Einzelpulseffekte
an partiell gesattigter
laserinduzierter Fluoreszenz

Vom Fachbereich Physik
der Universitdt Hannover
zur Erlangung des Grades
Doktor der Naturwissenschaften
Dr. rer. nat.
genehmigte Dissertation

von

Dipl.-Phys. Michael Johanning

geboren am 19. 6. 1972 in Hannover



Referent: Prof. Dr. M. Kock
Korreferent: Prof. Dr. K. Danzmann
Tag der Promotion: 6. 6.2003



. y )
e wiedt- fiin cicoe [ttt Leotimmt cooe,
oo coll yegelen,

Jottt eo i plSCyliclh cedicier,

t/évwa/be/cacx)zf:/v‘ //,{M«df‘ ez,

Ctteiodie gede il po micdt coeg.

W






Zusammenfassung

Es wird ein Verfahren zur Einzelpulsauswertung von partiell gesattigten
Fluoreszenzsignalen neutraler und ionisierter Atome beschrieben. Sat-
tigung fiihrt zu einer Nichtlinearitdt im Fluoreszenzsignal, welche im
Falle der Breitbandanregung unter Einbeziehung des realen spektra-
len und raumzeitlichen Profils des anregenden Lasers beriicksichtigt
werden kann. Dies ermdglicht zum einen die Reduktion von systema-
tischen Fehlern und damit eine genauere Messung von Lebensdauern
atomarer Niveaus, aber dariiber hinaus auch eine direkte Messung des
Verzweigungsverhdltnisses des Anregungsiibergangs.

In der Praxis ist das aufgenommene Fluoreszenzsignal das Resultat ei-
ner Mittelung iber mehrere hundert Einzelpulse. Fluktuiert das raum-
zeitliche Profil des anregenden Lasers, kommt es bei der Anpassung
an das gemittelte Signal zu systematischen Fehlern. Daher wurde ein
Datenaufnahme- und Auswerteverfahren entwickelt, welches die Ei-
genschaften der einzelnen Pulse in die Anpassung mit einbezieht. Das
Lasersystem wurde auf die Eignung fiir den Einzelpulsbetrieb unter-
sucht. Dabei konnte gezeigt werden, dass die Einzelpulse des verwen-
deten Nanosekunden-Lasersystems sich nicht, wie bisher angenom-
men, durch zeitlich Gauss-formige Pulse mit einer Halbwertsbreite von
etwa 5 ns und einer zusatzlichen schwachen Modenstruktur darstellen
lassen, wie es das gemittelte zeitliche Pulsprofil erwarten ldsst. Viel-
mehr ist jeder Einzelpuls eine Folge kurzer Spikes, die im Mittel eine
Dauer von jeweils etwa 150 ps (FWHM) haben.



Bei der Beriicksichtigung von Einzelpulseffekten fallt eine grofie An-
zahl von Messkurven an. Die Aufnahme der Daten wurde automatisiert
und das bestehende Experiment um weitreichende Steuer- und Abfra-
gemoglichkeiten durch Nutzung des GPIB-Busses erweitert.

Die Auswertung der Mess-Signale erfolgte mit einem Satz eigens fiir
diese Arbeit entwickelter Klassen in der Programmiersprache Java, die
eine Aufnahme und Auswertung der nun 1000-fach gréf3eren Daten-
mengen ermdoglichen. Hierbei mussten hohe Anforderungen an die
Stabilitat und Effizienz der verwendeten Algorithmen erfiillt werden.
Notwendig war zum Beispiel die Verbesserung der Entfaltungsrouti-
ne durch ein optimales Filtern, auch Wiener-Filtern genannt, und eine
Verbesserung der Robustheit und Leistungsfahigkeit der nichtlinearen
Regression durch Einsatz eines Quasi-Newton-Verfahrens mit quadrati-
scher Konvergenz.

Fiir die Lebensdauermessungen an lonen kam zum Teil eine lineare
Paul-Falle zum Einsatz. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Transforma-
torkonzept und Elektrodengeometrie iiberarbeitet. Zum besseren Ver-
standnis von Speicherverhalten und Puffergaskiihlung wurden numeri-
sche Simulationen durchgefiihrt.

Die Moglichkeiten einer Einzelpulserfassung und -auswertung werden
an Dichtemessungen und Messungen von Lebensdauern und atomaren
Ubergangswahrscheinlichkeiten einfach und doppelt geladener lonen
demonstriert.

Schlagworte:
Laserinduzierte Fluoreszenz, Sattigung, Atomare Ubergangswahrscheinlichkeiten



Abstract

A procedure for single pulse evaluation of partially saturated fluores-
cence signals from neutral and ionized atoms is described. Saturation
causes a nonlinearity of the fluorescence signal. This can be taken into
account by including the spectral, spatial and temporal behaviour of
the excitation laser. This permits a reduction of systematic errors and
jields more precise lifetimes. Furthermore a direct measurement of the
branching fraction of the excited transition is possible.

Fluorescence signals are usually averaged over a few hundred pulses
to obtain good signal to noise ratios. If the excitation pulse shows
a non-reproducible temporal behaviour, an evaluation of the avera-
ged signals, which assumes reproducability, will lead to systematic er-
rors. To avoid these errors, a data acquisition and evaluation procedure
has been developed, that takes into account the features of the sin-
gle pulses. When the suitability of the excitation laser for single pulse
measurements was investigated, the single pulses were found to differ
substantially from the averaged pulse shape. The temporal properties
of the single pulses cannot be described by a more or less Gaussian
shaped pulse with a small remaining mode structure. The single pulses
are rather a sequence of short intensity spikes, each with a duration of
about 150 ps (FWHM).



When single pulses are considered, a large number of signal curves
are produced. The data acquisition was therefore automated and the
existing experiment was expanded by extensive control and read out
possibilities by using the GPIB-bus.

The evaluation of the measured curves was performed with a set of
Java-classes, specifically designed for this work, that allow the proces-
sing of a thousandfold increased amount of data. High requirements
concerning the stability and the efficiency of the algorithms had to be
fulfilled. The deconvolution had to be enhanced by the so called opti-
mum or Wiener-filtering. A better efficiency and robustness of the non-
linear regression was achieved by using a quasi-Newton approach with
quadratic convergence.

The lifetime measurements on ions were partially performed using a
linear Paul trap. The electrode geometry and the transformator were
redesigned. A number of numerical simulations were carried out for a
better understanding of details of trapping and buffer gas cooling.

The possibilities of single pulse data acquisition and evaluation are
demonstrated on density-measurements as well as on measurements
of lifetimes and transition probabilities on single and doubly ionized
atoms.

key words:
laserinduced fluorescence, saturation, transition probabilities
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Kapitel 1.

Theoretische Grundlagen
der partiell gesattigten Fluoreszenz

1.1. Verzweigungsverhaltnisse und
Lebensdauern

Der Begriff der atomaren Ubergangswahrscheinlichkeit ist mit dem dis-
kreten Anteil atomarer Spektren und damit mit der quantenmechani-
schen Natur des Atoms verkniipft. Er beschreibt die Wahrscheinlich-
keit pro Zeitintervall eines Ubergangs zwischen zwei diskreten Zustin-
den. Da diese Zustdnde stationdre Losungen der zeitunabhdngigen
Schroédinger-Gleichung sind, ist eine nichtverschwindende Zeitentwick-
lung zundchst tiberraschend. Durch eine Stérung des atomaren Poten-
tials, etwa durch Stof3e oder duBere Felder, werden die Besetzungs-
wahrscheinlichkeiten der Zustande zeitabhangig. In analoger Weise
lasst sich die natiirliche Lebensdauer als Folge der Stérung stationdrer
Zustdnde durch das Vakuumfeld verstehen [Milloni 1984].

Die Ubergangsraten lassen sich in strahlungsinduzierte, stoRinduzierte
und spontane Prozesse aufteilen. Im Sinne einer Lebensdauermessung
ungestdrte Atome wechselwirken weder untereinander, noch mit einem
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Abbildung 1.1.: Zusammenhang zwischen Ubergangswahrscheinlich-
keiten, Linienintensitdten und der Strahlungslebens-
dauer

von auBen einwirkenden Storfeld, vom Feld des anregenden Lasers ab-
gesehen. Daher erfolgen nach der Laseranregung ausschlie3lich spon-
tane Zerfalle in verschiedene untere Zustande (vgl. Abb. 1.1). Die rela-
tiven Wahrscheinlichkeiten fiir einen Zerfall auf einem der moéglichen
Kanéle dufiern sich in Spektrallinien unterschiedlicher Intensitat. Wird
die Summe aller Zerfallswahrscheinlichkeiten eines Niveaus |i ) in an-
dere Niveaus | k) auf1 normiert, spricht man von Verzweigungsverhalt-
nissen Ry. Die absolute Wahrscheinlichkeit eines Zerfalls des Zustan-
des |i) ist durch seine natiirliche Lebensdauer 7;, auch Strahlungsle-
bensdauer genannt, gegeben. Eine Normierung der Summe der relati-
ven Ubergangswahrscheinlichkeiten auf die inverse Lebensdauer fiihrt
zu absoluten Ubergangswahrscheinlichkeiten Ay (Einstein-A-Wert der
spontanen Emission):

_1 Ak A
ZAik = Rk = S A = AiTi. (1.1

Die Kenntnis absoluter Ubergangswahrscheinlichkeiten ist fiir die Dia-



1.2. Laser-Atom-Wechselwirkung

gnostik an Laborplasmen und stellaren Plasmen von groRem Interesse,
da in vielen Féllen mit ihrer Hilfe aus spektroskopischen Daten absolu-
te Teilchendichten gewonnen werden kdnnen.

1.2. Laser-Atom-Wechselwirkung

Ausgangspunkt der Berechnung zeitabhdngiger, partiell gesattig-
ter Fluoreszenzsignale als Folge einer Breitbandanregung durch
Multimoden-Laserstrahlung ist die stérungstheoretische Beschreibung
eines Atoms in Wechselwirkung mit einer ebenen elektromagnetischen
Welle. Als semiklassische Ndaherung bezeichnet man dabei die Ver-
nachlédssigung der Quantennatur des Lichtes. Sie ist giiltig, wenn sich
in einer Mode des Feldes viele Photonen befinden, was bei einer La-
seranregung immer der Fall ist. Die Welle hat dann die Form

E = Epcogwt — k2). (1.2)

Da die Wellenlange fiir Beobachtungen im optischen Bereich wesent-
lich grofier als die Abmessungen des Atoms ist, kdnnen Gradienten ver-
nachldssigt werden (Dipolndherung). Der Hamiltonian setzt sich dann
aus dem ungestorten Hamilton-Operator und dem Skalarprodukt von
Dipoloperator und elektrischem Feld zusammen:

H = Ho — er - Eg cogwt). (1.3)

Die Zeitentwicklung des gestorten Systems wird berechnet, indem der
Zustand als Superposition der Eigenzustande des ungestorten Systems
beschrieben wird. Diese Eigenzustdnde haben die Ortswellenfunkti-
on U; und die zeitabhdngigen Amplituden g;(t). Fiir ein Zwei-Niveau-
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System mit den Zustdanden |1), | 2) lautet diese Superposition

Y(r, ) = ay(t) us(r) e BV + ay(t) up(r) e R (1.4)

Durch Einsetzen in die zeitabhdngige Schrodinger-Gleichung erhadlt man:

at) = -3i[a®)EDy + axt)ED e ®EN
(1.5)
&) = _?11 [az('[)EZ)22 + al(t)Eﬂzlei(El_EZ)”h] ,
mit dem Dipol-Matrix-Element Dj:
Di = —efui* rucdv. (1.6)

Aufgrund der ungeraden Paritdt von r verschwinden die Diagonalele-
mente der Dipol-Matrix. Ist das Atom urspriinglich im unteren Zustand
[1), also a;(0) = 1,a(0) = 0, erhdlt man fiir die Zeitentwicklung des
oberen Zustandes

R12 eé(wﬂ—w)t _ 1 gi(u)gﬁw)l _ 1

alt) = — + , .
2() 2 W1 — W W1 + W @.7)

wobei Ry, = D1,Ex/# die Rabi-Frequenz des Ubergangs bei gegebe-

ner Feldamplitude Ey ist. Eine nennenswerte Besetzungsdnderung fin-

det nur statt, wenn die eingestrahlte elektromagnetische Welle nahre-

sonant zum atomaren Ubergang ist. Dann gilt |ws; — w| < w1 und

der zweite Term kann vernachldssigt werden (rotating wave approxima-

tion). Fir das Betragsquadrat der Zustandsamplitude ergibt sich somit
R%Z Sir((a)zj_ - w)t/2)

2 _ =<
o0 = 2= P 1.8)
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Diese Gleichung beschreibt die Besetzungsoszillation des Zweizu-
standssystems bei Einstrahlen einer ebenen, monochromatischen Wel-
le. Wird, wie bei Fluoreszenzmessungen iiblich, gepulste Multimoden-
Laserstrahlung verwendet, muss die Wirkung der einzelnen Moden
summiert werden. Die Gesamtwahrscheinlichkeit eines Ubergangs er-
gibt sich dann als

dw. (1.9)

f()sm((wm w)t!2)

_ 27 _
Pra(t) = f|a2(t)| dw = (w1 — w) 12

2 hz
Im Falle der Breitbandanregung wird das Linienprofil des atomaren
Ubergangs vollstandig vom Spektrum des Stérfeldes liberdeckt. Die L6-
sung des Integrals 1.9 fiihrt mit einer konstanten spektralen Strahldich-
te p.,, zU einer zeitunabhdngigen Ubergangswahrscheinlichkeit:

" —Pyo(t) = 1)12 Pesy = Pu Bio- (1.10)
Besetzungsoszillationen und zeitlich konstante Ubergangswahrschein-
lichkeiten sind Grenzfélle von vollstandiger und vollstandig verschwin-
dender Koharenz. Im allgemeinen Fall muss das System durch einen
Kohédrenzterm mit einer endlichen Relaxationszeit beschrieben werden,
die durch die Ankopplung der kohdrent angeregten Atome mit dem um-
gebenden inkohdrenten ,,Warmebad“ gegeben ist.

Die Existenz von kohdrenten Effekten duBert sich meist in einer peri-
odischen Modulation des Fluoreszenzsignals. Wahrend der Wechsel-
wirkung des Atoms mit dem Laserpuls sind dies die bereits erwdhnten
Rabi-Oszillationen. Doch auch nach Abklingen des Lasers sind koha-
rente Effekte zu beobachten. Reicht die spektrale Breite des Laserpul-
ses aus, um zwei Ubergénge gleichzeitig zu pumpen, ist eine Modu-
lation des exponentiellen Zerfalls durch sogenannte Quantumbeats zu
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beobachten. Das Pumpen eines solchen Drei-Niveau-Systems tritt ins-
besondere bei einer kleinen energetischen Aufspaltung der Zustande
durch Hyperfeinstruktur oder Zeemann-Effekt auf. Auch der Zerfall des
Alignments, welcher bei einer Anregung mit polarisierter Laserstrah-
lung zu beobachten ist, ist eine Folge der Interferenz und damit Ko-
hdrenz des Fluoreszenzlichtes von Atomen mit unterschiedlichen mag-
netischen Quantenzahlen [Hannaford und Lowe 1981].

Eine kompakte Darstellung von Kohdrenzeffekten und Relaxationsra-
ten ermoglicht der Dichtematrix-Formalismus [Blum 1978]. Die Dichte-
matrix enthdlt die gesamte physikalische Information des Systems und
ist gegeben durch

Pmn = iwn><wmi . (1.12)

Fiir das durch Gl. 1.4 gegebene Zweizustandssystem erhdlt man

las (t)I? ayape Er-Eot/ ]

alazei[(El—Ez)t/hﬂﬁ] |a.2(t)|2 (1'12)

Pmn =

Die Phasen ¢ sind fiir unkorrelierte Atome zufallig verteilt und fiih-
ren bei Summation {iber ein Ensemble zum Verschwinden der Nicht-
Diagonal-Elemente, welche offensichtlich den Kohdrenzgrad des Sys-
tems beschreiben. Die Diagonal-Elemente hingegen bleiben erhalten
und bilden den vollstandig inkohdrenten Anteil der Dichtematrix.

Die Berechnung der Zeitentwicklung des Systems erfolgt auch hier wie-
der durch Lésen der zeitabhdngigen Schrodinger-Gleichung, die im
Dichtematrix-Formalismus gegeben ist durch

l.hpmn = [F' apmn] . (1.13)

Um die gesuchten Relaxationsraten zu berechnen, wird der Hamilton-
Operatorin einen internen (ungestorten) Anteil, einen Anteil der Wech-
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selwirkung mit der elektromagnetischen Welle und in einen Relaxati-
onsanteil, welcher spontane oder stoRinduzierte Ubergénge beinhal-
tet, zerlegt:

H = Hipe + Fyw + Frel- (1.14)
Die Lebensdauer 1, des oberen Niveaus und die Lebensdauer der Ko-
harenzterme 1y (auch transversale Relaxationszeit genannt) ergeben
sich dann zu

ihp22

T2 = m (1.15)

und T = —Ami
[Hrel ypmn]lz

Die transversale Relaxationsrate ist eine Funktion der inkohdrenten
Wechselwirkung des Atoms mit seiner Umgebung. Eine allgemeine For-
mulierung des Relaxationsanteils I:hel und die Berechnung der Lebens-
dauer der Nicht-Diagonal-Elemente ist duflerst komplex. Die Phase ¢ in
Gl. 1.12 reagiert jedoch wesentlich empfindlicher auf duf3ere Einfliisse
als die Besetzungsdichte — die Relaxationslebensdauer ist demzufolge
meist deutlich kiirzer als die Strahlungslebensdauern.

Die Strahlungslebensdauer ergibt sich aus einer quantenelektrodyna-
mischen Rechnung fiir einen stof¥freien Relaxationsanteil I:|rel, der die
Wechselwirkung mit dem Vakuumfeld beschreibt. Die so berechneten
Lebensdauern und Ubergangswahrscheinlichkeiten sind im Vergleich
zu berechneten Energieniveaus wesentlich anfalliger gegeniiber Abwei-
chungen in den Wellenfunktionen. Verldssliche Daten mit Unsicherhei-
ten im Prozentbereich existieren daher vor allem fiir einfache Elektro-
nenkonfigurationen, wie sie z. B. in Alkalimetallen vorliegen. Zur In-
terpretation spektroskopischer Daten sind prézise atomare Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten von grof3er Wichtigkeit. Deren experimentelle Be-
stimmung ist zum gegenwadrtigen Zeitpunkt nicht durch Rechnungen zu
ersetzen.
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Abbildung 1.2.: Vereinfachtes Termschema eines Drei-Niveau-Atoms

1.3. Das Ratenmodell

Die Ratengleichungen beschreiben die Zeitentwicklung eines Drei-
Niveau-Systems im Falle einer breitbandigen, aber selektiven Anregung
des oberen Zustandes, wenn Stéf3e und Kohdrenzeffekte vernachlas-
sigbar sind. Das Termschema eines realen Atoms mag in der Praxis sehr
viel komplizierter aussehen. Durch die Laseranregung ldsst es sich je-
doch auf ein solches Drei-Niveau-System reduzieren.

Der untere Zustand | 1) bezeichet den Grundzustand oder einen meta-
stabilen Zustand und dient als Reservoir, aus dem die Besetzung trans-
feriert wird (vgl. Abb. 1.2). Der obere Zustand |2 ) wird ausschlieBlich
durch den Laser besetzt, Kaskaden und StoBanregung werden in die-
sem einfachen Modell nicht beriicksichtigt. Dariiber hinaus muss der
energetische Abstand zwischen dem oberen Niveau und der lonisa-
tionsenergie groBer sein als die Photonenenergie. Sonst kann es zur
Photoionisation der Atome kommen, welche die Zeitentwicklung der
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Besetzungsdichten wahrend der Laseranregung dndert und damit die
Information {iber das Verzweigungsverhdltnis zerstort. Die Besetzungs-
dichte N3 schlieBlich bezeichnet die Summe der Besetzungen in allen
weiteren langlebigen Zustdanden | 3), in die das obere Niveau zerfallen
kann. Auch hier darf es zu keinen weiteren kaskadenartigen Ubergén-
gen in andere Zustande kommen. Das Ratengleichungssystem ist dann
von der Form:

dNq (t

ﬁ)::_&wﬁmmnvm+&mﬁnmm

””j;t“) = +Bup Nt — (s + Az + Baup, ) No(t),  (1.16)
dN5(t

c;() = +AgsNy(h).

Die einfachste Losung der Ratengleichungen ergibt sich fiir eine §-f6r-
mige Anregung zum Zeitpunkt to. In der Praxis bedeutet dies, dass in-
nerhalb eines Zeitraumes, der kiirzer ist als die Zeitauflosung der Mes-
sung, ein Teil der Besetzung in das obere Niveau transferiert wird. Nach
dem Abklingen des Laserpulses verschwinden alle Terme, die propor-
tional zur spektralen Strahldichte p, sind. Alle Zeitableitungen, und da-
mit auch das aus spontanen Zerféllen resultierende Fluoreszenzsignal,
sind proportional zur Besetzungsdichte im oberen Zustand Ny(t). Des-
sen Zeitentwicklung ergibt sich liber die zweite Differentialgleichung
direkt als exponentielle Abnahme der Besetzung:

Na(t) = NI 0(t — to)e ", (1.17)

Im Falle einer schwachen Anregung gilt No, N5 < N; und die zwei-
ten Summanden in Gl. 1.16 kénnen wahrend der Wechselwirkung mit
dem Anregungslaser vernachldssigt werden. Die Besetzungsdichtedn-
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Abbildung 1.3.: Sattigungsverhalten bei einem zeitlich Gauss-férmigen
Puls variierender Energie

derungen wahrend der Laseranregung sind nur noch proportional zur
Teilchendichte im Grundzustand N;, welche im Wesentlichen konstant
bleibt. Die Besetzungsanderungen verhalten sich linear zur Intensitat
des anregenden Lasers. Damit ldsst sich der zeitliche Verlauf der Beset-
zungsdichten auch fiir ein beliebiges zeitliches Profil des Lasers p,(t)
als gewichtete Superposition von §-formigen Anregungen berechnen.
Das resultierende Fluoreszenzsignal ist eine Faltung des zeitlichen La-
serpulsprofils mit einer beschnittenen Exponentialfunktion.

Abbildung 1.3 zeigt numerische Losungen des Ratengleichungssystems
fiir einen konstanten Satz atomarer Daten und einen Gauss-formigen
Laserpuls mit sukzessiv zunehmender Pulsenergie. Die Maximalinten-
sitdat des Gauss-Pulses wurde dabei tber flinf GroRenordnungen ver-
andert. Fiir geringe Intensitdten gilt die erwdhnte Naherung der schwa-
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chen Anregung. Die Besetzungsdichte im oberen Zustand nimmt zu-
ndchst proportional mit Erhhung der Pulsenergie zu. Dann wird jedoch
allmahlich das untere Niveau merklich entleert. Ein Sattigungseffekt
stellt sich ein und die Besetzungsdichte strebt einem endlichen Grenz-
wert zu. Gleichzeitig ist eine Anderung in der Form des Fluoreszenz-
signals zu beobachten. Die steigende Signalflanke des Fluoreszenz-
signals scheint schon vor dem Anschwingen des Lasers zu beginnen.
Dies ist jedoch ein Trugschluss, da bei den dazugehérigen hohen Puls-
energien auch zu diesen friihen Zeitpunkten schon eine ausreichende
spektrale Strahldichte fiir einen Transfer der Besetzungsdichte besteht.
Gleichzeitig erscheint wahrend der Laseranregung eine in vielen Fallen
geneigte Abflachung des Maximums.

Letzteres kann am besten verstanden werden, indem das Ratenglei-
chungssystem fiir einen kastenférmigen Laserpuls analytisch geldst
wird. Der Laser zeigt fiir den Zeitraum O < t < tp eine nichtverschwin-
dende spektrale Strahldichte (in Abb. 1.4 grau hinterlegter Zeitbereich).
Besetzungsdichte und Fluoreszenzsignal werden dann durch drei Expo-
nentialfunktionen bzw. drei Lebensdauern beschrieben:

0 t<0
Na(t) ={ Ny(0)— 22 S [e™ -et™] O<t<ty - (118)
0+0 K
Na(to) e t>tg

Dabei wurde mit der Gréf3e Sder Sattigungsparameter eingefiihrt, wel-
cher durch das Verhéltnis von Pump- und Relaxationsraten gegeben ist
[Schnabel und Kock 2000]:

g+Q C°

S 3
01 8rhva

pv(t) RZl- (1’19)

+
-9t Baip(t) T2 =
O1
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Abbildung 1.4.: Zeitliches, partiell gesattigtes Fluoreszenzsignal bei
Anregung durch einen Rechteck-Puls

Sattigung tritt also instantan bei einer ausreichenden spektralen Strahl-
dichte auf und nicht erst, wenn die Besetzung im unteren Niveau be-
reits merklich abgenommen hat. Die Hilfsgrofe K hat den Wert

_ 2o 4% _
K= \/(1 + S) Sm (1 RZJ_) . (1.20)

Die Lebensdauern 7, und 7_ sind gegeben durch

2T2 .
=" <r,< < 7_< o0. .
T, 175K mit 0<71,<o00, T2<7_.< 00 (1.21)
Die Lebensdauer T, ist die schon bekannte natiirliche Lebensdauer des
oberen Niveaus. Die Lebensdauer 7, ist ein Maf3 fiir die Zeitspanne, in

welcher ein stationdrer Zustand (beim Fehlen weiterer Zerfallskanéle)

12
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erreicht wird. Die dritte Lebensdauer 7_ ist fiir groRe Sattigungspara-
meter Sdurch die statistischen Gewichte g3, g, und das Verzweigungs-
verhdltnis Ry, gegeben:

Og+g 1
0 1-R

limr. =1 1.22
limr =1, (1.22)

Sie beschreibt quantitativ die geneigte Abflachung des Maximums als
Uberpumpeffekt in dritte Niveaus. Das durch den Laserpuls gepump-
te Zwei-Niveau-System verliert dadurch allmahlich an Besetzung. Die
Form des Signals wird also nicht nur durch die Intensitat des Lasers,
sondern auch tiber das Verzweigungsverhaltnis beeinflusst.
Zusammenfassend kdnnen folgende Aussagen gemacht werden:

« Das Auftreten von Séttigung fiihrt zu einer Anderung der Form
und Amplitude des Fluoreszenzsignals.

» Wird vom ungesattigten Fall ausgegangen, sind systematische
Fehler bei der Bestimmung von Besetzungsdichten und Lebens-
dauern die Folge.

» Die Einbeziehung von Sattigungseffekten durch Anpassung ei-
nes Signals, welches die Losung der Ratengleichungen ist, er-
moglicht die gleichzeitige Messung von Lebensdauer, Beset-
zungsdichte und Verzweigungsverhiltnis des gepumpten Uber-

gangs.
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Kapitel 1. Grundlagen der partiell gesattigten Fluoreszenz

T T

N 0 o(t-1,) e | R(1) I

Signal : ” s - :

[a.u] [ ]
t

Abbildung 1.5.: Das gemessene Fluoreszenzsignal im linearen Fall als
Faltung von zeitlichem Laserpulsprofil, Exponential-
funktion und Apparatefunktion des Detektors

1.4. Vom Ratengleichungssystem zum
Mess-Signal

Die bisher behandelten Ratengleichungen beschreiben das Zeitverhal-
ten von Besetzungsdichten in einem Volumenelement mit gegebener
spektraler Strahldichte p,, der Teilchendichte N=N;(t=0) und den Kon-
stanten des atomaren Ubergangs.

Im Experiment entsteht ein Fluoreszenzsignal in einem Raumgebiet V
mit moglicherweise inhomogener Teilchendichte Ny(r) und Ausleuch-
tung pi(r). Beide Grofen konnen auch von Puls zu Puls variieren. Das
Fluoreszenzlicht wird durch ein Linsensystem mit einer eventuell orts-
abhdngigen Vignettierung T(r) auf einen Detektor abgebildet, der auf
ein zeitlich o-férmiges Signal mit seiner Apparatefunktion R(t) reagiert.
Das Gesamtsignal ergibt sich somit bei einer Mittelung {iberi Pulse zu

(1) ~ R(t)*zfN2(N1(r,i),pv(r,t,i),t)T(r)dr?’. (1.23)
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Abbildung 1.6.: Das gemessene Fluoreszenzsignal im gesattigten Fall
als Faltung der Apparatefunktion des Detektors mit der
nichtlinearen Antwort auf ein zeitliches Laserpulsprofil

Fiir groBe Messvolumina kénnen zusatzlich Retardierungseffekte durch
unterschiedliche Laufzeiten zwischen dem Ort der Entstehung des Fluo-
reszenzlichtes und dem Detektor auftreten.

In den im Folgenden vorgestellten Experimenten ist das abgebildete
Volumen klein. Die Intensitdts-Transferfunktion T(r) kann in diesem
Raumgebiet, ebenso wie Ni(r) als konstant angenommen werden. Je
nach verwendeter Teilchenquelle ist die Besetzungsdichte im unteren
Zustand von Puls zu Puls gut reproduzierbar. Die Separabilitdt des La-
sers, die in Abschnitt 3.4.2 untersucht wird, ermoglicht eine Darstel-
lung des Gesamtsignals als (vgl. Gl. 3.1)

I(t)~R(t)*ZfN2(N1(i), fit,i),0) f(drd.  (1.24)

In den Abbildungen 1.5 und 1.6 ist die Entstehung des Fluoreszenzsi-
gnals, ausgehend von einem gemessenen zeitlichen Laserpuls, fiir den
linearen und den gesattigten Fall dargestellt. Wie zu erwarten, beein-
flussen Sattigungseffekte die Form des Fluoreszenzsignals nur zu Zeit-
punkten wdhrend der Anregung.
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1.5. Unzuldssige Vereinfachungen
der Ratengleichungen

Die Bestimmung von Teilchendichten und atomaren Daten mit Hilfe
der laserinduzierten Fluoreszenz erfolgt durch Anpassung einer theo-
retischen Kurve an die Messdaten. Gehen in diese theoretische Kurve
Vereinfachungen der Ratengleichungen ein, die nicht durch das Expe-
riment gerechtfertigt sind, hat dies systematische Fehler zur Folge, auf
die in diesem Abschnitt anhand von numerischen Simulationen einge-
gangen werden soll.

Alle im diesem Abschnitt gerechneten Simulationen wurden mit zeit-
lich kastenformigen Anregungspulsen berechnet. Im Experiment sieht
das zeitliche Pulsprofil meist véllig anders aus (siehe Abschnitt 3.4.2).
Wird mit realen Laserpulsen gerechnet, erhoht sich die Anzahl der frei-
en Parameter betrdchtlich und erschwert so die Formulierung allgemei-
ner Vorhersagen. Die berechneten Abweichungen sind daher nur als
Anhaltspunkt fiir die GroBenordnung der zu erwartenden Fehler anzu-
sehen.

1.5.1. Fehlanpassung durch Annahme von Linearitat

Die (iblichste Vereinfachung der Ratengleichungen ist die Annahme
des linearen Falls. Eine Uberpriifung findet im Experiment oft dadurch
statt, dass untersucht wird, inwiefern die Amplitude des Fluoreszenzsi-
gnals auf eine Anderung der Pulsenergie des Anregungslasers reagiert.
Intuitiv geht man davon aus, dass fiir einen ndherungsweise linearen
Zusammenhang der Einfluss der Sattigung vernachlassigbar ist.

Berechnet man andererseits den zu erwartenden Sattigungsparameter
mittels Gl. 1.19, erhdlt man fiir die typischen spektralen Breiten und
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Abbildung 1.7.: Relative Fehlanpassung At der Lebensdauer durch Ver-
nachldssigen von Séittigungseffekten

Pulsdauern von gepulsten Farbstofflasersystemen auch schon fiir sehr
kleine Pulsenergien im Mikrojoule-Bereich Sattigungsparameter, wel-
che nicht mehr klein gegen eins sind. Dennoch ist auch fiir Sattigungs-
grade von etwa zehn noch eine fast lineare Zunahme der Gesamtam-
plitude zu beobachten, da fiir ein rdumlich imhomogenes Laserprofil
ein hoher Anteil des Gesamtsignals aus Bereichen geringer Sattigung
stammt.

In Abbildung 1.7 ist der Fehler in der aus der Messkurve bestimmten
Lebensdauer zu sehen, der entsteht, wenn ungesattigte theoretische
Kurven an gesdttigte Signale angepasst werden. Fiir die hier dargestell-
ten Rechnungen haben Lebensdauer und Laserpulslange den gleichen
Wert. Das anzupassende gesattigte Signal wurde fiir verschiedene Ver-
zweigungsverhiltnisse des gepumpten Ubergangs berechnet.
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Flir moderate Sattigungsgrade ist der zu erwartende Fehler propor-
tional zum Sattigungsgrad. Fiir hohe Sattigungsgrade dndert sich die
Form des anzupassenden Signals kaum noch (vgl. Abb. 1.3). Dass
der Fehler der angepassten Lebensdauer dennoch in weiten Bereichen
schwankt, ist eine Folge der schlechten Anpassbarkeit stark gesattigter
Signale durch ein lineares Modell.

Die relativen Fehler der angepassten Lebensdauern erhéhen sich,
wenn die Dauer des Anregungspulses im Verhaltnis zur Lebensdauer
vergroBert wird.

1.5.2. Energieschwankungen und Intensitadtsverteilung

Fiir eine inhomogene Ausleuchtung des Anregungsvolumens ist das
Gesamtsignal aus Teilsignalen verschiedener Sattigungsgrade zusam-
mengesetzt. Jedes einzelne Teilsignal ist wahrend der Laseranregung
entsprechend Gl. 1.18 durch die Summe zweier Exponentialfunktionen
gegeben. Das Gesamtsignal ist daher eine Summe aus Exponential-
funktionen, die im Bereich der Laseranregung je nach Sattigungsgrad
verschiedene Zerfallskonstanten 7., 7_ haben. Eine Anpassung durch
ein gesattigtes Signal mit nur einem Satz dieser Zerfallskonstanten
kann somit nicht zu einer perfekten Ubereinstimmung fiihren. Die an-
gepassten Werte werden systematisch verfdlscht.

Die Anteile der Teilvolumina mit ihren jeweiligen Sattigungsgraden am
Gesamtsignal lassen sich durch ein Histogramm beschreiben. Dies kann
durch Messung des rdumlichen Laserprofils bestimmt und in die Aus-
wertung einbezogen werden.

