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1 EINLEITUNG

Mit der Entwicklung leistungsfahiger on-line Massenseparatoren seit Mitte der sechziger
Jahre [Ravn89] konnte eine Vielzahl radioaktiver Isotopen erzeugt und zur Untersuchung zu-
ganglich gemacht werden. Ein Grofteil der ca. 270 stabilen und etwa 2000 nachgewiesenen

instabilen Isotopen kann an solchen Massenseparatoren prapariert werden.

Ein nach dem ISOL-Konzept arbeitender Isotopenseparator ISOLDE wird am CERN in
Genf betrieben. Mit dem 1 GeV Protonenstrahl des PS-Booster wird in einem geeigneten Tar-
getmaterial durch Fragmentations-, Spallations- und Spaltungsreaktionen eine Vielzahl von
Radionukliden produziert. Die flichtigen Elemente diffundieren aus dem hei3en Target und
werden nach der lonisation in einer geeigneten lonenquelle massensepariert und als 60 keV
lonenstrahl den verschiedenen Experimenten zur Verfigung gestellt. An ISOLDE kdnnen aus
64 verschiedenen Elementen insgesamt etwa 600 Isotope als radioaktive lonenstrahlen préapa-

riert werden. In Abbildung 1.1 sind die an ISOLDE untersuchten Elemente dargestellit.

Zum Verstandnis der Kernstruktur spielen die Kerngrundzustandseigenschaften wie der
Kernspin |, die Anderung des quadratischen Kernladungsradi@s, das magnetische Mo-
ment p und das elektrische Quadrupolmomenteihe entscheidende Rolle. Eine Aussage
Uber diese Grolen kann mit Hilfe der optischen Spektroskopie in der Atomhille getroffen
werden. Aus der Isotopieverschiebung und der Hyperfeinstruktur lassen sich die Kerngrund-
zustandseigenschaften direkt bestimmen. Die Anderung des mittleren quadratischen Kernla-
dungsradiusd<r?> berechnet sich aus der Isotopieverschiebung. Die Hyperfeinaufspaltung
liefert dagegen Informationen Uber den Spin I, das magnetische Momentpdas spektro-

skopische Quadrupolmoment.Q

Die Untersuchung dieser Kerngrundzustandseigenschaften tber lange Isotopenketten ist
ein wichtiger Test zur Uberpriifung von Kernmodellen. Als Referenzkerne werden die Nukili-
de mit abgeschlossenen Protonenschalen nahe der Stabilitdt benutzt. Die Gultigkeit der
Kernmodelle wird bis zum Rand dBfStabilitat Gberprift und kann somit besonders kritisch

getestet werden.
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Einen Uberblick solcher spektroskopischen Untersuchungen an langen Isotopenketten lie-
fert der Artikel von E.W. Otten [Otte89]. Die Experimente sind z. B. durch Messungen unter-
halb des Protonenabschlusses bei Z=20,yAn [Klei96] und ;oCa [Verm92] und bei N=50
von 3¢Kr [Keim95] fortgesetzt worden. Unterhalb von Z=50 wurden laserspektroskopische
Messungen agsCd [Boos89] undgln [Boos94] durchgefiihrt.

Produzierte Elemente an ISOLDE

Mit Laserionenquelle produzierte Elemente

5 6 7 8 9 10
B C N D B Ne
15 16 17 18
5 Cl Ar
22 33 34 35 36
V e Br Hr
37 38 39 40 51 52 53 54
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Abbildung 1.1: Ubersicht Gber die an dem Massenseparator ISOLDE/CERN produ-

zierten Elemente. Radioaktive lonenstrahlen der grau markierten Elemente sind an
ISOLDE produziert und untersucht worden. Die Laserionenquelle erlaubt eine effiziente
und selektive lonisation der Elemente Be, Ag, Cd, Zn, Ni, Mg und Sn. Radioaktive

Strahlen der schwerverdampfbaren Elemente Ir, Pt und Au kdnnen von ISOLDE nicht
direkt geliefert werden. Diese wurden mit der sekundéaren lonenquelle COMPLIS prapa-
riert und laserspektroskopisch untersucht.

Bei der Untersuchung radioaktiver Isotope spielen laserspektroskopische Verfahren eine
grof3e Rolle. Kollineare Laserspektroskopie an lonenstrahlen wurde z. B. von der Gruppe um
G. Huber an Indium [Eber86] und von der Gruppe um R. Neugart an Radium und seltenen
Erden durchgefuhrt. Daneben wurden laserspektroskopische Methoden wie optisches Pumpen
an Neon, Natrium, Krypton [Keim98] und Beryllium [Kapp98] zur Praparation von polari-
sierten lonenstrahlen eingesetzt. Aus @e&ksymmetrie der polarisierten Kerne wurden mit
magnetischer Resonanz (NMR) die magnetischen Momente bestimmt. Die neutronenarmen
Blei und Thalliumisotopen [Ding90] und Isotopenketten von Silber und Zinn [Eber87] sind
zudem am Massenseparator an der GSI laserspektroskopisch von der Gruppe um G. Huber

untersucht worden.
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Einen Schwerpunkt dieser Arbeit bilden die Untersuchungen der Isotope unterhalb der ab-
geschlossenen Protonenschale bei Z=82. In dieser Region der Nuklidkarte wurden durch die
Spektroskopie an neutronenarmen Hg Isotopen bei ISOLDE eine Kernformkoexistenz bei
1%Hg (z=80) entdeckt [Bonn76]. Die schwerverdampfbaren Isotope;sfan 7gPt undIr
unterhalb von Hg konnen jedoch an ISOLDE nicht als lonenstrahl zur Verfigung gestellt

werden.

Im Rahmen des COMPLIS Experimentes (COllaboration for Measurements using a Pulsed
Laser lon Source) werden mit einer sekundaren lonenquelle gepulste radioaktive lonenstrah-
len dieser Elemente prapariert. Unter Ausnutzungodesnd 3-Zerfalls der in einem Gra-
phittarget implantierten radioaktiven Quecksilberisotopen, werden mit Hilfe von gepulster
Laserdesorption und Resonanzionisation die neutronenarmen Isotope der Tochterelemente
Gold, Platin und Iridium untersucht. Aus der gemessenen Isotopieverschiebung und Hyper-
feinstruktur konnen Aussagen (ber die Kerngrundzustandseigenschaften, wie die Anderung
des quadratischen Kernladungsradsg?>, das spektroskopische Quadrupolmomeniirggl
die magnetischen Momente getroffen werden. In diesem Zusammenhang werden Messun-
gen des COMPLIS Experimentes an den Isotdp&HPt in Kapitel 3 beschrieben und mit

theoretischen Modellen verglichen.

