Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird ein Experiment beschrieben, bei dem soweit dem
Autor bekannt, erstmals nichtresonanter, selektiver Ladungstransfer zwischen zwei-
fach geladenen Argonionen und neutralen Césiumatomen bei thermischen Energien
untersucht wurde. Bei StéBen zwischen den Ar?* Ionen im Grundzustand und den
Césiumatomen wird dabei das Valenzelektron des Alkalimetalles in einen angereg-
ten Zustand des daraufhin nur noch einfach geladenen Argonions transferiert. Der
Mechanismus, der im Hinblick auf die Entwicklung ionenstrahlgepumpter, kurzwel-
liger Laser untersucht wurde, konnte durch die nachfolgenden optischen Uberginge
nachgewiesen und quantifiziert werden. Das Experiment hat gezeigt, dafl dieser La-
dungstransferprozef sehr effizient ist und sich in der Tat als Pumpmechanismus fiir
kurzwellige Laser zur Diskussion stellt.

Die Ar?* Ionen wurden im Experiment durch Stofiionisation mit einem Schwer-
ionenstrahl erzeugt. Durch dieses Verfahren, die Ionen direkt in einem kalten,
dichten Gastarget zu produzieren, ist es moglich, den Ladungstransfer bei thermi-
schen Energien der Stofipartner zu beobachten. Durch Anwendung eines klassischen
Coulombmodells konnten sowohl qualitative als auch quantitative Vorhersagen zum
Transferschema gemacht werden. Danach sollten die 4d und 5s Niveaus im Arll, die
4.91eV unterhalb der Tonisierungsenergie des Art liegen, mit einem Stofiquerschnitt
von etwa 6 - 107" em? besetzt werden. Dies wurde durch die Messungen bestitigt.
Im Uberblick kann der gesuchte Mechanismus wie folgt darstellt werden:

Ar +32 S(100MeV) — Ar?t 4328 4 2¢~
Artt +Cs — Art* 4+ (Cst
Artr —  Art + hv

Um auf einfache Art erste Hinweise fiir das Auftreten einer Wechselwirkung
zwischen Argonionen und Césium zu erhalten, wurde im Rahmen der vorliegenden
Arbeit ein Experiment an festen Argon-Césiumtargets durchgefithrt. In Abhéngig-
keit von der Casiumkonzentration in Argoneis wurde dabei die spektrale Emission
im Wellenldangenbereich von 120 — 700nm gemessen. Dieses ist im Anhang beschrie-
ben.

Fir das eigentliche Experiment wurde eine Apparatur entwickelt, in der Edel-
gase mit Metallddmpfen in variablen Verhéltnissen zueinander gemischt und mit
dem Schwerionenstrahl angeregt werden kénnen. Dabei wurde auf einen grofien dy-
namischen Bereich der Mischungsverhéltnisse geachtet, der es erlaubte, durch eine
Variation der Temperatur von 20°C auf 512°C dem Edelgas bis zu 100hPa Cési-
umdampf beizumengen. Um mogliche Konkurrenzprozesse zum Ladungstransfer zu
begrenzen, wéhlte man Argondichten von 7- 101807’%3 und 2.8 - 101807%3, die bei 200°C
Driicken von 250hPa und 100hPa im Target entsprechen.
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Die Targetmischungen wurden mit einem gepulsten 100MeV *2S Schwerionen-
strahl vom Miinchner Tandem-van-de-Graaff Beschleuniger mit einer Pulsbreite von
2ns (FWHM) angeregt. Zur spektroskopischen Analyse der prognostizierten La-
dungstransferreaktion wurden von dem dabei emittierten Licht sowohl Wellenlédngen-
spektren als auch Zeitspektren aufgenommen.

Bei Zugabe des Casiumdampfes zum Argon Gastarget, wurde in den Wellen-
langenspektren ein starkes Anwachsen einzelner Spektrallinien, knapp oberhalb der
Photoabsorptionskante des Césiums beobachtet, die bei 318nm liegt. Alle diese
Spektrallinien konnten Ubergingen des einfach geladenen Argonions zugeordnet wer-
den. Die oberen Niveaus dieser Linien liegen mit vier Ausnahmen in einem schmalen
Energieband von 200meV etwa 4.8eV unterhalb der lonisationskante, was nahezu
exakt mit der Prognose aus dem Modell iibereinstimmt. Die Abweichungen der vier
anderen Linien konnten mit einer Beteiligung angeregter Niveaus sowohl im Césium
als auch im Argon begriindet werden. Etwa ein Viertel der insgesamt, auf allen
durch den Ladungstransfer verstarkten Linien emittierten Intensitdt wird auf einer
einzigen Spektrallinie (4d 4D%—4p 4D%) bei 349.15nm ausgesandt.

Der Ladungstransfer zwischen Ar** und Césium ist ein sehr effizienter Mecha-
nismus, der schon ab einer Casiumkonzentration von 1.3- 101567%3 in einer Argonum-
gebung der Dichte 1.7 - 1018077%3 alle Konkurrenzprozesse im Target dominiert.

Die auf ausgewéhlten Linien aufgenommenen Zeitspektren waren eine weitere
Bestatigung fiir die Modellvorstellungen und gestatteten eine quantitative Untersu-
chung der kinetischen Prozesse. Aus der Konzentrationsabhingigkeit in den Zeit-
spektren konnte unter Zuhilfenahme eines kinetischen Modells eine Ratenkonstante
von (1.440.2)-107? % fiir den Ar*t—Cs Ladungstransfer berechnet werden. AuBer-

dem wurde mit derselben Methode eine Ratenkonstante von (5.7+0.7)- 10_31% fir
den starksten Konkurrenzproze, die Bildung des zweifach geladenen Argondimers
gemessen. Der Wert ist konsistent mit fritheren Ergebnissen bei Beobachtungen
am dritten Excimerkontinuum vom Argon und bestatigt damit dessen Zuordnung
zum strahlenden Zerfall von Ar3*. Der ebenfalls ermittelte, kleine Wert der Raten-

konstanten fiir den Ladungstransfer zwischen Ar?* Ionen und Argonatomen, von
(3.5+8.2)- 10_13% ist ebenfalls mit Werten aus der Literatur konsistent.

Im Ausblick werden einige Perspektiven zur Anwendung des selektiven Ladungs-
transfers bei schwerionenstrahlgepumpten Lasern erértert. Die Argonionenlinie bei
349.15nm ist bisher nicht als Laserlinie bekannt. Betrachtungen an den Wellenlédngen-
spektren der hier beschriebenen Experimente ergaben, daf§ das untere 4p Niveau die-
ses Uberganges sehr stark durch nichtstrahlende Abregungsmechanismen entvélkert
wird, was fiir die Aufrechterhaltung der Besetzungsinversion im Lasermedium erfor-
derlich ist. Damit ist mit den bei diesem Experiment erprobten Strahlparametern
und einer Linge des angeregten Volumens von 20cm eine Verstarkung von 1.4%
bei dieser Wellenlénge erreichbar. Durch eine Optimierung des Schwerionenstrahl-
stromes, der erfahrungsgemafl noch um einen Faktor vier gesteigert werden kann,
ergibe sich eine beachtliche optische Verstarkung von maximal 5.6% pro Durchlauf



durch das aktive Medium direkt nach dem Anregungspuls. Es konnte abgeschatzt
werden, dafl bei einer typischen Resonatorkonstruktion mit heutigen technischen
Moglichkeiten bereits mit den am Miinchner Tandem-van-de-Graaff Beschleuniger
verfligbaren Strahlleistungen ein Laser auf der 349.15nm Linie realisierbar sein sollte.
Ein moglicher Laseraufbau wird beschrieben, wobei die Verwendung eines quasi kon-
tinuierlichen Ionenstrahls zum Pumpen des Lasers vorgeschlagen wird.

Selektiver Ladungstransfer sollte aber auch zwischen anderen Stofipartnern er-
folgen, so daf} bei gednderten Schwerionenstrahl- und Targetparametern durchaus
noch kurzwelligere Linien optische Verstarkung zeigen kénnten.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Entwicklung kurzwelliger Laser ist von groflem wissenschaftlichen Interesse und
wird seit Jahren mit Nachdruck vorangetrieben [1][2]. Dieses Arbeitsgebiet fuft
auf ersten Erfolgen im Jahr 1985. Mit einer Technik explodierender Folien konnte
damals Lasertatigkeit in neonartigem Selen, bei ca. 20nm, und damit deutlich
unter der Grenze von ca. 100nm, die lange Zeit bestanden hatte, nachgewiesen
werden [3][4][5]. Fir diese Experimente wurde als Pumpenergiequelle der bisher
leistungsstarkste Laser (Nova), ein Nd-Glas Laser mit einer Maximalleistung von
6TW in 0.5ns, des Lawrence Livermore Laboratory in Kalifornien (USA), benutzt.
In der folgenden Zeit wurden mit sehr dhnlichen Methoden vor allem neon- und
nickelartige Ionen der unterschiedlichsten Atomsorten, fiir die die Laserschemata
gut bekannt sind, untersucht.

Bisher funktionieren fast alle Laser im weichen Rontgengebiet nur als sogenannte
ASE-Laser, bei denen die Verstarkung in einem einzigen Durchgang durch das ak-
tive Medium erzielt wird. Bei solchen, durch Laserpulse gepumpten Systemen ist die
Verwendung von Resonatoren etwas problematisch und auch die dabei auftretenden
Dichtegradienten fithren zu unerwiinschten Beugungseffekten im aktiven Medium.
Der Trend in der Rétgenlaserforschung geht heute hin zur Suche nach Systemen mit
kleineren Pumpleistungen, hoheren Repititionsraten, und besseren Strahlqualitaten.

Speziell im Wellenlangenbereich von etwa 2-4nm, dem sogenannten Wasserfen-
ster, gibt es schon heute eine Vielzahl von Anwendungsméglichkeiten der Laser [6].
Fiir Biologen und Biochemiker beispielsweise ist eine kohérente Rontgenquelle hoher
Brillanz ein ideales Werkzeug zur Untersuchung kleinster Zellstrukturen oder einer
Analyse von Makromolekiilen. Diese Untersuchungen, die bisher bei Anwendung
von Elektronenmikroskopen eine aufwendige Probenpraparation erfordern, kénnten
durch Roéntgenlaser auch an lebenden Organismen durchgefithrt werden und so das
Wissen iiber biologische Zusammenhéange entscheidend vertiefen. Aber auch andere
Bereiche der Naturwissenschaften, wie die Festkorperphysik, Chemie oder Medizin,
sind an der Nutzung von kurzwelligen Lasern interessiert. Kurzwellige Excimerlaser
mit Wellenldngen im 150-400nm Bereich werden bereits heute in Wissenschaft und
Technik haufig eingesetzt.

Vergleichbare Strahlqualitaten in den fiir Laseranwender bisher noch nicht er-
schlossenen Spektralbereichen kénnen nur mit Undulatoren an den groflen Synchro-
tronbeschleunigern erzeugt werden. Synchrotronstrahlungsquellen haben zwar eine
Fille von Vorziigen wie z.B. die hohe mittlere Leistung, variable Wahl der Wel-
lenldangen oder die Produktion von ultrakurzen Wellenlangen, die von den Réntgen-
lasern wohl kaum zu erreichen sein werden, aber nur eine Brillanz, die um mehr als
eine Grofenordnung unter der liegt, die von Rontgenlasern erwartet wird [7].
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Abgesehen von einigen anderen Ansatzen, wie etwa dem Freien-Elektronen-Laser,
muf} es zur Verwirklichung kurzwelliger Laser gelingen, angeregte Niveaus in hoch-
geladenen Tonen zu besetzen, da nur diese die gewiinschten kurzwelligen Uberginge
zeigen. Diese Besetzung dart aber nicht der des thermischen Gleichgewichts ent-
sprechen, da sonst eine fiir den Laser notwendige Besetzungsinversion nicht erreicht
werden kann. Zur Produktion der hochgeladenen Ionen werden, wie oben beschrie-
ben, bisher vor allem Hochleistungslaserpulse genutzt. Die hochangeregten Niveaus
werden durch die dabei auftretenden Mechanismen der Elektronenstoflanregung oder
durch Rekombination besetzt.

Hochleistungslaser kénnen zwar gut thermisch hochgeladene lonen erzeugen, die
selektive Besetzung einzelner Niveaus abseits vom thermischen Gleichgewicht muf
dann aber in einer gednderten Umgebung erfolgen. Als ein Ansatz dazu wurde be-
reits 1971 vorgeschlagen [8][9], durch Ladungstransferreaktionen die Entwicklung
einer Besetzungsinversion im Lasermedium zu beschleunigen [10][11]. Dabei sollen
angeregte Niveaus der hochgeladenen Ionen durch eine Ladungstransferreaktion mit
anderen Spezies selektiv besetzt werden. Erste Experimente zu diesem Pumpschema
wurden bereits durchgefithrt [12][13][14]. Da bei dieser Reaktion in der Regel be-
stimmte Niveaus bevorzugt besetzt werden, fithrt dies automatisch zu Besetzungs-
dichten, die abseits der des thermischen Gleichgewichts liegen.

Je heifler allerdings das Lasermedium ist, umso starker tritt die Selektivitat des
Ladungstransfers in den Hintergrund und man erhdlt wieder eine breitere Beset-
zung der ionischen Energieniveaus, deren Schwerpunkt auflerdem von der kineti-
schen Energie der stoflenden Teilchen abhéngt [15]. Zudem ist bereits bekannt,
dafl die Wirkungsquerschnitte fiir nichtresonanten Ladungstransfer zwischen zwei-
fach geladenen Edelgasionen und Atomen bei einer Absenkung der Stoflenergien
unter 5-10eV anwachsen [16]. Um einen selektiven Ladungstransfer in angeregte
Niveaus beobachten zu kénnen, mufl man also hochgeladene Ionen in einer kalten
und dichten Umgebung mit ihren Transferpartnern zusammenbringen. Bisher war
die Methode immer die, dafi entweder mit lonenstrahlen experimentiert [15], oder
die mehrfach ionisierten Atome in heiflen Plasmen erzeugt, anschlieend abgekiihlt
und mit den Elektronendonatoren in Kontakt gebracht wurden [17]. Nun erscheint
es aber zweckmafiger, diesen Schritt zu sparen und die Ionen gleich an Ort und
Stelle mit den gewiinschten Eigenschaften ’in situ’ zu erzeugen [18]. Die lonisation
durch Schwerionenstrahlen in einem Gastarget erfiillt diese Bedingung fast optimal.
Hierbei werden durch die Coulombstofe der hochenergetischen Schwerionen mit den
Targetatomen nahezu riickstoBfrei hochgeladene lonen erzeugt, ohne dafl das Target
wesentlich erwarmt wird.

In dem, in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Experiment wurde zum einen
gezeigt, dafl es bei der Kombination aus ’in situ’ Produktion mehrfach geladener
Ionen in einem Schwerionenstrahltarget und einer anschliefenden Ladungstransfer-
reaktion zu einer starken, selektiven Besetzung einzelner ionischer Energieniveaus
kommt, und zum anderen diskutiert, wie dieser Mechanismus bei der Verwirklichung
kurzwelliger Laser angewandt werden kann.



Kapitel 2
Physikalische Grundlagen

2.1 Modell des nichtresonanten Ladungstransfers

Zunéchst soll der, fiir den Aufbau einer Besetzungsinversion wichtige Mechanismus
des nichtresonanten Ladungstransfers beschrieben werden, wobei das Vorhandensein
von Ionen der Ladung ¢t vorausgesetzt wird. Nichtresonant bedeutet in diesem
Zusammenhang, daf} keine Symmetrie zwischen Ausgangs- und Endzustand gegeben
ist. Die im folgenden betrachtete Ladungstransferreaktion wird durch die Gleichung:

AT 4 B= AN | Bt L AR (2.1)

beschrieben. Eine allgemeine und exakte theoretische Beschreibung von Ladungs-
transferreaktionen zwischen Vielelektronenatomen ist schwierig. Es gibt dazu in der
Literatur einige Naherungsanséatze (z.B.: [19][20]). Diese sind aber in der Regel nur
fiir kinetische Energien der Stofiteilchen im keV Bereich experimentell abgesichert.
In dem in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Experiment sollte aber gerade der
Ladungstransfer zwischen ’kalten’ Stofipartnern bei thermischen Energien von ca.
50meV betrachtet werden. Da es sich bei dem an dieser Stelle betrachteten La-
dungstransfer aber um einen selektiven Prozefl handeln soll, bei dem einzelne, aus-
gewdhlte, angeregte Niveaus besetzt werden, erscheint es wenig sinnvoll, die oben
erwahnten Berechnungen in den meV Bereich zu extrapolieren.

Grundsitzlich kann man sich den Stofi zwischen einem hoher geladenen Ton A?*
und einem neutralen Atom B anhand von Abbildung 2.1 veranschaulichen. Dort
sind die Potentialkurven des Systems fiir kleine Geschwindigkeiten der Stofiteilchen
iiber dem Kernabstand aufgetragen. Diese unterscheiden sich fundamental von sol-
chen fiir grofe Teilchengeschwindigkeiten [16]. Bild a) zeigt den Fall, in dem das
Wechselwirkungspotential von Ausgangs- und Endzustand I und II vernachlassigbar
ist. Hierbei kénnen die beiden als unabhéangig von einander betrachtet werden und
es kommt zu einer ’echten’ Kreuzung der Potentialkurven. Damit verschwindet aber
auch die Ubergangswahrscheinlichkeit von I nach II.

Unter bestimmten Bedingungen [21] muf die wechselseitige Storung der Poten-
tiale beriicksichtigt werden. Durch die Wechselwirkung kommt es zu einer Mischung
der Zustédnde I und II, die zu einer sogenannten 'vermiedenen’ Kreuzung wie in Ab-
bildung 2.1b) fithrt. Die Landau-Zener Theorie gibt nun fiir diesen Bereich eine
endliche Ubergangswahrscheinlichkeit p an, die im wesentlichen vom Wechselwir-
kungspotential der beiden Zustande abhangt [22][23]. Dieser Fall soll im folgenden
auf stark vereinfachte Weise untersucht werden.