Eine dhnliche Verfalschung entsteht, wenn das Mess-Signal aus einer
Mittelung tiber mehrere Pulse hervorgeht und der Anregungslaser raum-
lich homogen ist, jedoch in der Pulsenergie schwankt. Auch hier ist,
solange die zeitliche Pulsform reproduzierbar ist, die Einbeziehung der
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Abbildung 1.8.: Relative Fehlanpassung A von Lebensdauer und Ver-
zweigungsverhdltnis fiir raumliche Intensitdtsprofile
und Pulsenergie-Fluktuationen

verschiedenen resultierenden Sattigungsgrade und ihrer Anteile am Ge-
samtsignal in Form eines Histogramms maoglich.

Wird ein durch zwei Sattigungsparameter charakterisiertes Signal ohne
Beriicksichtigung des zweistufigen Histogramms angepasst, ergeben
sich systematisch verschobene Lebensdauern und Verzweigungsver-
héltnisse wie in Abb. 1.8 dargestellt. Die verschiedenen Linienarten ko-
dieren das Vehiltnis der Sattigungsparameter in den Raumbereichen
bzw. das Verhaltnis der Pulsenergien. Auf der x-Achse ist das arithme-
tische Mittel der beiden verwendeten Sattigungsparameter (S) aufge-
tragen. Fir die Lebensdauer ergibt sich ein maximaler Anpassungsfeh-
ler bei Sattigungsparametern von etwa 30. Die Ursache hierfiirist, dass
der Einfluss der Sattigung auf die Form des Fluoreszenzsignals fiir mitt-
lere Sattigungsparameter am grofiten ist (vgl. Abb. 1.3).
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Fiir das Verzweigungsverhdltnis scheint es ebenfalls einen Bereich
maximaler Fehleranfalligkeit zu geben. Dies ist jedoch ein Artefakt,
welches durch die Anpassung an unverrauschte Daten entsteht. Das
Verzweigungsverhaltnis ist in der Messkurve erst fiir merkliche Satti-
gungsparameter eine definierte Grof3e. Eine Bestimmung von Ry aus
schwach gesdttigten Signalen ist nicht moglich.

Fiir die Bestimmung von Verzweigungsverhaltnissen ist die Beriicksich-
tigung eines Histogramms unbedingte Voraussetzung. Selbst bei Sat-
tigungsparametern mit gemittelten Werten von etwa 1000 liegen die
systematischen Fehler im Prozentbereich, wenn der Einfluss verschie-
dener Sattigungen vernachladssigt wird.

1.5.3. Schwankende zeitliche Pulsform

Eine weitere {ibliche Vereinfachung der Ratengleichungen ist die An-
nahme, dass die zeitlichen Verldufe der einzelnen anregenden Laser-
pulse durch ihren {iber mehrere Pulse gemittelten Verlauf gegeben
sind. Dann ist das gemittelte Fluoreszenzsignal die Antwort auf den ge-
mittelten zeitlichen Intensitdtsverlauf des Anregungspulses. Ob diese
Annahme gerechtfertigt ist, hangt jedoch von den spezifischen Eigen-
schaften des verwendeten Lasersystems ab (siehe Abschnitt 3.4.2).

Um einen Eindruck von den resultierenden Anpassungsfehlern in Le-
bensdauer und Verzweigungsverhdltnis zu bekommen, wenn das zeit-
liche Verhalten des Laserpulses nicht reproduzierbar ist, wurde der An-
regungslaser durch einen zweistufigen Puls modelliert (siehe Abb. 1.9
unten). Die beiden Intensitdtsstufen unterscheiden sich auch hier wie-
der durch einen Faktor, der im Bereich zwischen zwei und zwanzig va-
riiert wurde. Alternierend werden nun die beiden dargestellten Laser-
pulse eingestrahlt, so dass die Anregung abwechselnd zuerst durch
den stdrker oder den schwdcher sattigenden Teilpuls erfolgt. Im Mit-
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Abbildung 1.9.: Zeitverhalten des Fluoreszenzsignals fiir alternierende
zweistufige Anregungspulse

tel ergibt sich fiir den zeitlichen Intensitatsverlauf des Lasers wieder
ein einfaches kastenformiges Profil.

Aufgrund der Nichtlinearitat verbleibt im Fluoreszenzsignal trotz Mitte-
lung eine Sprungstelle zu jenem Zeitpunkt, an dem auch die Intensitét
des Anregungslasers wechselt (siehe Abb. 1.9 oben, berechnet fiir ver-
schiedene Séttigungsgrade). Diese Formanderung fiihrt ebenfalls wie-
der zu einer Verschiebung der angepassten Grofen.

Die Fehleranfalligkeit der aus den Kurven erhaltenen Lebensdauern auf
Fluktuationen ist wieder fiir mittlere Sattigungsgrade am grofiten, da
hier der Einfluss des Sattigungsparameters auf die Signalform ein Ma-
ximum zeigt (siehe Abb. 1.10). Fiir durchaus realistische Faktoren im
Bereich von fiinf bis zehn kann der systematische Fehler im Bereich
einiger Prozent liegen.
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Abbildung 1.10.: Relative Fehlanpassung A von Lebensdauer und Ver-
zweigungsverhaltnis als Folge der Pulsfluktuationen
fur einen zweistufigen Puls

Die Fehler der angepassten Verzweigungsverhiltnisse sind, wie auch
bei der Untersuchung des Einflusses von Energieschwankungen und
raumlichem Profil, durchweg hoher. Der Grund hierfiir ist, dass nur ein
kleiner Teil der Kurve, ndmlich derjenige wahrend der Laseranregung,
Informationen liber das Verzweigungsverhaltnis enthélt. Auch hier liegt
der systematische Fehler bei Nichtbeachtung der schwankenden Puls-
form bis zu sehr hohen Sattigungsgraden noch im Prozentbereich.

Der Anpassungsfehler durch nichtreproduzierbare Anregungspulse
kann durch die Wahl des Lasersystems vermieden werden. Aufgrund
der rasanten Entwicklung in Datenaufnahme und -verarbeitung scheint
allerdings eine Beriicksichtigung der Pulsfluktuationen 6konomischer.
Dariiber hinaus ist die Einzelpulsauswertung auch zur Diagnostik von
Plasmafluktuationen im Sub-Sekundenbereich von Interesse.
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Kapitel 2.

Die Speicherung von lonen

in einer linearen Paul-Falle

2.1. Einleitung

Die Physik mit lonenfallen hat seit der Entwicklung der Paul-Falle in den
spaten 5oer Jahren eine Vielzahl von neuen Experimenten in Atomphy-
sik, Spektroskopie und Quantenoptik inspiriert oder erst ermoglicht
[Holzscheiter 1995].

Aufbauend auf dem bereits durch [Paul und Steinwedel 1953] vorge-
stellten Massenfilter ermoglichten lonenfallen zundchst vor allem grofe
Fortschritte in der empfindlichen und hochauflésenden Massenspek-
trometrie. Die Wechselwirkungszeit zwischen lon und Quadrupolfeld,
welche die Massenauflosung begrenzt, war nun durch die Speicherzeit
gegeben und konnte somit wesentlich verlangert werden [Fischer 1959,
Dawson und Whetten 1969].

Eine weitere Verldngerung der Speicherzeit und einen damit verbunde-
nen Entwicklungsschub brachte die Realisierung der 1975 vorgeschla-
genen Verfahren zur Kiihlung von Atomen mittels Laserlichts [Hansch
und Schawlow 1975, Wineland und Dehmelt 1975].
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Der bei Absorption und anschlieBender Reemission auftretende Netto-
Impulsiibertrag kann zu einer Verringerung der kinetischen Energie ge-
nutzt werden, wenn ein Atom Laserfeldern ausgesetzt wird, welche zu
einer Resonanz rotverstimmt sind [Ertmer u. a. 1997]. So konnte nicht
nur die Speicherzeit deutlich vergroBBert werden, die Dopplerbreite der
Spektrallinien verringerte sich gleichzeitig um mehrere Gréfenordnun-
gen und ermdglichte eine Auflosung der aus der periodischen lonen-
bewegung resultierenden Seitenbdander im Absorptions- bzw. Fluores-
zenzsignal [Itano u. a. 1988a].

Die dadurch mogliche Seitenbandkiihlung erlaubt es, die Teilchenbe-
wegung auf den Schwingungsgrundzustand zu kiihlen und die Orts-
unsicherheit so auf Bereiche unterhalb der Laserwellenldnge zu redu-
zieren (Lamb-Dicke-Regime). Infolgedessen konnten Phaseniibergan-
ge mit der Bildung von Wigner-Kristallen beobachtet werden; auch
Messungen an einzelnen, iilber Wochen gespeicherten lonen waren
nun moglich. So lieB sich auch zeigen, dass der Ubergang zwischen
zwei Niveaus nicht als kontinuierliche Entwicklung durch die Zeitent-
wicklungsoperatoren der Quantenmechanik beschrieben werden kann,
sondern in diskontinuierlicher Weise, in Form sogenannter quantum-
jumps, stattfindet [Sauter u.a. 1988]. Die Resonanzfluoreszenz eines
einzelnen lons kann dabei nichtklassische Effekte aufweisen, wie eine
Sub-Poisson-Statistik oder das Antibunching der Photonen [Diedrich
und Walther 1987, Itano u. a. 1988b].

Die lange Wechselwirkungszeit war es ebenfalls, die in den 8oer Jahren
zu Realisierungen von optischen und Mikrowellen-Frequenznormalen
auf der Basis von gespeicherten lonen fiihrte [Bollinger u. a. 1985, Fisk
1997]. Dabei werden die langen Lebensdauern metastabiler Niveaus
und die infolgedessen geringen relativen spektralen Breiten Av/v von
Zwei-Photonen-Resonanzen ausgenutzt. Die prdzise Messung von op-
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tischen Frequenzen konnte in den letzten Jahren durch die Verwen-
dung von Frequenzkdmmen wesentlich vereinfacht werden [Udem u. a.
2002]. Zukiinftige lonenfallen-Frequenznormale kdnnten relative Unsi-
cherheiten im Bereich von 108 erreichen [Becker u. a. 2002].

Eine weitere spektroskopische Messung, die durch lonenfallen erst
in dieser Qualitat méglich wurde, war die Messung der anomalen g-
Faktoren von Elektron und Positron durch Vergleich von Prazessions-
und Zyklotronfrequenz mit einer relativen Ungenauigkeit von 10
[Dehmelt 1988].

Ein schon seit Ende der 70er Jahre angestrebtes Ziel ist die Speiche-
rung von kaltem Antiwasserstoff in verschachtelten Penningfallen; dort
konnten mittels hochauflosender Laserspektroskopie prazise Tests des
Standardmodells, insbesondere des CPT-Theorems durchgefiihrt wer-
den [Walz u.a. 2000]. Die Reduktion der kinetischen Energie der in
Speicherringen erzeugten schnellen Antiprotonen und Positronen um
zwolf Grof3enordnungen erfordert eine Vielzahl von Detaillésungen, ist
aber mittlerweile sehr weit fortgeschritten.

Die aktuelle Forschung mit lonenfallen konzentriert sich vor allem auf
offene Fragestellungen der Quantenoptik, wie z. B. die experimentelle
Realisierung einer ,,atomaren Schrodinger-Katze*“ und Untersuchungen
zur Dekohérenz [Turchette u. a. 2000], sowie damit verbundene Aspek-
te der Quanteninformationstechnologie [Briegel u. a. 1999].

Die vielfdltigen und fruchtbaren Anwendungen und Erfolge der lonen-
fallen fiihrten zu einer Wiirdigung durch den Nobelpreis fiir W. Paul,
H. G. Dehmelt und N. Ramsey im Jahre 1989. Im folgenden Kapitel sol-
len die zur Lebensdauermessung notwendigen Grundlagen der linea-
ren Paul-Falle erldutert werden. Fiir eine allgemeine Einfiihrung werden
Monographien wie [Ghosh 1995, Dawson 1976] empfohlen.
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2.2. Transversale Stabilisierung:
Die Speicherung von lonen
in einem Quadrupolfeld

Die massenselektive Speicherung soll, dem Experiment entsprechend,
vom elektrischen Quadrupolfeld ausgehend beschrieben werden. An
dieser Stelle sei jedoch darauf hingewiesen, dass die resultierende
Speicherwirkung nicht auf das Vierpolfeld beschrankt ist. Entsprechen-
de Rechnungen fiir Felder hoherer Multipolordnung werden bei [Fried-
man u. a. 1982, Szabo 1986] durchgefiihrt, experimentelle Umsetzun-
gen finden sich z. B. bei der Konstruktion von Zeitnormalen [Prestage
u.a. 2001] oder der Prozessanalyse [Gerlich 1992].

Das Quadrupolfeld lautet in seiner einfachsten Form

() = X + ayy2 +a, 2. (2.1

Die Energie eines Teilchens der Ladung qist q¢(r) und hat am Ursprung
ein Minimum, wenn gilt gqa; > Ofiiri € {X,y, 3. Da das Potential im
Vakuum jedoch die Poisson-Gleichung erfiillen muss, gilt

4n
Ag(r) = Za/i =P 0. (2.2)

ie{x,y,2

Das hat zur Folge, dass jeder Punkt im Vakuum ein Sattelpunkt des
Potentials ist — mit einem reinen elektrostatischen Feld ist daher die
Existenz von Potentialminima im Vakuum ausgeschlossen (Earnshaw-
Theorem). Die zweidimensionale Darstellung ist dementsprechend
durch ein Sattelpotential gegeben, die Aquipotentiallinien sind hyper-
belférmig (vgl. Abb. 2.1).
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2.2. Die Speicherung von lonen in einem Quadrupolfeld

Abbildung 2.1.: Sattelpotential als elementare Lésung der Poisson-
Gleichung

Durch die Gultigkeit der Laplace-Gleichung sind die Koeffizienten «; li-
near abhangig. Das Potential lasst sich durch zwei freie Parameter dar-
stellen, von denen der erste Parameter ag als Amplitude und der zwei-
te y als Geometrieparameter identifiziert werden kann. Wird willkirlich
die X-Achse als Richtung nichtverschwindender Potentialkrimmung ge-
wahlt, lassen sich die Koeffizienten umschreiben zu

ay = @y, ay = yao, a; = —(1+vy)ao. (2.3)

Dabei sind zwei Geometrien von besonderer Bedeutung:
Die Wahly = 1fiihrt auf

ax=ay=-20, & ¢ ~xX+y-27 (2.4)

und beschreibt ein zur zAchse rotationssymmetrisches Potential.
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

Abbildung 2.2.: Konstruktion der Elektrodenform von linearer und hy-
perbolischer Paul-Falle aus Rotation und Translation
von Aquipotentialkurven

Die Aquipotentialfldchen sind Rotationshyperboloide und der Quadru-
pol besteht aus zwei Kappen- und einer Ringelektrode. Diese Elektro-
denkonfiguration kommt in der hyperbolischen Paul-Falle und in der
Penning-Falle zur Anwendung.

Fiiry = —1 hingegen erhalt man
=y =0 o N~y 2:5)

und es ergibt sich eine von der z-Koordinate unabhédngige Potentialver-
teilung. Die Aquipotentialflichen ergeben sich durch Translation der
hyperbelférmigen Aquipotentiallinien aus der zweidimensionalen Dar-
stellung. Die resultierende Elektrodenkonfiguration wird linearer Qua-
drupol genannt. Sie findet Anwendung als Quadrupol-Massenfilter, so-
wie mit zusétzlichen statischen Potentialen in z-Richtung als lineare
Paul-Falle.
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2.2. Die Speicherung von lonen in einem Quadrupolfeld

Abbildung 2.2 zeigt schematisch, wie die beiden Fallentypen aus Ro-
tation bzw. Translation zweidimensionaler Aquipotentiallinien hervor-
gehen. Die Aquipotentiallinien sind hier — wie im Experiment aus ferti-
gungstechnischen Griinden oft {iblich — durch Kreise approximiert wor-
den. Dadurch weicht das Potential von der idealen Form ab und ent-
hilt Terme hoherer Multipolordnung. Ublich ist ausserdem eine — in
Abb. 2.2 aus Griinden der Anschaulichkeit fehlende — vertikale Stau-
chung im Falle der rotationssymmetrischen Geometrie.

Wird das Potential im linearen Quadrupol als Uberlagerung von einem
statischen und einem oszillierenden Anteil angesetzt, ist es gegeben
durch

2 \2
o(r) = [U —Vcoqwt)] X r2y . (2.6)
0

Die daraus resultierenden Bewegungsgleichungen fiir die drei Raum-
richtungen lauten fiir einfach geladene Teilchen

% = _2762 [U - Vcoswt)] X,
mro

y= Z—ez [U - Vcoswt)] v, (27)
mro

zZ= 0

und haben fiir die zKoordinate die triviale Losung z = const
Die Bewegungsgleichungen fiir die X- und y-Koordinate sind Mathieu-
sche Differentialgleichungen und lauten in der normierten Form

d%

46 +[a—2qcog20)] -£=0 (2.8)

mit der normierten Zeit = wt/2.
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

Die Konstanten a und q sind dem Gleich- bzw. Wechselspannungsan-
teil proportional:
4eU 2eV

azax=—ay=m' qqu:_qy:maﬂr%' (2.9)

Die Differentialgleichung lasst sich im Rahmen der Floquet-Theorie
durch einen Fourier-Reihenansatz l6sen, der die folgende Form hat:

£0) = e +iB0 Z Con 2 o o oFiB0 Z Con o2 (2.10)

N=-—o00 N=—o0

Wiahrend die Koeffizienten @’ und a” durch die Anfangsbedingungen
gegeben sind, sind die Gréf3en Cy, und B ausschliefilich durch die Sta-
bilitatsparameter a und q festgelegt. Der charakteristische Exponent 8
besitzt folgende Stabilitatseigenschaften:

« Hat B einen nichtverschwindenden Imagindrteil, divergiert die
Losung fiir 8 —» +oo wegen der Exponentialfunktion in den Ba-
sislésungen.

« Falls B reell und nicht ganzzahlig ist, sind alle Losungen be-
schrankte Oszillationen. Fiir ganzzahlige 8 gibt es fiir eine An-
fangslosung eine periodische Losung, alle anderen sind instabil.
Diese 8 markieren die Grenzen der Stabilitdtsbereiche.

Die rekursive Berechnung der C,, sowie die Bestimmung des cha-
rakteristischen Exponenten ist in [Blanch 1972] angegeben, aber
auch im Funktionsumfang gangiger Computer-Algebra-Systeme wie
MATHEMATICA enthalten.

Die Abhdngigkeit des charakteristischen Exponenten 8 von den Sta-
bilitatsparametern a und g ermdglicht die Darstellung zweier Stabili-
tdtsdiagramme, zundchst fiir die beiden Raumrichtungen getrennt. Die
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2.2. Die Speicherung von lonen in einem Quadrupolfeld

x-stabil \
xy-stabil
y-stabil 1 xy-stabil
-101
y-stabil
0 2 4 6 8 10 12 14 0 0 1 2 3 4
q q

Abbildung 2.3.: Stabilitdtsbereiche fiir x- und y-Koordinate

Stabilitdtsparameter fiir die X- und y-Koordinate sind jedoch iiber Glei-
chung 2.9 verkniipft. Da der Parameter q den Wechselspannungsan-
teil beschreibt, bedeutet eine Umkehrung seines Vorzeichens nur eine
Phasendnderung und hat keinen Einfluss auf den charakteristischen
Exponenten. Daher ist das Diagramm zur a-Achse spiegelsymmetrisch.
Das Stabilitatsdiagramm fiir die y-Koordinate geht aufgrund Gl. 2.9 aus
dem fiir die x-Koordinate durch Spiegelung an der g-Achse hervor. Die
Stabilitdat der lonenbewegung im linearen Quadrupol ldsst sich somit in
einem einzigen, gemeinsamen Stabilitatsdiagramm darstellen. In die-
sem konnen Bereiche unterschieden werden, die fiir keine, fiir nur eine
oder fiir beide Raumrichtungen stabil sind (siehe Abb. 2.3).

Der charakteristische Exponent S beschreibt das Verhaltnis der Fre-
quenzen der einhiillenden Kurve - im Folgenden Sakularfrequenz
genannt — und der fundamentalen Frequenz der Fourier-Reihe, die
der Frequenz der angelegten Wechselspannung entspricht. Fiir Ex-
perimente wird meist der ,erste“ Stabilitdatsbereich benutzt, fiir den
Bx.By € [0,1] gilt und der sich bei gegebener Frequenz mit den ge-
ringsten Spannungen realisieren lasst.
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1,0 K T T T T T T T
0,8 :*
0,6 r B, = const ﬁy = const 4
04 N

0,2 4

0,0 T DSNAONANANANRNG 100
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4

q

Abbildung 2.4.: Werte des charakteristischen Exponenten im ersten
Stabilitatsbereich

In Abbildung 2.4 sind nochmals der erste Stabilitdatsbereich und die
Isolinien der charakteristischen Exponenten fiir beide Raumrichtun-
gen abhdngig von den beiden Stabilitdtsparametern dargestellt. Ist
a,=-2a,*0, sind die Sékularfrequenzen in den beiden Raumrichtun-
gen verschieden, fiir a = 0 schneiden die beiden Kurvenscharen die
g-Achse mit identischen Werten 8; = By (im Diagramm von links nach
rechts mit Werten zwischen O und 1, in Zehntel-Schritten aufsteigend).

Fiir einige dieser Iso-B-Linien kann experimentell eine sprunghafte Ab-
senkung der erzielbaren lonendichte beobachtet werden. Die Ursache
hierfiir sind nichtideale Elektrodenformen oder -positionen, welche das
Potential verzerren [Dawson 1976]. Durch Multipolanteile hoherer Ord-
nung kann es z. B. fiir rationale 5 und Linearkombinationen von Sy und
By zu einer resonanten Anregung der lonenbewegung kommen.

An dieser Stelle sei noch angemerkt, dass das Hinzufiigen eines raum-
lich konstanten Terms ¢o(t) zum Potential die Krédfte unbeeinflusst ldsst
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2.2. Die Speicherung von lonen in einem Quadrupolfeld

und so verschiedene Betriebsmodi von lonenfallen erméglicht. So ist
z.B. das Anlegen symmetrischer Potentiale auf die verschiedenen Elek-
troden, das Anlegen einer positiven Gleichspannung an die eine, und
der Wechselspannung an die andere, oder auch das Nullsetzen einer
Spannung moglich. Auf diese Weise konnen sogar Elektroden wegge-
lassen werden. Hyperbolische Paul-Fallen, welche wahlweise nur aus
den Kappenelektroden oder nur aus der Ringelektrode bestehen, er-
moglichen so einfachere optische Zugdnge. Die verschiedenen Beschal-
tungen und die Wahl der Bezugspunkte des Potentials sind auch die
Ursache dafiir, dass in der Literatur gelegentlich Stabilitdtsparameter
angegeben werden, deren Definition um Faktoren von 2 von Gl. 2.9 ab-
weicht. Werden Teilchen von auBBen in die Falle eingespeist, kann der
Beschaltungsmodus nicht mehr frei gewahlt werden.

Die qualitative Richtigkeit der Mathieuschen Lésungen fiir die klassi-
sche Bewegungsgleichung konnte schon friih eindrucksvoll durch Lang-
zeitphotographien von geladenen Aluminiumpartikeln bestatigt wer-
den [Wuerker u.a. 1959]. Sind die Impulse und Oszillationsamplitu-
den der Teilchen z. B. aufgrund von Laserkiihlung klein und ihr Pro-
dukt vom Betrag mit dem Planckschen Wirkungsquantum vergleichbar,
kann eine quantenmechanische Rechnung angewandt werden [Blatt

u.a. 1995].
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

2.3. Die adiabatische Naherung

Obwohl im vorangegangenen Abschnitt die Bewegungsgleichung der
lonen im linearen Quadrupol geldst wurde, ist es vor allem das Kon-
zept des effektiven oder Quasipotentials, welches einen intuitiven Zu-
gang zum Speicherverhalten der Paul-Falle ermoglicht. Dariiber hinaus
erlaubt es quantitative Aussagen iiber die Dichten und Speichereffizi-
enzen in Abhdngigkeit von der kinetischen Energie der gespeicherten
lonen. Diese Aussagen sind dabei unabhdngig vom Wert der initialen
Phase des einzelnen lons, welche im Experiment typischerweise nicht
bekannt ist. Das Modell ist dabei auf den ersten Stabilitdtsbereich,
bzw. auf den Teil mit 8, , < 1 beschrdnkt.

Man betrachte zundchst die eindimensionale Bewegung eines gelade-
nen Teilchens in einem rdumlich konstanten elektrischen Wechselfeld
der Frequenz w. Es erfahrt die zeitabhangige Kraft

mX = ey cogwt). (2.12)

Ruht das Teilchen fiirt = 0, hat die Oszillationshewegung die Form

e
X(t) = Xo + Xa COgwt) mit Xa = EEOZ (2.12)
Die Kraft, gemittelt Uiber eine Periode T = 27/w des Wechselfeldes,

verschwindet:

T
(mXy = — feEo coquwt)dt = 0. (2.13)
0

Wird das Feld jedoch raumlich schwach inhomogen, so ist eine Linea-
risierung moglich. Es gilt:

0 | O0E

a—ioxA| <|B| und EX) = Eg+ 0y, (2.14)

|
! | OX
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2.3. Die adiabatische Naherung

Das Zeitmittel der Kraft ist dann
T an
(mX) = — feEo coqwt) + egx(t)cos(wt)dt. (2.15)
0

Der erste Term entspricht dem Ergebnis fiir den homogenen Fall und
verschwindet. Fiir X(t) im zweiten Integranden kann in guter Ndherung
das Ergebnis von Gl. 2.12 eingesetzt werden. Damit ergibt sich der Er-
wartungswert der Kraft zu

(MX) = —e= —— —. (2.16)

Dies lasst sich fiir drei Dimensionen auch auffassen als

eE2(r)

A2 (2.17)

(miy = —eVy(r) mit ¥(r) =

wodurch das effektive, Pseudo- oder Quasipotential y/(r) eingefiihrt
wird.

Berechnet man andererseits die mittlere Oszillationsenergie wahrend
einer Periode des Wechselfeldes, erhdlt man aus X(t) = Xaw Sin(wt) fir
die mittlere kinetische Energie

‘2 T 2
<mx> = mfxf\wzsinz(wt)clt _ o5 (2.18)
0

2 2 4mw?

Die potentielle Energie eines Teilchens im Quasipotential ist also of-
fensichtlich mit seiner lokalen, mittleren Oszillationsenergie identisch.
Die gemittelte Kraft ist eine Feldgradienten-Kraft und fiihrt geladene
Teilchen in Regionen geringerer Wechselfeldamplituden. Die Teilchen
in der Falle sind sogenannte low field seeker.

35



Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

Im Gegensatz zum elektrostatischen Potential sind die Potentialverlau-
fe des Quasipotentials nicht auf Losungen der Laplace-Gleichung, die
sogenannten harmonischen Funktionen, beschrankt. Das effektive Po-
tential kann daher auch im Vakuum Extrema aufweisen. Die Elektro-
denoberflichen bilden nicht notwendigerweise Aquipotentialfléichen
des effektiven Potentials.

Ist dem Wechselfeld ein statisches Feld iiberlagert, setzt sich das effek-
tive Potential aus dem oben beschriebenen Oszillationsterm und dem
statischen Potential zusammen. Fiir den idealen Quadrupol ist es ge-
maf3 Gl. 2.6 von der Form

eV?
4
Mw?2ro

s = (@ ay)+ :JS (¢ -y?). (2.19)
Die Form des Quasipotentials ist gemaf} Gl. 2.19 also noch immer die
eines Quadrupols. Im idealen Quadrupol fiihrt das Anlegen einer Gleich-
spannung zu verschiedenen Potentialkrimmungen in X- und y-Richtung
und damit zu einer Aufspaltung der Sdakularfrequenzen. Im nichtidea-
len Quadrupol mit zylindrischen Stdben liegt fiira # 0 das Minimum
des effektiven Potentials nicht mehr auf der Symmetrieachse. Stattdes-
sen bilden sich fiir positive lonen zwei Minima zwischen dem Ursprung
und den negativ geladenen Stdben aus (vgl. Abb. 2.5). Die lonen hal-
ten sich in beiden Fallen langer an Orten nichtverschwindender Wech-
selfeldamplitude auf, die Massenauflosung verbessert sich. Abb. 2.5
zeigt qualitativ das effektive Potential fiir die im Experiment verwen-
dete Geometrie und einen nichtverschwindenden Gleichspannungsan-
teil. Nahe der Symmetrieachse sind zwei Minima zu erkennen. Bemer-
kenswertist auch die Existenz von Minima aufierhalb dervon den Stab-
elektroden umschlossenen Flache.

36



2.3. Die adiabatische Ndherung

Abbildung 2.5.: Effektives Potential fiir die xXy-Ebene eines linearen
Quadrupols mit zylindrischen Stabelektroden fiir einen
nichtverschwindenden Gleichspannungsanteil

Verschwindet der statische Feldanteil, hat das effektive Potential an
der Elektrodenoberflache den Wert
eV?2

Yo = - = EqV. (2.20)

Da gim ersten Stabilitdatsbereich beschrankt ist, ergibt sich so eine ein-
fache Abschatzung der Tiefe des Potentialtopfes.

Eine direkte Folgerung aus der Existenz eines konservativen Quasipo-
tentials ist, dass die Erzeugung von lonen in der Falle geschehen muss.
Von auBBen in den Potentialtopf einlaufende Teilchen kénnen aufgrund
der Erhaltung der Energie den Quadrupol wieder verlassen. Wird jedoch
ein Reibungsterm der Bewegungsgleichung hinzugefiigt, kann auch ein
von auf3en einlaufendes Teilchen am Boden der Potentialmulde zur Ru-
he kommen (siehe Kapitel 2.5).
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

Abbildung 2.6.: Effektives Potential fiir die Xy-Ebene eines linearen
Quadrupols mit zylindrischen Stabradien mit (von
links nach rechts) rs/rg ~ 0.6, 1.1, 1.4

Die Berechnung des effektiven Potentials fiir verschiedene Elektroden-
geometrien verdeutlicht auch, dass abhadngig von Form und Proportio-
nen der Elektroden verschiedene Verlustmechanismen fiir die gespei-
cherten lonen dominieren. Im idealen Quadrupol erstrecken sich die
hyperbolischen Elektroden bis ins Unendliche. Ein Auftreffen auf die
Elektroden ist daher die einzige Moglichkeit, die Falle zu verlassen. Fiir
endliche hyperbolische und zylindrische Elektroden hingegen kénnen
lonen das Fallenvolumen verlassen, indem sie den endlichen Poten-
tialwall zwischen den Elektroden {iberqueren. Die Anteile der Verlust-
mechanismen sind vom Verhdltnis von Elektrodenabstand und -durch-
messer abhangig.

In Abbildung 2.6 ist das effektive Potential fiir eine feste Position der
Stabelektroden dargestellt. Der Stabradius wurde dabei von links nach
rechts vergroiert. Der maximal dargestellte Potentialwert ist der fiir
den Punkt auf den Stabelektroden, welcher dem Fallenzentrum am
ndchsten ist.

Werden diinne zylindrische Stabe verwendet (Abb. 2.6 links), steigt
das Feld in der Ndahe der Elektroden steil an. Zwischen den Stdben
ist es jedoch aufgrund des grolen Stababstandes gering. Das effekti-
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2.3. Die adiabatische Naherung

ve Potential hat hier geringere Werte als in Gl. 2.20. Die niederener-
getischste Moglichkeit, die Falle zu verlassen, ist daher ein Entwei-
chen zwischen den Staben hindurch. Fiir Stabe mit zu groBem Radius
(Abb. 2.6 rechts) sind die Elektrodenoberflichen schwicher gekriimmt.
Andererseits ndhern sich die Oberflachen verschiedener Elektroden ein-
ander an. Daher sind in diesem Fall Feldstdrke und effektives Potential
zwischen den Elektroden grofRer als an der dem Falleninneren zuge-
wandten Elektrodenseite. Die lonen kdnnen also leichter auf die Elek-
troden treffen als zwischen ihnen entweichen. Fiir zylindrische Stédbe
mit dem Radius rsin einem zylindrischen Gefdf mit dem Radius R lau-
tet das ideale Verhdltnis von Stabradius und dem Abstand der Elektro-
denoberfliche vom Fallenzentrum ro gemafs [Dawson 1976]:

rs ~ 1.1468ro und R = 3.54r. (2.21)

In diesem Fall sind die Sakularfrequenzen richtungsentartet, die er-
sten Mulipolterme hdherer Ordnung verschwinden. Die Aquipotenti-
allinien des effektiven Potentials sind kreisformig und das effektive
Potential auf der dem Falleninneren zugewandten Elektrodenoberfla-
che entspricht in etwa der Potentialwallhthe zwischen den Elektroden
(Abb. 2.6 Mitte).

AbschlieBBend sollte noch angemerkt werden, dass das effektive Poten-
tial an der Oberflache von Stabelektroden sehr hohe Werte annehmen
kann. Dies legt die Vermutung nahe, dass die lonen niemals in die-
se Regionen gelangen konnen. Dabei handelt es sich jedoch um einen
Trugschluss: Ein sehr steil ansteigendes effektives Potential hat sei-
ne Ursache in einem stark inhomogenen Feld. Die Voraussetzungen fiir
die adiabatische Ndherung sind an diesen Orten moglicherweise nicht
mehr gegeben. Die Amplituden der Oszillationsbewegung sind dann so
groB3, dass ein Auftreffen auf die Elektrode wahrscheinlich wird.
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

2.4. Dichten und Temperaturen
gespeicherter lonen

Die kollektiven Eigenschaften gespeicherter lonen in lonenfallen kdn-
nen in weiten Bereichen variieren, wie sich anhand des Plasmapara-
meters I" zeigen lasst. Er beschreibt das Verhdltnis zwischen mittlerer
kinetischer und potentieller Energie der einzelnen lonen. Der Plasma-
parameter variiert daher mit der Temperatur und der Dichte der lonen-
wolke und l&sst in einfacher Naherung die Unterscheidung dreier Regi-
mes zu [Walther 1993]:

» Im Mathieu-Regime bewegen sich die lonen weitgehend frei von-
einander, ihre Bewegungsgleichung ist die eines einzelnen Teil-
chens im angelegten Potential. Die Dichteverteilung ergibt sich
aus einer Summation (ber alle Teilchenbahnen, gewichtet mit
der Wahrscheinlichkeit ihrer Startbedingungen.

« Im chaotischen Regime sind die Krdfte des duf3eren Potentials
und die der wechselwirkenden Teilchen von dhnlicher Grofen-
ordnung. Die lonenbewegung wird chaotisch.

» Im quasiperiodischen Regime {iberwiegt die Coulomb-Abstofung
die kinetische Energie, es bilden sich geordnete Strukturen, so-
genannte Wigner-Kristalle aus. In Thnen schwingen die einzelnen
lonen um ihre individuelle Ruhelage.