Der zweite Teil der Arbeit befal3t sich mit der Laserresonanzionisation am ISOLDE Tar-
get. Die an ISOLDE betriebene Laserionenquelle RILIS (Resonance lonisation Laser lon
Source) dient zur Produktion radioaktiver lonenstrahlen. Die hohe Selektivitat der resonanten
Laserionisation kann ausgenutzt werden, um isobarenreine lonenstrahlen zu erzeugen. Zur
Ubersicht sind die mit der Laserionenquelle separierten Elemente in Abbildung 1.1 dunkel-
grau markiert. Auf die Anwendung der Laserionenquelle zur Produktion von radioaktiven
lonenstrahlen wird in Kapitel 4 eingegangen. Mit der Entwicklung einer Frequenzverdreifa-
chung konnte die Laserionenquelle zur Produktion von radioaktiven lonenstrahlen der Ele-
mente Beryllium, Cadmium und Zink eingesetzt werden. Erstmals ist die Praparation von
lonenstrahlen der radioaktiven Berylliumisotope®'#Be gelungen und ermdglichte die
Produktion eines radioaktivelBe Targets. Dieses wurde zur Messung de{py)°B Wir-
kungsquerschnittes in Rhehovot/Israel verwendet, der eine wichtige Rolle bei der Produktion

von solaren Neutrinos in der Sonne spielt.

Einen weiteren Schwerpunkt bilden die spektroskopischen Mdglichkeiten die sich mit der
Laserionenquelle erdffnen. Der Aufbau einer kommerziellen Frequenzmessung hat die An-

wendung der Spektroskopie in der Laserionenquelle méglich gemacht. Mit der Messung der
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Isotopieverschiebung voi?'%*1%Be konnte gezeigt werden, dass mit der Laserionenquelle

laserspektroskopische Messungen an exotischen Isotopen durchgefihrt werden kénnen.

Eine isomerenreine Separation von lonenstrahlen eréffnet ein neues Anwendungspotential
der Laserionenquelle bei ISOLDE. Die Isomerentrennung wird an dem Beispiel von neutro-
nenreichen Silberisotopen demonstriert und bietet neue Mdglichkeiten zur Untersuchung und

Praparation von isomerenreien lonenstrahlen.



2 PRODUKTION RADIOAKTIVER IONENSTRAHLEN

2.1 Der ISOLDE Massenseparator

Die Produktion von radioaktiven lonenstrahlen ergffnet ein weites und vielféltiges Feld fur
Experimente sowohl in der Atom- und Kernphysik als auch der Festkdrper- und der Astro-
physik. Dariber hinaus gewinnen Anwendungen radioaktiver lonenstrahlen Bedeutung in
interdisziplinaren Gebieten wie z.B. der Biophysik oder der Medizin. Es stehen daher eine
Vielzahl von Einrichtungen zur Verfigung, die der Produktion von radioaktive lonenstrahlen
dienen [NuPE93].

1 GaV PROTOMEM

LASERIONENGUELLE

REX-ISOLDE

IEOLDE
CERN

Abbildung 2.1: Skizze des ISOLDE Massenseparators am CERN in Genf. Der 1 GeV

Protonenstrahl des PS-Boosters trifft auf ein Target, das sich in einem abgeschirmten
Bereich befindet. Nach der lonisation und Massentrennung durch den GPS bzw. HRS
Massenseparator werden die lonenstrahlen den verschiedenen Experimenten zugefthrt.

Der Massenseparator ISOLDE am PS Booster des CERN in Genf bietet hohe Produktions-

raten radioaktiver Isotopen tber einen weiten Massenbereich durch protoneninduzierte Reak-
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tionen wie Spallation und Spaltung in einem Targetmaterial und anschlieRender Massensepa-
ration. Hierbei trifft ein gepulster 1 GeV Protonenstrahl des PS Boosters mit einer Intensitat

von bis zu 810" Protonen pro Puls auf ein Target (siehe Tabelle 2.1).

Tabelle 2.1: Strahlparameter des CERN PS-Booster Protonenstrahls [Lett95]

Energie des Protonenstrahls 1,0 GeV

Maximale Intensitat 3,2110" Protonen / Puls|
Pulslange 2,4 us
Repetitionsrate 12s

mittl. Photonenstrom 2,1 uA

Durch protoneninduzierte Reaktionen werden in Abhangigkeit vom Targetmaterial radio-
aktive Isotopen erzeugt. Die flichtigen Elemente diffundieren aus dem Targetbehéalter tber
eine Transferlinie in eine lonenquelle. Nach der lonisation und Beschleunigung auf 60 keV
werden die lonen in einem Sektormagneten nach der Masse separiert. Fur die Massensepara-
tion steht ein doppelfokussierender GPS Magnet (General Purpose Separator) mit einer Auf-
[6sung von mAm=2.400 und ein hochauflosender HRS Separator (High Resolution Separa-
tor) zur Verfigung [Kugl92]. Der HRS erlaubt durch die Verwendung zweier Magneten eine
hohe Massenauflosung vonAni~10.000. Abbildung 2.1 zeigt den ISOLDE Massensepara-
tor am CERN.

Bei Verwendung unterschiedlicher Target-lonenquelleneinheiten kdnnen mehr als 600 ra-
dioaktive Isotopen von 64 Elementen (Z=2 bis 88) mit Halbwertszeiten bis zu einigen Milli-
sekunden und einer Strahlintensitéat von bis ztf kdhen pro Sekunde produziert werden
[Kugl93]. Dieses Konzept der Erzeugung von Isotopen mit sich daran anschlielender ,on-

line* lonisation und Massentrennung wird als ISOL-Technik bezeichnet.

2.2 lonenquellen fir radioaktive lonenstrahlen

Im Folgenden werden verschiedene lonenquellen beschrieben, die zur Produktion radioak-
tiver Strahlen an on-line Separatoren dienen. Diese lonenquellen unterscheiden sich in der Art
und Weise wie die lonisation erfolgt. Es wird hierbei zwischen Plasmaionisation, Oberflache-
nionisation und Laserionisation unterschieden. Eine detaillierte Ubersicht verschiedener lo-
nenquellen findet sich in [Kirch96] und [Ravn92].
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2.2.1 Oberflachenionisationsquellen

Oberflachenionisationsquellen erlauben einen einfachen Aufbau der lonenquelle, da sie die
lonisation an einer bis zu 2400 °C heil3en Metalloberflache ausnutzen. Bei der Kollision des
Atoms mit der Wand kann es ein Elektron verlieren oder einfangen. Diese lonisation wird

durch die Langmuir Gleichung beschrieben:

Nion — Jion expép;_l\_/vl@ (21)

atom g atom

Hierbei beschreibt n die Zustandsdichte im atomaren und ionisierten Zusianddggom
die statistischen Gewichte des neutralen Atoms respektive des lonenzustandesst Mi¢
Elektronenaustrittsarbeit des Wandmaterials und mit&g lonisationspotential des zu ioni-
sierenden Elementes definiert. k ist die Boltzmannkonstante und T die absolute Temperatur

des lonisationsrohrchens.

ﬂ lonisator

Abbildung 2.2: Oberflachenionisationsquelle. Die vom Protonenstrahl im Target er-
zeugten Isotopen diffundieren in das auf eine Temperatur von bis zu 2400 °C geheizten
lonisationsrohrchen aus Wolfram, Tantal oder Niobium (lonisator). Nach der lonisation
durch Oberflachenionisation werden die lonen extrahiert und auf eine Energie von 60
keV beschleunigt.

