen, die zu
technischen Problemen bei der numerischen Behandlung der Gleichungen fiihren. Stattdessen
werden effektive Potentiale eingesetzt, die die wichtigsten Eigenschaften der Wechselwirkung
wiedergeben. Das Cluster-Modell startet bei °Li mit einer o + p + n-Konfiguration und erhélt
als relevante Kanile o + d, *He-+p und °Li+n. Bei den schwereren Lithium-Isotopen starten
die Berechnungen mit einer o + ¢ (+ n ... + n)-Konfiguration. Die Ergebnisse fiir die Kern-
ladungsradien stimmen fiir die ganze Isotopenkette ausgezeichnet mit den Ergebnissen dieser
Arbeit iiberein. Das Modell gehort zu den wenigen, mit denen es gelingt, Vorhersagen iiber
den Ladungsradius des Halokerns ''Li zu treffen, dessen Bestimmung in Fortsetzung dieser
Arbeit am TRIUMF in Vancouver durchgefiihrt wurde [San05].
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rstmals ist es gelungen, die Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius &(r?)

bei leichten radioaktiven Mehrelektronen-Atomen mit Z < 10 zu bestimmen. Dazu wur-
de eine Methode entwickelt, die hochprazise theoretische Berechnungen des Drei-Elektronen-
Systems und eine ebenso genaue Messung der Isotopieverschiebung kombiniert. Auf diese
Weise gelang es, den sehr kleinen Beitrag des Feldeffekts der Isotopieverschiebung von dem
etwa 10000 mal grofseren Masseneffekt zu separieren und die Ladungsradien zu ermitteln. Die
geforderte Genauigkeit von 200 kHz wurde sowohl auf theoretischer Seite fiir die Berechnung
des Masseneffekts [Yan02| als auch auf experimenteller Seite mit der Messung der Isotopie-
verschiebung erreicht. Gleichzeitig wurde durch den Einsatz eines sehr effizienten Anregungs-
und Nachweisverfahrens eine Gesamteffizienz von besser als 10~* demonstriert. Durch die
Anwendung der Methode auf die kurzlebigen Isotope 9Li ist es gelungen, die Vorhersagen
verschiedener Kernmodelle fiir die Ladungsradien von "®9Li zu {iberpriifen. Damit wurden
die Grundlagen fiir eine Bestimmung des Ladungsradius des Halokerns ''Li gelegt, die jiingst
am ISAC-Massenseparator am TRIUMEF erfolgte.

Im Theoriekapitel der hier vorgestellten Arbeit sind die Grundlagen zur Bestimmung von La-
dungsradien aus der Messung der Isotopieverschiebung dargestellt. Bei sehr leichten Isotopen
gelingt dies nur, wenn der Beitrag des Masseneffekts von der Theorie mit hoher Prézision be-
rechnet werden kann. Daher sind die Berechnungen von Yan und Drake zum Masseneffekt von
Lithium-Atomen mittels Variationsrechnungen in Hylleraasschen-Koordinaten ausfiihrlich be-
schrieben. Den Autoren ist es erstmals gelungen, den Masseneffekt in einem Drei-Elektronen-
System mit der erforderlichen Genauigkeit zu berechnen und damit die Grundlage fiir das
beschriebene Verfahren zu legen [Yan02].

Experimentell beruht das hier vorgestellte Verfahren auf einer prazisen Messung der Isotopie-
verschiebung im 25 — 3.S-Zweiphotonen-Ubergang am thermischen Atomstrahl. Um gleichzei-
tig die erforderliche Effizienz zu erreichen, wird dies mit der Methode der Resonanz-Ionisation
und dem massenspektrometrischen Nachweis der Resonanz-Ionen kombiniert. Dabei liegt der
experimentelle Schwerpunkt auf dem Lasersystem und der dazugehorigen Stabilisierungsket-
te, die im Laufe dieser Arbeit entwickelt und charakterisiert wurde. Sie besteht aus einem
Referenz-Diodenlaser, einem Titan:Saphir- und einem Farbstofflaser sowie einem optischen
Resonator, der zur Uberhhung der Laserleistung in der Wechselwirkungsregion dient.