Die Ladungstragerdichte ist im quasiperiodischen Regime offensicht-
lich die hochste und kann daher als einfache Abschatzung dienen. Die
gespeicherten lonen sammeln sich am Boden des effektiven Poten-
tials, so dass das aus der Raumladungsdichte resultierende Potenti-
al genau die bindende Wirkung des effektiven Potentials kompensiert
[Dehmelt 1967].
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2.4. Dichten und Temperaturen gespeicherter lonen
Dann gilt fiir die Raumladungsdichte pg:

4
Ay(r) = —?:po(r)- (2.22)

Fiir ruhende Teilchen im idealen Quadrupol ergibt sich durch Einsetzen
von Gl. 2.19 eine konstante Raumladungsdichte pg bis zu einem Radius
I'max» der durch die Anzahl der gespeicherten lonen gegeben ist:

& 2eV? & 1(ﬁ (22)
P T ar oy 2ni3 3

Fiir Teilchen gegebener Masse fiihrt also eine Erh6hung der Wechsel-
feldamplitude oder eine Verringerung der Fallenfrequenz (beides in den
durch den Stabilitatsbereich und die adiabatische Naherung gegebe-
nen Grenzen) zu einer VergroBerung der lonendichte und der Tiefe des
Potentialtopfes. Fiir typische Fallengeometrien und Betriebsspannun-
gen ergeben sich Anzahldichten im Bereich von 105 bis 10™ c¢cm3.

Das elektrostatische Potential der Raumladungswolke iiberlagert den
Gleichspannungsanteil des angelegten Fallenpotentials und verschiebt
den Stabilitdtsparameter a um

dr e

Aa=—-———pq. 2.2
o ma2’° (2.24)

Die in Abb. 2.3 dargestellten Stabilitdtsbereiche werden dabei leicht in
ihrer Form gedndert und effektiv nach rechts verschoben. Eine Darstel-
lung fiir eine hyperbolische Paul-Falle findet sich in [Todd u. a. 1980].

Bei einer nichtverschwindenden Mikro- und Sakularbewegung der ge-
speicherten Teilchen kommt es zu einem Abschmelzen des urspriing-
lich kastenformigen Dichteprofils. Experimentell werden daher fiir hei-
Be lonenwolken Gauss-férmige Dichteverteilungen beobachtet. Die Ge-
schwindigkeits- und Dichteverteilung fiir N lonen bei einer Temperatur
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Kapitel 2. Die Speicherung von lonen in einer linearen Paul-Falle

T sind beivernachldssigbaren Raumladungseffekten durch den Gleich-
verteilungssatz gegeben [Parks und Szoke 1995]:
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f(r,v) = n(r)(zﬂLkBT) e M2 (2.25)
_ N e \¥? o2 —ennlkeT

ner) = % (ﬁ) Yoy, e , (2.26)

wobei zy und ¥, die Lange und die Tiefe des effektiven Potentials in
axialer Richtung sind (siehe Kapitel 2.6).

Die Vorhersagbarkeit einer Temperatur in den obigen Gleichungen ge-
staltet sich im Allgemeinen schwierig. Im Falle der adiabatischen Nahe-
rung ist das effektive Potential konservativ. Das angelegte Wechselfeld
fiihrt nicht zu einer Aufheizung der lonenbewegung. Die Ursache hier-
fiirist das diskrete Spektrum der Teilchenbewegung. Wie in Kapitel 2.2
erwdhnt, kann es jedoch durch Verzerrungen des Speicherfeldes fiir
bestimmte Fallenparameter zu resonanter Aufheizung der lonen kom-
men. Dies ist ebenfalls moglich, wenn die lonenbewegung nicht aus-
schlieBilich durch das angelegte Feld bestimmt ist, sondern durch St6-
e, insbesondere mit anderen lonen, ein kontinuierliches Bewegungs-
spektrum erhélt. Die Stof3e der lonen untereinander fiihren zu einer
Thermalisierung, deren Relaxationszeit proportional zur inversen Stof3-
frequenz aus [Spitzer 1956, Gleichung 5-26] ist, und fiir dieses Expe-
riment je nach Atomsorte und Fallenparametern zwischen 5o Mikrose-
kunden und einer Millisekunde liegt. Dies bedeutet, dass der lineare
Quadrupol im Betrieb als lineare Paul-Falle eine lonenwolke im ther-
mischen Gleichgewicht speichert, wahrend im Betrieb als lonenleiter,
also ohne longitudinales Speicherpotential, die Zeit vom Eintritt in die
Falle bis zur LIF-Messung kiirzer als die Thermalisierungszeit ist. Die
Temperatur selbst ist eine komplizierte, dichteabhdngige Funktion der
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2.5. Kithlmechanismen in lonenfallen

Kopplung der lonenbewegung an die hoheren Multipolordnungen des
Fallenpotentials. Eine Abschdtzung aus Relaxationszeit und Speicher-
zeit flir typische Fallenparameter in einer hyperbolischen Paul-Falle er-
gibt Temperaturen im Bereich einiger Elektronenvolt [Dehmelt 1967].

Bei den Experimenten in dieser Arbeit kommt ein weiterer, moglicher-
weise dominanter, Heizprozess hinzu: Elektronen aus dem Plasma wer-
den an Orten nichtverschwindenden Feldes stark beschleunigt bzw.
aufgeheizt. Die dabei aufgenommene kinetische Energie kann teilwei-
se durch StoBe auf lonen {ibertragen werden. Dieser Heizprozess soll-
te vorwiegend in der Ndhe des lasererzeugten Plasmas bzw. nahe der
Austrittsblende der Hohlkathode eine Rolle spielen, da die Elektronen
aufgrund der hohen Feldstdrken das Fallenpotential rasch verlassen.

2.5. Kiihlmechanismen in lonenfallen

Zur Kiihlung gespeicherter Teilchen in lonenfallen wurden verschiedens-
te Verfahren entwickelt. Diese hatten anfanglich vor allem das Ziel, die
Speicherzeit zu verldngern und damit das Massenauflosungsvermdgen
zu steigern. Fiir die optische Spektroskopie ist besonders die Redukti-
on der Dopplerbreite von Interesse. Fiir diese Arbeit war von vorrangi-
ger Bedeutung, dass die gekiihlte lonenwolke sich am Boden des effek-
tiven Potentials sammelt, so dass sich die Teilchendichte erhdht. Dabei
wurde mit der Puffergaskiihlung ein einfach und universell anzuwen-
dendes Kiihlverfahren benutzt, welches allerdings nur vergleichsweise
hohe Endtemperaturen ermdglicht.

In diesem Kapitel soll auf die verschiedenen Kiihlverfahren nur soweit
eingegangen werden, dass ein Vergleich moglich wird. Eine allgemei-
ne Ubersicht findet sich in [Blatt u. a. 1988, Holzscheiter 1988, Ghosh

1995].
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2.5.1. Laserkiihlung

Das vermutlich bekannteste Verfahren zur Kiihlung der lonenbewegung
nutzt den Nettoimpulsiibertrag bei Absorption und Reemission von Pho-
tonen. Die Laserkiihlung geht auf Vorschlage von [Hansch und Schaw-
low 1975, Wineland und Dehmelt 1975] zuriick. Dabei wird ein atoma-
res Gas mit einem zu einer Resonanz rotverstimmten Laser beleuchtet.
Die Absorptionswahrscheinlichkeit ist aufgrund der Dopplerverschie-
bung fiir jene Atome am groBten, welche sich auf den Laser zubewe-
gen. Bei Absorption eines Photons wird der Impuls des Atoms um 7k
reduziert. Da die spontane Reemission eines Photons in eine zufalli-
ge Richtung geschieht, kommt es zur Reduktion der dem Laser entge-
genlaufenden Geschwindigkeitskomponente [Toschek und Neuhauser
1989]. Durch Anwendung mehrerer Laser oder durch zusétzliche bin-
dende Potentiale kdnnen die Bewegungen in allen Raumrichtungen re-
duziert werden. Da die Dopplerbreite sich wahrend des Kihlprozes-
ses verringert, muss die Laserwellenldnge wahrend der Kiithlung nach-
gefithrt werden (Chirp). Alternativ dazu kann auch die Ubergangswel-
lenldnge gedndert werden, iiblicherweise, indem man die am Uber-
gang beteiligten Niveaus durch ortsabhangige Magnetfelder verschiebt
(Zeeman-Kiihlung).

Eine einfache Abschatzung der Kiihlzeit t.,, ergibt sich aus dem An-
fangsimpuls eines thermischen Atoms B, , dem je Photon iibertrage-
nen Impuls Pepoton Und der Lebensdauer T des angeregten Zustands:

P|OI’]

teool = T (2.27)
©° PPhoton

Fiir die Resonanzlinie des neutralen Natrium ergibt sich so eine Kihl-
zeit von etwa 1 ms [Foot 1991]. Die Ubergangsfrequenzen sind fiir lonen
wegen der schwdcheren Abschirmung der Kernladung héher, entspre-
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2.5. Kithlmechanismen in lonenfallen

chend auch der Impuls der Kithlphotonen. Da die Lebensdauern der
angeregten Zustande meist kiirzer sind, reduziert sich die Kiihlzeit und
man erhalt fiir die Resonanzlinie des einfach ionisierten Magnesiums
in analoger Rechnung eine Kiihldauer von etwa 100 us.

Die erreichbare Temperatur ist zundchst durch die natiirliche Linien-
breite des Kiihliibergangs gegeben, kann aber weiter verringert werden
[Wineland u. a. 1992] und liegt im Bereich weniger Mikrokelvin. Nach-
teilig ist, dass spezielle Anforderungen an das Termschema erfiillt sein
miissen. So sollte der Pumpzyklus méglichst geschlossen sein, um ei-
ne Entleerung des gepumpten Zweiniveausystems in dritte Niveaus zu
vermeiden. Fiir jeden weiteren moglichen Zerfallskanal des oberen Ni-
veaus muss sonst ein zusatzlicher Laser zum Riickpumpen der Beset-
zung eingesetzt werden. Dies und die technischen Anforderungen an
die Kuihllaser machen Laserkiihlverfahren technisch aufwendig und fiir
schnelle Wechsel zwischen verschiedenen Elementen ungeeignet.

2.5.2. Kiihlung des Spiegelladungsstroms

Bei diesen Verfahren dissipiert der in den Fallenelektroden induzierte
Spiegelladungsstrom an einem gekiihlten Widerstand bzw. Schwing-
kreis. Dabei wird die Schwerpunktshewegung der Ladungswolke ge-
dampft, es kommt zur Abkiihlung. Die Zeit bis zum Erreichen eines
Gleichgewichtszustandes t,; kann fiir Teilchen der Masse m und der
Ladung e berechnet werden zu:

t 8mlﬂo roC
nat = -~
e Q

(2.28)

wobei C und Q Kapazitat und Giite des verwendeten Schwingkreises
sind. Nach dieser Zeit entspricht die Temperatur der lonenwolke der
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des Schwingkreises. Die Kithldauer ist am geringsten fiir Teilchen hoher
spezifischer Ladung. Sie kann weiter reduziert werden, indem der Spie-
gelladungsstrom verstdrkt und gegenphasig eingekoppelt wird. Hier-
bei erhoht sich jedoch durch die Verstarkung des eingekoppelten Rau-
schens auch die erreichbare Endtemperatur. Der Vorteil dieser Metho-
de ist die Anwendbarkeit auf alle geladenen Teilchen. Die langen Kiihl-
zeiten im Bereich von Sekunden beschranken den Einsatz dieser Ver-
fahren auf Experimente mit langer Speicherzeit.

2.5.3. Puffergaskiihlung

Die Puffergaskiihlung ist eine einfach und universell anwendbare Kiihl-
methode, die keine Voraussetzungen an das Termschema des zu kiih-
lenden lons stellt. Lediglich Streuquerschnitte und Impulsiibertrage be-
einflussen die Effizienz und Kiihldauer. Die erreichbare Endtempera-
tur ist die des Puffergases. Schon friih wurde dieser Kithimechanis-
mus durch Beobachtung an makroskopischen Teilchen nachgewiesen
[Wuerker u. a. 1959] und in seiner Wirksamkeit untersucht [Cutler u. a.
1985, Lunney u. a. 1992].

Um die Kiihlzeit berechnen zu kénnen, wird das Abbremsen durch St6-
e als kontinuierlicher Prozess beschrieben. Dies ist eine gute Nahe-
rung, solange der relative Impulsverlust je Stof klein, die atomare Mas-
se des Kiihlgases also wesentlich kleiner als die der lonen ist (andern-
falls ist auch Riickstreuung moglich). Die Bewegungsgleichung 2.8 kann
dann um einen Dampfungsterm erweitert werden:

d% | d¢

w7 + b@ +[a—2gcog20)] - £ = 0. (2.29)
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2.5. Kithlmechanismen in lonenfallen

Die GroBRe des Dampfungskoeffizienten bist fiir Teilchen mit dem Radi-
us Rund der Geschwindigkeit v in einem Medium mit der Viskositdt n
durch die Stokesche Reibung gegeben:
-6 b=

Fstokes= —67mRv  und = Rw (2.30)
Aus der kinetischen Gastheorie berechnet sich die Viskositat eines Ga-
ses mit der mittleren freien Wegldnge A und der mittleren Geschwindig-
keit (v) zu

n = gAmMNV), (2.31)

wobei m deren Teilchenmasse, und N die Teilchendichte bezeichnen,
die Grofe q ist ein Formfaktor. Wahrend flir hohe Drucke die Viskositdt
druckunabhéangig wird, gilt im intermedidren Bereich

o

, 2.32
1+ MR(A+BeCRR) (232)

np) =

wobei die Konstanten A, Bund C in [Nasse und Foot 2001] angegeben
sind. Die Dampfungskonstante ergibt sich entsprechend zu

97’]0 1
PRew 1+ M/ R(A+ BeCRA)’

b(p) = (2.33)

Abbildung 2.7 zeigt exemplarisch den Einfluss der Puffergaskiihlung an
einem Magnesium-lon (blaue Kurve). Das lon hat anfangs eine kineti-
sche Energie von 20 eV. Die Fallenfrequenz betrdgt 1.7 MHz und die
Wechselspannungs-Amplitude 340 V. Der Dampfungsparameter hat den
Wert b = 0.02, das entspricht etwa einem Druck von 10 Pa, wenn He-
lium als Kiihlgas eingesetzt wird. Die Bewegungsgleichung wurde mit
einem gewdhnlichen Runge-Kutta-Verfahren geldst. Die Vergleichskur-
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— ungekiihlte lonenbewegung

2r Q Q — gekilihlte lonenbewegung 1

ylecm] o I

X [cm]

Abbildung 2.7.: Vergleich von gekiihlter und ungekiihlter lonenbewe-
gung am Beispiel eines Magnesium-lons

ve in schwarz zeigt die ungekiihlte lonenbewegung, das lon verldsst
das Fallenvolumen innerhalb weniger Mikrosekunden.

Fiir starke Dampfungen wird die Bewegungsgleichung signifikant ge-
andert. Die Dampfung kann nicht mehr als Stérung behandelt werden
und fiithrt zu einer Verschiebung und Verformung der Stabilitdtsberei-
che. Die Losung der Bewegungsgleichung und die Berechnung der Sta-
bilitatsbereiche sind dann nur noch numerisch moglich.
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2.6. Longitudinale Stabilisierung

Abbildung 2.8.: Verschiedene Elektrodenanordnungen zur longitudina-
len Stabilisierung in einer linearen Paul-Falle

2.6. Longitudinale Stabilisierung

Die Bewegung der lonen entlang der Achse des linearen Quadrupols
verlduft gemafl Gl. 2.7 gleichférmig. Die beschriebene Apparatur ent-
spricht ohne weitere Modifikationen einem konventionellen Quadrupol-
Massenfilter und stabilisiert die lonenbewegung nur zweidimensional.
Sie kann daher eher als lonenleiter denn als Falle bezeichnet werden.
Mochte man auch die Bewegung in axialer Richtung beschranken, bie-
ten sich verschiedene Moglichkeiten an (vgl. Abb. 2.8, von links nach
rechts):

a. Das Zusammenbiegen zweier Stabelektroden entspricht dem Auf-
setzen von halbierten hyperbolischen Paul-Fallen auf die Enden
des linearen Quadrupols. Die Stabilisierung der lonenbewegung
erfolgt bei symmetrisch angelegten Potentialen in allen Raum-
richtungen durch Wechselfelder. Ein Nachteil dieser Konfigurati-
on ist, dass die axiale Einspeisung von lonen- und Elektronen-
strahlen durch die Wechselfelder gestort wird.
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b. Legt man an ringformige Elektroden, welche den Quadrupol um-
schlief3en, eine Spannung an, wird deren Potential im Falleninne-

ren nicht vollstandig abgeschirmt und beeinflusst das effektive

Potential auf der Achse.

c. Eine direkte Anhebung des Potentials auf der Fallenachse wird
durch platten-, ring- oder nadelférmige Elektroden an den Enden
des linearen Quadrupols erreicht [Fisk u. a. 1993]. In vielen Féllen
wird hierbei jedoch ein wichtiger Zugang fiir Teilchenquellen oder

Diagnostiklaser versperrt. Dies kann vermieden werden, indem

Elektroden in Form eines Drahtnetzes verwendet werden.

d. Eine weit verbreitete Moglichkeit ist die Segmentierung der Fal-
lenstdbe. Hierbei werden die Segmente einer Stabelektrode mit
identischen Wechselspannungsamplituden versorgt. Der positi-

ve Gleichspannungs-Offset wird fiir das mittlere Segment aber

abgesenkt und erzeugt so eine axiale Potentialmulde. Die Versor-

gungsspannungen der Elektrodensegmente kénnen in radialer

Richtung zugefiihrt werden, stéren aber auf diese Weise die Po-

tentialverldufe. Eleganter ist die Spannungsversorgung des mitt-
leren Segments durch eine koaxiale Zufiihrung durch die dufie-
ren Segmente hindurch. Die Konstruktion der Stabelektroden ist
dadurch zwar etwas aufwendiger, konnte aber selbst fiir sehr

kleine Elektroden (0.8 mm Radius) realisiert werden [Raizen u. a.

1992].

In dieser Arbeit wurden die letzten beiden Ansdtze zum Betrieb des

linearen Quadrupols als lonenfalle verwendet. Ein Nachweis des Be-

triebs als lonenfalle wurde in [Schultz 1997] erbracht. Die Speicherzeit
konnte (abhdngig von Entladungsbedingungen und Puffergaskiihlung)
mit einigen Millisekunden abgeschatzt werden, was bis zu zehn Re-
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2.6. Longitudinale Stabilisierung

Abbildung 2.9.: Effektives Potential fiir segmentierte Fallenstdbe

flexionen an den Endelektroden entspricht. Im Allgemeinen ist jedoch
der Betrieb als lonenfilter sinnvoller. Einerseits beeintrachtigen Poten-
tiale auf der kathodenseitigen Endelektrode das Eintreten der lonen in
das Messvolumen, zum anderen kdnnen die in der Hohlkathodenentla-
dung besetzten metastabilen Niveaus zur Anregung verwendet werden.
Deren Besetzung geht innerhalb der Speicherzeit merklich zuriick.
Eine dreidimensionale Berechnung des effektiven Potentials mit den in
Kapitel 2.7 beschriebenen Methoden fiir segmentierte Fallenstdbe ist
in Abb. 2.9 zu sehen. Das Potential wurde auf einem Gitter mit ca. 10°
Stiitzstellen berechnet. In einer Ebene, die durch die Achsen der Stab-
elektroden verlauft, ist die longitudinale Stabilisierung durch eine posi-
tive Spannung auf den hinteren Elektroden und dem Targethalter deut-
lich zu erkennen. Die statischen Potentiale zur longitudinalen Stabi-
lisierung werden sinnvollerweise in GrofRenordnung von ¥ aus Glei-
chung 2.20 gewadbhlt.
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2.7. Losung des Potentialproblems

Bei der Laplace-Gleichung handelt es sich um eine homogene, ellipti-
sche, partielle Differentialgleichung, welche sich numerisch l6sen ldsst,
indem der Laplace-Operator diskretisiert wird. Fiir ein Gitter der Schritt-
weite h lasst sich die zweite Ableitung umschreiben zu

i2¢ _ Pina + Pioa — 2
dx@” "~ h? '
Sind die Potentialwerte fiir benachbarte Stiitzstellen bekannt, lautet

die Losung der Laplace-Gleichung fiir das Potential ¢; j x auf einem Git-
ter mit in allen Raumrichtungen identischer Schrittweite:

(2.34)

1
¢i(?j,k = 6(¢i+1,j,k + Oi—1jk + Dijaik + Dijo1k + Dijre1 + Pijk-1)- (2.35)

Dies stellt bereits die Grundlage fiir einen langsam konvergierenden Al-
gorithmus dar, um die Potentialverteilung zu einem gegebenen Rand-
wertproblem zu berechnen. Das Verfahren kann beschleunigt werden,
indem man die mit Gl. 2.35 berechnete Potentialanderung um einen
Faktor wvergrofiert, also liberrelaxiert [Schmid u. a. 1987]:

#15k = O+ W[l - ¢l (236

Fiir Werte von 1 < w < 2 ergibt sich eine geddampfte Schwingung der
&i,x um die korrekte Losung. Durch geeignete Wahlvon wdsst sich die
Konvergenzgeschwindigkeit analog zum aperiodischen Grenzfall opti-
mieren. Da sich Potentialinformationen in Gl. 2.35 jeweils um nur eine
Stiitzstelle pro Iteration ausbreiten, ergibt sich eine weitere Beschleu-
nigung durch die Anwendung von sogenannten Multigrid-Verfahren.
Dabei wird zundchst das Potentialproblem fiir ein grobes Gitter geldst.
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Abbildung 2.10.: Verwendung komplementdrer Gitter flir die sukzessi-
ve Uberrelaxation

Die so erhaltene Losung wird fiir ein feineres Gitter interpoliert und die
Relaxation auf diesem erneut iterativ berechnet.

Durch die Wahl der Indizierung der Stiitzstellen bildet sich beim Mit-
teln eine Vorzugsrichtung aus. Dies kann vermieden werden, indem
zwei komplementdre Untergitter verwendet werden, wie in Abb. 2.10
dargestellt. Fiir jede Iteration werden zundchst alle Potentialwerte fiir
das eine, dann alle fiir das andere Untergitter berechnet.

Fir dreidimensionale Potentialberechnungen erreicht die Anzahl der
Stiitzstellen rasch die GréBenordnung von einigen 10°. Fiir ein Gitter
dieser GroRe kann auf einem Rechner vom Typ Pentium™ 3/ 800 MHz
Konvergenz innerhalb einiger Minuten erzielt werden. Fiir eine wieder-
holte Losung des Potentialproblems, wie es zur Lésung von Bewegungs-
gleichungen in zeitabhadngigen Potentialen an sich notwendig ist, ware
der Rechenaufwand zu hoch. Einfacher ist es, einen Satz von Basis-
l6sungen zu erstellen, bei dem jeweils nur eine Elektrode auf ein von
Null verschiedenes Potential ¢g gesetzt wird. So kann jede Belegung
der Elektroden mit beliebigen Spannungen durch Linearkombinatio-
nen dieser Basislosungen berechnet werden.
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Kapitel 3.

Experimentelle Details

3.1. Uberblick

Ein Experiment zur Messung von Lebensdauern mit Hilfe von Laserin-
duzierter Fluoreszenz (LIF) kann in vier Abschnitte unterteilt werden:

1. die Erzeugung einer ausreichenden Anzahl von Atomen im ge-
wiinschten lonisations- und Besetzungszustand,

2. optional die Propagation des Ensembles vom Ort der Erzeugung
zum Ort der Fluoreszenzmessung,

3. die Erzeugung von Laserstrahlung zur selektiven Anregung des
zu untersuchenden Niveaus,

4. die Detektion und Verarbeitung von Laserpuls und Fluoreszenz-
signal.

In Abb. 3.1 ist die Geometrie der Messung mit einem lasererzeugten
Plasma als Teilchenquelle schematisch dargestellt: Die Hauptbewe-
gungsrichtung der Atome, der Anregungslaser und die Detektionsrich-
tung bilden ein Orthogonalsystem. Zusatzlich sind die Elektroden ei-



Kapitel 3. Experimentelle Details

Ablationslaser

Diagnostiklaser

Detektion

Abbildung 3.1.: Experimenteller Aufbau (schematisch)

nes linearen Quadrupols dargestellt, der die Expansion der lonenkom-
ponente des Plasmas in zwei Dimensionen begrenzt.

Ist die verwendete Teilchenquelle eine Hohlkathode, hat der Aufbau
die Form wie in Abb. 3.2 dargestellt. Die Hohlkathodenentladung ist
durch eine Austrittblende vom Messvolumen getrennt. Dadurch ent-
steht ein differentielles Pumpsystem, das es erlaubt, den Entladungs-
druck weitgehend unabhdngig vom Druck im Beobachtungsvolumen
zu wihlen. Durch die Offnung entweicht ein effusiver Teilchenstrahl
in die Messkammer, dessen lonenkomponente sich durch einen li-
nearen Quadrupol kollimieren lasst. Fiir Neutralteilchen hingegen er-
folgt eine freie Expansion. Daher sind Laseranregung und Detektion an
zwei Orten moglich: LIF-Messungen an Neutralteilchen werden 42 mm
von der Aperturblende entfernt durchgefiihrt. Fiir lonen besteht zusatz-
lich in Verbindung mit der linearen Paul-Falle die Moglichkeit, in einer
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Abbildung 3.2.: Hohlkathode, Messvolumen und LIF-Detektion

Entfernung von 155 mm vor der Aperturblende Fluoreszenzsignale zu
messen. Sowohl das Hintergrundleuchten aus der Entladung, als auch
Stérungen durch Ubergédnge an Neutralteilchen dhnlicher Wellenl&n-
ge (Blends) sind hier ausgeschlossen. Die Beobachtung erfolgt spek-
tral integriert, also auf allen Zerfallskanélen. Das Fluoreszenzlicht wird
durch eine zweilinsige Quarzoptik mit einem Offnungsverhiltnis von
1 auf die Photokathode eines Photomultipliers abgebildet. Reststreu-
licht von den graphitgeschwédrzten Wanden der Apparatur kann durch
eine Irisblende reduziert werden. In der Praxis wird die Blende auf ca.
30 mm geschlossen, das maximal mégliche Offnungsverhiltnis wird
daherim Allgemeinen nicht ausgenutzt.

Die einzelnen Elemente der eingangs vorgestellten Unterteilung wer-
den im Folgenden ausfiihrlicher dargestellt.
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3.2. Teilchenquellen

Im Laufe der vorliegenden Arbeit wurde mit zwei verschiedenen Teil-
chenquellen experimentiert, welche sich in ihren Starken und Schwa-
chen gut ergénzen. Die effusiven Teilchenstrahlen aus Hohlkathoden-
entladungen stellen fiir Neutralteilchen und einfach geladene lonen ei-
ne Teilchenquelle fiir im Sinne einer LIF-Messung ungestorte Atome
hinreichender Dichte dar. Stof3e, optische Dicke und Flugzeiteffekte
konnen normalerweise vernachldssigt werden.

Sollen Fluoreszenzmessungen an mehrfach geladenen lonen durchge-
fuhrt werden, ist eine Nachionisation oder aber die Verwendung ei-
ner Quelle, die auch hohere lonisationsstufen liefert, unumganglich.
Wird ein lasererzeugtes Plasma als Teilchenquelle verwendet, miissen
Einfllisse wie Quenching, optische Dicke oder Flugzeiteffekte jeweils
quantifiziert werden, da sie das Ergebnis der Lebensdauermessung
beeintrdchtigen. Die Teilchendichte nimmt jedoch im expandierenden
Plasma rasch mit der Zeit und der Entfernung zum Ort der Ablation
ab. Daher kdnnen in vielen Fallen durch Variation von Ort und Zeit-
punkt der Laseranregung fiir LIF-Messungen zufriedenstellende Plas-
mabedingungen gefunden werden. Fiir mehrfach geladene lonen riickt
dabei das Messfenster, in dem ausreichende Teilchendichten vorlie-
gen, immer ndher an den Zeitpunkt und den Ort der Plasmaerzeugung
heran, wodurch Stérungen durch das Plasma eventuell nicht mehr ver-
nachldssigt werden konnen. Wann immer es méglich war, wurde daher
die Hohlkathodenentladung als Teilchenquelle verwendet. Durch die
Verwendung lasererzeugter Plasmen konnten die Fluoreszenzmessun-
gen auch auf mehrfach geladene lonen angewendet werden.
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3.2.1. Hohlkathodenentladung

Die in dieser Arbeit verwendete Hohlkathode ist eine modifizier-
te Version der am Institut fiir Plasmaphysik der Universitdt Hanno-
ver entwickelten Standard-Hohlkathode. Diese wurde urspriinglich als
Intensitdts-Transfer-Normal, insbesondere fiir den XUV-Bereich von
13 — 60 nm, konstruiert und charakterisiert [Danzmann u. a. 1988].

In der Entladung erfolgt die Erzeugung von freien Metallatomen durch
Sputterprozesse am Wandmaterial des Kathodeneinsatzes. Dieser Ein-
satz ist auswechselbar und wird, soweit moglich, aus der zu untersu-
chenden Substanz hergestellt. So kénnen auch schwer verdampfbare
Metalle wie z. B. Wolfram in fiir Lebensdauermessungen ausreichen-
der Dichte erzeugt werden. Im Prinzip ist man bei der Wahl des Katho-
denmaterials auf Metalle beschrankt, Giber Legierungen stehen jedoch
auch einige nichtleitende Substanzen zur Verfligung. Dariiber hinaus
ist die lose Zugabe granularer Materialien moglich. Einige wenige Me-
talle hingegen kdnnen aufgrund ihrer chemischen Eigenschaften den
Entladungsprozess verhindern. So scheinen die Oxide der reaktions-
freudigen Alkalimetalle die Entladung nachhaltig zu st6ren, auch wenn
oberflachliche Verunreinigungen der Einsdtze normalerweise durch den
Betrieb der Entladung nach wenigen Minuten abgetragen werden und
damit keine weiteren Beeintrachtigungen verursachen.

Die Konstruktion der Hohlkathode ist in Abb. 3.3 zu sehen. Um die
Hohlkathode zur Erzeugung von Metallatomen und -ionen zu optimie-
ren, wurde der Kathodeneinsatz auf 35 mm verkiirzt [Schnabel und
Kock 1997, van Lessen u.a. 1998]. Die Innenbohrungen der Einsdtze
haben Durchmesser zwischen 4 und 8 mm.

Zur Seite des Messvolumens hin ist der Kathodeneinsatz mit einer Blen-
de aus Kupfer verschlossen, deren zentrale Bohrung einen Durchmes-
serzwischen 0.3 und 1 mm hat. Durch diese Apertur entweicht ein kon-

59



Kapitel 3. Experimentelle Details

Kiihlwasser

5cm

Glasring

Anode \
—

I IN[ °

Kathode

[ p
? =
Edelgas Apertur
#0.3-1mm
Kathodeneinsatz
Kiihlwasser

Abbildung 3.3.: Konstruktionszeichnung der verwendeten Hochstrom-
Hohlkathode

tinuierlicher effusiver Strahl aus Edelgas- und Metallatomen mit einem
Kegelwinkel von ca. 60° in das Messvolumen. Die Aperturblende trennt
Entladungs- und Messvolumen in Form eines differentiellen Pumpsys-
tems. So kann im Messvolumen bei laufender Entladung ein Vakuum
von besser als einem Pascal aufrechterhalten werden. Die kinetische
Energie der axialen Geschwindigkeitskomponente konnte fiir metalli-
sche lonen auf Werte von 1 bis 2 eV abgeschatzt werden [Schultz 1997].
Die Hohlkathodenentladung wurde mit den Edelgasen Neon und Ar-
gon, versuchsweise auch mit Helium, betrieben. Die verwendeten Edel-
gase hatten einen Fremdgasanteil von unter 40 ppm. In den meisten
Fallen bietet Neon bei Drucken zwischen 200 und 1200 Pa eine stabile
und einfach zu handhabende Entladung. Dabei fallen fiir Strome von
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Abbildung 3.4.: Als Teilchenquelle verwendete Hohlkathodenentla-
dung im Betrieb mit Argon und einem Magnesium-
Einsatz

0.3 bis 2 A Brennspannungen zwischen 200 und 500 V an der Hohl-
kathode abh. Bei einzelnen Einsatzen, z. B. bei Eisen, sind die Entla-
dungsbedingungen bei Verwendung von Argon giinstiger. In Argon stel-
len sich fiir Drucke von 50 bis 1200 Pa bei vergleichbaren Stromstar-
ken Spannungen von 130 - 500 V ein. Die Entladung ldsst sich weiter-
hin auch bei Stromen bis hinab zu 0.1 A betreiben. Die Griinde hierfiir
liegen in den zueinander verschobenen Paschenkurven fiir Neon und
Argon, in die StoBquerschnitte und lonisationsenergien eingehen. Die
Entladungsbedingungen variieren zudem mit der Austrittsarbeit des ver-
wendeten Kathodenmaterials.

Dabei ist die Metallkomponente als Elektronendonator fiir die Entla-
dung wichtig. Wahrend der Gesamtionisationsgrad mit 107 eher gering
ist, ist die Metallkomponente fast vollstandig ionisiert [Danzmann und
Kock 1981]. Im Plasma kénnen daher zwei Bereiche unterschieden wer-
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den: Im vom Kathodeneinsatz umschlossenen Volumen befindet sich
ein erhdhter Anteil an Metallatomen, welche moglicherweise die sicht-
bare Emission dominiert. Zwischen Kathodenblock und der konischen
Anode hingegen ist das Plasma ein metallarmes Edelgas-Plasma, die
Emission zeigt sich gastypisch rosa-orange (Neon) oder blau-violett (Ar-
gon). Dies ist in Abb. 3.4 am Beispiel einer Entladung in Argon zu se-
hen. Der Hohlkathodeneinsatz besteht hier aus Magnesium, die hel-
len Bereiche leuchten aufgrund von Magnesiumlinien bei 500 nm pe-
trolfarben. Bei den (iblichen Brennbedingungen zeigen Hohlkathoden-
entladungen eine vom Strom nahezu unabhdngige Brennspannung,
die Strom-Spannungskennlinie verlduft horizontal. Aus regelungstech-
nischen Griinden wird die Entladung daher mit einem Vorwiderstand
von 42 () betrieben, der zu einer steigenden Kennlinie fiihrt. Als Netz-
teile kamen ein Gerdt der Firma Heinziger vom Typ HNYs 600-2 und ei-
nes der Firma Argos vom Typ Ar500-1 zum Einsatz.