Man kann dazu versuchen, das klassische Coulomb-Modell, welches H.F.Beyer
und R.Mann [24] fiir StoBe von nahezu 'nackten’ lonen mit neutralen Atomen be-
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Abbildung 2.1: Potentialverlauf bei einer Annéiherung von Atom und Ion.
Die Kurven I markieren den Fall A% + B, die Kurven II die Konstellation
A= 1 B+ Die linke Darstellung zeigt einen Kreuzungspunkt und ent-
spricht dem ungestérten Fall. In der rechten Darstellung ist der Finflufs der
wechselseiligen Stérung der Potentiale mitberiicksichtigt und es kommt zu ei-
ner sogenannten ’vermiedenen’ Kreuzung.

nutzten, in etwas abgewandelter Form auf das hier durchgefithrte Experiment an-
zuwenden. Dieses, in Anlehnung an die grundlegende Landau-Zener—Theorie ent-
standene Modell wurde in dhnlicher Form bereits 1976 von Olson und Salop zur Be-
handlung von Ladungstransferreaktionen vorgeschlagen [25]. Voraussetzung ist, dafl
die Stofiradien grof sind, um die Atomriimpfe als punktférmig annehmen und Ab-
schirmeffekte oder Wechselwirkungen der Atomriimpfe vernachléassigen zu kénnen.
Auflerdem sollen die Stofle, die den Ladungstransfer induzieren, so langsam erfolgen,
daf} die kinetischen Energien der Stofipartner vernachlassigbar klein sind. Das ist
bei den RiickstoBionen des Schwerionenstrahls gut erfiillt [26].

In Abbildung 2.2 sind die Potentialverhéltnisse eines quasistatischen Stofles zwi-
schen einem Ion A und einem Atom B (dem Elektronendonor) fiir das, in der vorlie-
genden Arbeit angewandte, eindimensionale Coulombmodell nochmals detaillierter
dargestellt. Die schmalen % bzw $ Linien veranschaulichen die Coulombpotentiale
der Atomriimpfe, die darunterliegende breite Linie, die Summe aus beiden. Die
diinnen Striche unterhalb der Atomriimpfe sollen die gebundenen Zustande des je-
weiligen Atomes ohne gegenseitige Wechselwirkung darstellen. Speziell kennzeichnet
Jp die Bindungsenergie des aufleren Elektrons im freien Atom, welches beim Trans-
fer als Elektronendonor fungieren soll und F 49 die Energie eines bestimmten Niveaus
des freien lons mit der Ladung (qg-1).

Néhern sich nun die beiden Stofipartner, so wirken die jeweiligen Coulombpo-
tentiale wechselseitig auf den jeweils anderen, so dafl es in der Summe bei beiden
zu einer Absenkung der gebundenen Zustiande kommt. Das Valenzelektron hat nun,
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Abbildung 2.2: Potentialverlauf bei einer Anniherung von Atom und Ion
in einem eindimensionalen Coulombmodell(Nach [24]).

sobald es sich oberhalb des Maximums des Potentialwalles zwischen den stoflenden
Teilchen befindet, einen Kanal, um von B nach A zu gelangen. Damit entsteht je-
weils ein A=) ynd ein B*, die sich wieder voneinander entfernen. Der Prozef
kann klassisch nur dann als Zweiteilchenstof§ ablaufen, wenn Eg und E4 bei einem
Kernabstand genau identisch werden, bei dem sie beide auch héher als das Maxi-
mum der Potentialwalles liegen.

Rechnet man alle Energien von der lonisationskante des jeweiligen Ladungszu-
standes aus, so 1afit sich dieses Potentialmodell folgendermaflen quantifizieren:

1
EA:EAO—E (22)
Ep=Jg— % (2.3)

Fiir einen Zweiteilchenstofl bei sehr kleinen kinetischen Energien muf} zusatzlich
Es=FEp (2.4)

gelten. Dieser Fall wird auch als ’accidental resonace’ bezeichnet [22]. Zusétzlich

soll

Es > Uos sowie Eg > U,z (2.5)
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erfiillt sein, wobei das Maximum des Potentialwalles zwischen den Teilchen, U,,,,

durch die Gleichung

3 11)2
Umzz—@L%J— (2.6)

gegeben ist.

Davon ausgehend kann man eine Voraussage machen, in welche Energieniveaus
E 40 das Valenzelektron des Donors transferiert werden kann. Loést man die obigen
vier Gleichungen, so ergibt sich

l—q

Fao < J [— + 1] (2.7)
g— (g7 +1)?

als Bedingung fiir die Bevélkerung eines Niveaus. Auflerdem kann man den maxima-

len Kernabstand, ab dem es zu einem Ladungstransfer zwischen A und B kommen

kann, zu

R=

L4 ] (2.8)

Exo—JB

berechnen.

In Gleichung 2.7 hangt der Wert der GroBe E4o nur von der Tonisierungsener-
gie des gewéhlten Elektronendonors und dem Ladungszustand des lons ab. Das
heilt, mit der Wahl dieser beiden Parameter liegen alle anderen fest, so da man
von dieser Berechnung ausgehend den idealen lonenpartner suchen kann. Mit Glei-
chung 2.8 kann man dann tiber die Vorhersage des maximalen Stofiparameters sowohl
die Voraussetzung eines groflen Stofiradius priifen, als auch bereits mit der Nahe-
rung einer "harten Scheibe’ einen maximalen Wirkungsquerschnitt fiir den nichtreso-
nanten Ladungstransfer von Casiumatomen auf zweifach geladene Argonionen von
o~ 6-10""*em? prognostizieren.

Anhand dieser Abschdtzung und einer mittleren thermischen Geschwindigkeit v
der Teilchen von etwa 450% im Target (~ 200°C), 1aBt sich auBerdem eine quan-
titative Vorhersage fiir die zu erwartende Ratenkonstante machen. Diese ist dabei

durch die Gleichung:
ki, =0 -v-2p(l —p) (2.9)

gegeben, und hat somit den Wert 1.3 - 10_9%. p bezeichnet wieder die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit vom Zustand Ar?T4C's nach Cst+Ar**. Eine obere Abschitzung
fiir den Faktor 2p(1-p), der das notwendige, zweimalige Durchlaufen des ’Kreuzungs-
punktes’ beriicksichtigt, ist mit 0.5 gegeben.

Bei einer Dichte von beispielsweise 1010$ der Ar?* Ionen und 101707%3 Cési-
umatomen ergibt sich, dal unter Vernachlissigung aller Konkurrenzprozesse etwa
10° Photonen pro cm® und ns auf den vom Transfer bevélkerten Linien emittiert
wiirden. Verglichen mit den bei der Schwerionenstrahlanregung direkt erzeugten
Tonenlinien, auf denen gréfenordnungsméfig etwa 10” Photonen pro ¢cm?® und ns
abgestrahlt werden [27], mifiten die Transferlinien zumindest in der Summe die

Wellenlangenspektren dominieren.
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2.2 Erzeugung von Ionen in einem Gastarget durch den
Schwerionenstrahl

Ein Schwerionenstrahl mit einigen MeV /u, wie er z.B. vom Miinchner Tandem Be-
schleuniger zur Verfiigung gestellt wird, besteht aus hochgeladenen Projektilen, wel-
che in einem Target ihre Energie vorwiegend tiber Coulombstéfie verlieren. Neben
elastischen Stéflen und Anregung von Targetatomen ist die Ionisation der wesent-
lichste Mechanismus des Energietibertrages an die StoBpartner.

Der besondere Vorteil der lonisation durch Schwerionenstrahlen liegt darin, daf
die erzeugten Ionen nur Riickstoflenergien besitzen, die um einen Schwerpunkt von
etwa 100meV mit einer Breite von etwa 200meV (FWHM) verteilt sind [26]. Dadurch
sind sie schon zu Beginn der Folgereaktionen im Target thermalisiert und dndern
so bei weiteren Stéfen mit anderen Targetatomen ihre kinetische Energie nur noch
unwesentlich. Zudem sind die experimentellen Bedingungen so, dafl es auch durch
die mittlere Strahlleistung nicht zu einer wesentlichen Erwarmung des Targetgases
kommt. AnschlieBende Reaktionen der lonen finden also bei kinetischen Energien
der Stofiteilchen, die sehr viel kleiner als die Anregungsenergien sind, mit einem
Wort in ’kalter’ Umgebung statt. Auflerdem wird der Targetgasdruck so gewéhlt,
dafl die mittlere freie Weglédnge im Target ebenfalls sehr viel kleiner als der Strahl-
durchmesser ist und es somit zu hohen Stofiraten zwischen den erzeugten Ionen und
neutralen Atomen im Target kommt. Im folgenden wird dies als 'dichte’ Umge-
bung bezeichnet. Es handelt sich folglich nicht um Einzelstolexperimente, wie sie
oft in der Kern- oder Atomphysik mit hochenergetischen lonen von Beschleunigern
gemacht werden.

In Abbildung 2.3 sind lonisationswirkungsquerschnitte fiir die verschiedenen lo-
nisierungstufen, die unter solchen EinzelstoBbedingungen gemessen wurden und hier
zur Berechnung der Priméarprozesse benutzt werden kénnen, exemplarisch gezeigt
[28]. Man erkennt, dal quasi alle Ladungszustinde einer Targetspezies durch die
Schwerionenstofle bevolkert werden. Das zeigt auch, mit welch auflergewhnlicher
"Heftigkeit” die Stéfle zwischen den Schwerionen und den Targetatomen ablaufen.
Beispielsweise unterscheiden sich die Wirkungsquerschnitte fiir die Erzeugung von
Ar't und Ar'®" nur um zwei GréBenordnungen. Anhand empirischer Daten [29]
kann man leicht nachvollziehen, dafl der in Form von lonisierungsenergie gespei-
cherte Anteil der Anregung fiir alle Ladungszustande von vergleichbarer Grofe ist.

Abbildung 2.3 zeigt auferdem, dafl die Wirkungsquerschnitte fiir n-fache Ioni-
sation {iber einen weiten Bereich nur schwach von der Projektilenergie abhiangen.
Dieser Umstand erleichtert nicht nur die Vorhersage der im geplanten Experiment
zu erwartenden lonendichten, sondern sorgt auch fiir sehr dhnliche Bedingungen
langs des gesamten Weges des Schwerionenstrahles durch das Target, was bei den
geplanten Laseranwendungen ausgeniitzt werden kann [30]. Auf der anderen Seite
hangen die Wirkungsquerschnitte fiir n-fache lonisation ganz entscheidend von der
Masse bzw. der Ordnungszahl der Targetatome ab. Um im Verhéltnis zur Tar-
getdichte moglichst hohe Ionendichten zu erreichen, gilt es, eine moglichst schwere
Targetspezies zu wahlen.

Nicht zuletzt hangt die ionisierende Wirkung der Schwerionen natiirlich auch
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Abbildung 2.3: Wirkungsquerschnitte fiir die Ionisation von He, Ne und
Ar in die verschiedenen Ladungszustinde, durch CI'*t Projektile in Abhdngig-
keit von deren kinetischer Fnergie. Die gestrichelten Linien sind Ergebnisse

des ’Energy—Deposition’-Modells, die durchgezogenen Linien sind Hilfslinien
(nach Cocke [28]).
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stark von deren Ladungszustand ab. Mit einer Abschitzung nach der Formel von
Bethe [31], skaliert der Wirkungsquerschnitt fiir q-fache lonisation in etwa qua-
dratisch mit der Projektilladung 7. Leider konnte dieses starke Einstellkriterium,
durch die Méglichkeiten die an einem Tandembeschleuniger gegeben sind, in die-
sem Experiment nicht ausgenutzt werden. Daher wurde ein 2S Strahl verwendet,
der erfahrungsgeméafl bei relativ hohem Ladungszustand mit sehr grofien mittleren
Stromen zuverléssig verfiigbar ist.

Das in Kapitel 3 naher beschriebene Experiment wurde so aufgebaut, dafl der
Schwerionenstrahl, bevor er das spektroskopisch untersuchte Experimentiervolumen
erreichte, sowohl ein Folienfenster als auch ca. 5cm Targetgas passieren mufite. Da-
bei wurden den Projektilen weitere Elektronen abgestreift und sie verloren bereits
einen Teil ihrer kinetischen Energie. Am Ort der Messung besaflen sie dann noch
eine mittlere Energie von etwa 30MeV sowie eine Ladungsverteilung um den Schwer-
punkt q= 12% [32][33]. Die Messungen der Ionisationsquerschnitte von Cocke [28]
wurden mit #*C['?* Projektilen durchgefiihrt, die sich damit in ihrer Wirkung nur
unwesentlich von den 25 Projektilen im hier beschriebenen Experiment unterschei-
den. Daher konnten die Wirkungsquerschnitte aus Abbildung 2.3 zur Abschédtzung
von lonendichten im Target direkt iibernommen werden.

Aus Werten von 5 - 107 em? bzw. 1.7 - 107" em? fiir einfache bzw. zweifache
Tonisation konnten Ionendichten von Ar'*t und Ar?* zu 3-10'° und 1.1 - 10%cm ™2
und Strahlpuls berechnet werden. Hier wurde ein typischer Strahldurchmesser von
5mm, ein Strahlstrom von 4 - 10° Teilchen pro Puls und ein Argontargetdruck von
250 hPa verwendet. Mogliche Abbaumechanismen auf der 2ns Zeitskala, die der
mittleren Pulsbreite des lTonenstrahles entspricht, wurden dabei vernachlassigt.

Das bedeutet bei einem Energieverlust des Strahles von etwa 14]{;‘/, der den
gegebenen Randbedingungen entspricht, dafi ca 1.2% der Strahlenergie zur Bildung
der Ar** Ionen umgesetzt werden. Diesen Anteil méchte man mit méglichst hoher
Effizienz, gezielt in Anregungsenergie, von einfach geladenen Argonionen umwan-
deln. Letztendlich soll der strahlende Zerfall dieser angeregten Niveaus beobachtet
und moglicherweise in einem Laser genutzt werden.

2.3 Lichtausbeute am Detektorsystem

Die gesuchten Ladungstransferreaktionen sollen auf spektroskopischem Weg nach-
gewiesen werden. Da, bedingt durch den experimentellen Aufbau, keine ideale
Sammeloptik ([?]Optik = [?]Monochmmatw) verwendet werden konnte, ist der spektro-
skopisch beobachtbare Raumwinkel A} eng begrenzt. Daher ist es erforderlich, daf3
vom Target eine ausreichende Photonenstromdichte emittiert wird, um in endlicher
MefBzeit sowohl eine moglichst gute Auflésung, als auch ein gutes Signal zu Rausch
Verhéltnis zu erhalten.

Die Zahl 7 der pro Strahlpuls vom beobachteten Targetvolumen aus emittierten
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Photonen genitigt grundsétzlich der Abhangigkeit:

7 ~ -AQ e (2.10)

NTarget * Og+ / .]Hldt
Puls

Dabei bezeichnet  die Nachweiswahrscheinlichkeit der Photonen im Detektor-
system und ist eine Apparaturkonstante. Variiert werden kann dagegen der Term
in der vorderen Klammer, der insgesamt die Dichte der produzierten Vorlauferionen
fiir den Ladungstransfer beschreibt. Da die Schwerionenstromdichte jgz; durch den
Beschleuniger vorgegeben ist, bleibt als wesentliches Einstellkriterium fiir 7 der Wir-
kungsquerschnitt o+ fiir g-fache Ionisation. Aus Abbildung 2.3 erkennt man leicht,
daf} es empfehlenswert ist, sowohl einen méoglichst niedrigen Ladungszustand fir das
Vorlauferion des Transfers, als auch ein Target mit moglichst hoher Ordnungszahl
zu wahlen. Beide Kriterien bewirken in o+, also folglich auch in 7, eine Variation
von jeweils einer GréBenordnung. Ebenso sollte die Targetdichte nygg, 4. im Experi-
ment moglichst grofl sein. Man muf allerdings beachten, dafl diese Variable direkt
auf das Verzweigungsverhéltnis e fiir Konkurrenzprozesse, in der in Abschnitt 2.5
beschriebenen Weise, zuriickwirkt.

2.4 Auswahlkriterien fiir die Targetmischung

Da man schon bei der Planung eines Experimentes an eine Anwendung in der La-
serphysik dachte, sollten angeregte Energieniveaus, die nicht iber Grundzustands-
iiberginge zerfallen, bevolkert werden. Der Ladungstransfer mufite also in einen
moglichst hochangeregten Zustand des lons erfolgen. Anhand von Abbildung 2.2
1aBt sich im Modell leicht einsehen, daf der Elektronendonor eine betragsméaflig sehr
kleine Tonisierungsenergie haben sollte, um sein Elektron in die héheren Niveaus
des Akzeptorions transferieren zu kénnen. Das gilt besonders, wenn man zuséatzlich
noch einen niedrigen Ladungszustand der Vorlduferionen nutzen mochte.

Gesucht wurde also nach einer Targetmischung, in der alle in diesem Kapitel
angesprochenen Kriterien beriicksichtigt und optimiert sind. Diese hatte damit das
im folgenden schematisch zusammengefafite Anforderungsprofil zu erfiillen.
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Donatoratome: Akzeptorionen:
niedrige Ladungszustand q=2+
Ionisierungsenergie
in der Gasphase hohe Ordnungszahl
vertiighar

gegenseitig

chemisch inert

Fiir resonanten
Ladungstransfer
geeignete Energie-
niveaus E4o und Jp

Man findet die Alkalimetalle als ideale Elektronendonatoren, und speziell das Césium
zeigt sich gut an das gegebene Anforderungsprofil angepafit. Céasium ist von den
stabilen Elementen das mit der niedrigsten lonisierungsenergie von -3.89¢V. Das
ist zwar gleichbedeutend mit einer Photoabsorptionskante bei 318nm, was beach-
tet werden mufite, aber sich gliicklicherweise nicht stérend auswirkte, da alle im
beschriebenen Experiment betrachteten Emissionen langwelliger waren.
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Abbildung 2.4: Dampfdruckkurve von Césium (Nach Daten aus [34])

AuBerdem ist Casium nach Quecksilber das Metall mit dem hochsten Dampt-



4L yolfaliotllt i Uiitliagtll

druck. Aus seiner Dampfdruckkurve (Abbildung: 2.4) ist ersichtlich, dal bereits
Temperaturen von 200°C ausreichende Dampfdichten von 1.6 * 101507%3 erzeugen.
Ausreichend heifit hier, dafl der Ladungstranster den nach den in Abschnitt 2.5 an-
gesprochenen Kriterien dominanten Prozefl im Target darstellt. Mit einer Erhéhung
der Temperatur auf 500°C wird bereits ein grofier dynamischer Bereich bis etwa
108 0;3, wie er fir solche Mischungsexperimente iiblicherweise verwendet wird, er-

schlossen.
Im Kapitel 2.1 wurde gezeigt, dal das durch Transfer bevolkerte Energieniveau

im wesentlichen durch die lonisierungsenergie des Donors und den Ladungszustand
seines Partnerions festgelegt wird. Setzt man den Zahlenwert fiir Césium in Glei-
chung 2.7 ein, so erhdlt man fiir die gesuchten Energieniveaus F 49 Werte von:
-3.89eV  fiir einfach geladene lonen,
-4.91eV  fiir zweifach geladene Tonen und
-5.64eV  fiir dreifach geladene Ionen
als Stofipartner.