Experimentell zeigt sich jedoch, dal3 die lonisationseffizienz in heillen Metallkavitaten um
GroRRenordnungen groR3er ist als die lonisationseffizienz, die allein durch die Oberflachenioni-
sation hervorgerufen wird. Dies laf3t sich durch die Ausbildung eines negativ geladenen Plas-
mas durch die von der heiRen Oberflache der Kavitat emittierten Elektronen erklaren, welches
die lonen einschlie3t und an einer Rekombination mit der Wand hindert. In [Kirch90] und

[Huyse83] ist dieser Effekt detailliert beschrieben.

Fir die Oberflachenionisation kommen im Allgemeinen nur Elemente mit einem lonisati-

onspotential Wvon unter 6 eV in Betracht. Diese lonenquelle erlaubt daher eine effektive
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lonisation der Alkalis, seltenen Erden, Gallium und Indium mit einer Effizienz von bis zu
40%. In Abbildung 2.2 ist eine an ISOLDE \verwendete Standard-
Oberflachenionisationsquelle gezeigt.

2.2.2 Plasmaionenquellen

Magnetspule

Transfer
Linie

Abbildung 2.3: Skizze einer MK-3 Plasmaionenquelle. Die Isotopen gelangen aus
dem Target uUber eine Transferlinie in die Entladungskammer, in der sie durch eine
Plasmaentladung ionisiert und mit einer Beschleunigungsspannung von 60 keV extra-
hiert werden. Zur Unterdriickung isobarer Kontamination von leicht flichtigen Ele-
menten kann die Transferlinie zusatzlich gekuhlt werden. Ein angelegtes magnetisches
FUhrungsfeld dient zur Optimierung der Extraktion.

Fiur Elemente, die aufgrund eines hohen lonisationspotentials nicht oberflachenionisiert
werden kénnen, haben sich Plasmaionenquellen von Typ MK-3 (siehe Abbildung 2.3) be-
wabhrt, die eine effiziente lonisation von 3-11 % erlauben [Ravn92, Kirch87]. Die im Target
produzierten lonen gelangen Uber eine Transferlinie in eine Entladungskammer, in der durch
eine Beschleunigungsspannung von ca. 130 V zwischen dem Ende der heil3en Transferlinie
(Kathode) und der Anode eine Plasmaentladung (typischerweise aus Argon und Xenon) ge-
zuindet wird. Zusatzlich ist die Plasmaentladung von einem radialen magnetischen Feld um-
geben. In diesem Plasma werden die Atome Uber Elektronenstol3 einfach oder auch mehrfach
ionisiert und kdnnen mit dem elektrischen Feld einer Extraktionselektrode aus der lonen-
guelle extrahiert und auf eine Energie von 60 keV beschleunigt werden. Fir die lonisation
von Edelgasen wird die Transferlinie mit Wasser gekuhlt, um die lonisation von weniger

leicht flichtigen Elementen zu unterdriicken.
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Eine solche Plasmaionenquelle wurde fir das COMPLIS Experiment (siehe Kapitel 4.2) in
Verbindung mit einem Flussig-Blei Target zur Erzeugung von neutronenarmen Quecksilber

lonenstrahlen benutzt [Krieg96].

Wie bei der Oberflachenionisation ist die lonisation durch Elektronenstol3 in einem Plasma
nicht elementselektiv. Nach der Massentrennung durch den Separator kann daher im lonen-
strahl der Untergrund an unerwinschter isobarer Kontamination sehr grof3 sein. Dies ist ins-
besondere bei der Produktion von Isotopen fernab der Stabilitéat, die nur mit geringen Produk-
tionsraten erzeugt werden konnen, sehr ungunstig. Einen Ausweg bieten hier die Laserionen-

guellen, die eine selektive und effiziente lonisation durch resonante Laserionisation erlauben.

2.2.3 Laserionenquellen

Bei den an on-line Separatoren eingesetzten Laserionenquellen [VanDu96] gibt es zwei
unterschiedliche Konzepte, die sich im Transport der radioaktiven Reaktionsprodukte aus
dem Target und der Extraktion der mit Laserresonanzionisation erzeugten lonen unterschei-

den.

Am LISOL Separator in Leuwen wird eine Laserionenquelle zur Produktion von kurzlebi-
gen Nickel-, Kobalt- und Rheniumisotopen betrieben [Kudr96]. Die Produkte der Kernreakti-
on gelangen aus einem Target durch Ruckstol3 in ein ,Buffer Gas" (He oder Ar bei 500mbar)
und werden dort gestoppt und neutralisiert. Durch den Gasflul3 werden sie an die Extraktions-
elektrode gefluhrt, wo sie dann mit Hilfe von Laserstrahlen selektiv photoionisiert und dann
extrahiert werden kénnen. Fur Nickel wurde eine Effizienz von 5 % bei einer Selektivitat von
280 erreicht. Der Vorteil liegt in der Speicherung der Isotopen im ,Buffer Gas" fir etwa 25
ms, da somit leistungsstarke und kostengiinstige Farbstofflasersysteme mit einer Repetitions-

rate von 300 Hz eingesetzt werden kdnnen.

Ein anderes Konzept der Laserionisation der aus einem Target diffundierenden Isotopen in
einer heil3en Kavitat wird an dem Massenseparator ISOLDE verfolgt, und wird im folgenden

Kapitel detailliert beschrieben.

Da Laserionenquellen eine hohe Selektivitat verbunden mit einer hohen Effizienz bieten,
sind solche lonenquellen auch an anderen Separatoren fir radioaktive Strahlen in Entwick-
lung wie z.B. an IRIS, Gatchina, Russland [Barz98] und an TIARA/JAERI, Japan [K0iz97]
oder geplant wie an TISOL/TRIUMF, Vancouver [D’Au98].
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Eine weitere wichtige Anwendung von Laserionenquellen ist die Ultraspurenanalyse. In
Zusammenarbeit mit dem Institut fir Physik und der Kernchemie der Universitat Mainz wird
eine Laserionenquelle mit einem nachgeschalteten Massenseparator verwendet, um Techneti-

um und Plutonium in Umweltproben nachzuweisen [Ames90, Hasse99].
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3 DAS COMPLIS-EXPERIMENT
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Abbildung 3.1: Anderung der Kernladungsradi&ar2> fur Elemente unterhalb der
abgeschlossenen Protonenschale bei Z=82 in Abhéangigkeit der Neutronenzahl N. Zu-
satzlich sind Linien fir die abgeschlossene Neutronenschale bei N=126 und die Mitte
der Neutronenschale bei N=104 eingezeichnet. Fir die Platinisotope ist die Vorhersage
der Kernladungsradien im Rahmen des Dropletmodells bei einer konstanten Deformati-
on angegeben.
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Die Laserspektroskopie erlaubt mit Messung der Hyperfeinstruktur eines betrachteten
Ubergangs Informationen tiber Kerngrundzustandseigenschaften wie den Kernspin |, das ma-
gnetische Kernmoment, und das spektroskopische Quadrupolmomenzerzielen. Aus
der Bestimmung der Isotopieverschiebung kann die Anderung des mittleren quadratischen
Kernladungsradiud<r>> filr ganze Isotopenketten berechnet werden. Einen Uberblick hierzu
bietet der Ubersichtsartikel von E.W. Otten [Otte89].