3.2.2. Lasererzeugte Plasmen

Diese Form elektrodenloser Plasmen wird erzeugt, indem ein Laser auf
ein Medium fokussiert wird, so dass die Leistungsdichte 102 J/cm? liber-
steigt. In vielen Fallen wird dabei gepulste Laserstrahlung benutzt; die
Aufrechterhaltung des Plasmas ist jedoch auch mit Dauerstrich-Lasern
moglich [Carlhoff u.a. 1981]. Lasererzeugte Plasmen emittieren sehr
kurzwellige Strahlung und bilden wegen der guten Fokussierbarkeit des
Lasers nahezu punktformige Rontgenquellen [Fischer u.a. 1984]. Fiir
die Quantenoptik sind Ablationsplasmen von Interesse, da an ihnen
Inversion und Laserverstarkung bei Wellenlangen unter 20 nm und die
Erzeugung sehr hoher Harmonischer beobachtet werden kdnnen [Fill
1988]. Als Teilchenquelle fiir Lebensdauermessungen mittels LIF wur-
den sie erstmals bei [Bergstrom u. a. 1988] untersucht.
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Bei den hiervorgestellten Messungen wurde ein gepulster Laser, in den
meisten Féllen die erste Harmonische eines giitegeschalteten Nd:YAG-
Lasers vom Typ Continuum Surelite oder Spectraphysics DCR 11 auf
eine Materialoberflache fokussiert. Die Pulsenergie betrdgt typischer-
weise einige Millijoule bei einer Pulsdauer von ungefahr 10 ns und
einem Fokusdurchmesser von etwa 60 um, je nach verwendeter Fo-
kussieroptik. Infolge der Lasereinwirkung entsteht ein sehr heifles und
dichtes Kurzzeitplasma, in dem eine Vielzahl von lonisations- und
Anregungszustanden besetzt ist. Um eine Strukturierung der Ober-
fliche und damit einhergehend driftende Plasmaparameter zu ver-
meiden, wird ein rotierendes Target verwendet. Das Plasma emittiert
ein Rekombinations- und Bremsstrahlungs-Kontinuum sowie Spek-
trallinien neutraler bis mehrfach ionisierter Atome bis in den wei-
chen Réntgenbereich hinein. Die Prozesse, die zur lonisation fiihren,
sind von der verwendeten Laser-Wellenlange und den lonisationsener-
gien des Target-Materials abhdngig: Wahrend fiir ultraviolette Laser
Multiphotonen-Photonionisation tberwiegt, nimmt zu ldngeren Wel-
lenlangen hin die Bedeutung der Feldemission zu.

Fur Fluoreszenzmessungen an lasererzeugten Plasmen ist daher die
Verwendung eines Monochromators unumganglich. Dieser dient nicht
nur zur Unterdriickung von Kontinuumsstrahlung und der Auswabhl ei-
nes Zerfallskanals, sondern auch zum Schutz des Detektors vor Streu-
licht des Ablationslasers.

Das Plasma expandiert und thermalisiert rasch; wenige Mikrosekun-
den nach Einsetzen der Ablation ist die Emission fast vollstandig erlo-
schen. Die Expansionsgeschwindigkeit betrdagt fiir Neutralteilchen et-
wa 103 m/s und nimmt mit der lonisationsstufe zu. Bei Messungen an
doppelt ionisiertem Bor in Abschnitt 5.4.4 wurden Fluchtgeschwindig-
keiten in der GréRenordnung von 104 m/s beobachtet. Durch die hohen
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4
Int. [a. u.]

Abbildung 3.5.: Darstellung der Linienverbreiterung am Beispiel zweier
Al lll-Resonanzlinien bei 570 nm, gemessen 20 ns nach
Einsetzen der Kontinuums-Emission aus dem Plasma

Geschwindigkeiten kann es bei Lebensdauermessungen zu Flugzeitef-
fekten kommen: Das zeitliche Verhalten der Besetzungsdichte des be-
trachteten Zustands im beobachteten Volumen ist dann nicht mehr al-
lein die Folge seines strahlenden Zerfalls. Es kommt zu einer Verfal-
schung der gemessenen Lebensdauer, wenn sich das angeregte Atom-
Ensemble in das Beobachtungsgebiet hinein oder aus ihm heraus be-
wegt. Die Stdrke dieses Effekts ist von den jeweiligen Geschwindig-
keiten und dem Ort und Zeitpunkt der Messung abhangig, aber auch
von der Geometrie des Beobachtungsvolumens: Um einen moglichst
groBen Uberlapp des angeregten und beobachteten Volumens zu errei-
chen, ist der Spalt des Monochromators oft parallel zum Anregungsla-
ser ausgerichtet. Dann ist jedoch der Einfluss von Flugzeiteffekten am
grofiten, da die Haupt-Bewegungsrichtung der Atome quer zum Spalt
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verlduft, das abgebildete Volumen also in sehr kurzer Zeit verlassen
wird. Bei Orientierung des Spaltes parallel zur Hauptbewegungsrich-
tung hingegen sind im Allgemeinen keine Flugzeiteffekte zu befiirch-
ten. Der Einfluss von Flugzeiteffekten kann durch relatives Verschieben
von Anregungs- und Beobachtungsvolumen tberpriift werden. Abhilfe
kann auch durch eine unscharfe Abbildung des Anregungsgebietes auf
den Eintrittsspalt des Monochromators geschaffen werden.

Aufgrund der schnellen Expansion und Thermalisierung stehen hohe-
re lonisationsstufen und hochliegende metastabile Zustande nur fiir
kurze Zeiten zur Verfligung. Fir Messungen an hochangeregten oder
hochionisierten Atomen riickt daher das Zeitfenster, in dem ausreichen-
de Signalstdrken vorliegen, ndher an den Zeitpunkt der Plasma-Ent-
stehung heran. Die Atome kdnnen dann gegebenenfalls nicht mehrim
Sinne einer Lebensdauermessung als ungestort betrachtet werden.

Ein Emissionsspektrum eines lasererzeugten Aluminiumplasmas 20 ns
nach Abklingen des Lasers zeigt Abb. 3.5. Zu sehen sind die Resonanz-
linien des doppelt ionisierten Aluminiums, radial und spektral aufge-
l6st. Die starke Linienverbreiterung ist ein Indiz dafiir, dass dieses Plas-
ma-Regime fiir die Messung atomarer Lebensdauern ungeeignet ist.

Als Storeinfliisse, die auszuschliefRen sind, seien insbesondere Quen-
ching und optische Dicke (radiation trapping) genannt. Der Ausschluss
dieser Effekte erfolgt tiblicherweise iiber eine Variation der Plasma-
parameter. Dies geschieht durch Variation des Zeitversatzes zwischen
Plasmaerzeugung und Fluoreszenzmessung und der Anderung des Ab-
standes von Anregungsvolumen und Target-Oberflache.

Abbildung 3.6 illustriert die zeitliche Expansion eines lasererzeugten
Aluminiumplasmas anhand ortsaufgeldster Kurzzeitphotographien der
Kontinuumsemission. Durch ein langbrennweitiges Mikroskop der Fir-
ma Questar vom Typ QM1 wurde das Plasma auf die Photokathode ei-
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Abbildung 3.6.: Expansion eines lasererzeugten Aluminiumplasmas

nerintensivierten CCD-Kamera vom Typ Dicam 2 der Firma PCO abgebil-
det. Nach den angegebenen Zeitpunkten wurde die Emission rdumlich
und zeitlich aufgelost breitbandig im Infrarotbereich detektiert Die Be-
lichtung wurde dabei um mehrere GroBenordnungen variiert. Die hori-
zontal liegende Target-Oberflache befindet sich in dieser Sequenz je-
weils mittig am unteren Bildrand. Exemplarisch fiir eine LIF-Messung
ist im letzten Bild die Position des Anregungslasers dargestellt.

Der Abstand des Anregungsvolumens von der Target-Oberflache be-
tragt fiir LIF-Messungen typischerweise einige Zentimeter. Die Verzo-
gerung zwischen Plasmaerzeugung und Fluoreszenz-Messung liegt zu-
meist im Bereich von Mikrosekunden.

Die Kinetik des Plasmas kann wesentlich beeinflusst werden, indem
ein Hintergrundgas verwendet wird. Durch die Wahl des Druckes las-
sen sich Temperaturverlauf, Leuchtdauer und lonisationsgrad in weiten
Bereichen variieren.
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Abbildung 3.7.: Das Apparateprofil der Photorthre, registriert mit ver-
schiedenen Speicheroszilloskopen

3.3. Detektion

3.3.1. Detektion des Laserpulsprofils

Zur Detektion des zeitlichen Laserpulsprofils wurden zwei Photordh-
ren der Firma Hamamatsu vom Typ R1328U-02 eingesetzt. Diese De-
tektoren zeichnen sich durch eine hohe analoge Bandbreite bei ver-
gleichsweise geringer Effizienz und Verstarkung aus. Trotzdem reichte
im Experiment die Auskopplung einiger Nanojoule aus, um ein Signal
mit hoher Dynamik zu erlangen, dessen Signal-zu-Rausch-Verhaltnis
durch das Digitalisierungsrauschen der Speicheroszilloskope begrenzt
war. Die spektrale Empfindlichkeit der Photoréhren reicht vom sichtba-
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ren Bereich bei 650 nm bis in den nahen Vakuum-UV-Bereich bei etwa
185 nm.

Die Anstiegszeit der Photorohren, welche mit 60 ps angegeben wird,
wurde in Verbindung mit dem Speicheroszilloskop TDS 7404 zu 97 ps
bestimmt. Die analoge Bandbreite des Detektors tbertrifft selbst die
des schnelleren verwendeten Oszilloskops. Die volle Halbwertsbreite
betrug dabei 137 ps und konnte im Vergleich zu Messungen mit dem
langsameren TDS 680 etwa um den Faktor drei reduziert werden.

Die Apparatefunktion wurde im Einzelpulsmodus aufgenommen. Als
ndherungsweise o-formiges Signal diente dabei ein Femtosekundenla-
sersystem, das bei [Wellegehausen u. a. 1996] beschrieben wird. Eine
Folge von bis zu 5000 Pulsen wurde mit der in Abschnitt 4.2.1 beschrie-
benen Methode in ein Signal- und Rauschspektrum umgewandelt. Die
daraus konstruierte Filterfunktion wurde in die Apparatefunktion inte-
griert.

Um die Qualitat der Entfaltung und die Aussagekraft des so erhaltenen
zeitlichen Verhaltens des Laserpulses zu untersuchen, wurde der La-
ser mit zwei PhotorShren gleichzeitig detektiert. Abbildung 3.8 zeigt,
dass die von beiden Photorohren detektierten Signale nach der Ent-
faltung unter Verwendung der Techniken von Kapitel 4.2.1 gut iberein-
stimmen. Die Unsicherheit in der Bestimmung der Intensitdt betragt
etwa 5 bis 10 % der Maximalintensitdt. Diejenigen Abweichungen, wel-
che am starksten in Bereichen geringer Intensitat ausfallen, sind ver-
mutlich ein zeitliches Phanomen analog zu Blends in der Emissions-
spektroskopie — die Information tiber ein schwaches Signal wird durch
ein grofles Signal in der Ndhe nachhaltig gestort. Mit der redundan-
ten Messung kann auch ausgeschlossen werden, dass es sich bei der
zeitlichen Struktur um eine Folge von Interferenzeffekten an den Aus-
koppeloptiken handelt. Eine dhnliche Messung, die den Einsatz zwei-
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Abbildung 3.8.: Gleichzeitige Messung des zeitlichen Laserpulsprofils
mit zwei unabhéngigen Detektoren

er Photor6hren erforderte, konnte zur Vermessung der raumzeitlichen
Korrelation des Laserpulses (siehe Abschnitt 3.4.2) verwendet werden.
Auf die Aufnahme von aufaddierten Einzelpuls-Histogrammen mit ei-
ner CCD-Kamera, wie sie bei [Schnabel 1999] durchgefiihrt wurde, ist
in dieser Arbeit verzichtet worden. Die Abweichungen zwischen dem
gemessenen Histogramm eines Einzelpulses und dem berechneten Hi-
stogramm einer TEMy,-Mode sind gering. Eine entscheidene Informa-
tion des aufaddierten Einzelpuls-Histogramms ist daher die fluktuie-
rende Pulsenergie. Die verbesserte Ubereinstimmung von Messdaten
und berechneter Kurve bei Verwendung eines Histogramms ist also ver-
mutlich nicht nur ein Effekt der Beriicksichtigung der rdumlichen Inten-
sitdtsverteilung, sondern auch eine Folge der impliziten Beriicksichti-
gung der Energieschwankungen im Laserpuls.
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Abbildung 3.9.: Apparatefunktionen von Photomultiplier und Micro-
channel Plate

3.3.2. Detektion des Fluoreszenzlichtes

Die Detektion des Fluoreszenzlichtes erfolgt durch Abbildung auf die
Photokathode eines Photomultipliers oder einer Microchannel Plate
(MCP). Da bei fast allen Messungen Ubergénge im UV- und VUV-Bereich
verwendet wurden, wurden dazu Optiken aus Quarz, Magnesiumfluo-
rid oder Lithiumfluorid verwendet. Bei Messungen mit einer Hohlkatho-
denentladung als Teilchenquelle kann auf wellenldngenselektive Ele-
mente im Detektionskanal verzichtet werden. Bei der Verwendung von
lasererzeugten Plasmen hingegen wurde ein VUV-Monochromator der
Firma Oriel mit einer fokalen Lange von 20 ¢cm eingesetzt, um die inten-
sivierten Detektoren vor Streulicht vom Ablationslaser zu schiitzen und
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verfdlschende Einfllisse des Rekombinationsleuchtens aus dem Abla-
tionsplasma auszuschliefRen.

Als Detektoren kamen ein Head-On-Photomultiplier der Firma Hama-
matsu vom Typ R2496 und im Vakuum-UV-Bereich eine deutlich schnel-
lere Photomultiplier-Microchannel Plate vom Typ 3809U-58, ebenfalls
von Hamamatsu, zum Einsatz. Beide Detektoren weisen eine hohe Ver-
starkung zum Nachweis von Einzelphotonen und eine spektrale Band-
breite bis in den nahen Vakuum-UV-Bereich auf. Ihre Spezifikationen
sind Tabelle 3.1 zu entnehmen.

Ihre Antwortfunktionen, gemessen als Signal auf Einzelphotonen sind
in Abb. 3.9 zu sehen. Die Apparatefunktionen wurden im Einzelpuls-
betrieb aufgenommen. Der aufgrund der hohen statistischen Verstar-
kung der Einzelphotonensignale auftretende Jitter wurde durch Anwen-
dung des in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Korrekturverfahrens kom-
pensiert. Wegen der im Vergleich zum Oszilloskop deutlich geringeren
analogen Bandbreite des Photomultipliers R2496 stimmt die gemesse-
ne volle Halbwertsbreite von 895 ps gut mit den Spezifikationen {iber-
ein. Die analogen Bandbreiten von MCP und Oszilloskop hingegen sind
von gleicher Grofienordnung. Die gemessene volle Halbwertsbreite der
MCP von 316 ps liegt daher etwa 15 % tiber dem spezifizierten Wert.

Typ U G Lrise trwhm  Spektralbereich
R2496 1200V 10° 700 pS 900 ps 160 - 650 nm
3809U-58 2800V 2-10° 167pS 274 ps 115 - 850 Nm

Tabelle 3.1.: Betriebsdaten von Photomultiplier und Microchannel
Plate; U: Betriebsspannung, G: Verstarkung, t ise: Anstiegs-
zeit, tayym: volle Halbwertsbreite der Apparatefunktion
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3.3.3. Transientenrekorder
Es kamen zwei verschiedene Transientenrekorder zum Einsatz:

« ein Tektronix TDS 680 B mit einer analogen Bandbreite von 1 GHz
und einem minimalen Messpunkt-Abstand von 200 ps,

« ein Tektronix TDS 7404 mit einer analogen Bandbreite von 4 GHz
und einem minimalen Messpunkt-Abstand von 50 ps bzw. 100 ps
im fur Sattigungs-LIF-Messungen relevanten Zweikanalbetrieb.

Das zweite Gerdt zeigt also eine verbesserte analoge Bandbreite und
Abtastrate (vgl. Tabelle 3.2), stand jedoch nur begrenzte Zeit zur Ver-
fligung. Es wurde daher vor allem zur Charakterisierung des Lasersys-
tems und zur Messung kurzer Lebensdauern (Ni I, Al lll) eingesetzt.

Bei bisherigen Messungen des zeitlichen Laserprofils mit Hilfe der Pho-
torohre erwies sich die analoge Bandbreite des verwendeten Transi-
entenrekorders als eine begrenzende Grofle. Durch Verwendung des
schnelleren TDS 7404 reduzierte sich die Halbwertsbreite der Appara-
tefunktion der Photoréhre um 70 % (siehe Abb. 3.7).

Aufgrund der kurzen Nutzungsdauer musste die Geratesteuerung fiir
den TDS 7404 innerhalb kiirzester Zeit implementiert werden. Daher
war von grofem Vorteil, dass der GPIB-Befehlssatz von TDS 680 B und
TDS 7404 nahezu identisch war und die Ansteuerung mittels der Tech-
nik der Vererbung sehr effizient programmiert werden konnte.

Typ v SR1 SR2 Kandle
TDS 680B 1 GHz 5-109/s 5-10%/s 2
TDS 7404 4 GHz 20-10%/s 10-109/s 4

Tabelle 3.2.: Analoge Bandbreite v, Sampleraten im Ein- und Zwei-
kanalbetrieb (SR1, SR2) und Kanalzahl der verwendeten
Speicheroszilloskope
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Abbildung 3.10.: Schematischer Aufbau der verwendeten durchstimm-
baren Pulslasersysteme

3.4. Lasersystem

Um Atome von einem spezifischen Zustand aus gezielt in einen hdher-
liegenden Zustand anzuregen, benoétigt man durchstimmbare, schmal-
bandige Laserstrahlung. Andererseits muss der Laser die gesamte ver-
breiterte Profilfunktion des Ubergangs iiberdecken, um mit der Breit-
bandanregung die Voraussetzungen fiir die Giltigkeit der Ratenglei-
chungen zu erfiillen. AuRerdem soll die Pulsdauer des Lasers moglichst
deutlich kiirzer als die der zu vermessenden Lebensdauern sein.

Es wurden zwei verschiedene Lasersysteme eingesetzt, die sich in Puls-
dauer und -energie und dem zugdnglichen Wellenlangenbereich unter-
scheiden. Es handelt sich um Farbstoff- oder Titan:Saphir-Laser, wel-
che in beiden Féllen von einem Nd:YAG-Laser gepumpt werden. An-
schlieend kann eine weitere Frequenzkonversion mit Hilfe nichtlinea-
rer Kristalloptik, Raman-Streuung oder Vierwellenmischung erfolgen.

3.4.1. Nd:YAG-Laser

Bei den verwendeten Pumplasern handelt es sich um Blitzlampen-ge-
pumpte, giitegeschaltete Nd:YAG-Laser vom Typ Continuum NY82-10
bzw. Spectraphysics DCR 2A mit einer Pulsfrequenz von 10 Hz. Bei-
de Systeme erlauben eine Optimierung des rdumlichen, zeitlichen und
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Abbildung 3.11.: Vergleich des zeitlichen Laserprofils des frequenzver-
doppelten Nd:YAG-Lasers mit und ohne Seeder

spektralen Profils durch Anwendung eines sogenannten Seeders. Dies
ist ein Laser geringer Leistung, jedoch mit hoher Strahlqualitat. Er lie-
fert die Photonen zum Abrdumen der Inversion im Hauptlaser und iiber-
tragt so seine guten Strahleigenschaften auf den leistungsstarken Puls.
Die Wirkung eines Seeders wird im Vergleich der zeitlichen Pulsprofi-
le deutlich. Wahrend bei einer Datenaufnahme mit der {iblichen Mit-
telung beide Pulse in guter Naherung durch eine Gauss-Funktion be-
schrieben werden und sich lediglich in der Halbwertsbreite unterschei-
den, zeigt sich die eigentliche Verbesserung des zeitlichen Strahlprofils
im Einzelpulsbetrieb (Abb. 3.11): Ist im Normalbetrieb noch eine deut-
liche Modenstruktur (Spiking) zu erkennen, verschwindet diese bei Ak-
tivierung des Seeders fast vollstandig.

Im Leistungsspektrum zeigt sich, dass die Anwendung des Seeders zu

74



3.4. Lasersystem

b1+

Seeder an
Seeder aus

1E-5 |
1E-6 |

Signal 1E-7

W 1 '" w' [

1E-10 ——r—r—tbrn—-»~b——
0,0 0,5 1,0 2,0

f [GHz]

Abbildung 3.12.: Vergleich der Leistungsspektren des Nd:YAG-Lasers
mit und ohne Seeder

Fourier-limitierten Pulsen fiihrt. Die spektrale Breite des Hauptmaxi-
mums vergroBert sich aufgrund der verkiirzten Pulsdauer von 50 MHz
auf 70 MHz. Die Seitenbdnder, die im Betrieb ohne Seeder bis zu ei-
ner Grenzfrequenz von etwa 1.5 GHz existieren, werden unterdriickt.
Im langzeitigen Mittel fiihrt eine fluktuierende Tragerfrequenz zu einer
weiteren Verbreiterung des spektralen Profils auf bis zu 30 GHz. Auch
diese Drift wird durch den Seeder wesentlich reduziert und fiihrt zu ei-
ner Gesamtlinienbreite von etwa 100 MHz.

Die Unterdriickung der Seitenbander ist von entscheidender Bedeu-
tung, wenn die stimulierte Brillouin-Streuung zur Pulsverkiirzung ver-
wendet wird (vgl. Abschnitt 3.4.3). Pulse, welche nicht Fourier-limitiert
sind, kdnnen Pulsspitzen mit ausreichender Leistungsdichte enthal-
ten, um das Brillouin-Medium zu zerstdren. Wird, wie in den im Rah-
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men dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen, destilliertes Wasser als
Medium verwendet, sind mikroskopische Gasbldschen die Folge, die
nur sehr langsam aufsteigen und durch Mie-Streuung die Pulsverkiir-
zung behindern.

Die Wellenlange der Nd:YAG-Laser liegt bei 1064 nm und wird in tem-
peraturstabilisierten KDP-Kristallen frequenzverdoppelt oder -verdrei-
facht, bevor sie zum Pumpen der durchstimmbaren Farbstofflasersys-
teme verwendet wird. Optional kann eine Pulskompression mittels sti-
mulierter Brillouin-Streuung erreicht werden (siehe Abschnitt 3.4.3).
Die Leistungsdaten der verwendeten Nd:YAG-Lasersysteme sind in Ta-
belle 3.3 angegeben.

Laser E@532nm At@s532nm E@355 nm At@355nm
DCR2A 150 m) 10 ns 55 m) 5ns
NY82-10 400 m| 8 ns - -

Tabelle 3.3.: Pulsenergien und -dauern fiir die verwendeten Pumpwel-
lenlangen der Nd:YAG-Laser (Daten jeweils ohne SBS-
Kompression)

3.4.2. Farbstofflaser

Zur Erzeugung gepulster schmalbandiger Laserstrahlung zur Anregung
der Atome wurden Farbstofflaser vom Typ Lambda Physik LPD 3002
und Continuum ND 60 verwendet. Beide Systeme sind in Aufbau und
Spezifikationen dhnlich, das Continuum-System erlaubt jedoch héhe-
re Pulsenergien. Die Beschreibung konzentriert sich auf den LPD 3002,
der fiir die meisten Experimente verwendet und detaillierter charakte-
risiert wurde.
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Littrow-Gitter Prismenaufweitung
Oszillator Teleskop Hauptverstarker
y A
A/
Vorverstdrker Endspiegel

Abbildung 3.13.: Prinzipskizze des Farbstofflasers

Aufbau

Bei beiden Modellen handelt es sich um eine Kombination aus trans-
versal gepumptem Oszillator, Vor- und Hauptverstdrker. Im Falle des
LPD 3002 werden verschiedene Regionen innerhalb einer gemeinsa-
men Kiivette als Inversionsgebiet fiir Oszillator und Vorverstarker be-
nutzt (siehe Abb. 3.13).

Der Resonator des LPD 3002 ist vom Typ eines offenen Multiple-Prism-
Littrow-Resonators (MPL) [Duarte und Hillman 1998]. Die Wellenldngen-
selektion geschieht durch Verkippen eines Gitters in Littrow-Anordnung
mit 600 Strichen/mm. Eine Schrittmotorsteuerung ermoglicht die Wahl
der Gitterposition. Die Schrittweite betrdgt 3.15 pm pro Gitterordnung,
welches bei den hier vorgestellten Messungen in fiinfter bis siebter
Ordnung betrieben wurde. Bei zusatzlicher Frequenzverdopplung erge-
ben sich Schrittweiten zwischen 0.23 und 0.32 pm.

Mit einer Strahlaufweitung durch mehrere Prismen kann eine Ausleuch-
tung des Gitters fuir groRere Einfallswinkel erreicht werden, was zu einer
Reduktion der Reflexionsverluste fiihrt. Die Oberflache eines Prismas
dient als Strahlteiler zur Auskopplung des Laserstrahls, der nochmals
am Gitter gebeugt wird. Der Anteil der verstarkten spontanen Emissi-
on (amplified spontaneous emission — ASE) wird dadurch auf wenige
Promille der Pulsleistung reduziert [Demtréder 1998].
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Nach der Vorverstdrkung erfolgt eine Aufweitung und Kollimation des
Laserstrahls in einem strahlaufweitenden Teleskop und die anschlie-
Bende Hauptverstarkung.

Optional ist eine Frequenzverdopplung in temperaturstabilisiertem
Kalium-Dihydrogen-Phosphat (KDP) oder in 3-Barium-Borat-Kristallen
(BBO) moglich. Die Kristalle werden zusammen mit einer Kompensati-
onsplatte durch eine sogenannte Tracking unit verkippt. Diese ermog-
licht das strahlversatzfreie synchrone Durchstimmen von Gitter, Ver-
dopplungskristall und Kompensationsplatte und erlaubt so die Aufnah-
me von Spektren auch fiir den frequenzverdoppelten Laser.

Der zugdngliche Wellenldngenbereich der Farbstofflaser erstreckt sich
von 380 bis 1040 nm, wenn als Pumplaser die ersten und zweiten Har-
monischen eines Nd:YAG-Lasers verwendet werden. Der Bereich ver-
groBert sich durch Anwendung der Frequenz-Verdopplung bis hinab zu
206 nm. In einigen Féllen (in Kombination mit dem Continuum ND 60)
wurde eine Frequenzverdreifachung durch Mischung von Fundamenta-
ler und erster Harmonischer in einem BBO-Kristall vorgenommen.

Die maximal moglichen Pulsenergien Eax und die minimalen Pulsdau-
ern Atpnin und Linienbreiten Avy,;, sind fiir beide Systeme in Tabelle 3.4
aufgelistet. Im Fall des LPD 3002 wird dabei von einem frequenzver-
dreifachten Nd:YAG-Laser als Pumplichtquelle ausgegangen. Die Da-
ten des Continuum ND 60 gelten fiir einen frequenzverdoppelten SBS-
komprimierten Nd:YAG-Laser als Pumplaser (siehe Abschnitt 3.4.3), da
diese Konfiguration fiir alle Messungen mit diesem Farbstofflaser ver-
wendet wurde.

Laser Emax Atpin AVnin
Lambda Physik LPD 3002 5 m] 5ns 5.4 GHz
Continuum ND 60 15m) o0.7ns 1.5 GHz

Tabelle 3.4.: Eigenschaften der verwendeten Farbstofflaser
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Separabilitat

Das am Detektor beobachtbare partiell gesattigte Fluoreszenzsignal ist
gemaf Gl. 1.23 abhdngig vom rdaumlichen, zeitlichen und spektralen
Strahlprofil des Lasers. Da die vollstandige Information iiber das La-
serprofil der einzelnen Pulse schwer zu erlangen ist, beschreibt man
den Puls durch ein Produkt von Verteilungsfunktionen fiir die einzel-
nen unabhédngigen Variablen (Separationsansatz):

prt,y) =lo- £ (r)- fi(®)- ,(). (3.2)

Die Separabilitdt des Lasers ist keinesfalls selbstverstandlich: Das Auf-
treten zweier zeitlich wie raumlich versetzter Moden wiirde im raumli-
chen und zeitlichen Profil zu jeweils zwei Maxima fiihren. Die in diesem
Falle falschliche Annahme der Separabilitat wiirde dies gemaf} Gl. 3.1
als vier Maxima in der rdumlich-zeitlichen Verteilung interpretieren.
Der Laser lasst sich auf Separabilitdt untersuchen, indem der zeitliche
Verlauf an zwei Punkten des raumlichen Profils verglichen wird. Im Falle
der Breitbandanregung ist die spektrale Verteilung f, wesentlich brei-
ter als das Absorptionsprofil des Atoms und damit inhdrent als Kon-
stante abseparierbar. Ein reproduzierbares rdumliches Profil kann in
Form eines Histogramms beriicksichtigt werden.

Zeitliche Modenstruktur

Beim Aufmitteln des zeitlichen Profils ergibt sich nach Entfaltung mit
dem Apparateprofil des Detektors ein ca. 5-10 ns breiter Puls mit ei-
ner mehr oder weniger ausgepragten Modenstruktur. Werden hinge-
gen einzelne Pulse zur Auswertung herangezogen, lasst sich die Wahr-
scheinlichkeitsdichte einer bestimmten Intensitadt | zu einem Zeitpunkt
tin Form eines zweidimensionalen Histogramms darstellen. Eine Falsch-
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Abbildung 3.14.: Wahrscheinlichkeitsdichteverteilung der zeitabhdngi-
gen Intensitat

farbendarstellung eines solchen Histogramms fiirw (I, t) zeigt Abb. 3.14
fiir den Farbstofflaser LPD3002. Es ist deutlich zu erkennen, dass die
Vorhersagbarkeit der Intensitdt nach Anschwingen des Lasers ausge-
sprochen schlecht ist.

Ursache hierfiir sind Anderungen der Resonatorldnge durch Brechungs-
indexfluktuationen im Farbstoff. Zusammen mit dem Vorgang der Mo-
denkonkurrenz resultieren sie in einem instabilen zeitlichen Interfe-
renzbild der Multimodenstrahlung [Demtréder 1998, Seite 255ff].

Die Pulsenergie ist mit einer relativen Standardabweichung von etwa
12.4 % deutlich stabiler und folgt den Energieschwankungen des Pump-
lasers. Der Laserpuls ldsst sich also nicht durch ein konstantes zeitli-
ches Profil zusammen mit einem Histogramm der Pulsenergie beschrei-
ben. Die Energie verteilt sich innerhalb des Pulses fiir jeden Puls neu.
Dies ist in Abbildung 3.15 zu sehen. Jeder Einzelpuls besteht aus ei-
ner Folge kurzer Sub-Pulse, im Folgenden zur besseren Unterscheidung

80



3.4. Lasersystem

1,0 F
Signal
[a. u.]
0,5 i
0,0 v‘wj M w\w
0 20 40 60 80
t [ns]

Abbildung 3.15.: Puls-zu-Puls-Fluktuationen des zeitlichen Laserpuls-
profils (der zeitliche Abstand der Pulse ist verkirzt
dargestellt)

Spikes genannt. Ein Puls enthdlt zwischen drei und zwanzig solcher
Spikes. Die einzelnen Pulse werden nicht anndhernd durch das auf-
gemittelte Profil wiedergegeben. Sie unterscheiden sich untereinander
in der Anzahl, den zeitlichen Abstanden und den relativen Hohen der
einzelnen Spikes. Eine Aufteilung der Einzelpulse in Klassen mit dhn-
lichem zeitlichen Verlauf ist aufgrund der grofen Formenvielfalt nicht
sinnvoll moglich.

Auffallig ist dabei, dass der Laserpuls ausschlieBlich aus sehr kurzzei-
tigen Strukturen zusammengesetzt ist. Abbildung 3.16 zeigt eine Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der Spike-Breiten. Als Spike wurde dabei jede
Struktur gewertet, welche eine vorgegebene Signalschwelle tibersteigt.
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Abbildung 3.16.: Pulsbreitenverteilung der Spikes im Einzelpuls

Die Verteilung ist weitgehend unabhangig vom gewdhlten Schwellwert,
solange dieser nur deutlich iiber dem Rauschpegel liegt. Die Spikes
sind im Mittel 140 ps breit, Strukturen mit einer Breite von mehr als
300 ps kommen nicht vor.

Spektrale Modenstruktur

Ohne den Einsatz eines optionalen Etalons zwischen Prismenaufwei-
tung und Littrow-Gitter liefert das Farbstoff-Lasersystem Multimoden-
Laserstrahlung. Die Linienbreite des Lasers wird beim Betrieb mit Rho-
damin 6G mit 0.18/cm angegeben, dies entspricht etwa 5.4 GHz oder
6 pm. Messungen der frequenzverdoppelten Laserstrahlung mit einem
2m-Echelle-Spektrographen ergaben eine Linienbreite von 12 GHz bei
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Abbildung 3.17.: Messung des spektralen Laserprofils per Durchstim-
men des Lasers tber eine atomare Linie

einer Wellenlange von 230 nm [Schnabel 1999], was einer dhnlichen re-
lativen spektralen Breite entspricht. In Abb. 3.17 sind zwei Messungen
des gemittelten Linienprofils des Lasers durch einen Scan iiber eine
atomare Linie dargestellt. Dies entspricht einer Aufnahme des Profils
mit einem Spektrographen, dessen Apparatefunktion das Linienpro-
fil des Atoms ist. Dessen Halbwertsbreite kann auf unter 2 GHz abge-
schadtzt werden. Das Auflosungsvermogen und der Messpunktabstand
von 0.23 pm ermoglichen die Beobachtung einer reproduzierbaren spek-
tralen Unterstruktur (Einkerbung am Maximum und an den Flanken).
Nach Herausrechnen der atomaren Linienbreite ergibt sich eine fiir die
Breitbandanregung hinreichende spektrale Breite von 12.2 + 0.3 GHz,
was gut mit den Angaben bei [Schnabel 1999] libereinstimmt.
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Raumliche Modenstruktur

Das durch Blenden beschnittene rdumliche Profil des Lasers zeigt,
wenn es mit einer CCD-Kamera aufgenommen wird, eine gute Puls-zu-
Puls-Reproduzierbarkeit und eine Intensitatsverteilung, deren Histo-
gramm nur unwesentlich vom dem einer TEMy,-Mode abweicht. Auf-
grund der Zeitauflosung des CCD-Chips kann auf diese Weise jedoch
nur die iiber die Pulsdauer gemittelte rdumliche Intensitdtsverteilung
gemessen werden. Um festzustellen, ob in verschiedenen Raumge-
bieten der Laserpuls durch ein identisches Zeitverhalten beschrieben
wird, wurde die Korrelation zweier zeitlicher, an verschiedenen Orten
gemessener Pulsprofile bestimmt.