Die Suche nach einem geeigneten ionischen Stofipartner wird durch die chemi-
schen Eigenschaften des Alkalimetalles stark eingeschrankt. Nur die Edelgase und
einige Metalle sind bei den gewiinschten Temperaturen chemisch inert gegen Césium.
Es zeigt sich, dafl unter den Edelgasen das zweifach geladene Argon der ideale Akzep-
tor fiir das Valenzelektron des Césiums zu sein scheint. Einfach geladene Argonionen
besitzen im 100meV Bereich um -4.85eV mehrere 4d und 5s Niveaus, die durch den
Ubergang eines Elektrons vom Césium auf das zweifach geladene Vorliauferion nach
unserem Modell besetzt werden kénnen. Da die Energie des Ausgangsniveaus E 49
im Argonion und die Ionisierungsenergie Jg des Céasiums somit den Anforderungen
des Coulombmodells gentigen, ist das Hauptkriterium, um einen selektiven Ladungs-
transfer beobachten zu kénnen, erfiillt.

Die somit ausgewahlten StoBpartner fiir dieses erste Modellexperiment zum La-
dungstransfer sind Ar** Tonen und Césium Atome. Argon hat eine ausreichend hohe
Massenzahl, so dafl der Wirkungsquerschnitt fiir zweifache Ionisation hohe Ionen-
dichten im Target liefert. Die Energie des Ausgangsniveaus E 40 und die lonisierungs-
energie Jp sind fiir gegenseitigen Ladungstransfer geeignet. Von den, durch Stofe
mit Césium bevolkerten 4d und 5s Niveaus des Arll sind Grundzustandsiibergdnge
verboten. Wie bereits erwdhnt, hat Césium zwar seine Photoabsorptionskante, auf-
grund seiner niedrigen lonisierungsenergie bei 318nm, was aber kein Problem dar-
stellt, da alle Uberginge des Arll, die von den 4d und 5s Niveaus ausgehen, bei
grofleren Wellenlangen beobachtet werden.

2.5 Die Kinetik des Ladungstransfers unter dem Einfluf3
moglicher Konkurrenzprozesse

2.5.1 Kinetik des Ladungstransfers unter idealen Bedingungen

Der in dieser Arbeit betrachtete Ladungstransfer wird durch den thermischen Stof3
zwischen einem zweifach geladenen Argonion und einem neutralen Casiumatom in-
duziert. Diese Stofle erfolgen statistisch nach der kinetischen Gastheorie. Anschau-
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lich heifit das, daB die Teilchen nach der Anregung durch den Schwerionenstrahl
wie im Modell der Brownschen Molekularbewegung mit einer mittleren thermischen
Geschwindigkeit durch das Experimentiervolumen vagabundieren. Dabei treffen sie
statistisch auch auf Cdsiumatome und es kann zu der prognostizierten Ladungs-
transferreaktion kommen. Dadurch werden nach und nach die Ar?** Ionen, die
durch einen Schwerionenpuls in sehr kurzer Zeit (quasi im Zeitnullpunkt) erzeugt
wurden, abgebaut. Der ganze Prozel muf} also der Differentialgleichung:

d[Ar?*T]
dt

= —k [Ar*t][Cs] (2.11)
geniigen, wobei d[A;;Jr]
zeichnet die Ratenkonstante des Prozesses. Die Dichten der jeweiligen StoBpartner
sind in eckigen Klammern angegeben. Lost man diese Gleichung, so erhdlt man als

die Rate der Ladungstransferreaktionen darstellt. k;. be-

Ladungstransferrate:
d[Ar*t
[ d; l_ — ki [C'S][Ar*T]o - exp — (ke [C's]1) (2.12)

[Ar?T]o ist hier die Zahl der bei einem Strahlpuls pro Volumeneinheit, praktisch im
Zeitnullpunkt, erzeugten zweifach geladenen Argonionen.

2.5.2 Einflufl méglicher Konkurrenzprozesse

Der betrachtete Ladungstransfer soll durch einen Zweiteilchenstofl induziert wer-
den. Nun werden in einem schwerionenstrahlangeregten Gasgemisch nicht nur der
gewiinschte Effekt, sondern auch einige "Konkurrenzprozesse’ ablaufen, die verstan-
den werden miissen. Als 'Konkurrenzprozesse’ sollen im folgenden alle Vorgange im
Target bezeichnet werden, iiber die Teile der erzeugten Ar?*Ionen abgebaut werden
kénnen, ohne am Ladungstransfer teilgenommen zu haben. Die drei starksten Ab-
baumechanismen fiir zweifach geladene Argonionen in einem dichten Argontarget
sind relativ gut bekannt.

2.5.2.1 Die Molekiilbildung

Die Bildung zweitach geladener Molekiilionen ist, bei den hier betrachteten ’kalten’
und ’dichten’ Targets, der starkste unter den Konkurrenzprozessen zum Ladungs-
transfer. Molekiilbildung ist aufgrund der Energie- und Impulsbilanz ein Dreiteil-
chenprozel. Sie lauft nach der Reaktionsgleichung:

Ar*t £ 24r = Ar%"’ + Ar (2.13)

ab. Der dritte StoBpartner ist nur zum Ausgleich der Energie- und Impulsbilan-
zen erforderlich. Das aber bedeutet, dafi die Molekiilbildung stark mit dem Druck
zunimmt. Fir den Fall eines reinen Argontargets ist diese Situation beispielsweise
von W.Krotz [35][36] ndher untersucht worden. Die Molekiilbildung gehorcht der
Differentialgleichung:

d[Ar*t]
dt

= —ke [Ar**][Ar]? (2.14)
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Dafiir wird die Ratenkonstante k., mit 1.3 - 10_30% (bei Zimmertemperatur) an-
gegeben [35]. Da die Targetdichte, die im vorgestellten Experiment moglichst hoch
gewihlt werden soll,um eine moglichst hohe Dichte der Ar** Tonen bei jedem Strahl-
puls zu erzeugen, in die Abbaurate der Ar?* quadratisch eingeht, gilt es schon vorab
hier ein Optimum abzuschétzen. Ein Vergleich mit einer erwarteten Ratenkonstante

von 107? C”f der Ladungstransferreaktion mit der fiir die Bildung der Molekiilionen

ergibt eine obere Grenze fiir den Targetdruck bzw. eine untere fiir das Mischungs-
1

verhaltnis von Donator und Akzeptor im Target. Nimmt man beispielsweise 10" —5

als Mindestteilchendichte fiir die Elektronendonatoren (~ 0.6 hPa), so werden bei
einer Targetdichte von 7- 1018$ (~ 250hPa) nur noch ca. 30% der zweifach gelade-
nen lonen durch Transfer zerfallen. Die Zeitstruktur beobachtbarer Prozesse wiirde
also im wesentlichen durch die Excimerbildung geprégt. Diese Tatsache war auch

in den, im Rahmen dieser Arbeit aufgenommenen Zeitspektren beobachtbar.

2.5.2.2 Ladungstransfer zwischen Argonionen und Argonatomen

Eine weitere, fiir zweifach geladene Argonionen mégliche Reaktion ist zu dem ge-
suchten Ladungstransfer vom Césium sehr verwandt. Es kommt im Target namlich
auch zu einem Ladungsaustausch

Ar*t + Ar = Art + Art> (2.15)

zwischen ungeladenen und geladenen Argonspezies im Grundzustand. Diese Phano-
men wurde bereits bei thermischen Energien genauer untersucht. Dabei wird eine
Ratenkonstante von k4, = (3.7 £0.4) - 10_13# fiir diesen Konkurrenzprozefl an-
gegeben [37][38]. Bedenkt man, daff die Argondichten (maximal 250hPa) um ma-
ximal drei Groflenordnungen hoher als die Casiumdichten (mindestens 0.5hPa) in
den Targets gewédhlt wurden, so diirfte auch dieser Konkurrenzprozefl nur am Rande
interessieren.

2.5.2.3 Die freie Rekombination
Sie wird durch die Gleichung:

Arft e+ X =AY+ AE+ X (2.16)

beschrieben. Die freie Rekombination ist ein sehr langsamer Prozefl auf der us
Zeitskala.

Zum einen wird die Reaktion sehr durch den Betrag AE gehemmt. Dieser
macht ndmlich aufgrund von Energie- und Impulserhaltung entweder einen dritten
Stofipartner "X’ erforderlich, oder aber es muf} der sehr kleine Wirkungsquerschnitt
fiir die strahlende Rekombination in Kauf genommen werden.

Zum anderen ist die geringe Dichte der freien Ladungstréager, die je nach Tar-
getdichte in der Groflenordnung zwischen 1011077%3 und 1012077%3 nach dem Anre-

gungspuls [39] liegt, Ursprung der langen Zeitkonstanten dieser Reaktion. Typische
Ratenkonstanten fiir die freie Rekombination zweifach geladener Argonionen liegen
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fiir die im vorliegenden Experiment gewahlten Targetparameter, in der Groflenord-
nung von 10_8% [40]. Diese erscheinen zunéichst sehr grof, ergeben aber im Pro-
dukt mit den Dichten der freien Elektronen nur noch einen vernachléssighar kleinen
Beitrag zum Abbau der Ar** Grundzustandsionen.

2.5.3 Zeitverhalten der Linienemission unter realen Bedingungen

Nun kann der Ladungstransfer in diesem Experiment nur indirekt, mit spektrosko-
pischen Mitteln tiber den Zerfall seiner Reaktionsprodukte nachgewiesen werden.
Beim Ar**t-Césium—Transfer entstehen hochangeregte, einfach geladene Argonio-
nen [Art*]. Diese zerfallen mit ihren natiirlichen Lebensdauern in einem bestimmten
Verzweigungsverhaltnis, das in dem Parameter + berticksichtigt wird, sowohl strah-
lend als auch nichtstrahlend. Die Einsteinkoeffizienten fiir die strahlenden Zerfalle
sind im Fall von Argon gut bekannt [41]. Beobachtet man nun das Zeitverhalten des
oberen Niveaus einer vom Ladungstransfer bevolkerten Linie, so verhalt sich dieses
geméaf} der Ratengleichung:

+x
d[éz: b, L [Art™] + ky, [Ar*H][Cs] (2.17)
v

Air - [Art*] bezeichnet dabei die mefibare Linienintensitit auf dem vom Ladungs-
transfer bevolkerten Ubergang. Beriicksichtigt man zusitzlich noch die Excimerbil-
dung als wesentlichsten Konkurrenzproze$, so folgt die Dichte der Ar** Ionen im
Target der Differentialgleichung:
d[Ar*t]
dt

Die Losung dieses Differentialgleichungssystems hat die Form:

= — ki [Ar][C's] = ke [Ar*H][Ar]? (2.18)

P — 2t ktr[cs]
[Ar+] [A ]0% T lhlCs] & A
eap—[(ker[C's] + kec Ar]?) - 1]] (2.19)
+Konst. - e;cp—(%};k - 1) (2.20)

Aus den Randbedingungen, [Ar*t*] = 0 fiir t=0 und [Ar*™*] = 0 fiir t=00 berech-
net sich die Integrationskonstante Konst. zu

ks [C 3]

Konst. = —[Ar*t 2.21
ons [Ar ]0% (ke [Cs] + ke [AT]) (2.21)
so dafl das Randwertproblem die allgemeine Losung:
ki
[Art] = [Ar*To v |C]
ok — (ki [C's] + kex[Ar]?)
Ai

Nexp—[(ke[Cs] + kew[Ar]?) - 1] — exp— (=2 - 1) (2.22)
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hat. Mit der Niherung A;; > ki [Cs| + ke [Ar]?, die bei fast allen starken Tonenli-
nien erfiillt ist, gilt dann fiir die beobachtbaren Intensitaten schon ab Zeiten in der
GroBenordnung von 4 - A3 nach dem Schwerionenanregungspuls:

Aig - [ArT] = vk, [Cs][Ar*F]o - exp—[(ke[C's] + ke [Ar]?) - 1] (2.23)

Auf diesem Wege kann dann die Ratenkonstante des Ladungstransfers relativ ein-
fach aus der Zeitstruktur der beobachteten Linienemission bestimmt werden, indem
man die Zeitkonstante (k¢ [C's] 4+ k.. [Ar]?) fiir verschiedene Céisiumkonzentrationen
bei konstanter Argonkonzentration bestimmt.



Kapitel 3
Aufbau der ’ArCHe’ — Argon Céasium
Hochtemperaturexperiment

Die ’ArCHe’ ist eine neu konzipierte Apparatur, die speziell fiir den experimentellen
Nachweis von Ladungstransferreaktionen zwischen Argon und Césium bei Schwer-
ionenstrahlanregung gebaut wurde. Man kann in ihr Metalldampf-Gas—Gemische
erzeugen und diese durch ein Folienfenster mit einem Schwerionenstrahl beschieflen.
Die erzeugten Anregungen kénnen im Glasteil des Aufbaus beobachtet werden.

Gerade die besonderen physikalischen und chemischen Eigenschaften des Alka-
limetalles stellten besondere Anspriiche an die Konstruktion. Zum einen sollte ein
Temperaturbereich von 100°C bis 500°C zuginglich sein, um ausreichende Casium-
dampftdriicke erzeugen zu kénnen, zum anderen durften wegen der hohen Reaktivitat
von Césium, die ja gerade in dem erwiinschten Effekt einer niedrigen Bindungsener-
gie des Valenzelektrons begriindet ist, nur chemisch inerte Materialien verwendet
werden. Abbildung 3.1 zeigt einen Uberblick iiber den gesamten Experimentierauf-
bau. Das Herzstiick der Apparatur - die ArCHe - steht auf einem héhenverstellba-
ren Grundgestell, in das die Versorgungseinheiten des Gas- bzw. Vakuumsystemes
integriert wurden. Fiir die Gasversorgung wurde dabei Argon der Qualitat 6.0 ver-
wendet. Um eine ausreichende Reinheit der Apparatur zu gewéahrleisten, konnte
diese zuvor mittels einer Turbomolekularpumpe und einer Drehschiebervorpumpe
auf 107 hPa evakuiert werden. Auf der linken Seite erkennt man den Anschluff an
das Strahlrohrsystem des Miinchner Tandem-van-de-Graaff Beschleunigers. Dem
Experiment sind zwei Einheiten der Strahldiagnostik vorgeschaltet, eine kapazitive
Sonde mit deren Hilfe man sowohl den Zeitpunkt als auch die Intensitat der ankom-
menden Strahlpulse detektieren kann, sowie ein Faraday-Cup mit dem der mittlere
Strahlstrom gemessen werden kann. Danach trifft der Schwerionenstrahl in die Ar-
CHe. Diese besteht im wesentlichen aus den vier Komponenten, die im folgenden
néher beschrieben werden.

3.1 Der Ofen

Die eigentliche Experimentierapparatur befindet sich in einem homogen beheizba-
ren Volumen - einem Ofen. Eine gut definierte, homogene Temperaturverteilung
innerhalb des Experimentiervolumens ist von auflerordentlicher Bedeutung fiir die
Bestimmung der Césiumdichten wahrend des Experimentes. Der Céasiumdampf-
druck wird immer durch die kélteste Stelle im gesamten Volumen bestimmt und
héngt in etwa exponentiell von der Temperatur ab. Als minimale Anforderung
wurde daher ein maximaler Temperaturunterschied von 10 °C' innerhalb des Ofens
festgelegt. AuBerdem soll der Ofen zum einen ein ausreichend schnelles Erwarmen
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Experimentieraufbaus.

der Apparatur ermdglichen, andererseits aber selbst so wenig Warmekapazitat wie
moglich besitzen, um einen Eingriff in das Ofeninnere schon nach kurzer Abkiihl-
dauer wahrend des Experimentes zu erlauben. Schliellich miissen Temperaturen
von 500°C problemlos erreichbar sein.

Um all diesen Anforderungen zu geniigen wurde der Ofen in einer Art Bau-
kastensystem zusammengesetzt. Der Autbau besteht dabei aus Heizplatten und
Isolierblocken (Firma Intertherm aus Miinchen) verschiedener Grofien, welche in ei-
ner eigens konstruierten Halterung je nach Bedart zu verschieden groflen Quadern
zusammengestellt werden kénnen. Es wurden dabei als Grund- und Deckenheizung
zwei Heizplatten der Grofie 700 x 600mm? mit einer maximalen Gesamtleistung von
8400 W bei 220 V gewahlt. Fir die Seitenwande wurden 125 mm starke und 400
mm hohe Isolierblécke in der aus den Abbildungen 3.1 und 3.2 ersichtlichen Weise
verwendet. Besondere Vorteile sind hierbei, daf§ die Heizwicklungen bereits in die
nétigen Isolierelemente integriert sind und die Isolierung aus einem hochtempera-
turfesten Fasermaterial besteht, das einerseits sehr leicht und handlich, andererseits
aber auch sehr gut zu bearbeiten ist. Dies machte den Aufbau sowie den Einbau von
Durchfithrungen und optischen Fenstern einfach. Das Heizungssystem wird durch
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einen PID (Proportional - Integral - Differential) - Regler (Firma Eurotherm Typ
8155), dessen Eingang mit einem NiCr - Ni Thermoelement im Ofeninneren ver-
bunden ist, gesteuert. Der Regelmechanismus funktioniert dabei so, daB der PID -
Regler einen Thyristor ansteuert, der nach Bedarf die 220 V Netzspannung schaltet.
Durch die Wahl geeigneter PID Parameter kann dabei die Temperatur am Ort des
Thermoelementes auf £1°C genau eingestellt werden. Die gesamte Spannungsver-
sorgung und Regelung ist in einen 19-Zoll-Einschub integriert.