In Abbildung 3.1 ist die Anderung der Kernladungsradien fur die Elemente unterhalb der
abgeschlossenen Protonenschale bei Z=82 dargestellt. Auffallend ist hier die starke Abwei-
chung der Kernladungsradien bei den ungeraden Quecksilberisotopen unterh&ffHgon
(N=105) und Sprunge im Verlauf der Kernladungsradien bei Gold und Platin. Im Quecksilber
wird das Wechselverhalten der Kernladungsradien bei den geraden und ungeraden Isotopen
(odd-even-staggering) als Formibergang von einer oblaten oder mehr triaxialen Kernform zu
einer prolaten Kernform der Isotop&fiHg, ***Hg und*®Hg interpretiert [Bonn76,UIm86].

Das auftretende Wechselverhalten ist in diesen Fall invertiert, da normalerweise aufgrund von
Paarungseffekten die geraden Kerne starker deformiert sind als die ungeraden Kerne [Za-
wi85]. Bei ®Hg zeichnet sich das Isomer mit I=13/2 durch eine groRe Differenz im Kernla-
dungsradius aus. Dies deutet auf die Koexistenz von verschiedenen Kernformen hin
[Dabk79,Ulm86]. Ein aus der offenen Neutronenschale herkommender prolater Zustand kann
vor einem dominanten oblaten Zustand, der durch die fast abgeschlossene Protonenschale

favorisiert wird, energetisch bevorzugt werden.

Auch unterhalb von Quecksilber treten Forminstabilitaten auf. So wurde beim Gold durch
den Sprung im Kernradienverlauf ein Formubergang von einem oblaten Zustand in einen
stark prolaten Zustand zwisch&fiAu und*®’Au nachgewiesen [Wall89,Pass94]. Die prolate
Deformation bleibt jedoch im Vergleich zum Quecksilber im weiteren Verlauf der Neutro-
nenzahl erhalten. Hier kommt der polarisierende Einflu3 des ungepaarten Protons auf den

Kern zur Geltung.

Beim Platin scheint sich ein anderes Bild zu ergeben. Abrupte Deformationsanderungen
wie bei den oben genannten Isotopenketten sind hier nicht zu beobachten. Es deutet sich erst
bei den Isotopeff*Pt und'®*Pt ein inverses odd-even-staggering wie beim Quecksilber in der
Mitte der Neutronenschale an, das jedoch nicht die gleiche Auspragung besitzt. Es wird ein
langsamer Ubergang von einem oblat deformierten neutronenreichen Kern bei A=192 iiber

die ,y-weichen* Kerne bet®Pt bis zu einem prolat deformiertéffPt-Kern angenommen
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[Hilb90]. Aufgrund von kernspektroskopischen Experimenten an den neutronenarmen Platin-

isotopen deutet sich ein zweiter Formiibergang bei den leichten IsotogéfPuan.
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Abbildung 3.2: Energie der Grundzustandsbanden ghdrtl 2" der geraden Platin-
isotope. Fur die leichten Platinisotope’d¥t tritt ein Drehmomentwechsel ein, der auf
eine Abnahme der Deformation hindeutet [Sauv98].

In Abbildung 3.2 sind die Energien der Grundzustandsbanden in Abhangigkeit der Mas-
senzahl fur die geraden Platinisotope aufgetragen. Die Energien der Grundzustandsbanden
fallen zwischert®Pt und'®Pt stark ab und sind dann bis'Z8Pt konstant. Erst bei den Isoto-
pen mit einer Masse vonsA78 steigen die Energien wieder an. Dies deutet auf eine Defor-
mationsanderung zwischeli®t und *%Pt und bei’’®Pt hin. Mit einem Vergleich der
Drehmomente voi’*Pt und'"®Pt mit denen vort’’Pt und'”*Pt 1aRt sich zudem ein Gerade-
Ungerade Wechsel in der Deformation ableiten [Hagb79]. Dartber hinaus deutet das Vorhan-
densein eines zweiteri Zustandes stark auf eine triaxiale Kernstruktur der geraden neutro-
nenarmen Platinisotopen hin. Eine laserspektroskopische Untersuchung der neutronenarmen
Platinisotope, die tUber die Mitte der Neutronenschale bei N=104 hinausgeht, ist daher beson-
ders interessant, um die Anderung der Kernladungsradien und damit die Deformation dieser

Isotope zu bestimmen.

Laserspektroskopische Untersuchungen an schwerverdampfbaren Elementen wie Gold,
Platin und Iridium sind an ISOLDE nicht direkt durchzufuhren, da lonenstrahlen dieser Ele-
mente nicht mit den zur Verfiigung stehenden lonenquellen und Targets erzeugt werden kon-
nen. FiUr die Produktion von lonenstrahlen dieser schwerverdampfbaren Elemente sind ent-
weder die erreichbaren Quellentemperaturen zu niedrig oder die Diffusionszeiten aus dem
Target in die lonenquelle fiir eine Untersuchung der interessanten kurzlebigen Isotopen zu

lang.
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Daher wurde ein anderer Weg zur Produktion von lonenstrahlen dieser Elemente in einer
sekundaren lonenquelle im Rahmen des COMPLIS-Experimentes (COllaboration for Measu-
rements using a Pulsed Laser lon Source) gewahlt. Hierbei werden radioaktive Quecksilberi-
sotope in ein sekundares Graphit Target weich (E < 1,5 keV) implantiert. Bl demera-

Zerfall zerfallen die Quecksilberisotope in ihre Tochterisotope Gold, Platin und Iridium. Mit

Laserdesorption durch einen gepulsten und frequenzverdoppelten Nd:YAG Laser wird aus
den in dem Graphit Target implantierten Isotopen ein gepulster Atomstrahl erzeugt, der ele-
mentselektiv durch eine mehrstufige Resonanzionisation ionisiert und massenaufgelost mit

einer Flugzeitstrecke und einem magnetischen Sektor nachgewiesen wird.

Mit dieser Anordnung wurden Messungen'&h®***Au durchgefiihrt [Krieg96]. Ebenso
konnten Deformationsanderungen B¥Au im Grund- und Isomerenzustand nachgewiesen
werden [LeBI97, Rous98]. Bei Platin liegen Messungen der Isottieff '8Pt [Krieg96]
vor. In dieser Arbeit wird auf Untersuchungen der neutronenarmen Isct6pémPt einge-

gangen.

Neueste Untersuchungen der Elemente unterhalb der abgeschlossenen Protonenschale von
Z=82 wurden im Juni 1998 mit Messungen der neutronenarmen lIridiumisot®pEnr
durchgefuhrt [Vern99].