Eine normierte Form der Korrelationsfunktion ldsst sich formulieren als

“ f(t)- gt — At)dt
Ky = ma [T fM) - ot - A

X . (3.2)
Tt [T g dt
Die Korrelation einer Funktion mit sich selbst ist offensichtlich 1, die
zweier statistisch um den Nullpunkt schwankender Rauschsignale o.
Da die so definierte Funktion fiir zwei auf positive Werte beschrénkte,
unkorrelierte Rauschsignale o0.75 betrdgt, kann man fiir positive Funk-
tionen (wie z. B. eine Intensitdt) eine modifizierte Korrelationsgréfie

angeben:
3

%=4Wm—1) (33)

Zur Messung der Korrelation wurde der Strahl mit einem Strahlteiler auf
zwei Photordhren verteilt und jeweils durch eine 0.5 mm-Blende be-
schnitten. Durch eine weitere Blende vor dem Strahlteiler konnte der
Nullpunkt des rdumlichen Versatzes der Photoréhren gefunden wer-
den. Wahrend die eine Photoréhre am Ort maximaler Intensitat ver-
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Abbildung 3.18.: Raumzeitliche Korrelation des Laserprofils

blieb, wurde die andere nach Entfernen der Justierblende verschoben.
Fiir verschiedene Relativpositionen wurde jeweils eine Pulsfolge von
1000 Pulsen aufgenommen.

Die Bestimmung von K;fg erfolgte, indem der eine Datensatz der einen
Photorshre durch Verschieben und vertikales Skalieren an den der an-
deren Photoréhre angepasst wurde (jeweils nach Entfaltung mit der
jeweiligen Apparatefunktion, siehe Abschnitt 4.2.1). Dies war zugleich
ein Stabilitats- und Geschwindigkeitstest fiir das in Abschnitt 4.3.2 vor-
gestellte nichtlineare Regressionsverfahren. Die Anpassung von 10000
Messkurven bendtigte 100 Minuten bei jeweils 7 bis 20 Iterationen bis
zum Erreichen der Konvergenz. Das Ergebnis ist in Abb. 3.18 fiir die Kor-
relation der Einzelpulse und ihrer Mittel dargestellt. Es zeigt ein schar-
fes Hauptmaximum bei verschwindender Distanz und ein weiches Ne-
benmaximum bei einem Versatz von etwa 0.2 Halbwertsbreiten, wel-
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ches eine Folge von Symmetrien des Laserstrahls sein kdnnte.

Die gemittelte Kurve tauscht eine bessere Korrelation vor, ihr Wert geht
fiir einen Versatz von 0.6 Halbwertsbreiten nur um 6% zuriick.

Wird das rdumliche Profil auf etwa die halbe Halbwertshreite beschnit-
ten, geht der Wert der Korrelation nur um etwa 10 % gegeniiber dem
maximal gemessenen zuriick. Man kann dann von einem in guter Na-
herung separablen raumzeitlichen Laserpulsprofil ausgehen.
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Abbildung 3.19.: VUV-Lasersystem

3.4.3. Besonderheiten des VUV-Lasersystems

Das VUV-Lasersystem im Lund Laser Center (LLC) ist ebenfalls ein durch
Nd:YAG-Laser gepumptes, durchstimmbares Farbstoff- bzw. Titan-Sa-
phir-Lasersystem (vgl. Abb. 3.19). Es weist jedoch zwei Besonderheiten
auf: Durch stimulierte Brillouin-Streuung kann ein Fourier-limitierter
Pumppuls zeitlich um einen Faktor von etwa 20 komprimiert werden.
Durch Anwendung der stimulierten Raman-Streuung und Vierwellen-
mischung ist die Erzeugung von Vakuum-UV-Laserstrahlung bis etwa
120 nm moglich.

Stimulierte Brillouin-Streuung

Ein Phonon der Frequenz wp in einem Medium ldsst sich als Dichte-
fluktuation auffassen, welche bei Einstrahlen eines Lasers der Frequenz
wo zu einer Zunahme an Rayleigh-Streulicht der Frequenz wg fiihrt. Die
beteiligten Frequenzen sind aus Griinden der Energieerhaltung iiber
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Abbildung 3.20.: Prinzipskizze zur stimulierten Brillouin-Streuung

wo = wp + wg verknipft (siehe Abb. 3.20). Wird das Phonon durch die
einfallende Laserstrahlung selbst erzeugt, spricht man von stimulier-
ter Brillouin-Streuung (SBS). Sobald der stimulierte Streuprozess ein-
setzt, konnen sich Streulicht und Dichteschwankung durch Interferenz
gegenseitig verstdrken. Die riickgestreute Welle, die zur einfallenden
Welle phasenkonjugiert ist, beinhaltet dann nahezu die gesamte Ener-
gie des eingestrahlten Pulses — das induzierte Phonon wirkt wie ein
sich mit nahezu Lichtgeschwindigkeit dem Licht entgegenbewegender
Spiegel, welcher den einfallenden Puls komprimiert. Eine detaillierte
Behandlung der SBS findet sich in [Boyd 1992].

Es gibt zahlreiche Veroffentlichungen zur experimentellen Umsetzung
von Pulskompressionsverfahren, welche sich der SBS in fliissigen oder
gasférmigen Medien bedienen. Doch erst mit der Arbeit von [Schie-
mann u. a. 1997] wurde durch SBS in Kohlenstofftetrachlorid, Methanol
oder destilliertem Wasser eine Realisierung gefunden, die Kompressi-
onsraten von iiber 20 mit einer energetischen Effizienz von bis zu 90 %
vereinigte.

In der vorliegenden Arbeit wurde eine Oszillator-Verstarker-Konfigura-
tion verwendet, die an [Schiemann u. a. 1997] angelehnt ist und im De-
tail bei [Norin 1998] beschrieben wurde (siehe Abb. 3.21). Die Pulsdau-
er des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers, die mit 8 ns nahe dem
Fourier-Limit lag, konnte durch SBS in entmineralisiertem Wasser auf
bis zu 1 ns verkiirzt werden. Fiir den frequenzverdreifachten Farbstoff-
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Abbildung 3.21.: Generator-Verstarker-Konfiguration zur Pulsverkiir-
zung mittels stimulierter Brillouin-Streuung

laser konnten so Pulsdauern bis hinab zu 0.7 ns erzielt werden. Die
Effizienz des Energietransfers vom eingestrahlten in den komprimier-
ten Puls liegt bei ca. 25 % und ist durch Reflexions- und Streuverlus-
te begrenzt. Voraussetzung fiir den Betrieb der Pulskompression ist,
dass der Nd:YAG-Laser an einen Seeder modengekoppelt wird. Im frei-
laufenden Betrieb fiihrt das in Abschintt 3.4.2 dargestellte Spiking zur
Erzeugung mikroskopischer Gasbldaschen im Medium, die nur langsam
aufsteigen und das Licht folgender Pulse sehr stark streuen.

Die Verkiirzung der Pulsdauer ist fiir Lebensdauermessungen mit kur-
zen Lebensdauern, aber auch allgemein fiir die Effizienz aller nachge-
schalteten nichtlinearen Prozesse von Interesse.

Stimulierte Raman-Streuung

Der Wellenldangenbereich, der durch frequenzvervielfachte Farbstoffla-
sersysteme abgedeckt werden kann, ist zu kurzen Wellenldangen hin
begrenzt durch die Eigenschaften der nichtlinearen Kristalle. Fiir BBO
(B-Barium-Borat) liegt diese Untergrenze bei etwa 204.8 nm, obwohl
der Kristall bis zu einer Wellenldange von etwa 190 nm transparent ist
[Kato 1986]. Bedient man sich zusatzlich der Frequenzmischung, liegt
die Untergrenze mit aktuellen Materialien bei etwa 190 nm.
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Abbildung 3.22.: Prinzipskizze zur stimulierten Raman-Streuung

Zur Erzeugung kiirzerer Wellenldngen kann der Effekt der stimulierten
Raman-Streuung (SRS) verwendet werden, welcher als nichtresonante,
super- oder inelastische Streuung an Vibrationszustdnden molekularer
Gase verstanden werden kann. Beim Einstrahlen eines Lasers in ein
Molekiilgas entsteht ein kammformiges Streuspektrum, dessen Sei-
tenbandabstand durch den energetischen Abstand zweier Vibrations-
oder Rotationszustdnde gegeben ist [Shen 1984, Kapitel 10]. Der rotver-
schobene Teil des Streuspektrums, der sogenannte Stokes-Zweig, ent-
steht, wenn durch die Streuung héhere Vibrations- oder Rotationszu-
stdnde des Molekiils besetzt werden. Der Anti-Stokes-Prozess transfe-
riert innere Energie aus dem Molekiil in das Photon und erhdht dessen
Frequenz. Voraussetzung dazu ist eine Besetzung hoherer Rotations-
Vibrations-Zustande im Gas durch eine ausreichende Temperatur oder
durch vorhergegangene Stokes-Streuprozesse (siehe Abb. 3.22). Im letz-
teren Fall schafft der Laser selbst die Besetzung, man spricht daher von
stimulierter Raman-Streuung.

Der energetische Abstand der Vibrationsniveaus ist in Wasserstoff auf-
grund des geringen Kerngewichts sehr grof3 und betragt 4155 cm™, was
bei einer Laserwellenldnge von ca. 200 nm einer Verschiebung um gut
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15 nm entspricht. Da die gestreute Intensitdt zu héheren Seitenban-
dern hin rasch abnimmt, wird meist nur ein einzelner Anti-Stokes-Schritt
zur Frequenzverschiebung genutzt. Fiir laserspektroskopische Zwecke
geeignete Pulse konnen daher bis hinab zu etwa 180 nm erzeugt wer-
den.

Im Experiment werden die Fundamentale des Farbstofflasers, die erste
und die zweite Harmonische gemeinsam in eine mit Wasserstoff gefiill-
te Raman-Zelle fokussiert, um durch Stokes-Streuprozesse eine mdg-
lichst hohe Besetzung in hoheren Vibrationszustanden zu schaffen.
Die erzeugten Stokes- und Anti-Stokes-Linien werden anschlieBend mit
einem Pellin-Broca-Prisma aus Lithiumfluorid separiert.

Die Absorption in Luft ist bei den so erzielten Wellenldngen noch ge-
ring, so dass auf ein Evakuieren des Strahlengangs verzichtet werden
kann.

Vierwellenmischung

Die Vierwellenmischung ist ein nichtlinearer Prozess mit vier wechsel-
wirkenden elektromagnetischen Feldern. Sie istim Falle der schwachen
Wechselwirkung der Wellen proportional zur nichtlinearen Suszeptibi-
lit4t dritter Ordnung y'®. Als solche ist sie, im Gegensatz zu Prozessen
zweiter Ordnung, in allen Medien, auch solchen ohne ausgezeichne-
te Raumachsen, moglich. Sie kann daher auch in Gasen durchgefiihrt
werden, was eine Reihe von Vorteilen mit sich bringt: So ist es, im Ge-
gensatz zu Kristallen, ohne weiteres moglich, grofie Wechselwirkungs-
zonen zu realisieren. Hinzu kommt eine im Vergleich zu nichtlinearen
Kristallen hohere Zerstorschwelle, wobei die Zerstérung in der lonisati-
on des Gases besteht. Durch Rekombination regeneriert sich das Me-
dium selbsttatig (,,Selbstheilung®).
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Abbildung 3.23.: Prinzipskizze zur Vierwellenmischung in Krypton

Die Effizienz der Vierwellenmischung ist jedoch im Allgemeinen wegen
Ix¥®| < | ¥®| wesentlich geringer als bei Prozessen zweiter Ordnung.
Eine Erhdhung der Effizienz ist moglich, wenn eine oder mehrere der
verwendeten Wellen zu Ubergédngen im Medium resonant sind. Eine
ausfiihrliche Behandlung findet sich in [Shen 1984, Kapitel 14].

Zur Erzeugung von Wellenlangen unterhalb von 180 nm wurde das Prin-
zip derresonant iiberhdhten Summen-Differenz-Vierwellenmischung in
Krypton angewandt, wie sie bei [Hilber u. a. 1987] vorgeschlagen wur-
de. Dazu werden zwei Laserstrahlen in eine Kryptonzelle der Firma GWU
Lasertechnik fokussiert. Der erste Laserstrahl stammt von einem fre-
guenzverdreifachten Farbstofflaser, welcher mit DCM betrieben und von
einem mittels SBS pulskomprimierten Nd:YAG-Laser gepumpt wird. Er
wird bei einer Wellenldnge von 212.55 nm festgehalten und ist damit
resonant zu einem Zwei-Photonen-Ubergang zwischen dem Grundzu-
stand und dem 4p>5p-Zustand in Krypton. Er stellt somit zwei der vier
zur Vierwellenmischung notwendigen Felder.

Das dritte Feld stammt von einem durchstimmbaren, optional frequenz-
verdoppelten Farbstoff- oder Titan:Saphir-Laser, der ebenfalls durch
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einen Nd:YAG-Laser gepumpt wird. Diese Welle legt die Frequenz der
erzeugten VUV-Laserstrahlung fest tiber (vgl. Abb. 3.23)

hwyw = Ex — i wiaser, (34)

wobei Ey, die Anregungsenergie des 4p°>5p-Zustandes ist.

Die drei auftretenden Frequenzen werden nach der Gaszelle durch ein
drehbares Lithium-Fluorid-Prisma separiert. Der Strahlengang muss
fur die VUV-Laserstrahlung evakuiert werden oder mit einem im VUV-
Bereich transparenten Gas wie z. B. Argon geflutet werden.

Die Pulsenergie kann auf den Bereich zwischen einigen Nanojoule und
wenigen Mikrojoule abgeschétzt werden. Eine Messung der Energie des
VUV-Pulses war jedoch nicht moglich, da kein Detektor mit kalibrierter
Effizienz fiir diesen Wellenldngen-Bereich zur Verfiigung stand.

3.5. Lineare Paul-Falle

3.5.1. Fallengeometrien

Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit drei verschiedenen Paul-Fallen ex-
perimentiert, welche sich in ihren Proportionen und beziiglich der M6g-
lichkeit der longitudinalen Stabilisierung unterscheiden. lhre Eigen-
schaften sind Tabelle 3.5 zu entnehmen.

Falle ro+rs Is [ 3D-Falle
PT1 269mm 4mm,8mm 300 mm Siebelektrode
PT2 12.5 mm 4.5 mm 50 mm segmentiert
PT3 5.5 mm 2.5 mm 125 mm nein

Tabelle 3.5.: Eigenschaften der verwendeten linearen Quadupole. Die
letzte Spalte beschreibt, auf welche Weise eine axiale Sta-
bilisierung erreicht wird.
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Abbildung 3.24.: Die verwendeten Fallen im Grofenvergleich

Im Vergleich zu den (beziiglich der Vermeidung héherer Multipolord-
nungen) idealen Proportionen sind die Stabradien der Fallen PT1 und
PT2 geringer, um ein moglichst groRes Offnungsverhiltnis der abbil-
denden Optik zu ermdéglichen. Einen Grof3en- und Proportionsvergleich
ermoglicht die Skizze der Fallenquerschnitte in Abb. 3.24.

Fiir Lebensdauermessungen in Verbindung mit der Hohlkathode als Teil-
chenquelle kam ausschlielich die Falle PT1 zum Einsatz. Sie hat die
grofiten Abmessungen und erlaubt die axiale Stabilisierung mit Hilfe
von Siebelektroden bei geeigneten Entladungsbedingungen.

Die Fallen PT2 und PT3 wurden als Module fiir den Einsatz in Verbin-
dung mit NW 40 Vakuum-Bauteilen konstruiert. So konnte die Falle PT2
auch in Verbindung mit lasererzeugten Plasmen und dem Lund-VUV-
Lasersystem untersucht werden. Sie erméglicht die Erzeugung axialer
Felder durch segmentierte Fallenstdbe (siehe Abb. 3.25). Die Falle PT3
diente zur Untersuchung von Falleneigenschaften und wurde nicht in
Verbindung mit Fluoreszenzmessungen eingesetzt.

Allen Fallen gemeinsam ist die Verwendung von poliertem Kupfer als
Elektrodenmaterial und die sorgfadltige Abschirmung aller nichtleiten-
den Bauteile zur Vermeidung von statischen Aufladungen und den dar-
aus resultierenden Verzerrungen des Fallenpotentials.
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-

Abbildung 3.25.: Photo der segmentierten Fallenstdbe der linearen
Paul-Falle PT2

3.5.2. Erzeugung der Fallenpotentiale

In Kapitel 2 wurde dargelegt, welche Anforderungen eine Spannungs-
quelle zur Versorgung einer Paul-Falle in Abhangigkeit von Teilchen-
masse und Elektrodenabmessungen zu erfiillen hat. Fiir ein mog-
lichst tiefes effektives Potential und eine hohe lonendichte sind ho-
he Wechselspannungs-Amplituden erforderlich (Gleichungen 2.20 und
2.23), typisch sind Amplituden von einigen hundert Volt bis zu einigen
Kilovolt. Zur Speicherung leichter Teilchen bendétigt man hohe Frequen-
zen (Gl. 2.9), Ublicherweise im Megahertz-Bereich.

Die Spannungsversorgung der lonenfalle besteht aus einem Signalge-
nerator des Typs Hameg 8133-2, einem Breitband-Leistungsverstarker
der Firma Kalmus und einem Hochfrequenztransformator.

Zu Beginn dieser Arbeit kam hierfiir ein herkdmmlicher Transformator
mit Ferritkern zum Einsatz, dessen Kernmaterial fiir hohe Frequenzen
und Amplituden optimiert war. Auf diese Weise konnten Frequenzen
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Abbildung 3.26.: Kernloser Resonanztransformator

bis etwa 400 kHz und Amplituden von 800 Vss erreicht werden. Der
Vorteil eines solchen Transformators ist die Durchstimmbarkeit der Fre-
quenz und die hohe Effizienz der Leistungsiibertragung in den Sekun-
darkreis. Begrenzend wirken hingegen die durch den Ferritkern dras-
tisch erhohte Induktivitat des Sekundérkreises, die zusammen mit Wi-
ckelkapazitdt und der Kapazitdt der Fallenelektroden die Resonanzfre-
quenz absenkt. Der Ferritkern zeigt aufRerdem Sattigungseffekte bei
hohen Amplituden. Dies fiihrt zum Zusammenbrechen der Fundamen-
talfrequenz und zur Erzeugung von Oberwellen. In der Praxis wurde der
Transformator ebenfalls nahe der Resonanz betrieben.

Um hohere Wechselspannungs-Frequenzen und -Amplituden zu errei-
chen, wurde ein Resonanztransformator mit Luftspulen konstruiert. Er
besteht aus drei Primdrwicklungen und vier auswechselbaren Sekun-
darspulen, die auf Delrinkdrper gewickelt sind. Jede Sekundarspule
versorgt ein Paar Elektrodensegmente und kann mit einem variablen
Gleichspannungsanteil belegt werden. Die in Abb. 3.26 abgebildeten
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Abbildung 3.27.: Spannungsiiberhéhung durch die verwendete Ver-
starker-Transformator-Kombination

Sekundarspulen haben etwa 140 Sekundarwicklungen. Durch Ande-
rung der Wicklungsanzahl und des Windungsdurchmessers kann so
die sekundarseitige Induktivitat variiert werden, um die gewiinschte
Resonanzfrequenz zu erreichen. Dariiber hinaus kénnen jeweils zwei
Spulen parallel oder in Reihe geschaltet werden, wenn keine longitudi-
nale Stabilisierung benétigt wird. Die Resonanzfrequenz kann auf die-
se Weise zwischen 1.7 und 6 MHz gewahlt werden; Amplituden bis et-
wa 5 kVss sind moglich. Abbildung 3.27 zeigt den frequenzabhéngi-
gen Uberhéhungsfaktor der Verstirker-Transformator-Kombination bei
einer Abstimmung des Transformators auf eine Resonanzfrequenz von
1.7 MHz. Die aus der Resonanzkurve ermittelte Giite des Schwingkrei-
ses betrdgt 18.5.
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Abbildung 3.28.: Beschaltungsskizze der Sekunddrseite des Reso-
nanztransformators

3.5.3. Beschaltung

Die in Abb. 3.28 dargestellte Beschaltung der Falle hat die Aufgabe, die
einzelnen Elektrodensegmente mit verschiedenen Gleichspannungs-
anteilen zu versorgen und {iber kapazitive Spannungsteiler Monitorsi-
gnale des Wechselspannungsanteils zu erzeugen.

Die Wechselspannung wird in den vier Sekundarspulen Lse, des be-
reits beschriebenen Transformators erzeugt. Die Resonanzfrequenz ist
uber deren Induktivitdt und Wickelkapazitat und die Kapazitat der Fal-
lenelektroden Ci,, gegeben. Alle Gleichspannungs-Netzteile werden
vor einlaufender Wechselspannung jeweils durch einen hochohmigen
Widerstand R geschiitzt. Die im Vergleich zur Fallenkapazitdt deut-
lich grofRere Kapazitdt Cyess fungiert als HF-Erdung des Fu3punktes der
Spule und als kapazitiver Spannungsteiler zur Messung der Fallenpo-
tentiale mit einem Tektronix TDS 210 Speicheroszilloskop.

Ein erdfreies Netzteil liefert den Gleichspannungsanteil U fiir das Fal-
lenpotential, welcher durch den Abgriff bei Uyfrset asymmetrisch an die
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Fallenstdbe angelegt werden kann. Zur longitudinalen Stabilisierung
stehen zwei weitere erdfreie Netzteile zur Verfiigung, welche die hinte-
ren Elektrodensegmente mit einem separaten Gleichspannungsoffset
Uiong versehen kdnnen.

3.5.4. Betrieb

Die verschiedenen Fallen wurden wahrend der Lebensdauermessun-
gen in Abhdngigkeit vom untersuchten Element mit Spannungen zwi-
schen 300 V und 3 kVss, in Einzelfadllen mit bis zu 5 kVss betrieben. Die
verwendeten Transformatoren waren bei Frequenzen zwischen 300 kHz
und 3 MHz resonant.

Wahrend der Lebensdauermessungen ist die verwendete Wechsel-
spannungs-Amplitude meist durch den eingestellten Kiihlgasdruck be-
grenzt. Da sich druckabhangig ab einer bestimmten Amplitude der
Wechselspannung eine RF-Entladung im Messvolumen ausbildet, wur-
den meist Spannungen zwischen 1 und 3 kVss verwendet. Die RF-
Entladung macht sich durch einen sprunghaften Anstieg des Signals
und des Signaluntergrunds am LIF-Detektor bemerkbar. Auch mit blo-
Bem Auge ist eine diffuse Entladung im Messvolumen zu sehen. Au-
Berdem fiihren in einigen Fillen St6f3e mit freien Elektronen zu einer
signifikanten Verkiirzung der gemessenen Lebensdauer.

Als Kiihlgas werden Gase mit einem jeweils deutlich geringeren Atom-
gewicht als das zu untersuchende Material verwendet. Die Kiihlgasdru-
cke betrugen fiir Neon etwa 2 bis 8 Pa, fiir Helium 5 bis 20 Pa. Bei
Erhohung des Kiihlgasdruckes kommt es zundchst aufgrund der Kiih-
lung zu einer Erhdhung der Teilchendichte und einem Anstieg der Fluo-
reszenzintensitdt. Wenn die Stof3rate die Grofenordnung der Fallenfre-
quenz erreicht, werden Mikrobewegung und Speicherwirkung des Qua-
drupols gestodrt, was zu einer Reduktion der Teilchendichte fiihrt.
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Dies ermoglicht eine grobe Abschatzung einer Obergrenze der strah-
lungsfreien Abregung des oberen Niveaus durch Stéfe (Quenching).
Die maximale Stofirate, bei der die Falle noch eine stabilisierende
Wirkung auf die Teilchenbewegung zeigt, ist gegeben, wenn Fallenfre-
quenz und Stofdrate den gleichen Wert erhalten. Wenn alle diese St6-
3e zu einer strahlungslosen Entvélkerung des oberen Niveaus fiihren,
verhalten sich ungestorte, gemessene und maximal verkiirzte Lebens-
dauer gemaf

Tideal = Tmess = ﬁ- (3.5

1 + Tress Wralle

Da iiblicherweise eine Schwingungsperiode der Falle um zwei bis drei
GroBRenordnungen grofer ist als die Lebensdauer, kann der Einfluss
von Quenching vernachldssigt werden. Fiir lange Lebensdauern in Ver-
bindung mit hohen Fallenfrequenzen und Kiihlgasdrucken hingegen
kann eine Druckvariation zum Ausschluss von Quenching sinnvoll sein.
Bei allen Fluoreszenzmessungen in dieser Arbeit, bei denen eine Hohl-
kathode als Teilchenquelle verwendet wurde, konnte kein Einfluss auf
die Lebensdauer beobachtet werden, solange sich im Beobachtungs-
volumen keine RF-Entladung ausbildete.

100



Kapitel 4.

Aufnahme und Auswertung der
Messdaten

In diesem Kapitel wird auf Aspekte der Geratesteuerung, Datenerfas-
sung und Algorithmen zur Datenauswertung eingegangen. Die gesamte
hierflir verwendete Software wurde selbst geschrieben und in der Pro-
grammiersprache Java implementiert. Die Wahl einer Sprache, deren
Name eher mit Internet und geringer Performance assoziiert wird, mag
zundchst Uiberraschen. Bei genauerer Betrachtung bietet Java jedoch
eine Reihe von Vorteilen, welche kurz erldutert werden sollen.

Java wurde 1991 bei Sun Microsystems als Teil eines Projektes zur Ge-
ratekommunikation und -steuerung entwickelt. Mit der Zeit etablierte
sich Java aber vor allem als plattformunabhdngige Programmierspra-
che fiir das Internet. Als Lésungsweg wurde dabei eine Kombination
von Compiler- und Interpretersprache gewdahlt. Der Compiler erzeugt
aus dem Quellcode einen Plattform-unabhdngigen sogenannten Byte-
code. Die Virtual Machine fiihrt diesen aus und stellt einen standardi-
sierten (virtuellen) Computer dar. Java dhnelt von der Syntax her der
Sprache C++, ist in Punkten wie z. B. der Speicherverwaltung aber we-
sentlich sicherer und komfortabler.
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Java-Applikationen sind meist klein, portabel (Plattform-unabhangig),
netzwerkfahig, grafikfahig und sicher im Sinne einer Rechtevergabe
fuir Klassen und Funktionen, der Moglichkeit der verschliisselten Kom-
munikation etc. Zudem erméglicht Java als moderne, objektorientierte
Sprache Programmiertechniken wie die Vererbung oder das Uberladen
von Funktionen (Polymorphismus) [Lemay und Cadenhead 1999]. Mit
derJava API steht eine umfangreiche Funktions-Bibliothek fiir verschie-
denste Aufgaben zur Verfiigung. Uber das Intenet hat man aufierdem
Zugriff auf eine frei verfiigbare, stetig wachsende Zahl an Klassen fiir
zahlreiche Problemstellungen.

Aufgrund der daten- und rechenzeitintensiven Algorithmen, die in die-
ser Arbeit verwendet wurden, scheint die Verwendung einer Program-
miersprache wie C++, die als hardwarenah und schnell gilt, nahe-
liegend. Ein Performance-Vergleich anhand einfacher mathematischer
Operationen zwischen Java (Sun JDK 1.4) und C++ (Microsoft Visual
C++ 6.0) ergab einen Geschwindigkeits-Gewinn bei Verwendung der C-
Routinen von unter 10%. Die Ursache hierfiir liegt wahrscheinlich da-
rin, dass Java mathematische Funktionen an eine bindre, plattform-
spezifische Bibliothek weiterleitet. So entscheidet letztlich die Quali-
tat der verwendeten Bibliotheken bzw. der darin enthaltenen Algorith-
men Uber die Geschwindigkeit in der Ausfiihrung. Die Ausfiihrungsge-
schwindigkeit einzelner Funktionen (wie zum Beispiel die der Wurzel-
Funktion) kann daher unter Java héher sein als unter C++. Java benutzt
standardmafig die freely distributable math library (fdlibm) aus der
netlib-Bibliothek in der Version vom Januar 1995.

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Klassen wurden der Sun
JDK 1.4 Compiler und die Java Virtual Machine JVM 1.4 verwendet. Als
Entwicklungsumgebung diente das Programm Real).
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4.1. Geratekommunikation und Datenaufnahme

4.1.1. GPIB

GPIB ist ein von der Firma Hewlett Packard entwickeltes und spater un-
ter der Norm IEEE 488.2 standardisiertes Protokoll zur rechnergestiitz-
ten Auslesung und Steuerung von Laborgerdten [IEEE488 1975]. Es er-
laubt sowohl die Kommunikation zwischen einem Rechner und bis zu
31 Gerdten, wie auch die der Gerdte untereinander. Die Kommunika-
tion erfolgt durch einen Satz genormter GPIB-Befehle; die geratespe-
zifischen Funktionen kdnnen tber ASCIl-Zeichenketten angesprochen
werden. Datenraten bis zu 1 MByte/s und die Moglichkeiten der Syn-
chronisation mittels sogenannter Service Requests sowie Polling erlau-
ben Losungen fiir die meisten labortypischen Problemstellungen. Die
Interface-Karte zur Anbindung des Rechners an den GPIB-Bus ist eine
»GPIB for PCMCIA“-Steckkarte der Firma ines.

4.1.2. Native Interface

Java-Programme kénnen als systemunabhangiger Bytecode keine hard-
ware- und damit plattformspezifischen Funktionen aufrufen. Es gibt je-
doch die Moglichkeit, Funktionen aufzurufen, welche in shared libra-
ries oder dynamic link libraries bereitgestellt werden, wie das bereits
im Zusammenhang mit mathematischen Funktionen erwdahnt wurde.

Dieser Weg kann ebenfalls gewahlt werden, wenn auf Hardware, die
nicht zu den Standardkomponenten eines Rechners zahlt, zugegerif-
fen werden soll. Die notwendigen Funktionsbibliotheken sind Teil der
Gerdtetreiber, die Funktionsaufrufe zum Ansprechen der jeweiligen Ge-
rate spezifizieren und bereitstellen. Zur Nutzung dieser plattformspezi-
fischen Funktionen wurde ein sognenanntes Java Native Interface als

103



Kapitel 4. Aufnahme und Auswertung der Messdaten

a

Delaygenerator
Stanford DG 535

|IEEE488-Interface-Karte
Ines GPIB for PCMCIA

Detektoren

«»Triggersignale

R

Lasersystem

Teilchenquelle & Falle

Messtechnik

Nd:YAG-Laser
Spectra Physics GCR 11

> Puls-Zeitpunkt, -Energie

Hohlkathodenentladung

<> Strom, Spannung

Transientenrekorder
Tektronix TDS 7404

h 3

> Mess-Einstellungen
<« Messkurven, -werte

Farbstofflaser
Lambdaphysik LPD3002

< Druck
f
Netzteil

Argos A 500

<« Wellenldnge

«» Strom, Spannung

Transientenrekorder
Tektronix TDS 680 B

1

Nd:YAG-Laser
Spectra Physics DCR 2A

> Puls-Zeitpunkt, -Energie

Y
Farbstofflaser
Lambdaphysik LPD3002

Lineare Paulfalle

> Mess-Einstellungen
<« Messkurven, -werte

<> Gleichspannung,
Wechselspannung,
Offsets

Speicheroszilloskop
Tektronix TDS 210

«» Wellenldnge,
Verdopplungseffizienz

Signalgenerator
Hameg 8133-2

» Mess-Einstellungen
<« Messkurven, -werte

«» Frequenz, Amplitude,
Modulation

Steuern (direkt)
Auslesen (direkt)

> Steuern (indirekt)
< Auslesen(indirekt)

— GPIB-Informationen
—-» Steuersignale

— Strom, Spannung
----» Photonen

Abbildung 4.1.: Auslesung und Steuerung der Laborgeréte

oder ausgelesen werden (siehe Abb. 4.1).
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Schnittstelle zwischen Java-Aufrufen und den bindren Funktionen der
jeweiligen Rechnerplattform erstellt. Es besteht aus einer Java-Klasse
und einem C-Programm zur Weiterleitung der Aufrufe an die Bibliotheks-
funktionen und macht den Funktionsumfang der ines GPIB-Karte fiir
die Java-Programme verfiigbar. Durch die Nutzung des GPIB-Busses un-
ter Java konnten nahezu alle Komponenten des Experiments gesteuert
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Abbildung 4.2.: Falschfarbendarstellung gemessener Einzelpuls-Fluo-
reszenzsignale des doppelt ionisierten Bors

4.1.3. Erfassung der Messdaten

Eine Messkurve ldsst sich als eindimensionales Feld von Intensitats-
werten darstellen, eine Folge von Messkurven entsprechend als zweidi-
mensionales Intensitdtsfeld. Die Speicherung einer Pulsfolge in einem
Graphikformat ist daher naheliegend. Fiir die Beriicksichtigung von Ein-
zelpulseffekten partiell gesattigter Fluoreszenzsignale ist es notwen-
dig, fiir jeden Puls zeitliches Laserprofil und Fluoreszenzsignal aufzu-
zeichnen. Statt fiir jede Signalquelle eine Grafikdatei zu erzeugen, wur-
de es vorgezogen, alle zu einer Messung gehdrigen Informationen in
einer einzigen Datei abzuspeichern.

Eine Falschfarbendarstellung einer solchen Einzelpuls-Fluoreszenzmes-
sung an zweifach geladenem Bor ist in Abb. 4.2 zu sehen. Jede Zeile
stellt eine Messkurve dar, alternierend sind zeitliche Laserpulsprofile
und Fluoreszenzsignale zu erkennen. Der Laserpuls ist zeitlich kiirzer
und wird einige Nanosekunden vor dem Fluoreszenzsignal registriert,
sein Maximum ist daher etwas nach links verschoben.

Zum Abspeichern der Messdaten wurde eine Variante des Tagged
Image File Format (TIFF) verwendet, das in der Lage ist, Graustufen mit
einer Tiefe von 16 bit abzuspeichern. Dies entspricht der vertikalen Auf-
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losung der von den Speicheroszilloskopen erzeugten Messkurven. Au-
Berdem bietet das Format einen nahezu beliebig erweiterbaren Datei-
Header, in dem sich alle Parameter der Messung speichern lassen [Fi-
scher 2002]. Die Verwendung eines gebrduchlichen Dateiformats ist
von Vorteil, da es die sofortige Darstellung der Messung und das Zu-
riickgreifen auf bereits vorhandene Methoden zur Datenverarbeitung
ermdglicht. So konnten zur Erzeugung und zum Einlesen der Dateien
Klassen des Pakets Image/ verwendet werden, die fiir die Protokollie-
rung experimenteller Einstellungen erweitert wurden.