3.2 Das Experimentiervolumen

Das Herzstiick der ArCHe ist eine Edelstahlapparatur mit angeschmolzenem Glas-
rohr, welche in Abbildung 3.2 detailliert dargestellt ist. Da man den Ladungstransfer
auf spektroskopischem Weg nachweisen will, mufl man das im Experimentiervolu-
men emittierte Licht auf definierte Art zum Monochromator leiten. Der Einbau von
hochvakuumdichten Fenstern ist aber in einem Césium-Hochtemperaturexperiment
sehr schwierig. Erstens soll das Glas gegen den Metalldampf chemisch inert sein,
zweitens sollte es gut transparent in einem Bereich ab 320nm sein und auflerdem
soll es moglich sein, die Apparatur in kurzen Zeitintervallen aufzuwarmen bzw. ab-
zukithlen. Die Verwendung von Quarzglas ist aufgrund der erforderlichen Vielzahl
von Ubergangsglisern beim Anschmelzen an Edelstahl nicht ratsam. Daher ent-
schloB man sich dazu, direkte Metall - Glas Uberginge zu wihlen. Zwei Moglich-
keiten wurden dabei getestet. Es gibt kdufliche Edelstahlrohr-Pyrex7740 Anschmel-
zungen (Firma Cajon). Pyrex Glas hat eine sehr gute Transmission von iiber 90%
pro mm in einem Wellenldngenbereich ab 300nm. Leider erwies sich das Glas entge-
gen der Arbeit von Frank Siegling [42] als nicht besonders stabil gegeniiber Casium.
Wie in Abbildung 3.3 gezeigt, kam es nach mehreren Tagen in Casiumatmosphére
zu ganz erheblichen Verfarbungen der Glasinnenflachen, wodurch keine definierte
Transmission mehr gewéhrleistet war. Es kann allerdings nicht ausgeschlossen wer-
den, daf} dieses Verhalten des Duranglases durch die, in solchen Experimenten un-
vermeidlichen Strahlenschaden induziert wurde und folglich bei anderen Fallen nicht
aufgetreten ist.

Als bessere Losung fiir dieses Problem erwiesen sich direkte Rohriibergange
von dem Edelstahl Vacon 70 auf das Schottglas 2860, das sich durch besondere
Bestindigkeit gegen Alkalimetalle auszeichnet. Auch dieser Ubergang ist aufgrund
der angepafiten Ausdehnungkoeffizienten ohne Glaslote maéglich und stellt also we-
der thermisch noch chemisch ein Problem dar. Transmissionsmessungen ergaben
eine ausreichende Durchléssigkeit in einem Bereich ab ca. 320nm. Nachteil dieser
Losung ist, dafl das Schottglas 2860 sehr sprode ist und damit nicht nur in der Ver-
arbeitung sondern auch wiahrend des Experimentes Probleme bereitet. So sind zwei
dieser Rohre aufgrund leichter Vibrationen, die durch die Gasversorgung in die Ap-
paratur eingekoppelt wurden, wéhrend des Experiments gebrochen. Daher wurden
letztendlich alle Messungen mit den Pyrex7740 kolben gemacht, wobei geringfiigige
Anderungen der Transmission wihrend einer MeBreihe in Kauf genommen werden
mufiten.

Die Metall-Glas Ubergangsrohre wurden mittels edelstahlgedichteter Verschrau-
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Abbildung 3.2: Aufbau der Hochtemperaturapparatur. Die Details: a)
Absperrventil zum Gassystem,. b) Gaszufuhr, ¢) Schwerionenstrahl, d) Iso-
lierblock, e) Absperrventil zum Cédsiumreservoir, f) Prefiluftanschliisse des
Wirmetauschers, g) Casiumreservoir, h) Halterung, i) Wellschlauch Strahl-
rohr, j) Metall-Glas Anschmelzung, k) Folienhalter, |) Faraday-Cup, m) Na-
noamperemeter zur Messung des Strahlstromes n) Quarzfenster, o) Quarz-
sammellinse, p) Gittermonochromator, q) Photomultiplier

o\
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Abbildung 3.3: Oben : Rohriibergang Vacon 70 nach Schotiglas 2860 vor
und nach Kontakt mit der Cédsiumalmosphdre unverdndert.

Mitte : Edelstahlrohr-Pyrex7740 Anschmelzungen (Firma Cajon) vor dem Ge-
brauch. Rechts erkennt man den eingeschmolzenen Faraday-Cup, links die
edelstahlgedichtete Verschraubung.

Unten : Fin identisches Reaktionsgefdifs nach zwei Tagen Experimentierbetrieb
mit Schwerionenstrahl und Cédsiumdamp/fiillung.

bungen mit dem Versorgungsteil der Apparatur hochvakuumdicht verbunden. Auch
dieses Versorgungsteil wurde im Baukastensystem aus Edelstahlfittings (Firmen-
gruppe Swagelock) zusammengestellt. Dieses System, das z.B. auch in der Ra-
ketentechnik Verwendung findet, hat den groflen Vorteil, daf alle Bauteile durch
Edelstahlverschraubungen ohne andere Materialien gedichtet werden. In Abbildung
3.2 sind deutlich die beiden Faltenbalgventile (Firma Nupro) erkennbar, die ein
Abtrennen des Experimentiervolumens von der Gaszufuhr — nach oben — und dem
Césium Reservoir — nach unten — erméglichen. Das Kreuzstiick in der Mitte wird von
links nach rechts vom Strahlrohr durchquert, das in einem Folienfenster im glaser-
nen Experimentierrohr endet, so dal die Wechselwirkung der Schwerionen mit den
Targetatomen direkt nach dem Eintritt des Strahles in das Gasvolumen beobachtet
werden kann.
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Abbildung 3.4: Aufbau des Folienhalters im Querschnitt

3.3 Das Folienfenster

Das Strahlrohr, in dem UHV-Bedingungen herrschen, und das gasgetiillte Experi-
mentiervolumen miissen physisch voneinander getrennt sein. Dazu kann man bei-
spielsweise den Ubergangsbereich differentiell pumpen [43], wie es in ahnlichen Ex-
perimenten zur Untersuchung von Edelgas—Alkali Molekiilemissionen getan wurde
[44][45]. Eine wesentlich einfachere Methode besteht darin, wie im vorliegenden Ex-
periment das Strahlrohr in einem diinnen Folienfenster enden zu lassen, in dem die
Strahlteilchen nur einen geringen Teil ihrer kinetischen Energie verlieren. Friithere
Experimente haben gezeigt [46], daB etwa 1% dicke Titanfolien eine ausreichende
Stabilitit garantieren und beispielsweise einen 100MeV 258" nur um ca. 10% sei-
ner Energie schwichen [47]. Erste Vorexperimente haben aber gezeigt, daff Titanfo-
lien in einer Casiumatmosphéare ihre Stabilitat verlieren. Auflerdem kann die Folie
aus Griinden der thermischen Belastbarkeit nicht wie iiblich mit Epoxidharzkleber
(UHU-Endfest 300) gedichtet werden. Drei wesentliche Uberlegungen haben zu der
in Abbildung 3.4 gezeigten, neuen Form des Folienfensters gefiihrt.

1. Die Titanfolie kann durch eine 200% dicke Silberbedampfung gegen Césium
passiviert werden. (Zusétzlicher Energieverlust in der Folie etwa 2MeV bei

90MeV 325" Teilchen).

2. Titan ist sehr hart und kann so auch mit Kupferringen gedichtet werden, sofern

die Oberflachenrauhigkeit des Auflagers kleiner als die Dicke der Folie ist.

3. Titanfenster und Halterung miissen einen Durchmesser von weniger als 10mm
haben, da dies dem maximal moéglichen Durchmesser von thermisch belastba-
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ren Metall-Glasrohr-Verbindungen darstellt.

Die neue Konstruktion hat sich in der drei Tage dauernden MefBzeit gut bewahrt,
ohne daf} irgendwelche Méngel auftraten.

3.4 Das Casiumreservoir

Knie zum Experiment
Abluft

Isolierblock %I: :% Warmetauscher

\—L ——— Casium

/4
Thermoelement

L |

Pressluftversorgung

Voltmeter

Abbildung 3.5: Querschnitt durch das Césiumreservoir

Der Césiumdampf fiir das Experiment wurde aus einem gesonderten Volumen,
dem Reservoir, iiber eines der beschriebenen Ventile in das Experimentiervolumen
geleitet. Vor Beginn des Experimentes wurde das Reservoir in einem Handschuhka-
sten unter Stickstoffatmosphare mit fliissigem Céasium der Reinheit 99.9% befiillt, an
das Absperrventil angeflanscht, dann erst ins Experiment eingebaut und bepumpt.
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Das Casium wurde anschlieflend noch durch einige Aufheiz-, Abkiihl- und Pumpzy-
klen von eventuell gelosten, fliichtigen Verschmutzungen gereinigt. Die Temperatur
des Reservoirs wurde wihrend der Experimente immer um ca. 5°C niedriger ge-
halten als die der iibrigen Apparatur, um unerwiinschte Kondensation von Casium
an den optischen Fenstern zu vermeiden. Uberwacht wurde dies mit einem wei-
teren NiCr - Ni Thermoelement. Abbildung 3.5 zeigt, wie das Reservoir selbst in
einem Warmetauscher integriert wurde, der zwei wesentliche Vorteile bot. Erstens
konnte durch Regelung des Luftstromes im Wirmetauscher eine Uberhdhung der
Reservoirtemperatur vermieden werden. Zweitens konnte das Casium wie mit einer
Kiihlfalle aus dem Experiment gepumpt und damit ein Gasaustausch oder ein ver-
schmutzungsfreier Umbau der Apparatur durchgefithrt werden. Beim Experiment
zeigte sich allerdings, daB dies nur in einem sehr begrenzten Rahmen funktioniert.
Césium besitzt relativ starke Adhéasionskrafte und setzte sich so in allen Ritzen und
Ecken der Apparatur fest. Es zeigte sich, dafl dieses Alkalimetall selbst bei sehr
hohen Temperaturen von iiber 400°C iiber einige Stunden aus dem Experimentier-
volumen ausgeheizt werden muf}, um Konzentrationen unterhalb der Mefigrenze von
etwa 1012077%3 zu erreichen. Das legt den Verdacht nahe, dafi Casium sich auflerdem
sehr gut an die Oberflichen der Experimentierkammer anlagert und von dort iber
lange Zeit in das Experimentiervolumen ausgast.

Abschlieflend sei noch angemerkt, wie einfach eine Reinigung aller Edelstahlteile
von Césiumriickstanden ist. Sowohl Céasium als auch Césiumoxid sind sehr gut
wasserlGslich. Einfaches Ausspiilen der Apparatur erzeugt bereits riickstandsfreie
Oberflaichen. Man muf} anschlieflend allerdings dafiir sorgen, dal vor dem Einfiillen
von neuem Césium die Wasserriickstande vollstandig ausgeheizt werden.
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3.5 Strahlparameter im Experiment

In diesem Experiment wurde ein gepulster 100MeV *25%% vom Miinchner Tandem
Van-de-Graaff Beschleuniger verwendet. Dabei war eine Pulsbreite von 2ns und
eine Repetitionsrate von 39kHz gewdhlt worden. Bei dieser Einstellung erreichte
man eine Strahlintensitét von etwa 4 - 10° Teilchen pro Puls. Alle Strahlparameter
sind in der folgenden Tabelle nochmals iibersichtlich aufgefiihrt.

Terminalspannung : 11.1 MV

Ionensorte 32g8+

Teilchenenergie : 100 MeV
Energie am Experimentort : 30MeV
Pulsrate : 39 kHz
Pulsbreite : 2 ns
Teilchen pro Puls : 4x10°
Energie eines Pulses : 64uJ
Strahldurchmesser : ca. 5mm
Mittlerer Strahlstrom : 25 nA

Strahlleistung im Puls : 32 kW



Kapitel 4
Das Datenaufnahmesystem

Die Messungen wurden mit gepulster Anregung durch den Schwerionenstrahl auf-
genommen. Dabei gelang es, durch elektronische Koinzidenzschaltungen, langlebige
Emissionen aus den Spektren herauszufiltern und das Detektorrauschen teilweise
auszublenden. Alle Daten wurden im ’single photon counting mode’ gewonnen. Das
bedeutet, dafl nur bei einem kleinen Bruchteil der ankommenden Strahlpulse auch
ein Photon den Detektor erreicht, um dort ein Signal zu erzeugen. Dieses Verfah-
ren ermdglichte es trotz geringem optischen und elektronischen Aufwand iiber die
Statistik das maximale Auflésungsvermogen des Monochromators zu nutzen. Die
Fokussieroptik vor dem Monochromatoreintrittsspalt war vor Beginn der Messun-
gen so eingestellt worden, dafl bei der Wellenlange 476.5nm maximale Intensitat im
Detektor nachgewiesen werden konnte.

4.1 Wellenlangenspektren

Bei der Aufnahme der Wellenlangenspektren wurden die Emissionen vom Target mit
einem 0.3m Gittermonochromator (McPherson Modell 218) analysiert und mittels
eines Photomultipliers an dessen Austrittsspalt detektiert. Die unterschiedlichen
Wellenlangen werden dabei durch mechanisches Verstellen der Gitterneigung er-
fat. Im Monochromator wurden Gitter mit 1200 Linien pro Millimeter, und einer
Blazewellenldnge von 300nm verwendet. Die Schritte der elektronischen Weiterver-
arbeitung der gewonnenen Signale sind in Abbildung 4.1 schematisch dargestellt.

Die Weiterverarbeitung der Spektren wurde dabei so durchgefiithrt, dal durch
Koinzidenzelektronik bereits eine erste Zeitinformation tiber die Emissionen bei un-
terschiedlichen Wellenlangen gewonnen werden konnte. Es wurden dabei Zeitfenster
definiert, die jeweils nur die Photonen registrieren, die in dem jeweiligen Zeitintervall
nach dem Anregungspuls emittiert wurden.

Die Einstellung der Zeitfenster war folgende:

Zeitfenster: Intervall:

I 0-4ns
11 2 -6 ns
111 4 -8 ns
v 8 - 16 ns
Vv 16 - 32 ns
VI 32 - 128 ns
VII 0-3 ps

Der Nullpunkt der Zeitskala war dabei so gelegt, dafl das Maximum des Schwer-
ionenanregungspulses (2ns FWHM), in den Zeitfenstern bei 2ns40.5ns zu liegen
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des elektronischen Aufbaus zur
Aufnahme der Wellenlingenspekiren. Mil der Phasensonde wurde das Ein-
treffen eines Strahlpulses am Fzxperiment detektiert [39].

@ — ’constant fraction timing’-Diskriminator

Delay| — Verzégerungsleitungen

| D] —  Verzégerungsleitungen fiir die individuellen Zeilfenster
E —  Koinzidenzelektronik

Zihler| — CAMAC-Zdihlermodul

Mille —  Datenaufnahmerechner auf VMF-Bus Basis

kam.

4.2 Zeitspektren

Zur Aufnahme der Zeitspektren wurde der Monochromator auf die Wellenldnge ein-
gestellt, bei der das zeitliche Emissionsverhalten untersucht werden sollte. In Abbil-
dung 4.2 ist schematisch dargestellt, wie die Photomultipliersignale fiir diesen Fall
weiterverarbeitet wurden.

Dabei gewinnt man die gewiinschte Information, indem man bei jedem Photon,
das im Photomultiplier ein Signal erzeugt, aufzeichnet, wieviel Zeit seit dem voran-
gegangenen Strahlpuls vergangen ist. Da es sich hierbei um eine statistische Messung
handelt, bendtigt man eine Vielzahl von Ereignissen, um eine zuverlassige Zeitinfor-
mation zu erhalten. Ndheres zu beiden Melimethoden kann z.B. in der Arbeit von

G.Ribitzki [39] nachgelesen werden.
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung des elektronischen Aufbaus zur
Aufnahme der Zeitspektren [39)].
@ — ’constant fraction timing’-Diskriminator
Delay| — Verzdgerungsleitungen
TAC| — Zeit—zu-Amplitude—Konverter
Zl —  Zdhler fir giltige Strahlpulse
stoppt TAC nach voreingestellter Pulszahl
ADC| — Analog—zu-Digital-Konverter

Mille —  Datenaufnahmerechner



Kapitel 5
Meflergebnisse und Interpretation

Im folgenden werden die wéhrend der Strahlzeiten vom 25.01.1993 bis 28.01.1993
und 17.03.93 bis 20.03.93 am Beschleunigerlabor der TU/LMU Miinchen gewon-
nenen experimentellen Daten présentiert und interpretiert. Bei den Experimenten
wurde eine Vielzahl von Wellenlangenspektren im Bereich von 300 bis 600nm und
Zeitspektren iber Intervalle von 200ns und 2ps fiir variable Casiumkonzentratio-
nen in einem Argongastarget aufgenommen. Die Dichte der Argonteilchen konnte
aus dem FEinfillldruck bestimmt werden, wahrend das Mischungsverhaltnis durch
Anderung der Temperatur bei gedffnetem Ciasiumreservoir variiert wurde.

5.1 Die Wellenlingenspektren

5.1.1 Darstellung der Meflergebnisse

Zu Beginn der Strahlzeit wurden die Referenzspektren in einem reinen Argontarget
aufgezeichnet.