3.1 Grundlagen

Aus der Analyse der Isotopieverschiebung und der Hyperfeinstruktur kdnnen Aussagen
uber die Kerngrundzustandseigenschaften wie den Kernspin |, das magnetische Kernmoment
W, das spektroskopische Quadrupolmomenti@ die Anderung des mittleren quadratischen
Kernladungsradius<r®> der untersuchten Isotopen gewonnen werden. Die hierzu wichtigen

Grundlagen und Methoden werden in diesem Kapitel kurz zusammengefal3t und erlautert.

3.1.1 Hyperfeinstruktur

Die Wechselwirkung der Kernmomente mit den von den Elektronen der Hulle erzeugten
Feldern fuhrt zur Aufspaltung der Spektrallinien und damit zur Hyperfeinstruktur (HFS). Der
Hamiltonoperator H=k#H; kann deshalb durch einen StoroperatpeHveitert werden, wo-
bei Hy die Coulombwechselwirkung und die relativistische Feinstruktur beinhaltet. Nach C.

Schwartz [Schw57] IaR3t sich der Stéroperatgniich Multipoltermen entwickeln:
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H, = 215 Tk 3.1

Der Tensoroperator k-ter Stufef wirkt dabei nur auf die Koordinaten der Elektronen, der

Tensoroperatof “ wirkt auf die des Kernes.

Mit der Storungsrechnung erster Ordnung, die durch das experimentelle Verhaltnis der
Hyperfeinstrukturaufspaltung zur Feinstrukturaufspaltung voft10F gegeben ist, erhalt
man die bekannte Hyperfeinstruktur Formel [Bran83]:

B?MK(K +D)-1(1+1D)JIJI+D)
21(21 -1)J(23-1)

3.2

AW, s :%K +

mit
K=F(F+1)-1(1+1)-J(J+1) 3.3

Dabei ist F=I+J der Gesamtdrehimpuls des Systems. Der A-Faktor beschreibt die Wech-
selwirkung des magnetischen Dipolmomenteslgs Kerns mit dem Magnetfeld <H(0)> am
Kernort und stellt die magnetische Dipol-Wechselwirkung dar.

1J

Der zweite Term beschreibt dagegen die elektrische Quadrupol-Wechselwirkung, wobei
sich der B-Faktor aus dem spektroskopischen Quadrupolmoment und dem elektrischen Feld

am Kernort $;{0)> zusammensetzt.
B =eQ.(6.,(0) 3.5

Die Multipole hoherer Ordnung koénnen im Rahmen der in dieser Arbeit erreichbaren
Mel3genauigkeit vernachlassigt werden. Aus Paritatsgriinden treten gemalf der Dreieckrelation

die Dipolmomente nur fur I21/2 und die Quadrupolbeitrage nur fuellJauf.

a) Die Hyperfeinstruktur in der Zentralfeldn&herung

Zu den GroRen <H(0)> undps40)> tragen bei Mehrelektronensystemen die entsprechen-
den Felder der abgeschlossenen Schalen und der Valenzelektronen bei. In der Zentralfeldna-
herung wird der Elektronenrumpf in einem gemittelten Zentralfeld bertcksichtigt, in dem sich
die Valenzelektronen bewegen kénnen. Unter dieser Voraussetzung konnen die A- und B-

Faktoren semiempirisch nach H. Kopfermann [Kopf56] berechnet werden. Im Fall®6sr 5d
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®D; Grundzustandskonfiguration beim Platin erzeugt das s-Elektron keinen Feldgradienten am
Kernort und es ist nur dag,glLoch, das mit dem s-Elektron zu einem Zustand mit J=3 kop-
pelt, zu bericksichtigen. Fiur den Feldgradientisy€)> gilt die Beziehung [Kopf56]:

e 2j-1

——<r*>R.(,},Z) 3.6
ame, 2j +1

<¢,,(0) >=-

Die relativistische Korrekturfunktion [Rst von Casimir berechnet und in Kopfermann
[Kopf56] tabelliert. Z ist die effektive Kernladungszahl. Fur s-Elektronen kamZ Zfur p-
Elektronen &Z-4 und fur d-Elektronen kann~2Z-11 angenommen werden. Das Minuszei-

chen berucksichtigt hierbei die Betrachtung eines Ein-Loch-Zustandes.

Der Erwartungswert fiir &> kann nach H. Kopfermann fiir p- und d-Elektronen berechnet

werden durch:

_3 21 OW

== 3.7
Hokg (I +1/2)ZH (1,Z;)

<r

Bei &Ws handelt es sich um die Dublettaufspaltung der Feinstruktur st €lne relati-

vistische Korrektur, die in [Kopf56] tabelliert ist.

b) Berlcksichtigung der Rumpfpolarisation

Polarisationen des Elektrischen Rumpfes durch das Quadrupolmoment bzw. des Valenz-
elektrons konnen zu Korrekturen von 30% fir die Quadrupolwechselwirkung und in Extrem-
fallen sogar zu einer Vorzeichenanderung des A-Faktors flihren [Ster86]. Bei diesen Konfigu-
rationswechselwirkungen kann der Wellenfunktion des Rumpfes durch die nichtzentralen
Anteile der Restwechselwirkungen oder des nuklearen Potentials angeregte Zustédnde beige-

mischt werden.

Fir die magnetische HFS sind dabei nur Anregungen eines inneren s-Elektrons in héhere
s” Zustande (s s'-Anregungen) von Bedeutung und die A-Faktoren erhalten dadurch einen

sogenannten Rumpfbeitrag [Fis70].

Bei der elektrischen HFS findet man jedoch eine andere Situation vor. Aufgrund der feh-
lenden Quadrupolwechselwirkung machen sich dies’'sAnregungen in den B-Faktoren
nicht bemerkbar. Das Valenzelektron kann jedoch die abgeschlossenen Schalen polarisieren.
Anschaulich kann dieser Effekt mit einem klassischen Modell zur Polarisation durch das
Kernquadrupolmoment verdeutlicht werden (siehe Abbildung 3.3). Dabei kommt es zu einer

Wechselwirkung des Quadrupolmomentes des Kerns mit dem des Valenzelektrons. Es kommt
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somit zu einer Abschirmung (shielding) oder einer Verstarkung (antishielding) des Kernqua-
drupolmomentes. Bei der stérungstheoretischen Behandlung von R. Sternheimer [Ster51]
konnten diese Konfigurationswechselwirkungen auf quadrupolare Rumpfanregungen mit
I’=1£1 zurtckgefuhrt werden. Dies entspricht in dem klassischen Modell einer Ladungsver-
teilung auf einer starren Kugelschale und fuhrt zu einer Abschirmung. Radiale I'=I Anregun-
gen bewirken eine Verstarkung des Kernquadrupolmomentes und entsprechen einer Ver-

schiebung von fixierten Ladungen auf einer elastischen Schale.

Kern Kern

S R

Abbildung 3.3: Polarisation abgeschlossener Protonenstrahlen durch das Kernquadru-
polmoment, verdeutlicht an einem klassischen Modell. Frei bewegliche Ladungen fuh-
ren im linken Bild zu einem Quadrupolmoment, welches das Kernquadrupolmoment
abschirmt (shielding). Bei fixierten Ladungen auf einer elastischen, deformierbaren
Schale kommt es hingegen zu einer Verstarkung (antishielding) des Kernquadrupolmo-
mentes (rechts).