Bei der Messung gemittelter zeitlicher Fluoreszenzsignale stellt die Auf-
nahme- bzw. Ubertragungsgeschwindigkeit in der Praxis keine Limi-
tierung dar. Im Einzelpulsbetrieb hingegen wird sie dadurch begrenzt,
dass die Speicheroszilloskope wihrend der Ubertragung der Messkur-
ven angehalten werden miissen. Andernfalls kommt es gelegentlich
zu einer zwischenzeitlichen Messung eines neuen Pulses. Das Fluo-
reszenzsignal ist dann nicht die Antwort auf den bereits libertragenen
Laserpuls.

Daher wird fiir jeden Puls das Oszilloskop in Bereitschaft versetzt und
der Start einer einzelnen Messung durch den Laserpuls ausgeldst. Nach
Registrierung des Pulses wird das Oszilloskop angehalten, die Kanale
werden einzeln ausgelesen und das Oszilloskop wird bereitgemacht fiir
den ndchsten Puls. Diese Befehlsfolge, im Speziellen das Starten und
Anhalten des Oszilloskops und der Kanalwechsel wahrend der Ausle-
sung, begrenzt die pro Sekunde messbare Pulszahl auf drei bis flinf
Pulse. Messungen, welche typischerweise 1000 Pulse beinhalten, dau-
ern zwischen drei und sechs Minuten und erreichen Dateigrofien von
einem bis zehn Megabyte. Wird nur ein Kanal ausgelesen, wie bei der
Messung einer Apparatefunktion, entfallt der Kanalwechsel beim Aus-
lesen, und es kdnnen bis zu 20 Pulse pro Sekunde {ibertragen werden.
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4.2. Bestimmung der Apparatefunktionen

Wird ein Signal mit einem linearen Detektor gemessen, ist das Mess-
Signal eine Faltung von Signal und Apparatefunktion des Detektors. Die
Faltung zweier Funktionen f und gist definiert tiber:

f*9=ff(to)9(to—t)dt- (4.1)

In der Praxis bedient man sich zur Berechnung einer Faltung oft der
schnellen Fourier-Transformation (Fast Fourier Transform - FFT), da fiir
die Fourier-Transformierten von f und g gilt:

Fig= f} = Gu)-F(u) = F{g} - F{f}. (4.2)

Eine Entfaltung ergibt sich analog durch Riicktransformation des Quo-
tienten aus G(u) und F(u). Obwohl sich Faltung und Entfaltung im ma-
thematischen Sinne sehr dhnlich sind, ist in der Praxis ihre Wirkung
sehrverschieden: Wahrend eine Faltung einer Verschmierung oder Glat-
tung eines Signals entspricht, fiihrt eine Entfaltung zu einer Aufsteilung
des Signals und geht normalerweise mit einer Zunahme des Rauschpe-
gels einher. Dies kann im Frequenzraum verstanden werden, da dort
das Teilen durch kleine, verrauschte spektrale Anteile der Apparate-
funktion starke Auswirkung auf das Spektrum der entfalteten Funktion
hat.

Wird das entfaltete Signal nachtrédglich durch eine Mittelung geglattet,
geht dies immer mit einem Verlust an Zeitauflésung bzw. Bandbrei-
te einher. Ziel einer verbesserten Entfaltung ware somit die gezielte
Unterdriickung des Rauschens mit geringstmoglicher Beeintrachtigung
des Signals.
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4.2.1. Wiener-Filter
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Abbildung 4.3.: Prinzip der Zerlegung des Mess-Signals in Rauschun-
tergrund und Signalspektrum

Der Ansatz hierfiir ist eine Zerlegung des gemessenen Signals in ein
reales Signal und ein Rauschspektrum. Das eigentliche Signal u wird
mit der Antwortfunktion des Detektors r gefaltet und so zu einem leicht
modifizierten Signal c. Diesem ist ein Rauschsignal iiberlagert:

S=usxr+n=c+n. (4.3)

Das Spektrum des ungestérten Signals soll sich nun wie {iblich durch
Division des Spektrums der Apparatefunktion ergeben, wobei eine zu-
satzliche Filterfunktion @ die Unterdriickung des Rauschens vornimmt:
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Abbildung 4.4.: Zerlegung des Apparateprofils in Rauschuntergrund
und Signalspektrum

C(f)d(f)

0h="25

(4-4)

Die optimale Filterfunktion ldsst sich bestimmen zu [Press u. a. 1994]:

_ ISP
ISP+ INCHP

Bei der Konstruktion der Filterfunktion ist man im Normalfall gezwun-

d(f) (4.5)

gen, Signal- und Rauschspektrum in Teilen des Spektrums zu extrapo-
lieren, wie in Abb. 4.3 dargestellt. Wird die Apparatefunktion jedoch
im Einzelpulsverfahren aufgenommen, bietet sich die Méglichkeit, zwi-
schen reproduzierbaren und fluktuierenden Anteilen (Rauschen) zu un-
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Abbildung 4.5.: Anwendung des Wiener-Filters zur Entfaltung des zeit-
lichen Laserpulsprofils

terscheiden. Das Rauschspektrum wird also gemessen, die Filterfunk-
tion kann auf diese Weise ungleich exakter bestimmt werden (siehe
Abbildung 4.4).

Das Rauschspektrum ist ein technisches Rauschen und zum Mess-Sig-
nal unkorreliert. Daher ist es bei der Messung der Apparatefunktion
und in spdteren Messungen des zeitlichen Laserprofils identisch. Hier
sollte noch einmal angemerkt werden, dass das beschriebene Verfah-
ren auch nur dieses technische Rauschen unterdriickt und nicht die
realen Fluktuationen des Lasers und der Fluoreszenz. Das Signalspek-
trum dndert sich jedoch durch den wahrend der Fluoreszenzmessung
zeitlich langeren Laser. Es ergeben sich zusatzlich niederfrequente An-
teile im Leistungsspektrum des Signals. Trotzdem ist es moglich, die
Filterfunktion ohne Kenntnis des Signalspektrums in die Apparatefunk-
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tion zu integrieren; dabei wird einfach das Spektrum der gemessenen
Apparatefunktion als Signalspektrum benutzt. Dies flihrt lediglich zu
einer geringeren Unterdriickung des Rauschens im niederfrequenten
Bereich, in dem das Signal ohnehin nicht vom Rauschen dominiert
wird. Die Filterfunktion kann auf diese Weise in die Apparatefunkti-
on integriert werden. Bemerkenswert ist hierbei, dass die so erzeugte
Apparatefunktion im Vergleich zur ungefilterten wesentlich starker ver-
rauscht ist — der Rauschpegel des entfalteten Signals hingegen wird
reduziert.

Der Vergleich einer Entfaltung unter Anwendung des optimalen oder
Wiener-Filters mit einer gewohnlichen Entfaltung des gemessenen Sig-
nals in Abb. 4.5 zeigt, dass das Verfahren sehr gut funktioniert und
letztlich eine Voraussetzung fiir die Auswertung von Einzelpulsen dar-
stellt. Wird eine gewdhnliche Entfaltung angewandst, steigt der Rausch-
pegel so weit an, dass der Informationsgehalt des so ermittelten zeit-
lichen Laserpulsprofils fiir eine zuverldssige Integration der Ratenglei-
chungen nicht mehr hinreichend ist. Insbesondere lassen sich die Zeit-
punkte, auBerhalb derer die Laserintensitat zu vernachldssigen ist,
nicht mehr bestimmen.

4.2.2. Jitter-Korrektur

Es wurde eine verbesserte Methode zur Bestimmung der Apparatefunk-
tion von Photomultiplier- und MCP-Detektoren entwickelt, die eben-
falls auf der Einzelpulsauswertung beruht. Da die Amplitude von Ein-
zelphotonensignalen im Wesentlichen von der (statistisch schwanken-
den) Verstarkung des Detektors abhadngt, ergeben sich als Antwortfunk-
tion auf Einzelphotonen Pulse gleicher Form, jedoch mit schwanken-
der Intensitat. Diese durchlaufen einen am Oszilloskop gewdhlten Trig-
ger-Pegel aufgrund ihrer unterschiedlichen Amplituden zu verschiede-



Kapitel 4. Aufnahme und Auswertung der Messdaten

1.0 _ ohne Jitter-Korrektur ~ A =356 ps _
T mit Jitter-Korrektur A=316ps A

0.8}
06}
Signal

[a. u] o04f

0,2 |

0.0Ff

-1 0 1 2 3
t [ns]

Abbildung 4.6.: Entfernung des Jitters aus dem Apparateprofil

nen Zeitpunkten und erzeugen so einen Jitter. Bei einer Aufmittelung
fiihrt dies zu einer Verschmierung des Signals tber einen Zeitraum
in Gréflenordnung des Jitters, welcher aufgrund der Flankensteilheit
des Signals typischerweise einige Prozent der Halbwertsbreite betragt.
Dariiber hinaus ist die Form der Apparatefunktion von der Wahl des
Trigger-Pegels abhdngig. Der hier beschriebene Jitter tritt wahrend ei-
ner LIF-Messung hingegen nicht auf, da dann das Laserpulsprofil als
Trigger dient. Wird die Apparatefunktion im Einzelpulsverfahren aufge-
nommen, konnen die zeitlichen Verschiebungen herauskorrigiert und
die Einzelpulse ,phasenrichtig* aufgemittelt werden. Dies geschieht,
indem durch jede Messkurve ein kubischer Spline gelegt wird, des-
sen Maximum die Information {iber die jeweilige zeitliche Verschiebung
enthdlt. Das Ergebnis ist eine starker modulierte Apparatefunktion mit
einer um bis zu 40 % reduzierten Halbwertsbreite (siehe Abb. 4.6).
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Abbildung 4.7.: Auswertung der Mess-Signale

Iterationsschleife

4.3. Auswertung

Die im Mess-Signal implizit enthaltenen Informationen sind die Lebens-
dauer des oberen Niveaus, seine Verzweigung und eine relative Signal-
starke, die durch eine Kalibration mittels Rayleigh-Streulicht in eine ab-
solute Teilchendichte umgewandelt werden kann. Hinzu kommt noch
der Zeitversatz zwischen gemessenem Laserpuls und Fluoreszenzsi-
gnal, welcher ohne Modifikationen am Aufbau (Verkabelung, Anderung
des Strahlengangs etc.) konstant bleibt.

In Kapitel 1.3 wurde dargelegt, wie ein gegebenes zeitliches Laserprofil
tiber die Ratengleichungen zu einem Fluoreszenzsignal fiihrt. Nur die
Teilchendichte ist ein linearer Koeffizient der Funktion, alle anderen
gehen nichtlinear ein. Zur Auswertung wird daher ein nichtlineares Re-
gressionsverfahren benotigt. Die Eingangsgrofien der Auswertung sind
die Apparatefunktionen der verwendeten Detektoren und die Mess-
Signale fiir zeitliches Laserprofil und Fluoreszenzsignal.

Die Vorgehensweise einer Messung bis zum eigentlichen Messwert
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durchlauft folgende Schritte (vgl. Abb. 4.7): Zuerst wird flir jeden Puls
mit dem bereits in Abschnitt 4.2.1 geschilderten Wiener-Filter das rea-
le zeitliche Laserprofil berechnet. Danach werden Start- und Endpunkt
des Laserpulses als Eingangsgrofen fiir die numerische Losung des
Ratengleichungssystems bestimmt. Dies ist fiir Einzelpulse wesentlich
einfacher als fiir gemittelte Signale, da die Einzelpulse nicht durch
einen Jitter verschmiert sind und daher wesentlich definierter beginnen
und enden. Der Laser wird auf ein Zeitfenster beschnitten, in dem das
Signal aus dem Rauschpegel heraustritt. Dieser Pegel wird aus dem An-
fangsteil der Messkurve, also in einem Zeitbereich vor Beginn des La-
serpulses, bestimmt. Eine Darstellung des so gewonnenen zeitlichen
Einzelpuls-Laserprofils findet sich in Abschnitt 3.3.1.

Dieses Profil erlaubt zusammen mit einem hypothetischen Satz an ato-
maren Konstanten, Teilchendichten etc. die Berechnung eines gesat-
tigten Fluoreszenzsignals. Dieser Parametersatz wird im nichtlinearen
Regressionsverfahren variiert, um eine optimale Ubereinstimmung von
Messkurve und simulierter Kurve zu erhalten. Nach erfolgter Anpas-
sung kann die Messung auf Korrelationen der Parameter und auf die
Verteilung der Residuen untersucht werden.

4.3.1. Losung des Ratengleichungssystems

Die einfachste Moglichkeit, das Ratengleichungssystem zu lésen, ist
eine Integration mit abschnittweise als konstant angenommener La-
serintensitdt. Dies ist jedoch, verglichen mit dem Rechenaufwand fiir
eine lineare LIF-Kurve, sehr zeitaufwendig. Die Rechenzeit kann aber
reduziert werden, indem das Zeitfenster der Lasertdtigkeit bestimmt
wird. In diesem Zeitraum wird das Ratengleichungssystem numerisch
gelost, danach kann die Besetzungsanderung des oberen Zustands
durch den exponentiellen Zerfall beschrieben werden. Kritisch ist die
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Wahl der Schrittweite wahrend des Laserpulses, da sich innerhalb ei-
nes Schrittes die Besetzungsdichten nicht signifikant dndern diirfen.
Die Besetzungsanderung kann fiir hohe Sattigungsgrade jedoch auf
Zeitskalen weit unterhalb des Messpunktabstands geschehen. Der La-
ser muss dann fiir die notigen Zwischenschritte mit Hilfe z. B. einer
Spline-Interpolation berechnet werden. Die durchgdngige Verwendung
einer sehr kleinen Schrittweite von einer Pikosekunde wie in [Schnabel
und Kock 2000] fiihrt zu einer hohen Anzahl von Integrationsschritten.
Stattdessen kann die Schrittweite adaptiv gewahlt werden, indem ab-
schnittsweise die Zeitskala flir Besetzungsdnderungen aus dem aktu-
ellen, zeitabhdngigen Sattigungsparameter {iber Gl. 1.18 abgeschatzt
wird.

Ein alternativer Ansatz, der im Rahmen dieser Arbeit untersucht wor-
den ist, wurde durch die Notwendigkeit der Berechnung von Zwischen-
schritten des zeitlichen Laserpulsprofils inspiriert. Er beschreibt das
zeitliche Verhalten sowohl des Lasers wie auch der Besetzungsdich-
ten durch kubische Splines. Das Ratengleichungssystem wird dadurch
in eine Berechnungsvorschrift der Spline-Koeffizienten umgewandelt.
Uber ein Glattheitskriterium der Besetzungsdichte l4sst sich feststel-
len, ob die gegebene Schrittweite bei den aktuellen Sattigungsgraden
hinreichend ist.

Beziiglich der Rechengeschwindigkeit ist zwischen den beiden Verfah-
ren kein signifikanter Unterschied festzustellen. Fiir das Regressions-
verfahren wurde im Normalfall die ,,bewédhrte* Integrationsmethode ge-
wabhlt.
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4.3.2. Anpassung der Messdaten

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein quadratisch konvergierendes nicht-
lineares Regressionsverfahren entwickelt, welches die Vorziige von
Gauss-Newton- und Quasi-Newton-Verfahren kombiniert und tibertrifft.
Dafiirwurde ein stabiles Gauss-Newton-Verfahren den Vorschldagen von
[Moré 1977] folgend und ein Quasi-Newton-Verfahren in Anlehnung
an [Dennis und Schnabel 1983] zun&chst in Maple implementiert. An-
schlieBend wurden beide Algorithmen in einem Hybridverfahren kom-
biniert und schlieBlich auf Java portiert.

Diese Vorgehensweise hat zwei wesentliche Vorteile: Zum einen er-
moglicht Maple als Computer-Algebra-System eine Umsetzung der Al-
gorithmen in enger Anlehnung an ihre mathematische Formulierung.
So konnten die komplexen Verfahren relativ ziigig umgesetzt und Pro-
grammierfehler aufgespiirt werden. Zum anderen bietet Maple eine
frei wahlbare Rechengenauigkeit aufgrund einer eigenen Dezimaldar-
stellung. Insbesondere beim Quasi-Newton-Verfahren ldsst sich so
die quadratische Konvergenz und der damit verbundene Gewinn an
Genauigkeit von einigen hundert Dezimalstellen innerhalb weniger
Iterationen eindrucksvoll beobachten. Was die Geschwindigkeit und
Skalierbarkeit des Problems anbelangt, ist die Portierung auf eine
Programmiersprache wie Java unumgdanglich — der Schwerpunkt von
Computer-Algebra-Systemen liegt weder bei numerischen Berechnun-
gen, noch bei gro’en Datenmengen. Die Java-Implementation zeigt er-
wartungsgemaf eine um mehr als drei Gré3enordnungen hdhere Aus-
flihrungsgeschwindigkeit flir identische Problemstellungen.

Ein Regressionsverfahren zur Anpassung von Einzelpulssignalen muss
insbesondere zwei Eigenschaften vorweisen kénnen. Zum ersten muss
es effizient und schnell arbeiten, da pro Messung mehrere hundert Kur-
ven angepasst werden miissen. Zweitens muss es sehrrobust sein, das
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heifdt, dass die Losung ausgehend von Anfangslésungen aus einem
moglichst groBen Konvergenzradius reproduzierbar gefunden wird. Ei-
ne individuelle Kontrolle der Qualitdt der Anpassung, wie sie bei ge-
mittelten Signalen {blich ist, ist durch die hohe Anzahl an Messkurven
unpraktikabel. Eine skalierungsinvariante Messzahl der Giite einer An-
passung ist daher wiinschenswert.

Zur Auswertung nichtlinearer Effekte bei Einzelpulsen kénnen, je nach
Signalqualitat, zwei Wege beschritten werden:

Bei einem guten Signal-zu-Rausch-Verhdltnis ist es méglich, alle Kur-
ven separat auszuwerten. Das Ergebnis im Falle einer Fluoreszenzmes-
sung ist eine grofRe Anzahl von Anpassungsdaten. Aus diesen konnen
Aussagen (ber Korrelationen der gesuchten Grofien, aber auch lber
reale Effekte innerhalb der Messung, wie Driften oder Dichtefluktuatio-
nen einer Teilchenquelle untersucht werden.

Bei schwachen bzw. verrauschten Fluoreszenzsignalen, bei denen pro
Puls nur wenige Photonen detektiert werden, ist die Zuordnung der An-
passungsparameter fiir einen Einzelpuls prinzipiell nicht mdéglich, da
diese ja kollektive Effekte beschreiben. Die Anpassung der Einzelpulse
wird in solchen Fallen hdufig numerisch instabil. In einem solchen Fall
wird zundchst das Ratengleichungssystem fiir alle Laserpulse geldst.
Die vorausgesagten Fluoreszenzsignale werden addiert und ergeben
so die zu erwartende gemittelte rauscharmere Signalkurve fiir die An-
passung. Die Pulsprofilschwankungen des Lasers werden also weiter-
hin beriicksichtigt — alle anderen GroBen, wie z. B. die Teilchendichte,
miissen fiir alle Pulse als konstant angenommen werden. Dies bedeu-
tet auch, dass man z. B. nicht mehr fiir jeden Puls einen maximalen
Sattigungsparameter anpasst, sondern eine fiir die gesamte Pulsfol-
ge identische Proportionalitatskonstante zwischen Detektorsignal und
Sattigungsparameter.
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4.3.3. Quasi-Newton- und Gauss-Newton-Verfahren

Grundlage aller Regressionsverfahren ist die Maximierung der Wahr-
scheinlichkeit, mit der aus der angepassten Funktion durch Verrau-
schen der gemessene Datensatz hervorgehen kann. Fiir ein normal-
verteiltes Rauschen entspricht dies der Minimierung der Summe der
Fehlerquadrate y? (Nonlinear Least Squares-Problem). Dies wird durch
eine Optimierung des Vektors Xy, welcher die Funktion und damit den
Residuenvektor R(Xx) parametrisiert, erreicht:

1 1 1
Xk = 100 = SRR = SRIRc = 5 Z 20, (4.6)

Die Gradientenverfahren bedienen sich dabei der Nullstellensuche fiir
die Ableitung der Residuen. Das mehrdimensionale iterative Newton-
Verfahren zur unbeschréankten Minimierung fiir f : R" - R lautet:

V2 (X0 s = =V (%) Xir1 = Xk + Sk (4.7)

Die erste Ableitung berechnet sich unter Verwendung der Jacobi-Matrix
jk = VRk zu: 1

VX = éV(R[Rk) = TR (4.8)
Die Berechnung der zweiten Ableitung (Hesse-Matrix) ist im Allgemei-

nen sehr zeitaufwendig. Sie lasst sich jedoch tber die Jacobi-Matrix
darstellen als:

V2 () = He = Tn Tk + Z Vi) = JeJe + Sk 4.9)

Wird Sy ohne Berechnung der zweiten Ableitung konstruiert, spricht
man von einem Quasi-Newton-Verfahren.

118



4.3. Auswertung

Das Gauss-Newton-Verfahren nahert Sy durch eine Nullmatrix und
nimmt an, dass der Residuenvektor sich in der Nahe von X als affine
Funktion der Parameter darstellen ldsst. Das Quasi-Newton-Verfahren
geht von der schwéacheren Annahme aus, dass sich f um diesen Punkt
quadratisch entwickeln ldasst und ist deshalb besser fiir Problemstel-
lungen mit grof3en Residuen oder Nichtlinearitdten geeignet. Beide Mo-
delle sagen mit ihrer jeweiligen Hesse-Matrix Hy in der Nahe von X, die
Summe der Fehlerquadrate voraus als:

(S = F%0) + ST R + %sTfHks (4.10)

Zu Beginn des Algorithmus wird die Matrix Sp mit einer Nullmatrix ini-
tialisiert. Danach ist sie in Anlehnung an das DFP-Verfahren aus der
Funktionsoptimierung gegeben durch [Dennis und Schnabel 1983]:

Yk Je R — Ti 1R,
Vi = JeRe—Jr1Re1,

Vi — Sk-15 (4.11)

Z
.\ 2k +YA | A
YRS (YK S0

Sk+1 = Sk

Eine echte Matrixinversion ist fiir das gegebene Problem oft numerisch
instabil, da Hx haufig nahezu singuldr wird. In der Praxis haben sich
zur Lésung des Gleichungssystems Dekompositionsverfahren bewahrt.
In dieser Arbeit wurde die Singuldarwert-Zerlegung aus dem JAMA-Paket
derJava Numerics Group verwendet, welche auch dann die Berechnung
einer Pseudoinversen Hi erlaubt, wenn das zu losende Gleichungs-
system nicht den vollen Rang hat [Bjorck 1996].
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4.3.4. Giiltigkeitsbereich des Modells

Residuenvektor, Jacobi- und Hesse-Matrix stellen lokale Eigenschaf-
ten der Funktion f am Punkt X, dar. Beim Gauss-Newton- und Quasi-
Newton-Verfahren werden sie dazu verwendet, einen neuen Kandida-
ten zur Minimierung von f zu berechnen. Die Verldsslichkeit der Vor-
hersage wird offensichtlich umso geringer, je weiter der neue Stiitzwert
vom aktuellen Wert entfernt ist. Man definiert daher einen Giiltigkeits-
bereich des aktuellen Modells und sucht nach einer Losung von Gl. 4.7
innerhalb dieses Bereiches. Dies geschieht durch Lésen des modifi-
zierten Gleichungssystems:

1
X1 = Xk = S = (TR Tk + S+ AALA) Ty Ree (4.12)

Das Skalar A wird Levenberg-Marquardt-Parameter genannt und so ge-
wihlt, dass Hk = Hy + Aﬂlﬂk positiv definit wird und die Schritt-
weite von S¢ auf den aktuellen Giiltigkeitsbereich beschrankt bleibt.
Insbesondere wird dieser Parameter, wann immer es moglich ist, auf
Null gesetzt, was die Konvergenzgeschwindigkeit erheblich steigert. In
dieser Arbeit wurde zur Bestimmung von A das iterative Verfahren von
Hebden angewandt [Spelucci 1993]. Mit diesem Algorithmus wird die
optimale Schrittlange zu einem gegebenem Giiltigkeitsbereich zumeist
innerhalb von zwei Iterationen gefunden.

Ist Ak eine Einheitsmatrix, geht das Verfahren fiir groBe Levenberg-
Marquardt-Parameter in das Verfahren des steilsten Abstiegs (steepest
descent) Uiber mit einer zu A reziproken Schrittweite [Press u. a. 1994].
Eine in vielen Fallen giinstigere Wahl fiir A ist:

A =176 A =max(ee AL 1K) 60,1, (413)
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so dass die Diagonalelemente der Matrix im Wesentlichen die Norm
der Spaltenvektoren der Jacobi-Matrix enthalten [Moré 1977]. Dadurch
wird die Schrittweite in den Richtungen starker beschréankt, in denen
die partiellen Ableitungen des Residuenvektors vom Betrag her beson-
ders grof3 sind. Diese Konstruktion macht den Algorithmus skalierungs-
invariant und resultiert in einer besseren Stabilitat, insbesondere auch
fiir Anpassungsgrofien von sehr unterschiedlicher Gréf3enordnung.
Der Giiltigkeitsbereich wird zu Beginn des Algorithmus mit der Schritt-
weite der ersten Iteration initialisiert und im weiteren Verlauf je nach
Qualitat der Iterationsschritte kontrahiert oder expandiert.

Durch die Einfiihrung des Giiltigkeitsbereiches und der skalierungsin-
varianten Formulierung der Matrix Ay vergroBert sich der Konvergenz-
radius so weit, dass der Algorithmus von Startparametern aus konver-
giert, fiir die der Betrag des Residuenvektors im Vergleich zur endgiilti-
gen Losung um mehr als elf Zehnerpotenzen grofier ist.

4.3.5. Modellwechsel

Es gibt zahlreiche Strategien, um die Stabilitdt eines Levenberg-
Marquardt-Verfahrens mit der quadratischen Konvergenz und der Ro-
bustheit des Quasi-Newton-Verfahrens gegeniiber starker Nichtlineari-
tdt und grofien Residuen zu verbinden.

Einer der einfachsten Ansatze ist es, die ersten Iterationsschritte von
einem Levenberg-Marquardt-Algorithmus berechnen zu lassen und
dann zum Quasi-Newton-Verfahren zu wechseln, in der Hoffnung, dass
sich mittlerweile eine stabile Hesse-Matrix ergeben hat. Je nach Qua-
litat der Startvektoren kann die sinnvolle Zahl der Gauss-Newton-
Schritte jedoch stark variieren. Eine andere Moglichkeit ist es, fiir jeden
Schritt die erreichte Verkleinerung des Residuenvektors mit der Vorher-
sage des aktuellen Modells zu vergleichen und bei schlechter Uber-
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einstimmung zum jeweils anderen Modell zu wechseln. Je nach Uber-
einstimmung kann auch optional innerhalb des Schrittes der Giiltig-
keitsbereich des Modells neu skaliert werden. Ein méglicher Nachteil
ist in diesem Fall, dass das Verfahren nicht automatisch quadratisch
konvergiert, solange alle Gauss-Newton-Schritte nicht zu schlecht sind.
Moglicherweise wird auch voreilig zum eigentlich schlechteren Modell
gewechselt, solange beide Modelle noch keine zuverldssigen Vorher-
sagen erlauben.

Die in dieser Arbeit favorisierte Losung baut auf dem letzteren Ansatz,
wie er in [Dennis u. a. 1981] beschrieben wird, auf. Das Verfahren wur-
de in zwei Punkten modifiziert. Die zugrundeliegenden Erkenntnisse
sind zum einen, dass ein Levenberg-Marquardt-Verfahren zunachst gu-
te Konvergenzeigenschaften aufweist, solange nicht allzu groe Nicht-
linearitdten oder Residuen einen Quasi-Newton-Schritt sinnvoll ma-
chen. Zum anderen fiihrt die verbesserte Ndherung der Hesse-Matrix
durch das Quasi-Newton-Verfahren in der Umgebung der gesuchten Lo-
sung zu einer quadratischen Konvergenz.

Eine versuchsweise Losung mittels des Quasi-Newton-Verfahrens er-
folgt daher bei schlechten Iterationsschritten, fiihrt jedoch nicht zur
Favorisierung dieses Modells zur Losung des ndchsten Schrittes. An-
dererseits wird, sobald die Anderung des Parametervektors einen
vorgegebenen Schwellwert unterschreitet, standardmafiig zum Quasi-
Newton-Verfahren gewechselt. So konvergiert das Verfahren auf den
letzten Schritten immer quadratisch. Auch die interne Skalierung des
Giiltigkeitsbereiches fiir sehr gute oder sehr schlechte Schritte wurde
tibernommen und fiihrt zu einer Reduktion der zur Konvergenz notigen
Iterationsschritte.

In der Praxis funktioniert das hier beschriebene Verfahren aufierordent-
lich gut. Je nach Problemstellung werden bis zu einem Drittel weniger
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Abbildung 4.8.: Konvergenz des Parametervektors bei Levenberg-
Marquardt- und Quasi-Newton-Verfahren

Iterationen im Vergleich zu allen obigen Varianten benétigt. Die Be-
rechnung der Kriterien zur Entscheidung, ob das Modell gewechselt
werden soll, fallt bei der Rechenzeit kaum ins Gewicht. Die Rechenzeit
betragt daher im ungiinstigsten Fall etwa solange, wie der Levenberg-
Marquardt-Algorithmus von Moré, kann aber in anderen Féllen bis zu
40 % weniger Zeit bendtigen.

In Abb. 4.8 ist die Konvergenz von Levenberg-Marquardt- und Quasi-
Newton-Verfahren zu sehen. Man erkennt, dass auch bei einem Quasi-
Newton-Verfahren der erste Schritt wegen der Initialisierung von Sg
mit einer Nullmatrix ein Gauss-Newton-Schritt ist. Die verschiedenen
Konvergenzgrade beider Algorithmen lassen sich besser durch einen
Vergleich der Schrittweiten in Abb. 4.9 verdeutlichen. Man erkennt die
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Abbildung 4.9.: Konvergenz der Schrittweite bei Levenberg-Mar-
quardt-, Quasi-Newton- und Hybridverfahren

quadratische Konvergenz des Quasi-Newton-Verfahrens und das schnel-
lere Einmiinden in diese beim Hybrid-Verfahren durch die giinstigeren
Gauss-Newton-Schritte wahrend der ersten Iterationen.

4.3.6. Konvergenzkriterien

Um die nichtlineare Regression im Einzelpulsbetrieb automatisch zu
beenden und um unnétige lterationsschritte zu vermeiden, ist die For-
mulierung von Abbruchkriterien notwendig, bei welchen der Algorith-
mus anhalt. Die beiden h&ufigsten Kriterien, die zu einer (erfolgrei-
chen) Beendigung der Iteration fiihren, sind die sogenannte relative
Funktionskonvergenz und die relative Parameterkonvergenz.
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Relative Funktionskonvergenz wird erreicht, wenn das aktuelle Modell
eine vernachldssigbare Verkiirzung des Residuenvektors vorhersagt.

f(Xi0) — k(s <
f(X)

Relative Parameterkonvergenz bedeutet, dass die berechnete relative

(4.14)
Anderung des Parametervektors geringer ausfallen wiirde als der ge-

wiinschte Grad an Genauigkeit.

max; ?ijjlsil
L ( ) < €& (4.15)

mag (A (13 + 1 + )
Die Konvergenzschranken eg und ex werden so gewdhlt, dass Konver-
genz eintritt, kurz bevor die Rundungsfehler der double-Dezimaldar-
stellung Iterationsschritte signifikant verfalschen.
Weiterhin gibt es noch eine Reihe von Konvergenzkriterien, die Spezi-
alfélle abfangen oder auf ein Versagen des Algorithmus hinweisen. Zu
nennen sind hier die absolute Funktionskonvergenz, die Konvergenz
mit einer (nahezu) singuldren Hesse-Matrix, die Konvergenz an einem
nichtkritischen Punkt und die Uberschreitung einer maximal zuldssigen
Iterationsanzahl. Die Implementierung der Abbruchkriterien orientiert
sich eng an [Dennis u. a. 1981]. Die Art des Abbruchs wird protokolliert
und gibt Auskunft Giber Erfolg oder Misserfolg der Anpassung.

4.3.7. Startwerte

Die Kenntnis guter Startwerte ist fiir die Konvergenzgeschwindigkeit
von Levenberg-Marquardt- und Quasi-Newton-Verfahren von entschei-
dender Bedeutung. Insbesondere konnen beide Verfahren bei schlecht
gewdhlten Startvektoren in Punkten konvergieren, welche lediglich Ne-
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benminima des Residuenvektors sind. Es ist daher sinnvoll, durch eine
gesonderte Routine moglichst gut die Werte des Losungsvektors ab-
zuschdtzen und diese Naherungslésung dann dem iterativen Prozess
als Startwert zu iibergeben. Bei einem partiell gesattigten Fluoreszenz-
signal ist eine Abschatzung fiir einige GroBen einfach moglich: So gibt
die Halbwertsbreite des Signals Aufschluss iiber die ungefdhre Lebens-
dauer; die Signalhdhe ldsst sich im ungesattigten Fall einfach in eine
Teilchendichte umwandeln und liefert daher eine untere Abschatzung
flir den gesattigten Fall. Verzweigung und Sattigungsparameter hinge-
gen sind aus dem Mess-Signal nicht in dhnlich einfacher Weise zu ent-
nehmen. Ist der Konvergenzradius des Regressionsverfahrens hinrei-
chend grof3, kann mit mittleren Werten, etwa einem Sattigungspara-
meter von 10 und einer Verzweigung von 50 % begonnen werden.

Ist eine gute Vorabschdtzung aufgrund spezieller Eigenschaften der
Funktion nicht moglich, kann dem eigentlichen Regressionsverfahren
ein sogenannter genetischer oder evolutiondrer Algorithmus vorge-
schaltet werden. Diese Verfahren stellen allgemeine Optimierungsan-
sdtze dar, die mit minimalen Vorkenntnissen iiber das zu l6sende Pro-
blem auskommen. Insbesondere benétigen diese keine Information
dariiber, wie eine gegebene Losung lokal zu verbessern ist (partielle
Ableitung). Eine umfassende Darstellung dieser Techniken findet sich
in [Whitley 1993] und in der bei [Goldberg und Thomas 1986] aufgefiihr-
ten Literatur.