Es wurden 250hPa Argon bei einer Temperatur von 375°C in die vorher ausge-

heizte und gespiilte Apparatur gefiillt, was einer Teilchendichte von 3.1 - 1018”%3 ent-
spricht. Im unteren Teil von Abbildung 5.1 ist das Spektrum solch eines schwerionen-
strahlangeregten Argontargets in einem Zeitfenster 0-3us nach dem Anregungspuls,
also quasi zeitintegriert zu sehen. Gut sichtbar sind eine grofle Zahl von Argonio-
nenlinien, von denen die 476.5nm, 4p-4s Linie exemplarisch gekennzeichnet wurde.
Diese Linienemission wird, wie schon aus fritheren Untersuchungen bekannt ist [48],
direkt angeregt und wird fiir spatere Betrachtungen noch eine Rolle spielen. Direkt
angeregt heifit, dafl die Argonatome in einem Schwerionenstofl sowohl ionisiert als
auch in ein angeregtes Niveau gebracht werden.
Auf der linken Seite bei etwa 357nm erkennt man ein breites Maximum auf dem
einige Linien sitzen. Diese Emission kann einer Ny Molekiilbande zugeordnet wer-
den. Stickstoffverunreinigungen lassen sich bei dieser Art von Experimenten nur mit
grofitem Aufwand vermeiden, sind aber in dieser Héhe noch kein ernstes Problem.
Das obere Spektrum in Abbildung 5.1 entstand, nachdem man unter sonst iden-
tischen Versuchsbedingungen durch Offnen des Ventiles zum Césiumreservoir dem
Targetgas eine Konzentration von 1 - 1017$ des Alkalimetalles hinzugefiigt hatte.

Die Linie bei 476.5nm zeigt, da sie in oberem und unterem Spektrum in ihrer
Intensitat sehr gut tibereinstimmt, dafl sie zum einen von der Casiumbeimengung
kaum beeinflufit wird und andererseits die Anregung durch den Schwerionenstrahl
in beiden Spektren grundsitzlich vergleichbar war. Die beiden (’himmelblauen’)
Césium Resonanzlinien bei 455.5 und 459.3nm, nach denen ihr Entdecker Bunsen
dieses Element benannt hatte, sind in Abbildung 5.1 mit b) gekennzeichnet. Das
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Spektrum hat durch die Mischung einen véllig anderen Charakter erhalten. Es wird
jetzt deutlich von einigen Linien im Wellenlangenbereich von 345 bis 385nm domi-
niert, die im reinen Argon zum Teil kaum gegen den Untergrund aufgelost werden
konnten. Diese werden im folgenden noch genauer diskutiert, da sie den gesuchten
Effekt markieren.

Um die Wirkung des Césiums im Target besser isoliert darstellen zu kénnen,
werden im weiteren Differenzspektren gezeigt, d.h. vom Emissionsspektrum der je-
weiligen Mischung wird das entsprechende Spektrum des reinen Argon subtrahiert.
Abbildung 5.2 zeigt so im oberen Teil die Differenz aus den beiden Spektren in Ab-
bildung 5.1. Zum Vergleich ist im unteren Fenster wieder die Emission des reinen
Argon gezeigt. Die wieder mit a) gekennzeichnete 476.5nm Arll Linie ist logischer-
weise jetzt im Differenzspektrum nicht mehr zu sehen, dafiir treten die Césium-
Resonanzlinien deutlicher hervor. Nahezu alle Linien, die im reinen Argon deutlich
zu sehen waren verschwinden in der Differenz, was bedeutet, dal der direkte An-
regungsmechanismus durch den Schwerionenstrahl nahezu ungestért vom Céasium

500
400 A
Ar 250hPa + Cs 10hPa
300 -
200 ~

100 A

O-MI i i i i I i i i i I

Int.(rel.Einheiten)

200 1 Ar 250hPa

100 A

0 WMQJM5M«¥WAWMTM¢rMMm¢¢MA%mm@qudMJLJJﬂ
350 400 450
Wellenldnge (nm)

Abbildung 5.1: Wellenlingenspekiren in einem Zeitfenster 0-3us nach
dem Anregungspuls von reinem Argon und einer Argon-Cdsium Mischung im
Uberblick. Eine typische Argonionenlinie bei 476,5nm ist mit a), die Cédsium-
resonanzlinien bei 455.5 und 459.3nm sind mit b) gekennzeichnet.
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ablauft.

Ubrig bleiben ca. 20 starke Linien im ultravioletten und blauen Wellenldngen-
bereich, die mit Ausnahme der beiden Césiumresonanzlinien alle dem einfach gela-
denen Argonion zugeordnet werden konnten. Es handelt sich bei dem beobachte-
ten Effekt also nicht um eine Anregung des Césiums durch den Schwerionenstrahl,
sondern eindeutig um eine Wechselwirkung zwischen den Targetspezies. Um eine
genaue Identifikation geben zu koénnen, ist der wesentliche Wellenlangenbereich in
Abbildung 5.3 nochmals herausvergroflert. Anhand des Argonvergleichsspektrums
im unteren Fenster kann man gut sehen, dafl gerade die Linien, die dort eher schwach
emittiert werden, von der Casiumbeimischung profitieren. Die Y-Achsen der Spek-
tren besitzen jeweils die gleichen absoluten Einheiten, so dafl das Spektrum des
reinen Argons in Abbildung 5.3 durch die verdnderte Achsenskalierung gespreizt
erscheint.

Die zwolf starksten Linien aus diesem Spektrum konnten eindeutig den 4d-4p
Ubergingen im Argon II zugeordnet werden. Diese sind in Tabelle 5.1 vollstandig

500

400 A
Ar 250hPa + Cs 10hPa
300 -
200 ~

100 A

0

Int.(rel.Einheiten)

200 1 Ar 250hPa

100 A

OMMMMM

350 400 450
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Abbildung 5.2: Wellenlingenspektren in reinem Argon (unten) und Dif-
ferenzspektrum aus Argon und einer Argon-Céisium Mischung im Uberblick.
Zeitfenster 0-3us nach dem Anregungspuls. Fine lypische Argonionenlinie bei
476,5nm ist mit a), die Cdsiumresonanzlinien bei 455.5 und 459.3nm sind mit
b) gekennzeichnet.
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Abbildung 5.3: a: Differenz der Wellenlingenspekiren einer Argon-
Cdsium Mischung und dem von reinem Argon in einem Zeilfenster 0-3us nach
dem Anregungspuls im interessanten Wellenlingenbereich von 340 - 390nm. b:
Zum Vergleich ist darunter nochmals das reine Argonspekirum in vergleichba-
ren Intensititseinheiten gezeichnet. Deutlich erkennbar sind die 4d-4p Linien
des Arll um ein Vielfaches angewachsen.

charakterisiert. Es handelt sich fast ausschlieflich um 4d *D; — 4p 4P]Q Zertélle.
Bereits an dieser Stelle fallt auf, dafl die Linienintensitdt von j abzuhdngen scheint.
Die beiden starken Linien Nr.3 und Nr.10 besitzen ein j von %, die mittelstarken Nr.2,
5 und 12 von g und die schwachen Linien Nr.1, 6, 9 und 11 ein j von % im oberen
Niveau. Ebenso verhilt es sich bei beiden 4d *F; - 4p 4D? Linien, bei denen auch
diejenige mit dem grofleren Gesamtdrehimpuls des oberen Niveaus starker emittiert
wird.

Alle weiteren Linien in den Differenzspektren wurden ebenso eindeutig identifi-

ziert und werden im folgenden Absatz 5.1.2 noch genauer untersucht.

5.1.2 Vergleich der Ergebnisse aus den Wellenlingenspektren mit dem
Modell

Zuniachst kann festgestellt werden, daf eine Wechselwirkung zwischen den beiden
Targetspezies bei Schwerionenstrahlanregung beobachtet worden ist. In der sechsten
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Tabelle 5.1: Auflistung der stirksten Linien mil der jeweils exakten Kenn-
zeichnung der zugehdrigen Energieniveaus im Arll, nach Sventitzkii [29] und

Wiese [41].
Nr. Wellenlange unteres oberes Ey Ey A
(nm) Niveau (1) Niveau (ul) (eV) (eV) (10%s71)
1 345,41 4p4P% 4d4D% -8.41 -4.82 0.45
2 347,68 4p4P% 4d4D% -8.41 -1.84 1.34
3 349,12 4p4P°% 4d4D% -8.37 -4.82 2.2
4 349,15 4p4P% 4d4D% -8.41 -4.86 3.0
5 351,43 4p4P°% 4d4D% -8.37 -4.84 1.23
6 353,53 4p4P% 4d4D% -8.33 -4.82 0.82
7 358,16 4p4D°% 4d4F% -7.99 -4.53 1.8
8 358,84 4p4D‘§ 4d4F% -8.14 -4.68 3.39
9 376,35 4p4D°% 4d4D% -8.14 -4.84 0.14
10 378,08 4p4Dzz 4d4D% -8.14 -4.86 0.94
11 379,93 4p4D‘% 4d4D% -8.08 -4.82 0.23
12 382,68 4p4D‘% 4d4D% -8.08 -4.84 0.15

Spalte der Tabelle 5.1 sind die Energien der Ausgangsniveaus der starksten, identi-
fizierten Uberginge aufgetragen. Diese liegen alle in einem auffillig schmalen Band
von nur etwa 300meV oberhalb von -4.86eV. Diese Werte sind nahezu identisch mit
dem in Abschnitt 2.1 prognostizierten Wert fiir K49 von -4.91eV.

Alle weiteren Linien des in Abbildung 5.2 gezeigten Differenzspektrums entspre-
chen optischen Ubergéngen aus den Niveaus 5s QP%, 5s QP% bzw. 5s 4P§_, 5s 4P%,
DS 4P§ und 3d’ QS%, die wiederum Energien von -4.83eV, -4.93eV bzw. -4.95eV,
-5.04eV, -5.12eV und -4.81eV besitzen. Das bedeutet aber, dafl auch diese in einem
schmalen Energieband um den vorhergesagten Wert von E4o liegen. Man stellt so-
gar fest, daf alle bekannten Energieniveaus [29] des einfach geladenen Argonions in
einem Bereich von etwa -4.8eV bis -5.0eV nach der Zugabe von Céasium in diesem
Experiment verstarkt besetzt wurden. Es kann also bereits hier feststellt werden,
dafl im Rahmen der Genauigkeit des angewandten Modells exakt der vermutete
physikalische Effekt aufgetreten ist. Bei diesem Experiment ist damit, soweit dem
Autor bekannt, erstmals bei thermischen Energien Ladungstranster zwischen zwei-
fach geladenen Argonionen und neutralen Césiumatomen beobachtet worden.
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Die Abbildungen 5.4 und 5.5 zeigen einen Uberblick sowohl iiber alle energeti-
schen Niveaus, die an der Ladungstransferreaktion beteiligt sind, als auch {iber alle
daraus resultierenden Linienemissionen. Diese kénnen in drei Gruppen eingeteilt
werden.

Die Hauptgruppe besteht aus den 20 Linien, die die untere Hélfte von Abbil-
dung 5.4 fiillen. Unter diesen sind auch die stirksten 4d-4p Uberginge. Alle diese
Linien werden durch die Ladungstransferreaktion zwischen den zweifach geladenen
Ar*t Tonen im ®P; Grundzustand und den Césium Grundzustandsatomen verstérkt.
Tendenziell nehmen auch die Linienintensitiaten, die direkt mit den Besetzungszah-
len der Vorldauferniveaus korreliert sind, mit zunehmendem Abstand ihrer Energien
vom theoretischen Ergebnis ab. Das mag zwar ein zuféilliger Zusammenhang sein,
der aus einer Drehimpulsabhangigkeit des Stofimechanismus resultieren kénnte, was
noch genauer zu untersuchen wire.

Die zweite Gruppe besteht aus den beiden Linien, die in Tabelle 5.1 die Num-
mern 7 und 8 tragen. Deren obere Niveaus liegen etwa 180 und 330 meV oberhalb
der am starksten vom Transfer bevolkerten Niveaus und diirften daher nach der
Modellvorstellung nicht so stark besetzt werden, wie dies aus Abbildung 5.3 hervor-
geht. Eine einfache Erklarung dieser "Verschmierung’ konnte durch die angeregten
Niveaus knapp tiber dem Grundzustand im zweifach geladenen Argonion gegeben
sein. Dort befinden sich die beiden metastabilen 3p* >P; und 3p* ®P, Niveaus je-
weils 190 bzw. 140meV oberhalb der 3p* ® P, Tonisationsenergie. Diese drei Niveaus
(iiber Besetzungsdichten ist dem Autor nichts bekannt) bedeuten fiir den Trans-
fer drei verschiedene Ausgangszustande, d.h. drei verschiedene Nullpunkte fiir die
Termleiter im ArIl. Diese Uberlegung ist in dem Niveauschema 5.5 veranschaulicht.

Ungeklart dagegen ist die auffallende Verstarkung der beiden Linien bei 354.58nm
und 356.10nm, die die dritte Gruppe bilden. Diese sind Ubergéngen von 4d’ QGg —4p'

2FY bzw. 4d' QG% — 4p' 2F? zugeordnet, deren obere Energieniveaus beide 3.0leV
2 2

unter der Tonisationskante des Art liegen. Bisher angestellte Vermutungen gehen
dahin, daB diese von einem Transfer zwischen den Ar?T und angeregten Casium-
atomen herrithren. Im neutralen Casium gibt es ein sehr langlebiges angeregtes
Energieniveau, das genau 1.81eV oberhalb des Grundzustandes liegt. Dieses ist das
einzige, das durch eine Vielzahl starker Uberginge im Césium bevélkert wird und
dessen Zertall in den Grundzustand optisch verboten ist. Die Differenz dieser beiden
Energien ergibt aber gerade wieder den Wert von -4.81eV, der uns von den stark-
sten Transferlinien wohl bekannt ist. Auch dieser Mechanismus ist in Abbildung 5.4
(oben rechts) veranschaulicht.

5.1.3 Die Effizienz des Ladungstransfers

Die bereits erwahnte Argonionenlinie bei 476.5nm ist eine bekannte Laserlinie. Be-
sonders vorteilhaft fiir die Auswertung der Wellenlangenspektren war der Umstand,
daf diese Linie bereits von J.Wieser unter direkt vergleichbaren Bedingungen sehr
genau untersucht worden ist [27]. Dabei wurde ebenfalls mit einem 100MeV 258+
Strahl ein Argontarget mit nahezu identischer Dichte angeregt. Allerdings waren
die Strahlpulse mit 1.5 - 10 Teilchen ca. vier mal intensiver als in dem, in der vor-
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bevilkerten Linien im Uberblick. Fs sind alle aus der Transferreaktion re-

sultierenden Linien durch die diinnen Pfeile angedeutet, wohingegen die etwas
stdrkeren Pfeile in der mittleren Spalte den Weqg des Elektrons beim Ladungs-
transfer andeuten. Die Energieabstinde sind einheitlich skaliert und auf die

Ionisierungsgrenze von C's® und Art oder anders ausgedriickt auf die Grund-
zustinde von C'sT und Ar*t bezogen. Diese liegen nach dem Modell auf glei-
cher Ebene und bilden sozusagen das *Vakuumniveau’ fir das Transferelektron.
Man beachte, daf die Energieachse mehrfach unterbrochen ist.
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Abbildung 5.5: Niveauschema zur Veranschaulichung der Wirkung der
beiden Niveaus nahe des Grundzustandes im zweifach geladenen Argonion.
Die beiden metastabilen 3s?3p* 3Py und 3P, Energieniveaus, die 190 und
140meV iiber dem Grundzustand des Ar*t liegen, kénnen ebenfalls Transfer-
partner fir das Cdsium sein. Dies kénnte die Beselzung von héherliegenden
Energieniveaus im Argonion erkldren.
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liegenden Arbeit beschriebenen Experiment. Herrn Wieser war es moglich, die Zahl
der emittierten Photonen mit P = 5 - 107m in dem Zeitintervall von 2 - 6 ns
nach der Anregung zu bestimmen. Er gab dabei £50% als Fehlerobergrenze an.

Mit dieser Information gelingt es relativ einfach die Zahlen der auf den hier
gefundenen Linien emittierten Photonen pro Puls und ¢m?® durch Vergleich der Li-
nienintensititen abzuschétzen. Die im folgenden gezeigte Methode ist vorteilhaft,
da sie die Fehler in der Messung des Strahlstromes ohne Wirkung 1a8t und auch die
geometrischen und optischen Gegebenheiten der Messung an der ArCHe keinen Ein-
fluB auf die Qualitét des Ergebnisses haben. Einzig die Dispersion der Quarzlinse
und des Experimentierrohres vertalschen das Resultat geringfiigig. Da die ganze
optische Finheit des Experimentes aber auf die 476.5 nm Linie optimiert war, gab
die folgende Abschétzung in jedem Fall eine untere Grenze fiir die Intensitat der
Transferlinien.

Man bildet die Integrale {iber die gemessenen Intensitdten der Transferlinien
und setzt sie ins Verhéltnis zu der absoluten Emissivitdt der Linie bei 476,5nm. Die
gesuchte Zahl der nach Transfer emittierten Photonen T ist damit:

Ai+AX

I 1)
Ni— AN
T= Z o 476.5mm4AN P (51)
Transferlinien f ]()\)d)\
476.5nm—AX

Setzt man nun die Zahlenwerte ein, so erhilt man, dafi ca. 7 -10® Photonen
pro cm?® und Strahlpuls vom Target iiber alle Transferlinien summiert, emittiert
werden. Der Fehler bleibt, wie bei P in der GroBenordnung +50%. Gut die Hélfte
davon wird allein auf den beiden Linien, die als oberes Niveau 4d 4D7 gemeinsam
haben, erzeugt. Dieses ist somit das vom Ladungstransfer am meisten bevorzugte
und somit fiir eine Laseranwendung interessanteste Niveau. Nimmt man weiter
an, daf} typischerweise nur etwa 50% der angeregten Atome strahlend zerfallen, so
kann man abschétzen, daff in der GroBlenordnung 109W nutzbare, angeregte
Argonionen im Zustand 4d 4D§ erzeugt werden. Auch dieses Ergebnis ist wieder

in sehr guter Ubereinstimmung mit der Prognose aus dem Modell. Der Faktor 2,
der dabei die nichtstrahlende Stoflabregung berticksichtigt, ist eine relativ grobe
Schatzung. Zahlenwerte fiir die Linie bei 349.15nm waren nicht bekannt, so dafl
man die Werte der Argonionenlinie bei 476.5nm zur Abschatzung heranzog. Fir
diese ist eine Ratenkonstante von 4 - 10_10% bekannt [49]. Mit einer Argondichte
von 1.7 - 1018$ ergibt sich dabei eine Stoflabregungsrate, die in etwa mit dem A;
der Linie bei 349.15nm vergleichbar ist.