Die Summe dieser Effekte kann durch den sogenannten Sternheimer-Faktor R beschrieben
werden. Das auf Polarisationseffekt korrigierte Quadrupolmoméft: iRt sich aus dem

experimentellen Wert & durch folgende Beziehung berechnen:

korr. 1

== _Q» 3.8
Q=@

Dabei entspricht R>0 einem Shielding und R<0 einem Antishielding des Kernquadrupol-
momentes. Die Sternheimer Faktoren sind fur viele Elemente in [Ster86] tabelliert.

c) Die Hyperfeinanomalie

Isotopenabhéangige Bohr-Weisskopf-Korrekturen [Bohr50] fur die Verteilung der Kernma-
gnetisierung und Breit-Rosenthal-Schawlow-Effekte [Rose32] aufgrund der Kernladungsver-
teilung kénnen fiir s- undyp Elektronen zu einer Hyperfeinanomailé fiihren, die durch

AOL@|® 1+ e®

Ia2 — — -
A _A(Z)u(1)|(2) 1_1+s(2’ 1 3.9
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definiert ist [Butt84]. Hierbei bezeichnen die Indizes verschiedene Isotopen. Besonders bei
Kernen mit grofRer, ungerader Kernladungszahl Z und niedrigem Spin treten groRe Bohr-
Weiskopf-Korrekturen auf, wenn Spin und Bahndrehimpuls der Valenzelektronen antiparallel

stehen. Dies trifft auf digp,/,- odermds,- Zustéande bei Platin zu.

3.1.2 Die Isotopieverschiebung

Aufgrund der unterschiedlichen Massen und Ladungsverteilungen im Kern werden die
Frequenzew” undv” eines Ubergangs in der Elektronenhiille eines Elements zweier Isoto-
pen der Masse A und A" relativ zueinander verschoben. Diese Isotopieverschiebung (IS) setzt

sich aus dem Feld- oder dem Volumenefféit? , der sich aus der unterschiedlichen La-

dungsverteilung der Isotopen ergibt, und aus einem Massen&ffgkizusammen.
VAN =vh —vh = vt + vl 3.10

Der Masseneffekt hat seine Ursache in der Bewegung des Atomkerns um den Schwerpunkt
des vollstandigen Systems und wird mit dem ,normalen Masseneffekt* (NMS) und dem ,spe-

zifischen Masseneffekt” (SMS) beschrieben.
Vi =i + Ve 3.11
Der normale Masseneffekt stellt dabei die Korrektur auf die reduzierte Masse des Atoms
dar und ist in sehr guter Naherung gegeben durch [Heil74]

auin =V ATA L as . 3.12
18361 AA’

Der normale Masseneffekt ist damit immer positiv und spielt bei kleinen Massen aufgrund

seiner Skalierung mit Aeine besonders groRe Rolle.

Beim spezifischen Masseneffekt werden die Wechselwirkungen der Elektronen unterein-
ander berucksichtigt. Er kann positive oder negative Werte annehmen und wird von Heilig

und Streudel [Heil74] fir ns np—Ubergange mit

Vi =(0,3+09)dviins 3.13
angegeben. Der spezifische Masseneffekt zeigt fur festes Z die gleiche Massenabhéangigkeit
wie der normale Masseneffekt.

Der Feldeffekt oder Kernvolumeneffekt beruht auf den unterschiedlichen Kernladungs-

verteilungen der betrachteten Isotopen. Daher erfahren die Energien von Elektronenbahnen,
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die in den Kern eindringen, eine Korrektur gegenuber einen punktférmig angenommenen
Kern. Der Kernvolumeneffekt zeigt sich daher hauptsachlich in s ypdystadnden. Nach
[Heil74,Blun87] kann der Feldeffekt in der Form

Vel = FIVA 3.14

beschrieben werden. Dabei spaltet er sich in einen elektronischen Faktor F und den soge-

nannten nuklearen Parameir auf.

Der nukleare Parametaf* hangt nach E.C. Seltzer [Selz69] mit der Anderung des Kern-

ladungsradius<r>>** tiber folgende Beziehung zusammen:

: . C . C ,
MA ZF< 2 SAA L LS < d SAA L 3 5 16 SAA L
2 C2
=KB<r? >

3.15

Die Koeffizienten G sind bei C.E. Seltzer tabelliert und betragen fiir die Platinisotope bei
Z=78 [Hilb92]:

S - 106007%m 2, Cs _8210%m 3.16
C, C,

Der elektronische Faktor F ist nur schwach isotopenabhéngig und ist proportional mit der

Anderung der relativistischen Elektronendichfé(0)F am Kernort.

= %"zezA|Lu(0)|2 =39161510° cf;sz
m

[Zai4m|W(0)|” 3.17

Mit Hilfe von Multifigurations-Dirac-Fock (MCDF) Rechnungen laRt sisap(0)# be-

stimmen und ermaéglicht damit eine Bestimmung des elektronischen Faktors.

Sind der elektronische Faktor und der spezifische Masseneffekt bekannt, so kann aus der
Messung der Isotopieverschiebung die Anderung des Kernladungsbadizs” berechnet

werden.

Durch eine unabhangige Messung JBsm*>** kann jedoch bei einem bekannten elektro-
nischen Faktor F der schwer zu berechnende spezifische Masseneffekt aus der Isotopiever-
schiebung empirisch bestimmt werden. Solch unabhéngige Eichwerte kdnnen aus elektroni-

schen oder myonischen Rontgenspektren erhalten werden.

Bei der Kenntnis des elektronischen Faktors F und des spezifischen Masseneffektes fir ei-

nen weiteren Ubergang und bei der Kenntnis der Isotopieverschiebung von mindestens drei
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Isotopen des zu untersuchenden Elements kann mit einem Kingplot der elektronische Faktor F
und der spezifische Masseneffekt fur einen zweiten Ubergang bestimmt werden
[Heil74,Krie96].

3.1.3 Kerndeformation

Geometrische Abweichungen vom sphéarischen Kern werden als Kerndeformationen be-
zeichnet. Aus der Anderung der Kernladungsradieri>, dem magnetische Moment ynd
dem spektroskopischen Quadrupolmomeagtladsen sich Aussagen uber die Struktur und

Form des Kerns ableiten, die im Folgenden vorgestellt werden.