Grundlage der breiten und erfolgreichen Anwendbarkeit genetischer Al-
gorithmen auf die unterschiedlichsten Optimierungsprobleme ist die
Tatsache, dass eine qualitative Beurteilung einer Testlosung ungleich
einfacher ist als die Angabe eines allgemeinen Verfahrens zum Auf-
finden der bestmdglichen aller Losungen (globales Optimum). Die Op-
timierung geschieht hierbei in Anlehnung an evolutiondre Prinzipien
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durch eine Folge von Versuchslosungen, deren Bewertung, Selektion
und Modifikation. Vorteilhaft an diesem Ansatz ist, dass durch die
gleichzeitige Existenz vieler Versuchslosungen innerhalb einer Gene-
ration die Moglichkeit besteht, das Problem auf lokale und globale Mi-
nima zu untersuchen. Uber eine Anderung der Bewertungsfunktion ist
eine Einbindung der robust estimation im Gegensatz zu Gauss-Newton-
und Quasi-Newton-Verfahren in einfacher Weise moglich. Die Konver-
genzgeschwindigkeit ist allerdings, insbesondere in der Nahe des Op-
timums, nicht mit der Effizienz von Gradientenverfahren vergleichbar.

4.3.8. Programmumfang und Rechenzeit

Das Kernprogramm umfasst etwa 600 Programmzeilen, hinzu kommen
Programmteile in ausgelagerten Klassen, wie etwa 400 Zeilen zur Ini-
tialisierung der Anpassung und zur Berechnung von Jacobi-Matrizen
und Residuen, 1100 Zeilen fiir Matrizen und Vektoroperationen, nicht
eingerechnet die verwendeten Funktionen des Jama-Pakets.

Fiir die meisten praktischen Probleme konvergiert der Algorithmus von
Startwerten innerhalb des Konvergenzradius aus in 5 bis 15 Iterationen.
Eine Gauss-Funktion mit 1000 Datenpunkten wird typischerweise auf
einem Pentium™ 3 mit 800 MHz in etwa 60 Millisekunden angepasst.
Die Anpassung einer gesattigten LIF-Funktion ist aufgrund der wesent-
lich komplizierteren Berechnung der Funktionswerte deutlich langsa-
mer und dauert etwa 2 Sekunden. Die Auswertung einer Einzelpuls-
messung mit typischerweise 1000 Pulsen bendtigt daher etwa 30 bis
45 Minuten.

Die prozentuale Aufteilung der Rechenzeit auf die verschiedenen Ab-
schnitte der Regression ist fiir die Anpassung von Gauss-Pulsen ex-
emplarisch in Tabelle 4.1 angegeben, wobei die einzelnen Anteile je
nach lterationspfad mit einer gewissen Schwankung behaftet sind. Es
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ist deutlich zu erkennen, dass die Berechnung der Jacobi-Matrix den
groBten Anteil der Rechenzeit in Anspruch nimmt. Dies ist auch ein
Hinweis darauf, dass der erhohte Programmieraufwand fiir das Quasi-
Newton-Verfahren, die verbesserte Behandlung des Giiltigkeitsberei-
ches und der Modellwechsel sich lohnen, wenn dadurch im Mittel Itera-
tionsschritte und damit die Berechnung von Jacobi-Matrizen eingespart

werden.
Jacobi-Matrix 68.1 %
Losung des Gleichungssystems 17.2 %
Skalierungsinvarianter Giltigkeitsbereich 9.8 %
Matrizenoperationen 2.9 %
Bewertung der Anpassung 1.2 %
Ndherung der zweiten Ableitungen 0.5 %
Modellwechsel 0.3 %

Tabelle 4.1.: Prozentuale Aufteilung der Rechenzeit auf die verschiede-
nen Elemente des Quasi-Newton-Verfahrens am Beispiel
einer Gauss-Funktion

128



Kapitel 5.

Ausgewdhlte Messergebnisse

5.1. Pulsprofilfluktuationen

Zundchst soll an einem Beispiel die verbesserte Anpassung der Fluo-
reszenzkurven durch die Beriicksichtigung von Einzelpulsen demon-
striert werden. Abbildung 5.1 zeigt den Betrag der Residuen zwischen
angepassten Kurven und Fluoreszenzsignalen fiir eine Messung des
32S,/2-3%P;5), Ubergangs des einfach ionisierten Magnesiums. Die Re-
siduen fiir die einzelnen Pulse sind zeilenweise in Form einer Falsch-
farbendarstellung abgebildet. Als Teilchenquelle wurde eine Hohlka-
thodenentladung mit einem Magnesium-Einsatz verwendet. Die Entla-
dung wurde mit Argon bei einem Druck von 70 Pa betrieben. Bei einem
Strom von 0.3 A betrug die Brennspannung 265 V.

Im linken Bild sind die Residuen dargestellt, wie sie sich durch Ver-
gleich mit der gemittelten Anpassung ergeben. Im rechten Bild ist das
Ergebnis fiir einzeln angepasste Pulse zu sehen. Deutlich zu erkennen
ist die verbesserte Ubereinstimmung von gemessenem und angepass-
tem Signal fiir die Einzelpulsauswertung. Die vom Betrag her geringe-
ren Residuen sind sowohl auf Schwankungen der Intensitat, als auch
auf Fluktuationen der Form des Fluoreszenzsignals zuriickzufiihren.
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Abbildung 5.1.: Residuen der gemittelten Losung und von Einzelpuls-
anpassungen im Vergleich

Wahrend sich Residuen, die eine Folge von Dichteschwankungen sind,
letztlich herausmitteln und zu keiner systematischen Anderung der an-
gepassten Werte fiihren, bleibt der nichtlineare Einfluss der Schwan-
kungen in der Signalform erhalten und fiihrt zu einer etwas besseren
Ubereinstimmung der Summe aller Anpassungen und des gemittelten
Fluoreszenzsignals.

Die vom Absolutbetrag her grofiten Abweichungen zwischen Mess-Sig-
nal und Anpassung ergeben sich auch fiir die Einzelpulsauswertung
zu Zeitpunkten der Laserwechselwirkung. Dies kdnnte als Abweichung
von den Ratengleichungen und damit als Hinweis auf eine nicht voll-
standig inkohdrente Anregung interpretiert werden. Andererseits ist al-
lein aufgrund der Photonenstatistik ein Maximum der absoluten Ab-
weichungen zu Zeiten des groften Signals zu erwarten.
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5.2. Teilchendichtefluktuationen

Die in Einzelpulsen enthaltene Information kann auch dazu verwendet
werden, um Aussagen iiber Zeitabhdngigkeiten des Mess-Signals zu
erlangen, wenn also die Reproduzierbarkeit gar nicht angestrebt wird.
Ein Beispiel hierfiir ist die Vermessung von Dichtefluktuationen der
verwendeten Teilchenquellen. Die Intensitat eines Fluoreszenzsignals
kann in eine absolute Teilchendichte umgewandelt werden, wenn die
Empfindlichkeit der Messapparatur kalibriert worden ist. Eine Messung
des relativen Dichteverlaufs ist bereits ohne eine solche Kalibration,
welche typischerweise durch Aufnahme eines Rayleigh-Streusignals
vorgenommen wird, moéglich.

Abbildung 5.2 zeigt die Intensitatsverlaufe von Fluoreszenzsignalen fiir
die beiden verwendeten Teilchenquellen-Typen. Die relative Kurzzeit-
Stabilitdt der Hohlkathodenentladung, demonstriert an einem Fluores-
zenzsignal an Magnesium, erweist sich als besser als 10 %.

Das Fluoreszenzsignal der in einem Ablationsplasma erzeugten Bor-
atome zeigt eine auffallige periodische Struktur, die in der Beschaf-
fenheit der Target-Oberfldche begriindet ist. Bor ist ein sehr hartes,
sprodes und schwer zu bearbeitendes Material. Das verwendete gra-
nulare Target wies daher eine unebene Oberfliche auf. Diese fiihrte
bei Drehung des Targets zu periodisch modulierten Plasmapabedin-
gungen und Teilchendichten. Die Fourier-Analyse der schwankenden
Teilchendichte erlaubt die nachtragliche Bestimmung der Rotationsfre-
quenz des Targets zu etwa 0.8 Hz.

Die Langzeitstabilitdt der Teilchendichten ist, sowohl fiir die Hohlka-
thodenentladung, als auch fiir ein lasererzeugtes Plasma, durch eine
deutliche Drift gekennzeichnet. Bei der Hohlkathodenentladung wird,
je nach Entladungsbedingungen, im Bereich der Austrittsblende Mate-
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Abbildung 5.2.: Relative Teilchendichtefluktuationen fiir eine Hohlka-
thodenentladung und ein lasererzeugtes Plasma

rial abgetragen oder aber gesputtertes Wandmaterial redeponiert. Dies
kann einerseits zu einem vélligen Verschluss der Blende, oder aber an-
dererseits zu einer Aufweitung auf mehrere Millimeter fiihren. Infolge-
dessen sind die Brennbedingungen auf einer Zeitskala von Stunden
immer durch eine Anderung der Teilchendichten um eine GréRenord-
nung gekennzeichnet und erfordern letztendlich das Auswechseln der
Blende nach einigen Betriebsstunden. Fiir das lasererzeugte Plasma
flihrt die wiederholte Ablation am rotierenden Target zur Bildung eines
ringformigen Einschnitts. Mit zunehmender Tiefe der Kerbe verschlech-
tert sich die Effizienz der Plasmabildung. In solchen Fallen kann durch
seitliches Verschieben des Fokus des Ablationslasers, ohne Wechsel
des Targets, eine neue Spur und damit eine unversehrte Oberflache
zur Plasmaerzeugung genutzt werden.
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5.3. Parametrisierung von Messungen

Die im letzten Abschnitt beschriebene Beobachtung zeitabhangiger Ef-
fekte lasst es naheliegend erscheinen, eine kiinstliche Zeitabhangig-
keit durch Andern der experimentellen Bedingungen zwischen den ein-
zelnen Pulsen einzufiihren. Moglich wird dies durch die in den Ab-
schnitten 4.1.1 und 4.1.2 beschriebenen Erweiterungen des Experi-
ments durch Nutzung des GPIB-Busses. Die damit verbundenen Mog-
lichkeiten sind ein flexibles Instrument zur automatisierten Aufnahme
von Messreihen und Parametervariationen.

Als erstes Beispiel hierfiir sei hier eine Charakterisierung des Nd:YAG-
Lasers genannt. Dieser wurde in Bezug auf seine Amplitudenstabilitat,
sein Zeitverhalten und die optimalen Betriebsbedingungen beim Ein-
satz des Seeders untersucht. Dabei wurde auch die Abhangigkeit der
Anschwingzeit tg vom Zeitversatz tp der Trigger-Signale zum Ziinden
der Blitzlampe und zum Ausldsen der Giiteschaltung analysiert.

Dazu wurde mit der Photor6hre zu einem festen Zeitpunkt nach Auslo-
sung der Giiteschaltung das zeitliche Intensitatsprofil der Pulse aufge-
zeichnet. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 5.3 dargestellt.
Die Achse fiir das Zeitverhalten der Laserpulse ist vertikal angeordnet.
Jede Spalte ist eine Mittelung iber zehn Laserpulse. Deutlich zu erken-
nen ist ein Minimum in der Anschwingzeit des Pulses.

Diese Anschwingzeit kann als Ma# fiir die Inversion im Lasermedium
gedeutet werden. Wegen der Leuchtdauer der Blitzlampenentladung
wird die Inversion tiber einen langeren Zeitraum aufgebaut und erreicht
ein Maximum, woraus ein Minimum der Anschwingzeit resultiert. Bei
einer weiteren Vergrofierung des Zeitversatzes geht die Inversion auf-
grund von Resonatorverlusten und der begrenzten Lebensdauer des
oberen Zustands wieder zuriick.
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Abbildung 5.3.: Abhdngigkeit der Bildungsdauer des Nd:YAG-Pulses
vom Zeitversatz zwischen Blitzlampe und Giiteschal-
tung

Das Minimum der Anschwingzeit wird flir das untersuchte Nd:YAG-
Lasersystem bei einer Verzdogerung von etwa 130 us zwischen Ziindung
der Blitzlampe und Schalten der Giteschaltung mit etwa 435 ns er-
reicht. Die Verzdgerung von 130 us ist allerdings kein direktes Ma# fiir
die Lebensdauer des oberen “F;/,-Zustands des Laseriibergangs. Sie
ist auch von den spezifischen Eigenschaften des Lasers abhadngig. Fiir
ein anderes verwendetes Nd:YAG-Lasersystem liegt dieser Wert bei-
spielsweise bei 265 us. Die Oszillationen in der Aufbauzeit sind ein
Artefakt der Messung und verschwinden fiir einen konstanten Zeitver-
satz.

In einem zweiten Beispiel wurde die Sattigungsverbreiterung eines Li-
nienprofils des neutralen Nickels vermessen. Als oberes Niveau wurde
der Zustand mit einer Energie von 43089 cm™ ausgewalt. Er zeigt ei-
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Abbildung 5.4.: Sattigungsverbreiterung

ne hohe Ubergangswahrscheinlichkeit und eine Lebensdauer von un-
ter 2 ns und damit eine hohe natiirliche Linienbreite. Daher war hier
die Beobachtung der Sattigungsverbreiterung optimal maoglich.

Dazu wurde der Anregungslaser iiber das Linienprofil des Anregungs-
tibergangs durchgestimmt. Fur jeden Wellenlangenschritt wurde die
Amplitude des Fluoreszenzsignals {iber 100 Pulse gemittelt. So konn-
te eine hohe Dynamik des Signals erreicht werden. Die Erfassung des
Spektrums bendotigte etwa 20 Minuten.

Durch Auswertung des spektralen Profils unter Beriicksichtigung der
spektralen Apparatefunktion des Anregungslasers erhdlt man eine Ab-
schdtzung des gemittelten maximalen Sattigungsparameters von etwa
1300. Die Genauigkeit dieses Wertes wird dadurch beeintrachtigt, dass
bei der Analyse des fiir die Sattigungsverbreiterung relevanten Lorentz-
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Anteils vor allem die Bereiche geringer Signalintensitdt eingehen. Die-
se sind jedoch durch die lange Messzeit, die Drift der Entladungsbe-
dingungen, Ungenauigkeiten in der Apparatefunktion und einen Rest-
untergrund verfalscht.

5.4. Lebensdauermessungen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Fluoreszenzmessungen an Bor, Mag-
nesium, Aluminium, Eisen, Nickel, Cadmium, Indium und Wolfram
durchgefiihrt. Ein Teil davon soll im Folgenden vorgestellt werden.

5.4.1. Eisenll

Eisen spielt im Verstdandnis von Sternenmodellen, insbesondere der
Photosphdre, eine Schliisselrolle. Die hohe stellare Haufigkeit von Ei-
sen und sein Reichtum an Linien erlauben Aussagen Uber die Plas-
mabedingungen in der Region der Linienentstehung. Die Bestimmung
astrophysikalischer Eisenhdufigkeiten steht daher seit langem im Blick-
punkt des Interesses und wird immer wieder durch Messungen neu-
er Ubergangswahrscheinlichkeiten stimuliert [Garz u. a. 1969]. Zur Be-
stimmung von astrophysikalischen Elementhdufigkeiten sind beson-
ders Linien geeignet, die frei von Blends sind und geringe Aquivalent-
breiten aufweisen. Ideal sind daher Linien mit hohen unteren Niveaus
und geringen Ubergangswahrscheinlichkeiten.

Die in Tabelle 5.1 aufgefiihrten Lebensdauern waren Teil des FERRUM-
Projekts, das sich zum Ziel gesetzt hat, absolute Ubergangswahrschein-
lichkeiten fiir schwache Linien oder Ubergénge mit hochliegenden un-
teren Niveaus zu bestimmen. Als unterer Zustand fiir alle Lebensdauer-
messungen diente hierbei ein hochliegendes metastabiles Niveau mit
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einer Energie von 15831 cm™, welches es ermoglichte, obere Zustande
mit Energien von iiber 60000 cm™ ohne Verwendung von VUV-Laser-
strahlung zu besetzen.

Die Lebensdauermessungen wurden am Lund Laser Centre (LLC) durch-
gefiihrt. Als Teilchenquelle diente ein Ablationsplasma, das durch Fo-
kussierung eines giitegeschalteten frequenzverdoppelten Nd:YAG-La-
sers auf ein rotierendes Reineisen-Target erzeugt wurde.

Der Anregungslaser war ein Farbstofflaser, der mit DCM betrieben wur-
de. Er wurde durch einen frequenzverdoppelten, mittels SBS puls-
komprimierten Nd:YAG-Laser gepumpt. Die Laserstrahlung wurde in
KDP frequenzverdoppelt und durch anschlieende Mischung in BBO
frequenzverdreifacht.

Trotz spektral selektiver Detektion des Fluoreszenzlichts war im Signal
ein zeitabhdngiger Untergrund durch Rekombinationsleuchten zu be-
obachten. Dieser konnte aber wegen seiner im Vergleich zum Fluores-
zenzsignal sehr viel langsameren Zeitabhangigkeit automatisch vom
Fluoreszenzsignal unterschieden und vom Mess-Signal subtrahiert wer-
den.

Storeinfliisse durch Quenching und Flugzeiteffekte wurden durch Va-
riation der Plasmabedingungen und durch relative Verschiebung von
Anregungs- und Beobachtungsvolumen untersucht. Die Prézision der
gemessenen Lebensdauern ist durch die Signalqualitdt und die Plas-
mabedingungen begrenzt, welche notwendig waren, um solch einen
hochliegenden metastabilen Zustand zu besetzen. Zudem ermdoglich-
te die bei diesen Messungen verwendete Auswertungs-Software keine
Beriicksichtigung des Einflusses von Sattigung.

Die Einzelheiten dieser Messungen, zusammen mit einer Beschreibung
der Bestimmung der dazugehérigen Verzweigungsverhaltnisse und der
Kombination der Messwerte zu absoluten Ubergangswahrscheinlich-
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keiten finden sich in [Sikstrom u. a. 1999].

Fiir die meisten der gemessenen Lebensdauern existieren keine Ver-
gleichswerte in der Literatur. Lediglich bei [Smith und Whaling 1973]
wird eine als sehr prazise eingeschatzte Lebensdauermessung mit ei-
nem relativen Fehler von ca. 0.2 % angegeben. Die Tatsache, dass die-
ser Wert mit der Beam-Foil-Methode [Engstrom 1993] gemessen wurde,
welche bei Vernachldassigung von Kaskaden oft wesentlich grofiere Feh-
ler mit sich bringt, ldsst diese Unsicherheit jedoch als zu optimistisch

erscheinen.

E
61513
62066
62662
62945

63949
64041

@ [Smith und Whaling 1973]

J

9/2
7/2
11/2
z/2
9/2
7/2

)LEXC
218.903
216.285
213.528
212.245
207.816

207.4189

Aobs
251.176
254.667
275.329
249.890
243.008
243.2261

T

3.5+ 0.4
3.5+ 0.4
4.1+0.5
2.8+03
27+0.3
2.7+03

Lit.?

4.83 £ 0.01

Tabelle 5.1.: Lebensdauern von 3d®(a 3H)4p-Niveaus des einfach ioni-
sierten Eisens
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5.4.2. Magnesium Il

Die Lebensdauern des 32P,;, und des 32P;,-Zustandes von einfach
ionisiertem Magnesium wurden mit einer Hohlkathodenentladung als
Teilchenquelle bestimmt. Die Entladung wurde mit Argon bei Drucken
zwischen 50 und 600 Pa betrieben. Bei Strémen bis zu 1.5 A fielen an
der Entladung Spannungen bis zu 500 V ab.

Ein Teil der Messungen wurde unter Verwendung der linearen Paul-Falle
durchgefiihrt. Diese wurde bei einer Resonanzfrequenz von 1.7 MHz
und Amplituden von bis zu 3 kVss betrieben.

Als Kiihlgas im Beobachtungsvolumen wurde Helium mit Drucken bis
zu 200 Paverwendet. In diesem Bereich konnte kein Einfluss von Quen-
ching beobachtet werden. Bei weiterer Erhdhung, insbesondere in Ver-
bindung mit dem Betrieb der Paul-Falle, kam es gelegentlich zur Bil-
dung einer RF-unterstiitzten Entladung im Beobachtungsgefa. Dann
sank die Lebensdauer durch vermehrte Sto3e mit freien Elektronen auf
ca. 2.5 ns. Die Zerfallskurve entsprach in solchen Féllen auch nur in
schlechter Ndherung einem exponentiellen Verlauf, da es sowohl zu
strahlungsloser Entvdlkerung, wie auch zur Riickbesetzung wéahrend
der Lebensdauermessung kommen kann.

Die Elektronenkonfiguration von ionisiertem Magnesium entspricht der
eines Alkalimetalls. Die beiden P-Zustdnde weisen daher keine ande-
ren Verzweigungen auf, so dass die Lebensdauer ohne weitere Verfal-
schung durch Verzweigungsverhiltnisse in eine prézise absolute Uber-
gangswahrscheinlichkeit umgewandelt werden kann.

Die Vergleichswerte von [Nagourney u. a. 1983], entnommen aus [Church
1993] wurden durch die Vermessung der natiirlichen Linienbreite von
lasergekiihlten Magnesiumionen in einer miniaturisierten Paul-Falle be-
stimmt.
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E[cm?] J Aexc,obs [NM] 7[ns] A [108 57 Lit.2
35669 1/2 280.271 4.23+0.13  2.36 £ 0.07
35761 3/2 279.553 4.27 £0.13  2.34+0.07 3.48+0.5

2 [Church 1993]

Tabelle 5.2.: Lebensdauern und absolute Ubergangswahrscheinlich-
keiten der 3P-Niveaus des einfach ionisierten Magnesi-
ums

5.4.3. Wolfram Il

Wolfram ist in der Plasmadiagnostik von Interesse, da es wegen seines
hohen Schmelzpunktes oft als Elektroden- oder Wandmaterial in Ver-
bindung mit Plasmen eingesetzt wird und durch Sputterprozesse in das
Plasma gelangt. Absolute Wolfram-Ubergangswahrscheinlichkeiten
wurden beispielsweise bei Untersuchungen von Erosionsprozessen
an Wolfram-Kathoden in freibrennenden Bogen verwendet [Kiihn u. a.
2002].

In der Fusionsforschung wird Wolfram seit langerem als Wandmateri-
al in Betracht gezogen [Krieger u.a. 2001, Neu u.a. 2002]. Aufgrund
der hohen Ordnungszahl besteht aber die Gefahr der Strahlungskiih-
lung. Die in Tabelle 5.3 angegebenen Lebensdauern waren Teil eines
Programms zur Messung atomarer Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir
neutrales Wolfram und seine ersten lonisationsstufen [Schnabel und
Kock 1997, Schnabel u. a. 1998, Schultz-Johanning u. a. 2001].

Die Lebensdauermessungen wurden am Lund Laser Centre (LLC) durch-
gefiihrt. Doppelt ionisierte Atome wurden in einem lasererzeugten Ab-
lationsplasma durch Fokussierung eines frequenzverdoppelten, giite-
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geschalteten Nd:YAG-Lasers auf ein rotierendes Wolfram-Target bereit-
gestellt. Die Pulsenergie des Ablationslasers betrug dabei wenige Mil-
lijoule. Als untere Zustande fiir die Anregungsiibergange wurden der
Grundzustand und metastabile Zustande bei 2256 und 7687 cm™ ver-
wendet. Die Wellenlangen des Anregungslasers lagen im Vakuum-UV-
Bereich bei etwa 165 nm und wurden durch Vierwellenmischung zwei-
er frequenzverdoppelter bzw. -verdreifachter Farbstofflaser in Krypton
erzeugt. Beide Laser wurden durch Nd:YAG-Laser gepumpt, von de-
nen einer durch stimulierte Brillouin-Streuung pulskomprimiert wurde.
Das Fluoreszenzlicht wurde mit einer Lithium-Fluorid-Linse auf den Ein-
trittsspalt eines Monochromators mit einer Fokalldnge von 0.2 m abge-
bildet. Der Eintrittsspalt lag dabei horizontal und damit parallel zum
Laser, so dass ein moglichst groBer Uberlapp von Anregungs- und Be-
obachtungsvolumen erreicht wurde, um die Intensitdt des schwachen
Fluoreszenzsignals zu optimieren. Bei dieser Anordnung ist jedoch die
Anfilligkeit des Signals auf Flugzeiteffekte hoher. Die Existenz einer
systematischen Verschiebung der gemessenen Lebensdauern durch
diese Effekte wurde durch relative Verschiebung von Anregungs- und
Beobachtungsvolumen ausgeschlossen.

Das Fluoreszenzlicht wurde selektiv auf einem Zerfallskanal mit einer
Photomultiplier-MCP detektiert. Trotzdem war auch bei diesen Messun-
gen teilweise eine nachtragliche Subtraktion eines Plasmauntergrunds
notwendig.

Durch Variation des Zeitversatzes zwischen Plasmaerzeugung und
Laseranregung wurden die der Fluoreszenzmessung zugrundeliegen-
den Plasmabedingungen kontrolliert verandert und dienten zum Aus-
schluss von systematischen Fehlern durch Stéfle. Aufgrund der ge-
ringen Signalstarken, der Reproduzierbarkeit der Signale und der Ab-
schdtzung der Storeinfliisse wurde der Fehler der Lebensdauern mit
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5% (10) abgeschétzt. Bisher existieren keinerlei Vergleichsdaten in der
Literatur.

Durch die Lebensdauern konnte ein Teil eines Satzes von Verzwei-
gungsverhdltnissen, die von R. Kling am National Institute for Stan-
dards and Technology (NIST) in Gaithersburg an einem VUV-Fourier-
Transform-Spektrometer gemessen wurden, absolut angeschlossen
werden. Die Lebensdauern, Verzweigungsverhaltnisse und absoluten
Ubergangswahrscheinlichkeiten, sowie Details der Messungen finden
sich in [Schultz-Johanning u. a. 2001].

E J Aexc Aobs T

60196 1 166.125 209.275 1.78 £ 0.09
62822 2 165.110 209.209  2.10 * 0.10
67732 5 166.541 207.834 2.42 +0.12

Tabelle 5.3.: Lebensdauern von Niveaus des doppelt ionisierten Wolf-
rams
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5.4.4. Borlll

Bor ist als leichtes Element bei der Untersuchung und Klassifizierung
von Sternen und fiir Modelle der Nukleosynthese interessant. Durch
die kurzen Ubergangswellenlingen von doppelt ionisiertem Bor kén-
nen seine Absorptionlinien nur von nicht erdgebunden Teleskopen aus
vermessen werden, die dadurch frei von Beeintrachtigungen durch at-
mosphdrische Absorption sind. Resonanzlinien des doppelt ionisier-
ten Bors wurden in zahlreichen astrophysikalischen Objekten beispiels-
weise durch den Space Telescope Imaging Spectrograph (STIS) oder
den Goddard High Resolution Spectrograph (GHRS) des Hubble Space
Telescopes beobachtet. Wegen seiner einfachen Elektronenkonfigura-
tion, welche der des neutralen Lithiums entspricht und nur aus drei
Elektronen besteht, sind zudem sehr prizise Berechnungen von Uber-
gangswahrscheinlichkeiten maéglich.

Die Messungen an doppelt ionisiertem Bor wurden im LLC mit einem
lasererzeugten Plasma als Teilchenquelle durchgefiihrt. Aufgrund der
Materialeigenschaften von Bor wurde unebenes, granulares Materi-
al als Target verwendet. Die Fluktuationen der Teilchendichte wurden
in Abschnitt 5.2 beschrieben, beeintrachtigten die Signalqualitat aber
nicht.

Der Anregungslaser war ein mit DCM betriebener Farbstofflaser. Er wur-
de, wie bei den Messungen an Eisen und Wolfram, durch einen fre-
quenzverdoppelten, SBS-pulskomprimierten Nd:YAG-Laser gepumpt.
Die Laserstrahlung wurde in KDP frequenzverdoppelt und durch Mi-
schung anschliefend in BBO frequenzverdreifacht.

Wegen des geringen Atomgewichts von Bor wurden bei der Messung
von Lebensdauern an lasererzeugten Plasmen hohe Fluchtgeschwin-
digkeiten im Bereich von 10 ms™ beobachtet. Um eine Verfdlschung
durch Flugzeiteffekte zu vermeiden, wurde bei diesen Messungen der
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Abbildung 5.5.: Laserpuls und Fluoreszenzsignal bei einer Lebensdau-
ermessung an B Il

Monochromatorspalt senkrecht zum Anregungslaser ausgerichtet. Die
Detektionseffizienz wurde dabei zwar stark reduziert, die Anfalligkeit
gegeniiber Flugzeiteffekten verringerte sich jedoch ebenfalls um meh-
rere GroBenordnungen. Trotz der ineffizienteren Abbildung konnten sehr
gute Signal zu Rausch-Verhdltnisse erzielt werden.

Aufgrund der hohen Fluchtgeschwindigkeiten waren die Verzogerun-
gen zwischen der Erzeugung des Plasmas und der Messung mit 300
bis 700 ns sehr kurz. Fiir sehr kurze Verzégerungen und geringe Ent-
fernungen zum Target konnte eine leichte Tendenz zur Verkiirzung der
Lebensdauer beobachtet werden. Das Beobachtungsvolumen lag bei
den meisten Messungen mit Entfernungen von bis zu 5 cm extrem weit
vom Target entfernt, was Grund zur Annahme gibt, dass eine Beeinflus-
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sung durch das Plasma bei diesen Messungen nicht stattfand. Auch
bei diesen Messungen wurden Zeitpunkt und Ort der Messung zum
Ausschluss systematischer Fehler variiert. Bei einigen Messungen war
ebenfalls ein nachtrdgliches Abziehen eines Plasmauntergrundes not-
wendig.

Wie auch bei Magnesium, ist das Verzweigungsverhdltnis der beiden
P-Zustdnde gleich 1 und erlaubt eine direkte Umwandlung der Lebens-
dauern in eine absolute Ubergangswahrscheinlichkeit.

Der Vergleichswert von [Proffitt u. a. 1999] ist das Ergebnis einer Multi
Configuration Hartree Fock-Rechnung. Sein Fehler wird mit unter einem
Prozent abgeschatzt.

E[cm™] J A [nm] 7[ns] A [108/5] Ayl

48358 1/2  206.723 5.16 £ 0.13  1.94 + 0.05
48392 3/2 206.578 5.42+0.29 1.85+0.10 1.8858 +0.02

2 [Proffitt u. a. 1999]

Tabelle 5.4.: Lebensdauern von Niveaus des doppelt ionisierten Bors
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Anhang A.

Verwendete Bezeichnungen
und Abkiirzungen

Atomare Uberginge
Asq Einstein-A-Wert fiir Absorption
B>1 Ratenkoeffizient fiir Absorption
Bio Rate fiirinduzierte Emission
L,L Bahndrehimpuls und sein Betrag
S S Elektronenspin und sein Betrag

J,Jd Gesamtdrehimpuls gemaf LSKopplung und sein Betrag

i statistisches Gewicht des Zustandes i
E; Energie des Zustandes i
Pmn Dichtematrix

A v,w  Wellenldnge, Frequenz, Kreisfrequenz
Dik Dipolmatrixelement
Tj Lebensdauer des Zustandes i

(i|, i) Zustandsreprdsentation des Zustandes i im Hilbert-Raum



Anhang A. Verwendete Bezeichnungen und Abkiirzungen

Quadrupol

U Wechselspannungsanteil

\Y Gleichspannungsanteil

w Kreisfrequenz der Wechselspannung
0] elektrostatisches Potential

/] effektives Potential

E elektrisches Feld
a,q Stabilitatsparameter

Apparative Abkiirzungen

ccp
LIF
McP
Nd:YAG
SHG
THG
BBO
KDP
MPL
SBS
SRS
vuv
XUV
RF
HF

Charge Coupled Devices

Laserinduzierte Fluoreszenz

Microchannel Plate — Mikrokanalplatte
Neodym-Yttrium-Aluminium-Granat

Second Harmonic Generation — Frequenzverdopplung
Third Harmonic Generation — Frequenzverdreifachung
B-Barium-Borat

Kalium-Dihydrogen-Phosphat

Multiple Prism Littrow Resonator

Stimulierte Brillouin-Streuung

Stimulierte Raman-Streuung

Vakuum-Ultraviolett

Extrem-Ultraviolett

Radiofrequenz

Hochfrequenz
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Mathematische Bezeichnungen

e Eulersche Zahl (im Gegensatz zur Elementarladung €)
i imaginadre Zahl (im Gegensatz zum Laufindex i)

d Differential

a Skalar

a Vektor

A Matrix

Kursivdruck bezeichnet im FlieBtext aus dem Englischen iibernomme-
ne gebrduchliche Begriffe.
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Anhang B.

Konstanten

Naturkonstanten gemafs CODATA-Empfehlung [Mohr und Taylor 2000]:

Grofie

Plancksches Wirkungsquantum

Lichtgeschwindigkeit

Permeabilitat des Vakuums

Vakuum-Dielektrizitatskonstante

Elementarladung
Elektronenruhemasse
Elektronenradius
Protonenruhemasse
Bohrsches Magneton
Einheit der Atommasse
Bohrscher Radius
Molvolumen
Rydberg-Konstante
Boltzmann-Konstante

Avogadro-Konstante

Symbol

h

C

Ho

€0

fe

HB
amu

&

Na

Wert
6.62606876
2.99792458

12566370614
8.854187817
1.602176462
9.10938188
2.817940285
167262158
9.27400899
1.66053873
5.291772083

22413996

10.973731568549-
1.3806503
6.02214199

. 10—34
108
1077
. 10—12
. 10—19
. 1031
1071
-10°%
1072
-10°%
1071

10

11023
105

Einheit
Js

m/s
T2md/J
C2/Im

kg

kg
JT

kg

m/kmol
/m
JK

/mol






Anhang C.

Dank

Mein Dank gilt Herrn Prof. Dr. M. Kock, fiir die Betreuung und Freiheit
in der Durchfiihrung meiner Promotion, fiir Einblicke in die Plasmaphy-
sik und nicht zuletzt fiir seine Unterstiitzung bei der Suche nach einer
Postdocstelle.

Den Mitarbeitern der Abteilung Plasmaphysik danke ich fiir viele anre-
gende Diskussionen, fiir jedwede Unterstiitzung und das Korrekturle-
sen der Arbeit in der zeitlich knappen Schlussphase.

Dr. Fred Konemann danke ich besonders fiir wertvolle Ratschlage zur
Emissionsspektroskopie und Plasmaphysik. Ihm und Dipl.-Phys. Vol-
ker Gies danke ich fiir Hilfestellungen bei der objektorientierten Pro-
grammierung, der Verwendung des GPIB-Busses und der Erstellung des
Native Interface.

Dr. Roman Schnabel und Dr. Wolfgang Mende danke ich fiir Einblicke
in die Techniken der Laserphysik, Spektroskopie, Laserjustage und LIF.
Ein groBer Dank geht an Dipl.-Phys. Gerrit Kiihn und Dipl.-Phys. Andre-
as Knoche fiir ihre Hilfe bei TeX-Problemen, Computerdingen und ma-
thematischen Fragestellungen. Besonders mochte ich Dipl.-Phys. Jens
Reiche fiir die enge, leider viel zu seltene, Zusammenarbeit und den
Austausch von Ideen danken.