In Testexperimenten mit stabilen Lithium-Isotopen wurden die erreichbare Préazision und Effi-
zienz getestet sowie mogliche Untergrundquellen analysiert. Die Bestimmung der Isotopiever-
schiebung zwischen den stabilen Isotopen und den absoluten Ubergangswellenlingen bestitigt
die Berechnungen des Masseneffekts von Yan und Drake. Auferdem wurde demonstriert, dass
das verwendete Nachweisverfahren eine Effizienz von grofer als 10™* besitzt, die ausreichend
ist, um bei Produktionsraten von etwa 30000/s fiir "' Li den Ladungsradius dieses Halokerns
zu bestimmen.

Schlieflich wurde die Methode am Online-Massenseparator der Gesellschaft fiir Schwerionen-
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forschung (GSI) eingesetzt, um erstmals die Ladungsradien der kurzlebigen Isotope 9Li zu
messen. Die Resultate zeigen einen abnehmenden Ladungsradius bei wachsender Neutronen-
zahl zwischen den Isotopen °Li und ?Li. Dieser Trend kann auf die ausgeprigte Clusterstruktur
des SLi-Kerns zuriickgefiihrt werden, die sich beim Hinzufiigen weiterer Neutronen schrittweise
auflost. Dies wird auch von den meisten der diskutierten Kernmodelle vorhergesagt. Die beste
Ubereinstimmung zeigt sich mit den Ergebnissen der Stochastic Variational Multi-Cluster-
Rechnungen [Suz02].

Im Rahmen der Doktorarbeit von Rodolfo Sanchez [San05] wurde das Experiment fortgesetzt
und erweitert. Dazu wurde im Juni 2004 die Messapparatur nach Kanada gebracht und dort
am TRIUMF in Vancouver aufgebaut. In einer ersten Offline-Strahlzeit Ende Juni 2004 wurde
die Apparatur getestet sowie die systematischen Effekte erneut und noch genauer charakteri-
siert. In den folgenden Online-Strahlzeiten wurden die Messungen von der GSI wiederholt und
die Ergebnisse, die in der hier vorgestellten Arbeit gewonnen wurden, reproduziert bzw. ver-
bessert. Dartiber hinaus wurde zum ersten Mal die Isotopieverschiebung eines Isotops an der
Neutronen-Abbruch-Kante, des prominentesten Zwei-Neutronen-Halos ' Li, bestimmt [San05].

In diesem Zusammenhang ist eine absolute Frequenzmessung der Jodreferenz hoch interessant:
Damit lassen sich die absoluten Ubergangsenergien der 2 S — 3 S-Resonanzen bestimmen.
Wenn zusétzlich der Theorie-Fehler der absoluten Energien um einen Faktor 5 reduziert werden
kann, so lasst sich der Ladungsradius rein optisch bestimmen. Die Unsicherheit durch den nicht
sehr genau durch Elektronenstreuung bestimmten Ladungsradius des Referenzisotops Li wiire
damit eliminiert.

Weitere interessante Kandidaten zur Messung der Kernladungsradien befinden sich in der
Beryllium-Isotopenkette. Darunter ist 'Be, der Prototyp eines Ein-Neutronen-Halos. Fiir Be-
ryllium ist die in dieser Arbeit vorgestellte experimentelle Methode jedoch nicht anwendbar,
da es in absehbarer Zeit nicht mdéglich sein wird, die notwendigen theoretischen Berechnungen
zur Massenverschiebung durchzufiihren [Dra05]. Die Messungen miissen daher an einfach ge-
ladenen Tonen durchgefiihrt werden, die durch eine Laser-lonen-Quelle an Online-Separatoren
erzeugt werden konnen. Fiir die Messung bieten sich zwei Methoden an:

1. Die Messungen der Isotopieverschiebung am schnellen ITonenstahl in kollinearer Spektro-
skopie. Hierbei muss die immer auftretende Unsicherheit der Strahlenergie beseitigt werden,
um die erforderliche Genauigkeit zu erreichen. Dazu werden alle Isotope bei gleicher Beschleu-
nigungsspannung gemessen. Die Anregung erfolgt bei ~313 nm mit einem frequenzverdop-
pelten Farbstofflaser. Die Ubergangsfrequenzen konnen absolut mit einem Frequenzkamm be-
stimmt werden.