Die Kerndeformation wird durch die Deformationsparamptandy beschrieben. Die De-
formation eines Rotationsellipsoides entlang der Symmetrieachsen wird@ddedimiert und
beschreibt eine oblate bzw. prolate Deformation. Nichtspharische Kerne, die keine vollstandi-
ge Axialsymmetrie besitzen, werden durch den Form- oder Asymmetriepargiéteioos]
beschrieben. Der Asymmetrieparamatést ein Mal3 fur die Deformation, die durch Verfor-
mung der kreisformigen Querschnittsflache entsteht. Mit folgender Beziehung lai3t sich die
Oberflache eines solch deformierten Kerns mit den Kugelflachenfunktionéh,Qf darstel-
len:

1

2

Fir die Abweichungen eines triaxialen Kerns von der sphéarischen Form einer Kugel mit

R(,¢) = ROEH B, coSy [ ,o(9) + B, siny szz(a,cp)@ 3.18

Radius R mit den HauptachsemRR, und Ry des Rotationsellipsoids in der Form
R, =R, {1+AR,) , k=1,2,3 3.19

gilt [Grei96]:

AR, = |2 B.cod- 2kl k=123 3.20
4 O 3 O

Mit y=0, 2173, 4173, ... ergibt siclAR;= AR,< ARj3, was einer prolaten also einer zigarren-
formigen Deformation entspricht. Bey=173, 1, 53, ... hat man es aufgrund von
AR;= AR>> AR3; mit einer oblaten oder einer linsenférmigen Deformation zu tury ksin
ganzzahliges Vielfaches vam3, dann hat der Kern drei unterschiedlich lange Halbachsen
und es liegt keine Axialsymmetrie vor. Man spricht daher von einem triaxialen Kern. Dieser

Zusammenhang ist in Abbildung 3.4 verdeutlicht.
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Mit Hilfe dieser Parameter kann der Deformationsanteil zum mittleren quadratischen La-

dungsradius fur axialsymmetrische Kerne nach [Meyer83] mit

5
2 — 2 2 2
<r >def =r >def +4_T[ <r >sph< BZ > 3.21

und fir triaxiale Kerne mit [Grec61]

2 —_ .2 5 2 2
ST 2 =<T >def+ﬂ_[<r >Sph<[32>

5 2 3 3 o]
+—<r°> B—< >CO 1-4sin
4Tt sph [I].O [32 Syll y)@

3.22

beschrieben werden. Fir einen Kern, der weder prolat noch oblgt36r°), verschwindet

der Term mit 8,>> und Gleichung (3.22) geht in Gleichung (3.21) tiber. Bei einer rein axial-
symmetrischen Deformation tragt dieser Term jedoch nur zu etwa 6% bei und wird daher in
der Literatur in der Regel vernachlassigt. Dies ist auch mit der Bestimmung der Deformati-
onsparameter aus den B(E2) Messungen konsistent, da hier die Terme héherer Ordnung eben-
falls vernachlassigt werden.

@ B (y=60°) triaxial

oblat
Qs<0
B (y=0°)
>
prolat
sphérisch Qs>0

Abbildung 3.4: Der Deformationsparamefebeschreibt eine Deformation des Rota-
tionsellipsoides entlang der Symmetrieachsen unter Beibehaltung der axialen Symme-
trie und fuhrt somit zu einer oblaten bzw. prolaten Deformation. Abweichungen von
dieser axialen Symmetrie werden mit dem Asymmetrieparaméeschrieben. Bei ei-

nem triaxialen Kern liegen drei verschieden lange Halbachsen vor.
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a) Das Dropletmodell

Fur die Beschreibung spharischer Kerne hat sich das Dropletmodell nach W.D. Meyers
und W.J. Swiateki [Meyer69,Meyer83] etabliert. Es stellt eine Verfeinerung des Tropfchen-
modells [Bohr75] dar, aus dem die Weizsackersche Massenformel abgeleitet werden kann.
Als wesentliche Unterschiede zum Tropfchenmodell, das den Kern als inkompressiblen Flis-

sigkeitstropfen darstellt, sind folgende Punkte zu nennen:

- Aufgrund des Neutronentberschusses kann sich in der auf3eren Schicht eine hohere
Neutronenkonzentration ergeben (neutron skin).

- Durch die Zulassung der Kompressibilitat der Kernmaterie kann der Kern aufgrund der
Oberflachenspannung leicht zusammengedriickt werden.

- Die Bildung einer Neutronenhaut wird durch die Coulomb-Abstol3ung erschwert, da die
Protonen an die Oberflache gedriickt werden.

Im Gegensatz zum Tropfchenmodell, bei dem die Dichte von Protonen und Neutronen eine
scharfe Kante zeigt, ist die Dichteverteilung ausgeschmiert und fiihrt zu einer Abnahme der

im Innern des Kerns als konstant angenommen Protonen und Neutronendichte.

Bei schweren Kernen entspricht die Abweichung zu den gemessenen Werten des Kernla-
dungsradius etwa 0.2% [Meyer83]. Diese gute Ubereinstimmung gilt jedoch nicht mehr fur
die Radien der Ubergangselemente wie z.B. beim beobachteten Wechsel zwischen der prola-
ten und der oblaten Kernform des Quecksilbers. Das Dropletmodell kann jedoch zur Berech-
nung der Anderung der mittleren quadratischen Kernladungsradien herangezogen werden,

falls eine kugelférmige Verteilung angenommen wird.

b) Das Zwei-Parameter-Modell: Kerndeformation und Isotopieverschiebung

Im Zwei-Parameter-Modell wird die Anderung des Kernladungsradius in einen sphéri-

schen Anteil und in einen Deformationsanteil bei konstantem Volumen zerlegt.

AAT L <12 SN 3.23

2 AA 2
6<r > _6<r >sph def

Die Beitrage zu den hoéheren radialen Momenten haben nach Ahmad [Ahma85] folgenden

Zusammenhang mit dem nuklearen Parametér.
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N =3 <r? M ax B <r? S5 +y B<r? >4

mit x = 10C: 74
7 C,
y:&2K2+&K4 3.24

1 1

A+ A

R=12A" mit A=

Die Koeffizienten G sind die Steltzer Koeffizienten, die in (3.16) definiert sind. Einsetzen
von (3.23) in (3.24) liefert

Ber >t =Pt - e x)per >t ] 325
y

Aus der Isotopieverschiebung kann der nukleare Paramvéferberechnet werden. Der

spharische Anteib<r* >4 wird dabei mit dem Dropletmodell berechnet.

Fur eine quadrupolférmige Deformation kann mandgn? >4 schreiben:

Sd<pi > 3.26

' 5
2 AA" 2
5<r >def =—<r°>

sph

<BZ >ist hier der Deformationsparameter und ist ein Maf3 fir die Quadrupoldeformation.

Durch Einsetzen von (3.26) in (3.23) ergibt sich fir den Deformationsparameter folgende

Beziehung:

d<Bs > = A (6< rz >t —§<r? >A*A') 3.27

sph
2
<t >y,

Der absolute Wert des Deformationsparameters kann mit Hilfe des bekannten Wertes eines
Referenzisotopes bestimmt werden durch die Beziehung

<3 >"=<pi>" +5< B3 >N, 3.28

Die auf diese Weise ermittelten Deformationsparameter konnen m,d&kerten aus den

B(E2) Messungen verglichen werden.

c) Kerndeformation und Hyperfeinstruktur

Aussagen Uber die Deformation des Kerns und den Deformationspargndt@nnen
auch bei Isotopen mitl durch eine Analyse der Hyperfeinstruktur und damit Gber die Mes-

sung des spektroskopischen Quadrupolmomentes gemacht werden.
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Das Quadrupolmoment beschreibt die Abweichung der Kernladungsverteilung von der
spharischen Gestalt und ist gegeben durch [Bohr69]:

eQ =<I,M =1/eQ,[,M =1> 3.29

Fir die Symmetrieachse eines axialsymmetrischen Kerns gilt nach [L6bn70] fur das intrin-

sische QuadrupolmomenQ

Q, —%ZR B% \fsz —[52 E mit R=1,2[A"fm, 3.30
womit eine Bestimmung des Deformationsparamefigeraus dem intrinsischen Quadrupol-

moment moglich ist.