Der angeregte 4d 4D7 Zustand zerfallt strahlend im wesentlichen iiber die zwei
Kanéle, die in Tabelle 5.1 beschrieben sind. Dabei entfallen aufgrund der jeweili-
gen Elnstemkoeﬂimenten Ajr etwa 75% auf die Linie bei 349.15nm. In Abbildung
5.2 zeigt sich die Linie bei 349nm als starkste im gesamten Spektrum. Bei genaue-
rer Betrachtung erkennt man, daf sie aus zwei Linien bei 349.12nm und 349.15nm
zusammengesetzt ist, wovon nur letztere den stark besetzten 4d 4D7 Zustand als
oberes Niveau hat. Der geringe Abstand dieser Linien liegt gerade noch an der
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Abbildung 5.6: Detaildarstellung der beiden Linien bei 349.12nm und
349.15nm. Die Kreuze markieren die MefSpunkte. Die durchgezogene Li-
nie zeigl die Summe aus zwei Gaufkurven, die an die MefSpunkte angepaft
wurden.

Grenze des Auflosungsvermdgens des verwendeten Monochromators. In Abbildung
5.6 wurden zwei Gauflkurven an die aufgenommenen Daten angepafit, um beide Li-
nien eindeutig zu identifizieren und ihr Intensitatsverhéltnis zu bestimmen. In der
Tat bestatigte sich obige Vermutung und es zeigte sich, dafl die Linie bei 349.15nm
etwa 85% zur Intensitat dieser beiden beitragt. Zusammenfassend kann man un-
ter Beriicksichtigung der jeweiligen Einsteinkoeffizienten berechnen, daf§ sich etwa
ein drittel der beim Ladungstransfer erzeugten, angeregten Argonionen im oberen
Niveau dieser starksten Linie befinden und sie somit die interessanteste Kandida-
tin fiir eine spéatere Laseranwendung darstellt. Die gefundenen Linienintensitdten
sind dariiberhinaus auch gut mit den bekannten A;; Werten [41], die ebenfalls in
Tabelle 5.1 aufgetiihrt sind, vertréglich. Aus diesen 148t sich dann, wie in Kapitel 6
geschehen, aut die Besetzungsdichten der angeregten Niveaus zurtickschlielen.

5.1.4 Erste Zeitinformationen aus den Wellenldngenspektren

Durch die in Abschnitt 4.1 beschriebene Aufnahmetechnik der Wellenldangenspek-
tren erhilt man einen Uberblick iiber die zeitliche Entwicklung der Lichtemission im
gesamten untersuchten Wellenldangenbereich. Das ist nicht nur fiir die Auswahl der
Wellenldngen, auf denen die Zeitspektren gemessen werden sollen hilfreich, sondern



/. iitlJol golliioot Uil Ll piotativil

gibt auch einen guten Einstieg in die Beurteilung des gesamten Reaktionsmechanis-
mus.
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Abbildung 5.7: Gezeigt sind verschiedene Zeilfenster in den Emissions-
spektren einer Argon-Cdsiummischung tm Wellenlingenbereich von 345 bis
385 nm. Daneben befindel sich dieselbe Darstellung fir reines Argon zum
Vergleich. Gut erkennbar verhallen sich die Transferlinien sehr unterschied-
lich zu den charakteristischen Argonionenlinien.

Abbildung 5.7 und 5.8 zeigen chronologisch ausgewéahlte Zeitfenster im Vergleich
des reinen Argon mit einer Argon-Casiummischung bei 375°C". Die Bedingungen
sind identisch mit denen, die in den Abbildungen 5.1, 5.2 und 5.3 quasi-zeitintegriert
dargestellt sind. Alle Informationen, die den Bildern 5.7 und 5.8 entnommen werden
kénnen, entsprechen wiederum den Erwartungen aus dem Modell.
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Abbildung 5.8: Gezeigt sind verschiedene Zeilfenster in den Emissions-
spektren einer Argon-Cdsiummischung tm Wellenlingenbereich von 440 bis
480 nm. Daneben ist dieselbe Darstellung fiir reines Argon zum Vergleich. Gut
erkennbar zeigen auch die Cdsiumresonanzlinien bei 455.5nm und 459.3nm
etne ungewdhnlich hohe Lebensdauer vm Vergleich zu den charakteristischen
Argonionenlinien.

Die Emissionen auf den vom Transfer bevolkerten Linien setzen bereits prompt
nach dem Anregungspuls ein, wie das fiir einen Zweiteilchen-Stoprozefl zu

erwartet war.

Die auch im reinen Argon auftretenden charakteristischen lonenlinien sind na-

hezu unabhéngig von der Céasiumbeimischung. Dies zeigt erneut, dafl zum
einen der direkte Anregungsmechanismus im Argon durch den Schwerionen-
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strahl nicht wesentlich von der Mischung beeinflufit wird, zum anderen die
Argonionenlinien im allgemeinen nicht stark von den Alkaliatomen gequencht
werden.

e In Abbildung 5.8 sieht man, dafl die beiden Casium Resonanzlinien bei 455nm
und 459nm eine dhnliche Lebensdauer besitzen wie die "Transferlinien’. Diese
lange Lebensdauer kann entweder durch die Resonanzabsorption in einem, auf
dieser Wellenlange optisch dichten Medium erzeugt werden oder aber durch
Sekundarprozesse des Ladungstransfers bedingt sein. Denkbar wére, daff die
im Transfer gebildeten C's* Tonen, gegebenenfalls iiber den Zwischenschritt
der Bildung eines Molekiilions [39], mit freien Elektronen rekombinieren und
dabei Licht auf der Resonanzlinie emittiert wird. Der genaue Zusammenhang
dieses Randeffektes konnte noch nicht geklart werden.

e Die Emission im Bereich der Transferlinien nimmt mit einer, relativ zur natiirli-
chen Lebensdauer viel grofleren Zeitkonstante ab. Der Ladungstransfer ist also
als gaskinetischer Prozef viel langsamer als typische Lebensdauern von lonen-
linien.

Da im letzten Punkt auch Konkurrenzprozesse, die die Grundzustandsniveaus
der Ar?" Tonen entvélkern, eine Rolle spielen, wird die Kinetik des Ladungstransfers
anhand von detaillierteren Zeitspektren in Kapitel 5.2 untersucht.
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5.2 Die Zeitspektren

Zur Untersuchung der genauen Zeitstruktur der gefundenen Ladungstransferreaktion
wurde eine Reihe von Zeitspektren mit einer Auflésung von etwa Ins akkumuliert.
Im wesentlichen wurde dazu die starkste der beim Experiment gefundenen Linien
bei 349.15nm fiir unterschiedliche Céasiumkonzentrationen im Argontarget aufge-
nommen. Die natiirliche Lebensdauer dieser Linie ist mit 3.33ns [41] sehr kurz.
Damit war es, wie in Abschnitt 2.5 gezeigt wurde, moglich, die Kinetik des La-
dungstransfers direkt aus den Zeitspektren der Linienemissionen abzuleiten. Aus der
Konzentrationsabhéngigkeit des Zeitverhaltens liefl sich dann die Ratenkonstante fiir
die beschriebene Ladungstransterreaktion ermitteln. Ebenso wurde der Einflul der
Argondichte im Target dokumentiert, um experimentell die méglichen Konkurrenz-
prozesse separieren zu kénnen und eine optimale Targetzusammensetzung fiir den
im Ausblick vorgeschlagenen Laser zu finden. Daneben wurden die Arll Linie bei
476.5nm und weitere Transferlinien als Referenzen untersucht.

5.2.1 Wirkung des Ladungstransfers auf die Zeitstruktur der ArII Linie
bei 349.15nm.

Abbildung 5.9 zeigt zunédchst einen Vergleich der Emission bei 349.15nm aus ei-
nem reinen Argontarget (b.) mit der einer Argon—Césiummischung (a.) in Abhéngig-
keit von der Zeit nach den Anregungspulsen. Man sieht, dafl beide Kurven nach ei-
nem schnellen Anwachsen in guter Naherung einen exponentiellen Abfall nach dem
Maximum zeigen. Die Zeitkonstante, die man aus der Kurve b. ableiten kann, ist da-
bei in guter Uberemstlmmung mit der natiirlichen Lebensdauer der Linienemission
des erwarteten 4d-4p Uberganges. Kurve a. dagegen zeigt ein véllig anderes Verhal-
ten. Die Zeitkonstante 77! des exponentiellen Abfalles ist wesentlich kleiner als im
Fall des reinen Argon und der Maximalwert ist in der Mischung so stark tiberhéht,
daf} die prompte Emission durch die direkte Anregung, also Kurve a., die ja auch
in diesem Fall dem Ganzen unverdndert tiberlagert sein miifite, bereits nicht mehr
erkennbar ist. Die Flachen unter den Kurven entsprechen der jeweils zeitintegriert
auf dieser Wellenlange emittierten Intensitat. In der Mischung ist diese um ein Viel-
faches groBler. Der Ladungstransfer ist also ein héchst wirksamer Mechanismus, um
diese Linie anzuregen. Der Ladungstransfer setzt auch sofort nach der Anregung ein,
wie man dies bei einem Zweiteilchenstofl zwischen niederenergetischen Stofipartnern
erwartet. Gut erkennbar ist auch der gleichméafBige, exponentielle Abfall in Kurve a.
der exakt den Erwartungen aus Abschnitt 2.5 entspricht.

5.2.2 Einflufl der Casiumkonzentration auf die Zeitstruktur

Handelt es sich bei dem gefundenen Effekt in der Tat um den postulierten La-
dungstransfer zwischen zweifach geladenen Argonionen und den Céasiumatomen, so
miiBte eine Verinderung der Targetmischung sich in einer Anderung der zeitlichen
Emission niederschlagen. Um dies zu iiberpriifen, wurden weitere Zeitspektren bei
349.15nm und gednderter Konzentration des Alkalimetalles im Target aufgezeich-
net. In Abbildung 5.10 ist eine reprasentative Auswahl dieser Spektren gezeigt.
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Abbildung 5.9: Zeitspektrum bei X = (349.1 £0.1) nm fir reines Ar-
gon(b.) bei einer Dichte von 4 % 1018# im Targel und einer Argon-Cdsium-

Mischung von 1.7+ 1025 Argon und 4.2 « 1016% Cédsium im Vergleich.

cm? m

Zwei Dinge werden anhand dieser Darstellung deutlich. Zum einem nehmen mit
steigendem Céasiumanteil im Target die Steigungen der Zeitspektren also die Zeit-
konstanten des Ladungstransfers, von Kurve a nach Kurve d stark zu. Dies ent-
spricht dem entworfenen Bild vom Ladungstransfer. Je mehr Stofipartner fiir die
Ar?* Tonen vorhanden sind, umso schneller kénnen diese durch den Ladungstrans-
ferstofl abgebaut werden. Zum anderen konnte anhand dieser Spektren aber auch
gezeigt werden, dafl die zeitintegrierte Intensitat auf der Linie 349.15nm im Rah-
men der Mefigenaugkeit schon ab Céasiumdichten von etwa 2 - 1015(;7;%3 und einer
Argondichte von 1.7 - 1018$ nahezu konstant ist. In Abbildung 5.11 sind zur Ver-
anschaulichung die Meflergebnisse aus Bild 5.10 in zeitintegrierter Form dargestellt.
Diese sind auf den Strahlstrom korrigiert und zeigen eine gute Konvergenz. Damit
ist fir diese Randbedingungen bereits eine Grenze gefunden, ab der die Summe
der Konkurrenzprozesse, die unabhangig von der Céasiumbeimischung stattfinden,
vernachlassigt werden kénnen.
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Abbildung 5.10: Zeitspektrum bei A = (349.12 £0.1) nm fir unterschied-
liche Cédsiumkonzentralionen in einem 1.7 * 1018677%3 Argontarget. Die Cdsi-
umdichten sind dabei im Fall a: 3.6*101567%3, b: 9.2*1015$, c: 2.3*1016$
und d: 4.2 * 101607%3.

5.2.3 Ableitung der Ratenkonstanten des Ladungstransfers

Nach den Ausfithrungen in Abschnitt 2.5 folgt die beobachtete Linienemission bei
Vernachlassigung aller Konkurrenzprozesse wegen der, verglichen mit der Zeitkon-
stante des Transfers, sehr kurzen natiirlichen Lebensdauer der Gleichung:

1(t) = lyexp —(kr[Cs]t), (5.2)

d.h. die Zeitstruktur der Linienemission ist identisch mit der des Ladungstrans-
fers. Das ist dhnlich zu dem Mutter-Tochter-Prinzip in der Kernphysik, wo man
bei einer vergleichsweise kurzen Lebensdauer der Tochterkerne an deren Zerfallsrate
direkt die Lebensdauer der Mutterkerne ablesen kann.

An die fallenden Flanken der Kurven in Abbildung 5.10 kénnen ohne grofie Feh-
ler Exponentialfunktionen angepafit werden, die dann wiederum durch Gleichung 5.2
beschrieben werden. Trégt man die gefundenen Werte 77! = (kr[C's]) nun iiber der
Césiumkonzentration wie in Abbildung 5.12 auf, so beschreiben diese eine Gerade.
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Abbildung 5.11: Zeitintegrierte Emission bei A = 349.1 £0.1 nm fir

unterschiedliche Cédsiumkonzentralionen in einem 1.7 * 1018ﬁ Argontarget.

Die Céisiumdichten sind dabei im Fall a: 3.6 101507%3, b: 9.2 % 101507%3, c:
2.3 %1015 und d: 4.2 %10'°—L5.

Aus deren Steigung kann man die Ratenkonstante der Ladungstransferreaktion di-
rekt ablesen. Sie wurde in diesem Experiment zu

3
ky = (1.4 £0.2) * 10—9% (5.3)
im Temperaturbereich von etwa 200 bis 300 °C' bestimmt. Diese Zahl ist in gu-
ter Ubereinstimmung sowohl mit den Ratenkonstanten fiir den nichtresonanten La-
dungstransfer zwischen mehrtach geladenen Argonionen und Argonatomen bei niede-
ren StoBenergien [50], als auch mit der Vorhersage aus dem Modell (siehe Abschnitt
2.1). Der Achsenabschnitt der Geraden in Abbildung 5.12 ist ein Ma#f fiir die Summe
der Raten aller, von der Céasiumkonzentration unabhéngigen Konkurrenzprozesse
und wird bei den gewahlten Versuchsbedingungen im wesentlichen durch die spater
noch genauer untersuchte Excimerbildungskinetik bestimmt.
In Abbildung 5.12 hat man den Eindruck, dafl eine Gerade nicht optimal zu den
experimentellen Datenpunkten pafit, sondern dafl diese fiir héhere Casiumkonzen-
trationen besser durch eine flacher werdende Kurve wiedergegeben werden kénnten.
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Abbildung 5.12: Der Kehrwert der Lebensdauer auf der Linie 349.15nm
st hier zur Beslimmung der Ralenkonstante iber der Cdsiumkonzentration
aufgetragen. Die grofien Unsicherheiten in den Mefpunkten ergeben sich aus
der groffen Steigung der Dampfdruckkurve von Cdsium und einer MefSunge-
nauigkeit in der Temperatur von +10°C.

Neben einer statistischen Schwankung konnte eine mogliche Erkléarung auch eine
Temperaturabhédngigkeit der Ratenkonstante sein, die aufgrund der Methodik des
Experiments nicht extrahiert werden konnte.

Die relativ grof§ erscheinenden Fehlerbalken in Abbildung 5.12 entstanden aus
der Steilheit der Dampfdruckkurve von Céasium (sieche Abbildung 2.4) und einem
Temperaturgradienten von £10°C innerhalb der Anordnung,.

5.2.4 Experimentelle Bestitigung der Ratenkonstante zur Bildungski-
netik des zweifach geladenen Argonmolekiilions als Konkurrenz-
prozefl zum Ladungstransfer

Die Ratenkonstante fiir die Bildung des Ar3* Molekiils wurde auf ahnliche Weise
bestimmt wie die fiir den Ladungstransfer. Da die Molekiilbildung der einzige, bei
den gegebenen Targetparametern vergleichbar starke, Konkurrenzprozef zum La-
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Abbildung 5.13: Die FErgebnisse aus den Zeitspekiren auf der Linie
349.15nm sind hier zur Bestimmung der Ralenkonstanten, der argondruck-
abhingigen Konkurrenzprozesse tber der Argonkonzentration aufgetragen.
Die Unsicherheiten in den MefSpunkten ergeben sich aus einer Meffungenau-
igkeit im Druck von £5hPa und einer Fehlergrenze von £10% beim Anpassen
der Exponentialfunktionen an die Zeitspektren. Die durchgezogene Linie zeigt
eine Parabel die an die Datenpunkte angepafit wurde.

dungstransfer ist, der durch einen Dreiteilchensto induziert wird, 148t er sich auf
einfache Art isoliert untersuchen. Dazu wurde bei konstanter Temperatur, d.h.
konstanter Céasiumdichte (von 3.5 - 101507%3), der Argondruck im Experimentiervo-
lumen variiert. Hierbei wurden wiederum Zeitspektren aut der Linie bei 349.15nm
aufgezeichnet. Auch in diesem Fall konnten wieder nahezu fehlerlos Exponential-
funktionen an die erhaltenen Kurven angepafit werden.