Bei dieser Methode liegt die Problematik in den asymmetrischen Linienprofilen der kollinearen
Spektroskopie, die sich derzeit nicht exakt genug beschreiben lassen. Es muss daher getestet
werden, ob die Anpassung der Profile bei Beryllium-Isotopen mit vorhandener Hyperfeinauf-
spaltung (alle auer °Be) eine ausreichende Genauigkeit erreicht: Bei den erwarteten Signalen
mit einer Halbwertsbreite von ca. 50 MHz konnte es schwierig werden, die Lage der Linienzen-
tren auf 1/100 der Linienbreite genau zu bestimmen. Die kollineare Spektroskopie ist jedoch
die einzige Methode mit der es moglich ware, die Isotopieverschiebung des extrem kurzlebigen
Isotops “Be mit einer Halbwertszeit von 4,4 ms zu bestimmen.

2. Die Messung der Isotopieverschiebung an gespeicherten Ionen in einer Radiofrequenzfalle.
Hierbei werden die Beryllium-Ionen in eine Paulfalle geladen, auf dem 2.5 — 2 P-Ubergang bei
313 nm in Wechsel lasergekiihlt und spektroskopiert. Zum Abbremsen der Ionen kénnten weite
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Teile der ISOLTRAP-Anlage an ISOLDE, CERN benutzt werden. Da zum Abbremsen und
Kiihlen der Ionen eine gewisse Zeit bendtigt wird, ist es mit dieser Methode zwar sicherlich
moglich die Isotopieverschiebung des Ein-Neutronen-Halo ''Be zu bestimmen, das extrem
kurzlebige Isotop *Be wird jedoch unzugénglich bleiben.
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Abb. A.1: Der Spannungs-Frequenz-Wandler (VCO: Voltage Controlled Oscillator) setzt analoge Si-
gnale in Frequenzen um, die iiber Zahler digitalisiert und von der Datenaufnahme eingelesen werden.
Der eigentliche Wandler (IC1: VFC32) kann nur positive Signale verarbeiten. Um diese zu gewéhrlei-
sten, ist ein Addierer (IC2: OP07) vorgeschaltet, an dem man iiber ein Potentiometer den Versatzwert
(Offset) einstellen kann. Am Monitorausgang (MON) des nachfolgenden Invertierers (IC3: OP07) lasst
sich die Einstellung kontrollieren. Der Wandler muss iiber die beiden Potentiometer ,CAL-HI” und
,CAL-LO” kalibriert werden. Am Ausgang (OUT) werden Rechteckpulse mit einer Maximalfrequenz
von 100 kHz ausgegeben.
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Abb. A.2: Der PID-Regler dient in zahlreichen Regelkreisen des Experiments der elektronischen
Stabilisierung. Dabei gibt es zahlreiche Modifikationen, die z.B. die Zeitkonstanten betreffen, aber
auch den Verzicht auf funktionelle Einheiten, wie z.B. Proportional-, Differential- oder zweiten Inte-
grationsteil. Die Grundfunktionen des Reglers sind: rauscharme Trennverstirkung (IC2: AD624) und
mogliche Invertierung des Eingangssignals (IC6A: ADG201), Monitorausgang (PIN1) des verstiarkten
Eingangssignals (IC9: LF365), parallel dazu der eigentliche PID Regler mit dem ,Differentialteil” um
IC10, dem Proportionalteil um IC11, und zwei Integralteilen um IC3 und I1C4 (jeweils mit OPA111),
die durch den Schalter SW1 iiber IC7 (ADG201) zuriickgesetzt werden konnen; an IC5 werden P-, I-
und D-Teil addiert und die Endverstarkung eingestellt.
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nach meiner Ankunft verlassen. Dennoch war er immer bei uns, wenn wir mal nicht mehr
so ganz weiter wussten. Ich erinnere mich an eine Geschichte als wir die Frequenz-Offset-
Stabilisierung aufbauen wollten und uns fragten wie und mit welchem Mischer es denn jetzt
weiter ginge, da erhielten wir von Andreas die Antwortmail: ,Ja, wir hétten recht und der
erforderliche Mischer liegt in der mittleren Schublade hinten links und die Elektronik, die wir
danach noch brauchen, auch direkt daneben”. Das nenne ich Planung. Hut ab!