Anhang C. Dank

Den Mitarbeitern aus der Feinmechanik-Werkstatt Hans Melching, Fried-
rich Simm und Jan Diedrich danke ich fiir konstruktive Verbesserungs-
vorschldge und die schnelle, wie unproblematische Herstellung prazi-
serBauteile. Karl-Heinz Zwick-Meinheit, Klaus Haupt und inshesondere
Heiko zur Miihlen sei fiir ihre Hilfe bei Fragestellungen in Vakuumtech-
nik, Elektrotechnik und Elektronik gedankt.

Fiir die Bereitstellung des Femtosekundenlasersystems zur Kalibrierung
der zeitlichen Antwortfunktion der verwendeten Photoréhren danke ich
Dipl.-Phys. Carsten Reinhardt.

Ein grofler Dank gilt auch den Mitarbeitern des LLC und der Spektro-
skopiegruppe in Lund, hier seien Hans Lundberg, Zhongshan Li, Carl-
Martin Sikstom, Hampus Nilsson und Sveneric Johansson genannt. Vie-
len Dank auch an Marie Holdahl-Svensson fiir ihre Unterstiizung in for-
mellen Dingen jedweder Art. Fiir die gemeinsame Messzeit am LLC dan-
ke ich Dr. Roman Schnabel und Dipl.-Phys. Andreas Knoche.

Diese Arbeit wurde durch verschiedene Férderungen unterstiitzt. Zu
nennen sind hier das TMR Programm ,,Acces to Large Scale Facilities”,
Férdernummer ERBFMGECT950020(DG12) und die Férderung durch die
DFG Nr. Ko 678-15/1.

Der grof3te Dank gilt meiner Frau, fiir Ihre Unterstiitzung und Aufmunte-
rung, und fiir eine schdne Zeit, von derich viel zuwenig mit ihrverbracht
habe.

154



Anhang D.

Lebenslauf

D.1. Personliche Daten

Name Michael Johanning, geb. Schultz
Geburtsdatum 19. 6.1972 in Hannover
Nationalitat Deutsch

Familienstand verheiratet, ein Kind



Anhang D. Lebenslauf

D.2. Bildungsweg

August 1978 — Juli 1991
September 1991 — Oktober 1992
Oktober 1992 — Médrz 1998

Marz 1998

April 1998 — April 2003

voraussichtlich Juni 2003

156

Schulbildung mit Abschluss
Abitur; Notendurchschnitt 1.5

Zivildienst: Individuelle
Schwerstbehindertenbetreuung

Studium der Physik
an der Universitat Hannover

Abschluss der Diplomarbeit am
Institut fiir Atom- und Molekdil-
physik, Abteilung Plasmaphysik:
Eine lineare Paulfalle fiir Lebens-
dauermessungen an lonen, No-
tendurchschnitt 1.2

wissenschaftlicher Mitarbeiter am
Institut fiir Atom- und Molekiil-
physik, Abteilung Plasmaphysik

Promotion



D.3. Publikationsliste

D.3. Publikationsliste

[Schultz 1997]
Schultz, M.: Eine lineare Paulfalle fiir Lebensdauermessungen an lo-
nen, Universitdat Hannover, Diplomarbeit, 1997

[Schnabel u. a. 1998]

Schnabel, R. ; Schultz-Johanning, M. ; Kock, M.: Radiative lifetimes of
excited W Il levels. In: European Physical Journal D 4 (1998), Nr. 3,
S. 267-269

[Schultz u. a. 1999]

Schultz, M. ; Schnabel, R. ; Kock, M.: Eine lineare Paulfalle fiir Lebens-
dauermessungen an lonen. In: Verhandlungen der Deutschen Physika-
lischen Gesellschaft, 1999, S. 250

[Schnabel u. a. 1999]

Schnabel, R. ; Schultz-Johanning, M. ; Kock, M.: Zeitaufgeldste partiell
gesattigte laserinduzierte Fluoreszenz. In: Verhandlungen der Deut-
schen Physikalischen Gesellschaft, 1999, S. 253

[Schultz-Johanning u. a. 1999]

Schultz-Johanning, M. ; Schnabel, R. ; Kock, M.: A linear Paul trap for
radiative lifetime measurements on ions. In: European Physical Journal
D5(1999), Nr. 3, S. 341-344

[Sikstrom u. a. 1999]

Sikstrom, C. M. ; Schultz-Johanning, M. ; Kock, M. ; Li, Z.-S. ; Nilsson,
H.;Johansson, S.; Lundberg, H. ; Raassen, A.J. ).: The FERRUM project:

157



Anhang D. Lebenslauf

experimental lifetimes of highly excited Fe Il 3d(6)4p levels and transi-
tion probabilities. In: Journal Of Physics B 32 (1999), Nr. 24, S. 5687-
5698

[Schultz-Johanning u. a. 2000]

Schultz-Johanning, M. ; Schnabel, R. ; Kling, R. ; Kock, M. ; Li, Z. ; Lund-
berg, H. ; Johansson, S.: Ubergangswahrscheinlichkeiten des doppelt
ionisierten Wolframs. In: Verhandlungen der Deutschen Physikalischen
Gesellschaft, 2000, S. 944

[Reiche u. a. 2001]

Reiche, J. ; Schultz-Johanning, M. ; Kock, M.: Spectroscopy on a laser-
generated Aluminium-Argon-Plasma. In: Verhandlungen der Deutschen
Physikalischen Gesellschaft, 2001, S. 170

[Schultz-Johanning u. a. 2001]

Schultz-Johanning, M. ; Kling, R. ; Schnabel, R. ; Kock, M. ; Li, Z. ;
Lundberg, H. ; Johansson, S.: Lifetimes, branching fractions, and
oscillator strengths of doubly ionized Tungsten. In: Physica Scripta 63
(2001), Nr. 5, S. 367-37

Johansson u. a. 2002]

Johansson, S. ; Derkatch, A. ; Donnelly, M. P. ; Hartman, H. ; Hibbert, A. ;
Karlsson, H. ; Kock, M. ; Li, Z. S. ; Leckrone, D. S. ; Litzen, U. ; Lundberg,
H. ; Mannervik, S. ; Norlin, L. O. ; Nilsson, H. ; Pickering, J. ; Raassen, T.
; Rostohar, D. ; Royen, P. ; Schmitt, A. ; Johanning, M. ; Sikstrom, C. M. ;
Smith, P. L. ; Svanberg, S. ; Wahlgren, G. M.: The FERRUM project: New
f-value data for Fe Il and astrophysical applications. In: Physica Scripta
T100 (2002), S. 71-80

158



Literaturverzeichnis

[IEEE488 1975]  |EEE Standard digital interface for programmable in-
strumentation / The Institute of Electrical and Electronics Engineers,
Inc. 1975. — |EEE Std 488-1975 4.1.1

[Becker u.a. 2002] BECKER, T. ; ZANTHIER, J. V. ; PEIK, E. ; TamMm, C.:
Optische Frequenznormale mit gespeicherten lonen. In: Physik Jour-
nal 1 (2002), S. 47-53 2.1

[Bergstrom u.a. 1988] BERGSTROM, H. ; FARIS, G. W. ; HALLSTADIUS,
H. ; LUNDBERG, H. ; PERSSON, A. ; WAHLSTROM, C.-G.: Radiative life-
time and hyperfine-structure studies on laser-evaporated boron. In:
Zeitschrift fiir Physik D 8 (1988), S. 17-23 3.2.2

[Bjorck 1996]  BjORcK, A.: Numerical methods for least squares pro-
blems. SIAM, 1996 4.3.3

[Blanch 1972] BLANCH, G.: Mathieu Functions. In: ABRAMOVITZ, M.
(Hrsg.) ; STEGUN, I. A. (Hrsg.): Handbook of mathematical functions.
Dover Publications, 1972, Kap. 20, S. 721-750 2.2

[Blatt u.a. 1995]  BLATT, R. ; CIRAC, J. |. ; PARKINS, A. S. ; ZOLLER, P.:
Quantum motion of trapped ions. In: Physica Scripta Ts59 (1995),
S.294-302 2.2



Literaturverzeichnis

[Blatt u.a.1988] BLATT, R. ; LAFYATIS, G. ; PHILLIPS, W. D. ; STENHOLM,
S.; WINELAND, D. J.: Cooling in traps. In: Physica Scripta T22 (1988),
S.216-223 2.5

[Blum 1978] BLum, K.: Density matrix formalism and applications in
spectroscopy. In: HANLE, W. (Hrsg.) ; KLEINPOPPEN, H. (Hrsg.): Pro-
gress in Atomic Spectroscopy Bd. A. Plenum Press, 1978, S. 71—110
1.2

[Bollinger u.a. 1985]  BOLLINGER, |. J. ; PRESTAGE, . D. ; ITANO, W. M. ;
WINELAND, D. ).: Laser-cooled-atomic frequency standard. In: Physi-
cal Review Letters 54 (1985), Nr. 10, S. 1000-1003 2.1

[Boyd 1992] Bovp, R. W.: Nonlinear Optics. Academic Press, 1992
3.4.3

[Briegel u.a. 1999]  BRIEGEL, H.-). ; CIRAC, I. ; ZOLLER, P.: Quanten-
computer. In: Physikalische Bldtter 55 (1999), Nr. 9, S. 37-43 2.1

[Carlhoff u.a. 1981]  CARLHOFF, C. ; KRAMETZ, E. ; SCHAFER, J. H. ;
SCHILDBACH, K. ; UHLENBUSCH, J. ; WROBLEWSKI, D.: Continuous opti-
cal discharges at very high pressure. In: Physica 103C (1981), S. 439—

447 3.2.2

[Church 1993]  CHURCH, D. A.: Collision measurements and excited-
level lifetime measurements on ions stored in Paul, Penning and
Kingdon ion traps. In: Physics Reports 228 (1993), Nr. 5 & 6, S. 253—

358 5.4.2

[Cutler u.a. 1985]  CUTLER, L. S. ; GIFFARD, R. P. ; MCGUIRE, M. D.:
Thermalization of *9Hg ion macromotion by a light background gas
in an rf quadrupole trap. In: Applied Physics B 36 (1985), S. 137-142
2.5.3

160



Literaturverzeichnis

[Danzmann u.a. 1988] DANzZMANN, K. ; GUNTHER, M. ; FISCHER, J. ;
Kock, M. ; KUHNE, M.: High current hollow cathode as a radiome-
tric transfer standard source for the extreme vacuum ultraviolet. In:
Applied Optics 27 (1988), Nr. 23, S. 4947-4951 3.2.1

[Danzmann und Kock 1981] DANzZMANN, K. ; Kock, M.: Population
densities in a titanium hollow cathode. In: Journal of Physics B 14
(1981), S. 2989-2993 3.2.1

[Dawson 1976] DAwsSON, P. H.: Quadrupole mass spectrometry and
it’s applications. Elsevier Scientific Publishing Company, 1976 2.1,
2.2,2.3

[Dawson und Whetten 1969] DAwsoN, P. H. ; WHETTEN, N. R.: The
three-dimensional quadrupole ion trap. In: Naturwissenschaften 56
(1969), S.109-112 2.1

[Dehmelt 1988] DEHMELT, H.: A single atomic particle forever floa-
ting at rest in free space: New value for electron radius. In: Physica
Scripta 722 (1988), S. 102-110 2.1

[Dehmelt 1967] DEeHMELT, H. G.: Radiofrequency spectroscopy of
stored ions I: Storage. In: Advances in Atomic and Molecular Phy-

sics 3(1967), S.53-72 2.4,2.4

[Demtréder1998] DEMTRODER, W.: Laser Spectroscopy. 2nd enlarged
edition. Springer, 1998 3.4.2, 3.4.2

[Dennis u.a. 1981] DENNIS, J. E. ; GAY, D. M. ; WELSCH, R. E.: An a-
daptive nonlinear least-squares algorithm. In: ACM Transactions on
Mathematical Software 7 (1981), Nr. 3, S. 348-368 4.3.5, 4.3.6

161



Literaturverzeichnis

[Dennis und Schnabel 1983] DENNIS, J. E. ; SCHNABEL, R. B.: Nume-
rical Methods for Unconstrained Optimization. Kap. 10, S. 218-238,
Prentice Hall, 1983 4.3.2, 4.3.3

[Diedrich und Walther 1987]  DIEDRICH, F. ; WALTHER, H.: Nonclassical
radiation of a single stored ion. In: Rhysical Review Letters 58 (1987),
Nr.3,S.203-206 2.1

[Duarte und Hillman 1998] DUARTE, F. J. ; HiLLmaN, L. W.: Dye La-
ser Principles. Kap. 4. Narrow-linewidth pulsed dye laser oscillators,
S. 133-184, Academic Press, 1998 3.4.2

[Engstrdm 1993] ENGSTROM, L.: Beam-foil measurements of atomic
lifetimes. In: Physica Scripta T47 (1993), S. 49-53 5.4.1

[Ertmeru.a.1997] ERTMER, W. ; BIRKL, G. ; SENGSTOCK, K.: Wie kiihlt
und speichert man Atome mit Laserlicht? In: Physikalische Bldtter 53
(1997), Nr. 12, S. 1189-1192 2.1

[Fill 1988] FiLL, E. E.: Rdntgenlaser fiir das Laboratorium. In: Physi-
kalische Bldtter 44 (1988), S. 155—-160 3.2.2

[Fischer 1959]  FISCHER, E.: Die dreidimensionale Stabilisierung von
Ladungstrdagern in einem Vierpolfeld. In: Zeitschrift fiir Physik 156
(1959), S.1-26 2.1

[Fischer u.a. 1984]  FISCHER, J. ; KUHNE, M. ; WENDE, B.: Spectral
radiant power measurements of VUV and soft x-ray sources using
the electron storage ring BESSY as a radiometric standard source.
In: Applied Optics 23 (1984), S. 4252-4260 3.2.2

[Fischer 2002]  FISCHER, S.: Grafikformate Ge-Packt. mitp-Verlag,
2002 4.1.3

162



Literaturverzeichnis

[Fisk 1997]  Fisk, P. T. H.: Trapped-ion and trapped-atom microwave
frequency standards. In: Reports on Progress in Physics 60 (1997),
S.761-817 2.1

[Fisk u.a. 1993] Fisk, P. T. H. ; LAwN, M. A. ; CoLES, C.: Laser cooling
of 7*Yb* ions in a linear Paul trap. In: Applied Physics B 57 (1993),
S.287-291 2.6

[Foot 1991] Foort, C. J.: Laser cooling and trapping of atoms. In:
Contemporary Physics 32 (1991), Nr. 6, S. 369—381 2.5.1

[Friedman u.a. 1982]  FRIEDMAN, M. H. ; YERGEY, A. L. ; CAMPANA,
J. E.: Fundamentals of ion motion in electric radio-frequency mul-
tipole fields. In: Journal of Physics E 15 (1982), S. 53-61 2.2

[Garz u.a.1969] GARz, T.; Kock, M. ; RICHTER, J. ; BASCHEK, B. ; HOL-
WEGER, H. ; UNSOLD, A.: Abundances of iron and some other ele-
ments in the sun and meteorites. In: Nature 223 (1969), Nr. 5212,
S.1254-1255 5.4.1

[Gerlich 1992]  GERLICH, P.: Inhomogeneous RF fields: a versatile tool
for the study of processes with slow ions. In: Advances in Chemical
Physics LXXXII (1992), S. 1-176 2.2

[Ghosh 1995]  GHOSH, P. K.: lon Traps. Oxford University Press, 1995
(Oxford Science Publications) 2.1, 2.5

[Goldberg und Thomas 1986] GOLDBERG, D. E. ; THOMAS, A. L.: Ge-
netic algorithms: A bibliography 1962-1986 / TCGA, Department of
Engineering Mechanics, University of Alabama. 1986. — Forschungs-
bericht 4.3.7

163



Literaturverzeichnis

[Hannaford und Lowe 1981] HANNAFORD, P. ; LOWE, R. M.: Determi-
nation of atomic lifetimes using pulsed laser excitation of sputtered
metal vapours. In: Journal of Physics B 14 (1981), S. L5-Lg 1.2

[Hilber u.a. 1987] HILBER, G. ; LAGO, A. ; WALLENSTEIN, R.: Broadly
tunable vacuum-ultraviolet/extreme-ultraviolet radiation generated
by resonant third-order frequency conversion in krypton. In: Journal
of the Optical Society of America B ¢4 (1987), S. 1753-1764 3.4.3

[Hansch und Schawlow 1975] HANScH, T. W. ; ScHAwLow, A. L.: Coo-
ling of gases by laser radiation. In: Optics Communications 13 (1975),
S.68 2.1,2.5.1

[Holzscheiter 1988] HoLzSCHEITER, M. H.: Cooling of particles stored
in electromagnetic traps. In: Physica Scripta T22 (1988), S. 73-78

2.5

[Holzscheiter 1995]  HoLzSCHEITER, M. H.: A brief history in time of
ion traps and their achievements in science. In: Physica Scripta T59
(1995), S. 69-76 2.1

[Itano u.a. 1988a] ITANO, W. M. ; BERGQUIST, J. C. ; HULET, R. G. ;
WINELAND, D. J.: Precise optical spectroscopy with ion traps. In:
Physica Scripta T22 (1988), S. 79-84 2.1

[Itano u.a. 1988b] ITANO, W. M. ; BERGQUIST, J. C. ; WINELAND, D. J.:
Photon antibunching and sub-Poissonian statistics from quantum
jumps in one and two atoms. In: Physical Review A 38 (1988), Nr. 1,
S.559-562 2.1

[Johansson u.a. 2002] JOHANSSON, S. ; DERKATCH, A. ; DONNELLY,
M. P.; HARTMAN, H. ; HIBBERT, A. ; KARLSSON, H. ; Kock, M. ; LI, Z.S.;
LECKRONE, D. S. ; LITZEN, U. ; LUNDBERG, H. ; MANNERVIK, S. ; NORLIN,

164



Literaturverzeichnis

L. O.; NILSSON, H. ; PICKERING, J. ; RAASSEN, T. ; ROSTOHAR, D. ; RoY-
EN, P.; SCHMITT, A. ; JOHANNING, M. ; SIKSTROM, C. M. ; SMITH, P. L. ;
SVANBERG, S. ; WAHLGREN, G. M.: The FERRUM Project: New f-value
data for Fe Il and astrophysical applications. In: Physica Scripta T100
(2002), S. 71-80 D.3

[Kato 1986] KaTO, K.: Second-harmonic generation to 2048 Ain
[-BaB,0,. In: IEEE Journal of Quantum Electronics QE22 (1986),
S.1013-1014 3.4.3

[Kiithn u.a. 2002] KUHN, G. ; KENEMANN, F. ; Kock, M.: 2D display of
tungsten impurity in a free-burning arc using laser-induced fluores-
cence. In: Journal of Physics D 35 (2002), S. 2096—2104 5.4.3

[Krieger u.a. 2001]  KRIEGER, K. ; MAIER, H. ; NEU, R. ; ROHDE, V. ;
TABASSO, A.: Plasma-wall interaction at the ASDEX Upgrade tungsten
heat shield. In: Fusion Engineering and Design 56-57 (2001), S. 189—

193 5.4.3

[Lemay und Cadenhead 1999] LEMAY, L. ; CADENHEAD, R.: Java 2 in
21 Tagen. Markt & Technik Verlag, 1999 4

[van Lessen u.a. 1998]  LESSEN, M. van ; SCHNABEL, R. ; Kock, M.:
Population densities of Fe | and Fe Il levels in an atomic beam from
partially saturated LIF signals. In: Journal of Physics B 31 (1998),
Nr. 9, S.1931-1946 3.2.1

[Lunney u.a.1992] LUNNEY, M. D. N. ; BUCHINGER, F. ; MOORE, R. B.:
The temperature of buffer-gas cooled ions in a Paul trap. In: Journal
of Modern Optics 39 (1992), S. 349-360 2.5.3

[Milloni 1984]  MiLLONI, P. W.: Why spontaneous emission? In: Ame-
rican Journal of Physics 52 (1984), S. 340-343 1.1

165



Literaturverzeichnis

[Mohr und Taylor 2000] MOHR, P. J. ; TAYLOR, B. N.: CODATA recom-
mended values of the fundamental physical constants: 1998. In:
Reviews of Modern Physics 72 (2000), Nr. 2, S. 351-495 B

[Moré 19771 MORE, J. J.: The Levenberg-Marquardt algorithm: Imple-
mentation and theory. In: Lecture Notes in Mathematics 630 (1977),

S.105-116 4.3.2, 4.3.4

[Nagourney u.a. 1983] NAGOURNEY, W. ; JANIK, G. ; DEHMELT, H. G.:
In: Proc. Natl. Acad. Sci. USA 80 (1983), 643 S 5.4.2

[Nasse und Foot 2001]  NASSE, M. ; FooT, C.: Influence of background
pressure on the stability region of a Paul trap. In: European Journal
of Physics 22 (2001), S. 563-573 2.5.3

[Neu u.a. 2002] NEeu, R. ; Dux, R. ; GEIER, A. ; KALLENBACH, A. ;
PUGNO, R. ; ROHDE, V. ; BOLSHUKHIN, D. ; FucHs, J. C. ; GEHRE, O. ;
GRUBER, O. ; HOBIRK, J. ; KAUFMANN, M. ; KRIEGER, K. ; LAUX, M. ;
MAGGI, C. ; MURMANN, H. ; NEUHAUSER, J. ; RYTER, F. ; Sips, A. C. C. ;
STABLER, A. ; STOBER, J. ; SUTTROP, W. ; ZOHM, H.: Impurity beha-
viour in the ASDEX Upgrade divertor tokamak with large area tungs-
ten walls. In: Plasma Physics and Controlled Fusion 44 (2002),
S. 811-826 5.4.3

[Norin 1998]  NORIN, J.: Development of a Laser-Pulse Compression
Device based on Stimulated Brillouin Scattering, Faculty of Techno-
logy at Lund University, Diplomarbeit, 1998 3.4.3

[Parks und Szbdke 1995]  PARKS, J. H. ; SzOKE, A.: Simulation of col-
lisional relaxation of trapped ion clouds in the presence of space
charge fields. In: Journal of Chemical Physics 103 (1995), Nr. 4,
S.1422-1439 2.4

166



Literaturverzeichnis

[Paul und Steinwedel 1953]  PauL, W. ; STEINWEDEL, H.: Ein neues
Massenspektrometer ohne Magnetfeld. In: Zeitschrift fiir Naturfor-
schung A8 (1953), S. 448-450 2.1

[Press u.a. 1994] PRESS, W. H. ; FLANNERY, B. P. ; TEUKOLSKY, S. A. ;
VETTERLING, W. T.: Numerical Recipes in Pascal. Cambridge University

Press, 1994 4.2.1, 4.3.4

[Prestage u.a. 2001]  PRESTAGE, J. D. ; TIOELKER, R. L. ; MALEKI, L.:
Recent Developments in Microwave lon Clocks. In: Topics in Applied
Physics 79 (2001), S. 195—211 2.2

[Proffitt u.a. 1999]  PROFFITT, C. R. ; JONSSON, P. ; LITZEN, U. ; PICKE-
RING, J. C. ; WAHLGREN, G. M.: Goddard high-resolution spectrograph
observations of the B Ill resonance doublet in early B stars: abun-
dances and isotope ratios. In: The Astrophysical Journal 516 (1999),

S.342-348 5.4.4

[Raizen u.a. 1992] RAIZEN, M. G. ; GILLIGAN, J. M. ; BERGQuIST, J. C. ;
ITANO, W. M. ; WINELAND, D. ).: lonic crystals in a linear Paul trap. In:
Physical Review A 45 (1992), Nr. 9, S. 6493-6501 2.6

[Reiche u.a. 2001]  REICHE, ). ; SCHULTZ-JOHANNING, M. ; Kock, M.:
Spectroscopy on a lasergenerated Aluminium-Argon-Plasma. In: Ver-
handlungen der Deutschen Physikalischen Gesellschaft, 2001, S. 170
D.3

[Sauteru.a.1988] SAUTER, T.; BLATT, R. ; NEUHAUSER, W. ; TOSCHEK,
P. E.: Quantum jumps in a single ion. In: Physica Scripta T22 (1988),
S.128-132 2.1

[Schiemann u.a. 1997] SCHIEMANN, S. ; UBACHS, W. ; HOGERVORST,
W.: Efficient temporal compression of coherent nanosecond pulses

167



Literaturverzeichnis

in a compact SBS generator-amplifier setup. In: IEEE Journal of Quan-
tum Electronics 33 (1997), Nr. 3, S. 356-366 3.4.3, 3.4.3

[Schmid u.a. 1987] ScHMID, E. W. ; SpiTz, G. ; LoscH, W.: Theoreti-
sche Physik mit dem Personal Computer. Springer, 1987 2.7

[Schnabel 1999]  ScHNABEL, R.: ZeitaufgelOste, nichtlineare laser-
induzierte Fluoreszenz zur Messung von Lebensdauern, Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten und Besetzungsdichten, Universitdt Hannover,
Dissertation, 1999 3.3.1, 3.4.2

[Schnabel und Kock 1997]  SCHNABEL, R. ; Kock, M.: Radiative lifeti-
mes of excited W | levels. In: Zeitschrift fiir Physik D 41 (1997), Nr. 1,
S.31-34 3.2.1,5.4.3

[Schnabel und Kock 2000]  SCHNABEL, R. ; Kock, M.: f-value meas-
urements of the Be | resonance line using a nonlinear timeresolved
laser-induced-fluorescence technique. In: Physical Review A 61
(2000), Nr. 062506, S. 1-7 1.3, 4.3.1

[Schnabel u.a.1999] SCHNABEL, R. ; SCHULTZ, M. ; Kock, M.: Zeitauf-
geloste partiell geséttigte laserinduzierte Fluoreszenz. In: Verhand-
lungen der Deutschen Physikalischen Gesellschaft, 1999, S. 253 D.3

[Schnabel u.a.1998] SCHNABEL, R. ; SCHULTZ-JOHANNING, M. ; Kock,
M.: Radiative lifetimes of excited W Il levels. In: European Physical
Journal D 4 (1998), Nr. 3, S. 267-269 5.4.3,D.3

[Schultz 1997]  ScHuLtz, M.: Eine lineare Paulfalle fiir Lebensdauer-
messungen an lonen, Universitat Hannover, Diplomarbeit, 1997 2.6,
3.2.1,D.3

168



Literaturverzeichnis

[Schultz u.a. 1999]  ScHuLTz, M. ; SCHNABEL, R. ; Kock, M.: Eine li-
neare Paulfalle fiir Lebensdauermessungen an lonen. In: Verhand-
lungen der Deutschen Physikalischen Gesellschaft, 1999, S. 250 D.3

[Schultz-Johanning u.a. 2001]  SCHULTZ-JOHANNING, M. ; KLING, R. ;
SCHNABEL, R. ; Kock, M. ; LI, Z. ; LUNDBERG, H. ; JOHANSSON, S.: Life-
times, branching fractions, and oscillator strengths of doubly ionized
tungsten. In: Physica Scripta 63 (2001), S. 367-371 5.4.3, D.3

[Schultz-Johanning u.a. 2000]  SCHULTZ-JOHANNING, M. ; SCHNABEL,
R. ; KLING, R. ; Kock, M. ; LI, Z. ; LUNDBERG, H.: Ubergangswahr-
scheinlichkeiten des zweifach ionisierten Wolframs. In: Verhandlun-
gen der Deutschen Physikalischen Gesellschaft, 2000, S. 944 D.3

[Schultz-Johanning u.a. 1999]  SCHULTZ-JOHANNING, M. ; SCHNABEL,
R.; Kock, M.: A linear Paul trap for radiative lifetime measurements
on ions. In: The European Physical Journal D 5 (1999), S. 341-344
D3

[Shen 1984] SHEN, Y. R.: Principles of nonlinear optics. Wiley New
York, 1984 3.4.3, 3.4.3

[Sikstrom u.a. 1999]  SIKSTROM, C. M. ; SCHULTZ-JOHANNING, M. ;
Kock, M. ; Li, Z.-S. ; NILSSON, H. ; JOHANSSON, S. ; LUNDBERG, H. L. ;
RAASSEN, A. ). ].: The FERRUM project: experimental lifetimes of high-
ly excited Fell 3d(6)4p levels and transition probabilities. In: Journal
of Physics B 32 (1999), Nr. 24, S. 5687-5698 5.4.1, D.3

[Smith und Whaling 1973]  SmiTH, P. L. ; WHALING, W.: Absolute tran-
sition probabilities for Fe Il and the solar iron abundance. In: Astro-
physical Journal 183 (1973), S. 313-322 5.4.1

[Spelucci1993] SpPeLuccl, P.: Numerische Verfahren der nichtlinearen
Optimierung. Kap. 3.1.4, S. 192—241, Birkhauser, 1993 4.3.4

169



Literaturverzeichnis

[Spitzer 1956]  SPITZER, L.: Physics Of Fully lonized Gases. Wiley (In-
terscience) New York, 1956 2.4

[Szabo 1986] SzABO, I.: New ion-optical devices utilizing oscillatory
electric fields. I. Principle of operation and analytical theory of mul-
tipole devices with two-dimensional electric fields. In: International
Journal of Mass Spectrometry and lon Processes 73 (1986), S. 197-
235 2.2

[Todd u.a. 1980] TobD, J. F. J. ; WAHLDREN, R. M. ; MATHER, R. E.:
The quadrupole ion storage (quistor). Part IX. Space charge and ion
stability. A theoretical background and experimental results. In: In-
ternational Journal of Mass Spectrometry and lon Physics 34 (1980),
S.325 2.4

[Toschek und Neuhauser 1989]  TOSCHEK, P. E. ; NEUHAUSER, W.: Op-
tical cooling revisited. In: Journal of the Optical Society of America B
6 (1989), Nr. 11, S. 2220-2226 2.5.1

[Turchette u.a. 2000] TURCHETTE, Q. A. ; MyaTT, C. J. ; KING, B. E. ;
SACKETT, C. A. ; KIELPINSKI, D. ; ITANO, W. M. ; MONROE, C. ; WINE-
LAND, D. J.: Decoherence and decay of motional quantum states of a
trapped atom coupled to engineered reservoirs. In: Physical Review
A 62 (2000), Nr. 053807, S.1-22 2.1

[Udem u.a.2002] UDEM, T.; HOLZWARTH, R. ; HANSCH, T. W.: Uhren-
vergleich auf der Femtosekundenskala. In: Physik Journal 1 (2002),
Nr. 2,S.39-45 2.1

[Walther1993] WALTHER, H.: Phase transitions of stored laser cooled
ions. In: Advances in Atomic and Molecular Spectroscopy 31 (1993),
S.137-182 2.4

170



Literaturverzeichnis

[Walz u. a. 2000] WALz, J. ; PAHL, A. ; EIKEMAAND, K. S. E. ; HANSCH,
T. W.: Towards laser spectroscopy of antihydrogen. In: Hyperfine
Interactions 127 (2000), S. 167-174 2.1

[Wellegehausen u.a. 1996] WELLEGEHAUSEN, B. ; MossAv, K. ; EG-
BERT, A. ; CHICHKOV, B. N. ; WELLING, H.: Short-pulse high-intensity
excimer lasers — A powerful tool for the generation of coherent VUV
and XUV radiation. In: Applied Physics B 63 (1996), S. 451-461 3.3.1

[Whitley 1993]  WHITLEY, D.: A genetic algorithm tutorial / Department
of Computer Science, Colorado State University. 1993 (CS-93-103). —
Forschungsbericht 4.3.7

[Wineland und Dehmelt 1975] WINELAND, D. ; DEHMELT, H.: Proposed
10 Av/v laser fluorescence spectroscopy on TI* mono-ion oscillator.
In: Bulletin of the American Physical Society 20 (1975), S. 637 2.1,
2.5.1

[Wineland u.a. 1992]  WINELAND, D. ). ; DALIBARD, J. ; COHEN-
TANNOUDJI, C.: Sisyphus cooling of a bound atom. In: Journal of
the Optical Society of America B 9 (1992), Nr. 1, S.32—42 2.5.1

[Wuerker u. a. 1959] WUERKER, R. F. ; SHELTON, H. ; LANGMUIR, R. V.:
Electrodynamic containment of charged particles. In: Journal of Ap-
plied Physics 30 (1959), S. 342 2.2,2.5.3

171



	Grundlagen der partiell gesättigten Fluoreszenz
	Verzweigungsverhältnisse und Lebensdauern
	Laser-Atom-Wechselwirkung
	Das Ratenmodell
	Vom Ratengleichungssystem zum Mess-Signal
	Unzulässige Vereinfachungen der Ratengleichungen
	Fehlanpassung durch Annahme von Linearität
	Energieschwankungen und Intensitätsverteilung
	Schwankende zeitliche Pulsform


	Die Speicherung von Ionen in einer linearen Paul-Falle
	Einleitung
	Die Speicherung von Ionen in einem Quadrupolfeld
	Die adiabatische Näherung
	Dichten und Temperaturen gespeicherter Ionen
	Kühlmechanismen in Ionenfallen
	Laserkühlung
	Kühlung des Spiegelladungsstroms
	Puffergaskühlung

	Longitudinale Stabilisierung
	Lösung des Potentialproblems

	Experimentelle Details
	Überblick
	Teilchenquellen
	Hohlkathodenentladung
	Lasererzeugte Plasmen

	Detektion
	Detektion des Laserpulsprofils
	Detektion des Fluoreszenzlichtes
	Transientenrekorder

	Lasersystem
	Nd:YAG-Laser
	Farbstofflaser
	Besonderheiten des VUV-Lasersystems

	Lineare Paul-Falle
	Fallengeometrien
	Erzeugung der Fallenpotentiale
	Beschaltung
	Betrieb


	Aufnahme und Auswertung der Messdaten
	Gerätekommunikation und Datenaufnahme
	GPIB
	Native Interface
	Erfassung der Messdaten

	Bestimmung der Apparatefunktionen
	Wiener-Filter
	Jitter-Korrektur

	Auswertung
	Lösung des Ratengleichungssystems
	Anpassung der Messdaten
	Quasi-Newton- und Gauss-Newton-Verfahren
	Gültigkeitsbereich des Modells
	Modellwechsel
	Konvergenzkriterien
	Startwerte
	Programmumfang und Rechenzeit


	Ausgewählte Messergebnisse
	Pulsprofilfluktuationen
	Teilchendichtefluktuationen
	Parametrisierung von Messungen
	Lebensdauermessungen
	Eisen II
	Magnesium II
	Wolfram III
	Bor III


	Verwendete Bezeichnungen und Abkürzungen
	Konstanten 
	Dank
	Lebenslauf
	Persönliche Daten
	Bildungsweg
	Publikationsliste