Die Bildungskinetik der in Abschnitt 2.5 beschriebenen, argondruckabhéngigen
Konkurrenzprozesse geniigt analog zu den dort gemachten Uberlegungen der Diffe-
rentialgleichung

d[Ar*t]

o= — ke [Ar*T][Ar]? — kg [Ar®T][Ar] — Ky, [C's][Ar®T]. (5.4)
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Der erste Term beriicksichtigt die Bildung der Molekiilionen, der zweite den La-
dungstransfer zwischen den Argonionen und Argonatomen und der letzte die Ab-
baurate der Ar** durch den Ladungstransfer mit den Céasiumatomen. Damit ist die
beim Ladungstransfer beobachtbare Intensitat ahnlich wie in Gleichung 2.23 durch

I(t) ~ Iy - exp— (ke [Ar])* + ka [Ar] + ki [C's])t (5.5)

gegeben. Tragt man nun die Argumente der, an die experimentell gefundenen Daten
angepafiten Exponentialfunktionen iiber der Argondichte wie in Abbildung 5.13, auf,
so sollten diese auf einer Parabel liegen, die der Gleichung

== koA + ha[Ar] 4 k(O8] (5.6)

folgt. Durch anpassen einer solchen Parabel an die Datenpunkte erhédlt man deren
Koeffizienten, also die Ratenkonstanten der einzelnen Prozesse.

e Fiir die Bildung der Ar3™ wurde ein Wert von k., = (5.7 £ 0.8) * 10_31%
bestimmt. Dieser gilt fiir eine Gastemperatur von 210°C' und ist in guter
Ubereinstimmung mit Daten, die von W. Krotz gemessen wurden [35]. Da
es sich beim vorliegenden Experiment um ein véllig unabhéangiges, indirektes
Verfahren zur Bestimmung der Bildungskinetik der zweifach geladenen Argon-
molekiilionen handelt, ist es ein weiteres Indiz fiir den, von H. Langhoff [51]
postulierten Zusammenhang zwischen dem dritten Excimerkontinuum und den
zweifach geladenen Tonen im Argon.

o Fiir k4, ergab die Rechnung einen Wert von 3.5 - 10_13# der zwar sehr gut
mit den in der Literatur beschriebenen Werten {ibereinstimmt [37], aber in
diesem Fall nur wenig Aussagekraft hat, da er aufgrund der geringen Zahl der
Datenpunkte mit einem grofien Fehler behaftet ist.

o Nicht zuletzt bestatigt der Achsenabschnitt der Parabel den in der vorliegen-
den Arbeit gefundenen Ladungstransfer. Fiir das Produkt k. [C's] lieferte die
Rechnung einen Wert von 5.9 - 106% der zusammen mit der Casiumdichte von
3.5-1015677%3 eine Ratenkonstante von (1.740.5)- 10_9# dieses Ladungstrans-
fers ergibt.

Damit sind auch diese Daten allesamt in sehr guter Ubereinstimmung mit den vor-
hergesagten Ergebnissen.



Kapitel 6
Ausblicke

6.1 Grundlagen der Laserphysik

Um Lasertatigkeit zu erreichen, muf die optische Verstarkung bei einem Durchgang
von Licht durch ein Lasermedium immer grofler als die auftretenden Verluste sein.
Verluste treten beispielsweise durch Absorbtion im Lasermedium und die endliche
Giite des verwendeten Resonators auf. Die Verstarkung V ist mit:

V = exp (U(A) e — 2 ] L) (6.1)

g1
oder
V= exp(g(N)  I) (62)

gegeben [52]. Die Groflen n; bzw. ny bezeichnen die Besetzungsdichten der un-
teren bzw. oberen Niveaus, ¢; und g, das statistische Gewicht des oberen und
unteren Laserniveaus. L ist die Lange des aktiven Mediums. g(\) wird als Kleinsig-
nalverstarkung bezeichnet und ist die charakteristische Gréfle eines Lasermediums.
Der Wirkungsquerschnitt o(A) fiir stimulierte Emission kann durch die Gleichung:
A3 A

A)=— A — 6.3

() 8rc AN (63)
berechnet werden, wobei der Einsteinkoeffizient A;; die Ubergangsrate des Niveaus

i in das Niveau k bezeichnet. Bei diesen Ubergéngen wird Licht der Wellenléinge A
mit der Linienbreite AX emittiert.

6.2 Nutzung des Ar?'-Cs Ladungstransfers in einem Laser.

Fir die Anwendung des gefundenen Transfermechanismus in einem Laser wird man
zunachst die starkste der gefundenen Linien nutzen. Diese ArlIl Linie bei 349.15nm
ist bisher in der Literatur nicht als Laserlinie bekannt und liegt im ultraviolet-
ten Wellenldngenbereich. Neu ist auflerdem, daf} es sich um ein auflergewéhnliches
Pumpschema fiir kurzwellige Laser handelt. In Abbildung 6.1 ist nochmals ein sche-
matischer Uberblick des Reaktionsmechanismus und seiner Folgeprozesse gegeben.

Grundsatzlich besitzt der ins Auge gefafite Ladungstransferlaser den Vorzug, dafl
die natiirliche Lebensdauer der verwendeten Arll 4d - 4p Linie mit 0.33ns [41] sehr
kurz ist, was zu einem groflen Wirkungsquerschnitt fiir stimulierte Emission fiihrt.

AuBerdem geht die Linienbreite in Gleichung 6.3 ein. Uber den Wert von ﬁ, der
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Abbildung 6.1: Niveauschema der gefundenen Transferreaktion und ih-
rer Folgeprozesse im Uberblick. Die Verzweigungsverhdltnisse fir die beiden
Entvolkerungsmechanismen des unteren 4p Laserniveaus werden im Text dis-
kutiert.

in solchen Féllen meist in der Dopplerverbreiterung begriindet ist, kann nur schwer
eine Aussage gemacht werden. Die Ionen erhalten durch den Schwerionenstoff kaum
RiickstoBenergie [26], hatten also zum Zeitpunkt des Ladungstransferes thermische
Energien von etwa 40meV. Beim Ladungstransfer selbst tritt aber eine Energiediffe-
renz zwischen F 4o und Jp von etwa einem Elektronenvolt auf, iiber deren Wirkung
bisher nur Vermutungen angestellt werden konnten. Anhand von Abbildung 2.1
kann man sich veranschaulichen, daf} es sehr wahrscheinlich ist, einen Grofiteil von
diesem Energiebetrag als Riickstoflenergie der Transferpartner wiederzufinden. Es
kann aber keine Aussage dariiber gemacht werden, ob dieser Energiebeitrag in der
Dopplerverbreiterung der Linie wiederzufinden wére oder ob die Tonen vor der Emis-
sion wieder thermalisiert werden. Im schlechtesten Fall wiirden die Argonionen eine
kinetische Energie von 0.6eV besitzen die zu einem 2 von ca. 3-10° fithren wiirde.

AX
Fir die folgenden Abschatzungen wollen wir aber, aufgrund der hohen Stofiraten im
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Target, von der positiveren Vermutung thermalisierter Riickstoflionen ausgehend,
mit einem ﬁ von 10° rechnen. Dieser Wert ist um etwa eine Gréfenordnung giinsti-
ger als z.B. bei einer Anregung durch eine Bogenentladung. Damit erhdlt man bei
diesem Laser einen Wirkungsquerschnitt fiir stimulierte Emission von ca. 107 em?.

Ein entscheidender Vorteil, der diesen Laser erst moglich macht, besteht darin,
daB das untere Niveau des betrachteten Uberganges im dargestellten Experiment
nur sehr schwach besetzt ist. Dies stiitzt sich auf die in den Abbildungen 5.1 und

5.2 gezeigten Wellenldangenspektren. In beiden Bildern ist der starke 4p 4P9 - 3d

4D7 Ubergang mit einem A;j, von 3.2-107s™", der das untere Laserniveau entvolkern
Wurde praktisch nicht erkennbar. Eine ahnhche Beobachtung konnte auch bei einer
gesonderten Untersuchung des 4p 4P5 4s 4P5 Uberganges bei 480.6nm gemacht wer-

den, der ein A;;, von 7.9 -107s71 b681tzt Dle bei dieser Wellenldange aufgezeichneten
Zeitspektren zeigen grundsétzlich dieselbe Zeitstruktur wie die der Transferlinien,
aber auch hier liegen die gemessenen Intensitaten um fast zwei GroBenordnungen
niedriger als bei der betrachteten Laserlinie. Der Quotient aus der gemessenen
Linienintensitat und dem Einsteinkoeffizienten ist aber ein direktes Maf fiir die Be-
setzungsdichten der angeregten Niveaus. Man kann daher annehmen, daf es fiir das
4p 4P§ Niveau des Argonions einen dhnlich starken Mechanismus der Stoflabregung

gibt, wie er von den 4p *P} Niveaus des Argonions her bekannt ist [27].

6.2.1 Abschitzung der optischen Verstiarkung fiir die in diesem Experi-
ment verwendeten Strahl- und Targetparameter

In Abschnitt 2.2 hat man gesehen, dafl bei den verwendeten Strahlparametern pro
Strahlpuls ca. nj,, = 10° ; Ar** Tonen erzeugt werden. Um eine komplette Ki-
netikrechnung zu vermeiden, kann fiir Zeiten die kurz gegeniiber der Zeitkonstanten
des Ladungstransfers, aber lang verglichen mit der Dauer des Anregungspulses sind,
die Dichte der Ar?* Tonen als konstant angenommen werden. Im Gleichgewicht gilt
damit fiir die Besetzungsdichte ngpe, im oberen Niveau des Laseriiberganges:

ktr *Nion "NCs =N = 7_1 . Azk * Noben (64)

Dabei bezeichnet n¢; die Dichte der Casiumatome im Target, k;, die Ratenkonstante
des Ladungstransfers und n das Verzweigungsverhaltniff in die einzelnen Niveaus,
die vom Transfer bevolkert werden. Die Grofle 4 beriicksichtigt in dieser Gleichung
das Verzweigungsverhéltnis fiir strahlende und nichtstrahlende Abregung des 4d*D+
Niveaus und betragt typischerweise nach der Gleichung ’

Atk
o Ai
etwa 0.5 [27]. k, ist dabei die Ratenkonstante fiir nichtstrahlende Abregung.
Die Werte sind im einzelnen:

(6.5)
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Nion = 101007%3 (siehe Absch.2.2)
Ky = 1410792 (sieche Absch.5.2)
nes = 1016”%3 (siehe Absch.2.4)
n = 0.3 (siehe Absch.5.1.3)
5y = 0.5 (siehe auch Absch.5.1.3)
Daraus berechnet sich ein ngp., von 7 - 10707%3. Bel dieser Casiumkonzentration

hat die Entvolkerung des Ar** Grundzustandes durch Ladungstransfer eine Zeit-
konstante von ca. 100ns. Diese miiite ausreichen, um einen kurzen Resonator
anschwingen zu lassen. Davon ausgehend, dafl sich im unteren 4p Niveau des La-
sers praktisch keine Besetzung autbaut, ergibt sich aus den Formeln 6.1 und 6.3
eine Verstirkung von 7 - 107* pro cm. Bei einer, in solchen Experimenten [46]
erreichbaren Verstarkungslange von 20cm erhélt man damit eine Verstarkung von
1.4% pro Durchgang. Die Verluste guter Resonatoren hingegen sind bei solchen
Wellenldangen im Promillebereich, so dafl sich moglicherweise mit diesen noch nicht
optimierten Versuchsparametern bereits ein Laser realisieren liele. Problematisch
ist dabei die bei dieser Verstarkung kurze Zeit, die dem Resonator zum Anschwin-
gen zur Verfiigung steht. Fiir 100 Umléufe in einem sehr kurzen 20cm Resonator
benotigt das Licht eine Zeit von 66ns. Bei der berechneten Verstarkung von 1.4%
erreicht man dann eine Gesamtverstarkung um einen Faktor 10.

6.2.2 Optimierte Betriebsbedingungen

Nun gilt es, sowohl die Strahlparameter als auch das Target im Rahmen der techni-
schen Moglichkeiten auf das Laserexperiment zu optimieren.

6.2.2.1 Verbesserung der Strahlparameter zur Anregung

Die Besetzungsdichte des oberen Laserniveaus ist der wichtigste Parameter fir die
Verstarkung im Target. In diesem 4d* Dz Niveau will man moglichst viele Argonio-
nen aufsammeln. Durch dessen kurze Lebensdauer und die in jedem Fall wesentlich
grofleren Zeitkonstanten der stofinduzierten Transferreaktion ist eine direkte Ak-
kumulation nicht méglich. Man kann aber versuchen die Vorlauferspezies, also die
Ar?" Grundzustandsionen, im aktiven Volumen anzuhiufen. In Abschnitt 5.3 hat
man gesehen, daf} die Zeitkonstante des Ladungstransfers bei einer Céasiumdichte
von 10*®em™ bei ca. 100 ns liegt. Es kann also versucht werden, mit Hilfe eines
langeren oder mit mehreren, dicht aufeinanderfolgenden Strahlpulsen eine grofiere
Zahl von Ar?*" Teilchen im 3s23p* 2P, Niveau anzuhdufen bzw. im Falle hoherer
Césiumkonzentrationen wahrend der Anschwingzeit des Resonators nachzuliefern.
Die folgenden Uberlegungen sollen in diesem Abschnitt auf die Moglichkeiten,
die am Miinchner Tandem-van-de-Graaff Beschleuniger zur Verfiigung stehen, be-
grenzt bleiben. Die Energie, die durch den Strahl ins Targetvolumen eingebracht
werden kann, ist vor allem durch die Ionenquellen am Tandembeschleuniger be-
grenzt. Durch erhebliche Verbesserungen der verwendeten Sputterionenquellen in
jlingster Zeit [53] sind Schwerionenstrome von etwa 100puA (elektrisch) verfiigbar.
Am zweckmaBigsten erscheint es, etwa 3us lange Strahlpulse mit dem Maximalstrom
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ins Target zu schicken. Dabei muf} ein kleines Puls zu Pause Verhéltnis von etwa 1 zu
1000 eingehalten werden, um die Stripperfolien im Tandembeschleuniger und auch
die Strahleintrittsfolie am Experiment nicht zu stark thermisch zu belasten. Mit
den Wirkungsquerschnitten aus Abschnitt 2.2 und einer typischen Argondichte von
2- 1018$ berechnet man daraus wihrend des Pulses eine Produktionsrate der Ar?*+
Ionen von 2 - 101707;38. Im Gleichgewicht, das sich nach der typischen Transferzeit-

konstanten einstellt, die durch die Casiumkonzentration so gesteuert werden kann,

daf} die auftretenden Konkurrenzprozesse vernachlassigbar werden, sind Transferrate
und Produktionsrate ndherungsweise identisch. Dies in Gleichung 6.4 eingesetzt,

2.10'7

= 7_1 ' Aik * Noben (66)

cm3s

ergibt eine Besetzungsdichte des oberen Laserniveaus von ngpe, = 10867%3. Daraus
wird mit Gleichung 6.1 bei einer Lange des aktiven Mediums von wiederum 20cm
eine Verstarkung von 2% berechnet. Diese ist aber jetzt fiir den gesamten Zeitbereich
von 3us verfigbar. Der Resonator hat also ausreichend Zeit zum Anschwingen, so
dafl optische Verstarkungen bis zur Sattigung in einem ’'quasi Dauerstrichbetrieb’

moglich werden.

6.2.2.2 Das optimale Lasertarget

Bei der Optimierung des Targets hat man vor allem zwei Dinge zu bedenken.

e Der wichtigste Konkurrenzprozefl, die Bildung der Ar,* Molekiile in Drei-
erst6Ben muf unterdriickt werden. Da der Ladungstransfer ein Zweierstopro-
zef ist, gelingt dies durch Wahl eines moglichst niedrigen Targetdruckes. Bei
einem Argondruck von 100hPa und einer Temperatur von 250°C, d.h. einer

Césiumdichte von ca. 101667%3, sind die Raten fiir den Ladungstransfer und

die Bildung der zweifach geladenen Argonmolekiile vergleichbar. Bei hoheren

Temperaturen dominiert der Ladungstransferprozef.

Da der Strahl im Lasermedium gestoppt werden soll, liegt damit bereits die
Mindestlange des Resonators mit ca. 80cm fest.

e Da der Schwerionenstrahl seine Energie an die Argonionen und nicht an den
Céasiumdampf abgeben soll, letzterer aber eine ungefahr doppelt so hohe Stop-
pingpower’ als Argon besitzt, sollte das Mischungsverhaltnis von [Ar]:[Cs| den
Betrag von 50:1 nicht unterschreiten. Durch den Casiumdampfdruck (siehe
Abbildung 2.4) ist folglich auch die maximale Betriebstemperatur auf etwa
300°C festgelegt.

6.2.2.3 Erste Designvorschlige

Die Verluste an den Spiegeln bzw. bei der Auskopplung machen in einem Laserreso-
nator den wesentlichsten Anteil der Dampfung aus. Resonatoren mit Verlusten von
etwa 0.2% sind Stand der Technik und noch gut fir das gefundene Lasermedium
geeignet,.
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Abbildung 6.2: Schematische Darstellung des vorgeschlagenen Laserauf-
baus. In der vom Schwerionenstrahl erzeugten Tonenwolke um die Strahlachse
kann die 349.15nm Linie verstdirkt werden.

Um nun den schwerionenstrahlgepumpten Argon - Casium - Ladungstransferlaser
zu verwirklichen, konnte man sich beispielsweise einen Aufbau, wie er in Abbildung
6.2 skizziert ist, vorstellen. Dargestellt ist eine Art "heatpipe’ Struktur.

Dabei tritt der Schwerionenstrahl, nachdem er das Folienfenster passiert hat,
durch eine Bohrung im linken Resonatorspiegel in das Laserrohr ein. Der aktive
Bereich in dem sich das Lasermedium, also die Mischung aus Argon und Césium
befindet, kommt zwischen den beiden Resonatorspiegeln zu liegen. Dieser Bereich
wird einschliellich eines Casiumreservoires auf eine Temperatur gebracht, die den
gewiinschten Casiumdampfdruck erlaubt.

Die Spiegel selbst werden aber durch kalte Blenden, die sich auf einer Temperatur
befindet bei der das Alkalimetall bis auf einen vernachléssigbaren Restdruck aus-
kondensiert, vor der Einwirkung des Césiumdampfes geschiitzt, Durch die Blenden
wird damit das Laserrohr beziiglich des Casiumpartialdruckes differentiell gepumpt.
Temperatur und Aufbau der Blenden miissen dabei so gestaltet werden, dafi der
wesentliche Teil des kondensierenden Céasiums fliissig gehalten und in das aktive
Volumen zuriickgefiithrt wird.