Als Claus dann das Labor betrat haben gleich drei Leute in tiefer Ehrfurcht den Hut gezogen.
Wir stauntem mit offenem Mund wie schnell sich der Meister in unserem Knoépfchenwald zu-
recht fand und uns in einem Affentempo zeigte worauf es ankommt, wenn man einen Resonator
stabilisieren will.

Dann war da aber auch noch direkt am Anfang Christophor Kozhuharov. Bei ihm hatte ich
das erste mal das Gefiihl, dass sich ein Alter Hase dafiir interessiert, was ich als Jungspund so
mache und welche Probleme im Labor anstehen. Aber es gab auch noch eine Menge anderer
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netter und hilfsbereiter Menschen. Fritz zum Beispiel, der mit mir das Schiilerpraktikum an
den selbst gebastelten Geiger-Zahlern aus der Taufe gehoben hat. Und Steffi, die gute Seele
der Abteilung, von der ich gelernt habe, dass man die Gunst einer Frau gewinnt indem man
den Kiihlschrank reinigt.

Aber ebenso wichtig wie die offene Tiir bei der Sekretérin ist ein offenes Ohr des Chefs. Jiirgen
ist ein wahrer Motivationskiinstler. Das macht sich nicht nur beim Volleyball bemerkbar,
sondern auch bei harten Zeiten im Labor. Dariiber hinaus kann er Kritik so charmant an
den Mann bringen, dass selbst ich eine ganz seritse Einleitung iiber den Zwei-Neutronen-Halo
schreibe und gar nicht auf die ménage a trois eingehe, die das Lithium-11 da praktiziert.
Obwohl es jedem erkldaren wiirde, dass so eine Bindung nicht von Dauer ist. Das kann man
tiberall nachlesen. Das ist der Stoff aus dem grofte Literatur geschaffen wird, aber die muss
nun ein Anderer zum Thema Lithium-11 schreiben.

Womit wir bei Rodolfo wéiren. Der hat schnell erkannt, dass bei einer Strahlzeit jede Regelung
auch ihr Maskottchen braucht, damit sie nicht aus dem Lock féllt. Die hat er kurzerhand
an den wichtigsten Stellen angebracht und so den Erfolg der Strahlzeit sichergestellt. Dazu
haben natiirlich auch Reinhard, Charly und Wilfried entscheidend beigetragen. So wurden die
Strahlzeitnéchte recht kurzweilig und der Kragenbér blieb munter. Aber das ist eine andere
Geschichte.

Dann waren da noch die Leute mit den wirklich innovativen physikalischen Ideen. Zum Beispiel
die Trapper, die auf ihren Pasta-Antipasta-Collider hoffen und sich auf ihren Platz an der
Pi-Bar freuen. Und die Freunde, die so eifrig am Letter of Intent fiir den Transition Ring
mitgewirkt haben und beim Aufbau so tatkréftig dabei waren.

Ganz wichtig waren Bruce, der Champion des Etaloneffekts, und die Heimmannschaft vom
TRIUMEF, die uns so herzlich aufgenommen und unterstiitzt hat: Jens D., der mit uns seinen
besten Mann teilte, Jens L., mit dem wir den Lasertisch teilten, John, mit dem wir den Ti:Sa
teilten, und Matt, der mit uns sein selbst gebrautes Bier teilte.

Aber mit der Lithium-11 Strahlzeit kam auch Sarah und von da an klappte alles noch viel
besser — in Kanada und bei den daheim gebliebenen. Es ist wunderbar, morgens frith aufzu-
stehen und in ihr strahlendes Gesicht mit dem einzdhnigen Léacheln zu sehen. Abends fiihrt
sie dann ein neues Kunststiick vor, was sie zusammen mit Annette einstudiert hat. Beide sind
mein Sonnenschein und ich danke Thnen fiir die Unterstiitzung und ihr Verstdndnis.

Mein herzlicher Dank gilt auch allen, die mit an dieser Arbeit gefeilt, kaputte Bildformate
repariert, LaTeX gebéndigt, die Vier-Zeilen-Grenze fiir meine Schachtelséitze aufgestellt, die
Kommas an die richtige Stelle geriickt und meine Wortschopfungen enttarnt haben.
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