Dieser Aufbau gestattet nicht, dal Laser- und Schwerionenstrahlachse zusam-
menfallen. Durch geschicktes Kreuzen der beiden Achsen lafit sich aber trotzdem
der grofite Teil der Anregung im Target ausnutzen, wobei aus Erfahrungen mit dhn-
lichen Anordnungen Verstarkungslangen von 20 bis 40cm erreicht werden [54].
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6.3 Weiterfithrende Uberlegungen

Anhand der Erfahrungen, die in dem, in dieser Arbeit beschriebenen Experiment
gemacht wurden, kénnte man sich auch vorstellen, da noch kurzwelligere Laser
auf der Basis von Ladungstransferreaktionen realisiert werden kénnten. Zwei Dinge
miissen dabei im wesentlichen bedacht werden.

6.3.1 Verwendung hoherer Ladungszustiande

Generell wird Linienemission mit wesentlich kiirzeren Wellenlangen als 300nm, die
nicht durch Grundzustandsiibergdnge erzeugt wird, nur bei hoher geladenen lonen
beobachtet. Bei einem Lasermedium fiir sehr kurze Wellenlangen muf} es also ge-
lingen grofle Dichten noch héherer Ladungszustéande im Target zu erreichen. Auch
zur Produktion hochgeladener Tonen mit einer Ladung q* > 3 ist der Schwerion-
enstrahl gut geeignet [55]. Es miissen Projektile verwendet werden, die auch fiir
solche Reaktionen ausreichend hohe lonisationswirkungsquerschnitte besitzen. Da
diese bei kinetischen Energien im MSV Bereich hauptsachlich von der Projektilla-
dung abhangen, muf man Schwerionen mit ebenfalls hoheren Ladungszusténden

verwenden. Dazu sind aber andererseits auch wieder gréfiere Teilchenenergien erfor-
derlich, was wiederum auch héhere Anforderungen an die Beschleuniger stellt. Die
Beschleuniger bei der GSI in Darmstadt kénnen solch hochgeladene Projektile in
einem weitem Energiebereich zur Verfiigung stellen.

6.3.2 Vermeidung von Reabsorbtion im Target

Die Reabsorbtion der Photonen im Target stellt ein generelles Problem bei der
Erzeugung von kurzwelliger Linienstrahlung durch Ladungstransfer dar. Auf der
einen Seite will man einen Elektronendonator der eine niedrige lonisierungsenergie
besitzt, um moglichst hochangeregte Zustande der Ionen besetzen zu kénnen, auf
der anderen Seite liegen bei solchen Elementen die Kanten fiir optische Absorbtion
schon bei relativ grofien Wellenléngen.

Die meisten Elemente zeigen aber oberhalb ihrer Absorbtionskanten nochmals
einen Abfall im Wirkungquerschnitt fiir optische Absorbtion. Dieses Verhalten geht
bei einigen sogar so weit, daf} sie in bestimmten Wellenlangenbéndern, den sogenann-
ten Fenstern, mit Photonenenergien weit oberhalb der lonisierungsenergien dieser
Atome, nahezu transparent sind. Bei Casium ist dieses Verhalten leider nicht sehr
ausgepragt. Fir Anwendungen bei Wellenldngen unter 318nm ist dieses Element
damit nicht geeignet. Die leichteren Alkalimetalle wie beispielsweise Natrium sind
hier wesentlich giinstiger. Natrium ist um die Wellenldnge 190nm quasi transparent
und hat auch unterhalb von etwa 20nm nur noch einen relativ kleinen Wirkungs-
querschnitt fiir optische Absorbtion [56][57].

Zusammenfassen kann man, mit allen in diesem Kapitel gewonnen Informatio-
nen, sagen, dafl der Ladungstransfer zwischen Argon und Césium moglicherweise
schon bald in einem schwerionenstrahgepumpten Laser zur Anwendung kommen
kann, und daf} nichtresonanter, selektiver Ladungstransfer bei der Entwicklung noch
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kurzwelligerer Laser einen vielversprechenden Ansatz darstellt, den es sich lohnt
noch weiter und genauer zu untersuchen.
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Anhang: Untersuchung der Emissionen aus
festen Argon—Céasium—Mischungen — ein
Vorexperiment

Um erste Hinweise auf die Wechselwirkungen zwischen Argonionen und Césium-
atomen zu erhalten, wurde untersucht, inwieweit eine Beimengung von Césium die
Lichtemission aus einem festen Argontarget bei Schwerionenstrahlanregung beein-
fluBt. Dieses Experiment wurde vorab durchgetithrt, da zum einen der im folgenden
beschriebene Aufbau eine relativ einfache Handhabung des reaktiven Alkalimetalles
erlaubt und zum anderen bereits Erfahrungen mit einer &hnlichen Apparatur zur
Untersuchung der Emissionen aus reinen Edelgaskristallen gemacht worden waren
[52]. Fir dieses Vorexperiment bestand das Target aus Argon-Césium-Gemischen,
die auf einem Kiihlfinger aufgefroren wurden. Als praktikabelste Moglichkeit homo-
gen gemischte Schichten zu erzeugen wurde ein Aufbau gewéhlt, bei dem iiber einen
konstanten Argonhintergrunddruck eine konstante Aufdampfrate erzielt wird, und
die Stératome mit Hilfe einer Atomstrahlapparatur implantiert werden.

Es entstehen so relativ feste polykristalline Schichten, deren Farbung von der
Césiumkonzentration abhéngt. Reines Argon ist in Konsistenz und Farbe vergleich-
bar mit Firn. Mit zunehmender Casiumkonzentration farbt sich das Eis zunéachst
hellgriin, dann blaugriin bis es schliellich bei sehr hohen Alkalimetalldichten schwarz
erscheint und quasi alles sichtbare Licht schluckt. Diese Schichten wurden zum
einen mit einem 11keV Elektronenstrahl, und zum anderen mit dem 95MeV Schwe-
felstrahl (S91) des Miinchner Tandembeschleunigers kontinuierlich angeregt. Dabei
wurde die Abhangigkeit der zeitintegrierten spektralen Emission von der Dichte der
Césiumatome im Argoneis untersucht.

7.1 Aufbau der Vorexperimente

Der experimentelle Aufbau der Vorversuche befand sich in einer Vakuumzelle, die
mittels einer Turbomolekularpumpe und einer Drehschiebervorpumpe auf Driicke
von 107%hPa evakuiert werden konnte. Dieses Experimentiervolumen war durch
eine 1.1 2% dicke Titanfolie vom Strahlrohr des Tandembeschleunigers getrennt.

Als Substrat fiir die eigentlichen Targets diente eine Kupferspitze an einem
von der Seite in die Zelle ragenden zweistufigen Heliumexpansionskiihler. Diese
Spitze war ein unter 45° abgeschrigter Zylinder der so eingebaut wurde, daf seine
Deckfliche aus drei ortogonalen Raumrichtungen unter 45 Grad einsehbar wurde.
Diese drei Raumrichtungen wurden fiir die Tandemstrahlachse, die Elektronenka-
none und den Aufdampfatomstrahl benétigt. Damit konnten die Vorexperimente
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(mit Tandem- und Elektronenstrahl) ohne Umbau der Apparatur durchgefithrt wer-
den.

Elektronenkannon
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Abbildung 7.1: Schematische Darstellung der Vakuumzelle von der Seite

Die Emissionsspektren sind auch in diesem Experiment mit einem 0.3m Gitter-
monochromator (McPherson Modell 218) mit Lithiumflourid (LiF) Eintrittsfenster
aufgenommen worden. Die Lichtemission wurde mit einem Photomultiplier detek-
tiert und mit einer Elektronik, die der in Kapitel 4 beschriebenen sehr dhnlich war,
verarbeitet und aufgezeichnet. Da alle Messungen in diesem Fall aber mit Gleich-
stromanregung durchgefiihrt wurden, konnten nur zeitintegrierte Wellenlangenspek-
tren aufgenommen werden. Um Intensitdatsianderungen des Strahls wahrend der
Messung zu beriicksichtigen, war es no6tig, ein Normierungssignal zu erzeugen. Zu
diesem Zweck war eine Silizium-PIN-Diode (Siemens, BPW34) eingebaut, die das
vom Target emittierte Licht wellenldngenintegriert registrierte. Da die Diode im
vakuumultravioletten Wellenlangenbereich (VUV) nicht sensitiv ist, wurde auf ihre
Oberflache eine diinne Schicht Natriumsalicylat aufgebracht, die das hauptsachlich
emittierte VUV-Licht in sichtbares umwandelt.

7.2 Das Kryotarget

Um moglichst homogene und saubere Targetschichten auf die Kupferspitze des Kalt-
kopfes aufbringen zu koénnen, mufite man diesen Vorgang moglichst langsam und
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Abbildung 7.2: Schematische Darstellung der Vakuumzelle von oben.
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kontrolliert ablaufen lassen. Dabei ging man folgendermaflen vor:

Zunéchst erzeugte man im Experimentiervolumen ein Vakuum von 107°APa. Dann
schaltete man den Expansionskiihler ein und wartete bis dieser die Arbeitstempera-
tur von ca. 30 K erreicht hat. Das wurde in dieser Anordnung mittels eines Pt100
Thermofiihlers gepriift. Darauthin konnte der eigentliche Aufdampfvorgang begin-
nen. Bei jetzt geschlossenem Schieber zur Turbomolekularpumpe 6ffnete man das
Nadelventil zur Gasversorgung (Argon Qualitat 6.0) so weit, bis sich in der Zelle ein
Hintergrundsdruck von 2Pa konstant einstellte. Damit war bei konstant gehalte-
ner Targettemperatur auch ein konstantes Aufdampfen gewéhrleistet. Gleichzeitig
wurde das Kugelventil der Atomstrahlapparatur gedffnet, so dal diese in wohlde-
finierter Form gleichméafig die Casiumatome unter die auffrierenden Edelgasatome
mischte.

7.2.1 Atomstrahlapparatur

Die Methode, das Céasium mittels eines Atomstrahlofens auf das Target aufzubringen
hat eine Vielzahl von Vorziigen.

1. Es besteht kaum Gefahr die Vakuumzelle starker mit Casium zu verschmutzen.

2. Man umgeht damit viele Probleme im Umgang mit dem sehr reaktiven und

gefdhrlichen Alkalimetall.
3. Es konnen sehr homogene Césiumraten aufgebracht werden.

4. Die Céasiumkonzentration kann in einem sehr weiten Bereich problemlos iiber
die Reservoirtemperatur geregelt werden.

Da mit diesem Vorversuch qualitative Messungen gemacht werden sollten, wurde
auf eine exakte Vermessung des Atomstrahles verzichtet und das Mischungsverhalt-
nis in den Targets mit Hilfe einer Modellrechnung abgeschatzt.

7.2.2 Abschitzung der Casiumkonzentration in den Kryotargets

Die Aufdampfrate der Argonatome konnte auf sehr einfache Art bestimmt werden.
Man fithrte das Gas aus einem Vorratsbehélter mit bekanntem Volumen zu, maf
die Druckdifferenz nach dem Aufdampfvorgang und die Dauer desselben. Dabei
konnte aus den Gasgesetzen die Zahl der aufgedampften Argonatome pro Zeitein-
heit ermittelt werden. Um den Strahl sicher im Target zu stoppen, wurden Targets
einer Mindestdicke von 100pm aufgedampft, was bei unserem Vorratsvolumen einer
Druckdifferenz von 150k Pa entsprach.

Die Rate der aufgedampften Césiumatome wird am einfachsten nach den grund-
legenden Berechnungen fiir den idealen Atomstrahl [58] abgeschatzt. Die Bedin-
gungen eines idealen Atomstrahles verlangen im wesentlichen, dafl die mittlere freie
Weglénge der Atome im Ofen grofler als die Dimensionen der Diisenéffnung ist.
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Abbildung 7.3: Schematische Darstellung der Atomstrahlapparatur.

Bei den verwendeten Dampfdriicken und einer Diisenéffnung von 2mm Durchmes-
ser ist dies gut erfillt, so daf sich der resultierende Gesamtteilchenstrom durch die
Diisenéffnung zu

aN p'iAl (7.1)
di (27I' kg T) z
ergibt. Dort steht das Produkt aus Casiumdampfdruck p und Diisenquerschnittsfla-
che A im Zahler und die absolute Temperatur T sowie die Boltzmannkonstante kg im
Nenner. Vom Gesamtstrom werden die zwei weiter unten beschriebenen Anteile auf
die Targetfliche aufgebracht, wohingegen der Rest auf den anderen kalten Fléachen
des Expansionskiihlers aufgesammelt wird.

Das Strahlprofil geniigt bei einer idealen, d.h. unendlich diinnen Offnung des
Atomstrahlofens der Lambertverteilung. Damit ist der, von der Diise direkt auf das
Target treffende Strahlstromanteil gegeben durch

27 6

% = //COnSt -sin @' cos 0'df’ dyp (7:2)
00

dt
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wobei sich die Konstante aus der Normierung

27 %
Cil—];[ = //const -sin 6§’ cos §'df’ d (7.3)
00
zZu
dN
t=_.___ A4
cons — (7.4)

ergibt. Bei bekanntem Offnungwinkel von 26 = 7.2° erhilt man fiir den direkt aufs
Target treffenden Strahlstromanteil:

4Ny
dt

= dd—]tv - [sin? 0') = dd—jtv -3.9-107° (7.5)

Der zweite Anteil des aufgebrachten Céasiumflusses entsteht durch das Auffrieren
von Céasiumatomen aus dem Hintergrunddampfdruck. Da Céasium auch bei Zim-
mertemperatur noch einen Dampfdruck von einigen 107®hPa hat [34], werden alle
eingebrachten Alkalimetallatome an den kalten Flachen des Kiihlfingers ausfrieren
[59]. Um nun diesen Anteil zu gewinnen, hat man einfach den gesamten Césium-
strom mit einem Flachenfaktor F, der das Verhéaltnis von Targetflache zu gesamder
Kiihlfliche angibt, zu multiplizieren. Somit erhdlt man fiir diesen Kondensationbei-
trag einen Wert von

dN, dN

At dt

a-F. (7.6)

Die Konstante a stellt einen Formfaktor fiir die Diise nach [58] dar und hat in
unserem Fall den Wert 0.54. F wurde zu 6 - 1073 ermittelt. Damit ist
dN, dN

Mit Hilfe dieser Abschatzungen, die unbenommen sehr grob sind, konnten die
Grofenordnungen und die tendenziellen Anderungen in den Casiumkonzentrationen
der Targets aus den MeBigrofien Ofentemperatur und Bedampfungsdauer bestimmt
werden.

7.3 Die Emissionen aus den festen Argon-Céasium-Targets

Bei Anregung von festen Edelgasen mit einem Schwerionenstrahl bilden sich in
Kristalliten sogenannte 'quasimolekulare, selbstlokalisierte” Excitonen [52], die den
Edelgasmolekiilen im Gas entsprechen (Excimere). Analog zu den neutralen und
zweifach geladenen Excimeren treten bei festen Edelgasen zwei breite Emissionsma-
xima die ebenfalls als zweites und drittes Kontinuum bezeichnet werden, auf. Festes
Argon beobachtet man das zweite Kontinuum, bei 128nm. Das dritte Kontinuum,
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Abbildung 7.4: Wellenlingenspekirum der FEmissionen aus reinem, fe-
stem Argon (Kurve a) verglichen mit denen aus einer festen Argon Cdsium
Mischung (Kurve b). Das zweite Kontinuum wird durch die Zugabe des Cisi-
ums etwa um einen Faktor zwei, das dritte Kontinuum dagegen um einen
Faktor 12 geschwdcht. Die drei schmalen Mazima zwischen 205 und 235nm
konnten als Stickstoffbanden identifiziert werden.

das der Emission der zweifach geladenen Argonmolekiile im Gas entspricht, liegt in
einem etwa 20nm breiten Bereich um die Wellenlange 200nm. Die obere Kurve in
Abbildung 7.4 zeigt das Emissionsspektrum von reinem Argoneis bei Schwerionen-
strahlanregung. Beide Kontinua sind gut erkennbar. Das etwas kleinere Maximum
bei 163nm wird als linker Umkehrpunkt des Ar; bezeichnet [35]. Das vierte Maxi-
mum in diesen Wellenlédngenspektren dagegen ist ein Artefakt, das durch den Git-
termonochromator erzeugt wird und die zweite Ordnung des zweiten Kontinuums
darstellt. Man erkennt, dafl dieses Maximum genau bei der doppelten Wellenldnge
des zweiten Kontinuums, also bei 256nm zu liegen kommt.

Die untere Kurve in Abbildung 7.4 zeigt zum Vergleich ein Emissionsspektrum ei-
nes Argon - Casiumtargets im Mischungsverhaltnis 100/1. Grundsétzlich sind hier
vergleichbare Strukturen wie im reinen Argon beobachtbar. Die drei Spitzen die in
Kurve b zwischen 205 und 235nm sind auf die Stickstoffverunreinigungen im Target
zuriickzufithren. Diese bekannten Stickstoffbanden werden schon bei sehr kleinen
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Verunreinigungen emittiert und lassen sich bei dieser Art von Experimenten pra-
kitsch nicht vermeiden.

Auftéllig ist aber, dafl das zweite Kontinuum nur etwa um einen Faktor zwei,
das dritte Kontinuum dagegen um einen Faktor zwdlf durch die Zugabe des Alka-
limetalles in der auftretenden Intensitdt geschwacht wird. Man erinnert sich, daf
dieses dritte Kontinuum im Zusammenhang mit den zweifach geladenen Argonionen
steht, wohingegen das zweite Kontinuum seinen Ursprung in den einfach geladenen
Argonionen hat. Aus diesem Zusammenhang kann aber geschlossen werden, daf} die
Césiumatome in einer dichten Argonumgebung wesentlich starker mit den zweifach
geladenen als mit den einfach geladenen Argonionen wechselwirken, genauso wie es
das Modell vom Ladungstransfer erwarten lief. Diese Erkenntnis ermutigte zum
zweiten Schritt, dem Bau des im Hauptteil dieser Arbeit beschriebenen Argongas —
Céasiumdampf Mischungsexperimentes mit dem dann die durch den Ladungstransfer
induzierten Linieniibergénge sichtbar gemacht werden konnten.
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