Bei einer starken Kopplung des Leuchtelektrons an die Figurenachse des Kerns (,par-
ticle+rotor) kann das spektroskopische Quadrupolmoment mit folgender Projektionsformel
[Step75] berechnet werden.

121 -1)

Q= (I +1)(21 +3)

Qo 3.31

Diese Formel gilt in guter Naherung flr einen axialsymmetrisch stark deformierten Rotator
und stellt einen Zusammenhang zwischen dem spektroskopischen Quadrupolmgomaht Q

dem intrinsischen Quadrupolmomeny lggr.

Der auf diese Weise berechnete Deformationsparameter gibt jedoch nur eine untere Grenze
an, da der Zusammenhang vopu@d @ mit Gleichung (3.31) durch die Starke der Kopp-
lung und der Axialsymmetrie gegeben ist. Qs fallt umso kleiner aus, je weniger die Voraus-

setzungen der starken Kopplung und der Axialsymmetrie gegeben sind.

3.2 Experimenteller Aufbau

Die Resonanzionisationsspektroskopie (RIS) stellt eine erfolgreiche Methode zur laser-
spektroskopischen Untersuchung von radioaktiven Isotopen dar. Speziell fur die Untersu-
chung der schwerverdampfbaren Elemente wie Gold, Platin und Iridium ist eine Produktion
von lonenstrahlen dieser Elemente am Massenseparator ISOLDE nicht méglich, da entweder
die erforderlichen Quellentemperaturen nicht erreicht werden kénnen oder die Diffusionszei-
ten innerhalb der Target-lonenquelleneinheit tber den Halbwertszeiten der zu untersuchenden

Isotopen liegen.
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Daher ist man zur Untersuchung dieser Isotopen mit dem COMPLIS-Experiment einen an-

deren Weg zur Produktion dieser Isotopen gegangen. Nach der Implantation von radioaktiven
Quecksilberisotope in ein Graphit Substrat zerfallen die Quecksilberisotope durch den radio-
aktivenp” oder auchu-Zerfall in die Tochter- und Enkelisotope von Gold, Platin und Iridium.
Mit einer Laserdesorption der Zerfallsprodukte kdnnen gepulste lonenstrahlen dieser Ele-
mente aus dem Implantat erzeugt werden. Damit wird eine spektroskopische Untersuchung
dieser schwerverdampfbaren Elemente mit der Resonanzionisationsspektroskopie ermaoglicht.
Das COMPLIS-Experiment ist eine Weiterentwicklung des an dem Massenseparator ISOCE-
LE in Orsay aufgebauten PILIS Experimentes [LeBI92].

Elactrostatic
Lens

Einzel Lens

Ciuadnepole

P bon Source

Stable Beam Injector

Abbildung 3.5: Experimenteller Aufbau des COMPLIS-Experimentes. Die 60 keV
Quecksilberionen von ISOLDE werden mit Hilfe von Quadrupolen und einem Magnet-
feld abgelenkt und auf ein Graphit Substrat fokussiert. Dort nutzt man den radioaktiven
Zerfall in die schwerverdampfbaren Elemente Gold, Platin und Iridium aus, um nach
einer gepulsten Laserdesorption diese Elemente laserspektroskopisch zu untersuchen.

Eine sehr effiziente lonenquelle zur Erzeugung von radioaktiven Quecksilberionenstrahlen
Uber einen weiten Massenbereich wurde mit der Entwicklung eines flissigen Blei-Targets
erreicht. Dieses spezielle Target, das in Zusammenarbeit mit der COMPLIS Kollaboration mit
der Targetgruppe von ISOLDE entwickelt worden ist, besteht aus einem Tantal-Container (20
cm lang, 2 cm Durchmesser) in dem sich flissiges Blei befindet. Das Target wird hierzu auf

ca. 500 °C geheizt, wobei das flissige Blei etwa die Hélfte des Containers ausfullt. Um die
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Entwicklung von starken Schockwellen durch den gepulsten lonenstrahl zu vermeiden, was
ein Bersten des Targetcontainers oder die Diffusion von radioaktivem Blei in die lonenquelle
zur Folge hatte, wird statt des mit einer Repetitionsrate von 0,4 Hz gepulsten Protonenstrahls
ein sogenannter ,staggered beam® verwendet. Hier wird der Protonenstrahl von bis zu
2.1-16° Protonen in 3 Gruppen zu jeweils 5 Bunchen in Zeitintervallen von 5-500 ps aus dem
PS-BOOSTER extrahiert, um die Energiedichte pro Protonenzyklus zu verringern. Zusatzlich
wurde durch die Verwendung einer extra geheizten Helix, die eine Kondensation der weniger
leichtfliichtigen Elemente bewirkt, eine Kontamination der lonenquelle durch flissiges Blei
verhindert. Die fuir das COMPLIS-Experiment wichtige Produktion von neutronenarmen
Quecksilberisotopen wurde iber einen weiten Massenbereich bi¥’itg erméglicht
[Lett97]. Weitere Details Uber die Konstruktion des Targets und Uber die erreichten Produkti-

onsraten sind in der Arbeit von M. Krieg [Krie96] und J. Lettry [Lett97] veroffentlicht.

In Abbildung 3.5 ist der experimentelle Aufbau des COMPLIS-Experimentes an ISOLDE
dargestellt. Das zentrale Element der Apparatur ist hierbei die gepulste lonenquelle, in der die
Quecksilberisotope implantiert und laserdesorbiert werden. Fur die Implantation werden die
lonen mittels Quadrupole und elektrostatischer Felder auf ein Graphit Target fokussiert. Nach
der Implantation und dem radioaktiven Zerfall in die gewtinschten Tochterisotope wird mit
gepulster Laserdesorption durch einen frequenzverdoppelten Nd:YAG Laser ein Atomstrahl
produziert, der laserspektroskopisch mit der Resonanzionisationsspektroskopie untersucht
wird. Die hierzu bendtigten Laserstrahlen werden Uber eine Strecke von 20 m mit einem
Spiegelsystem in die sekundare lonenquelle eingekoppelt. Die in mehreren Stufen resonant
erzeugten lonen werden durch das anliegende Potentialgefélle von ca. 60 keV beschleunigt
und durchlaufen ein Magnetfeld von 0,4 T, das sich in einer Entfernung von 1 m von der lo-
nenquelle befindet. Damit wird die Trennung der ein- und auslaufenden lonen gewahrleistet
und parasitar erzeugte lonen werden von dem in die Flugzeitstrecke abgelenkten lonenstrahl
absepariert. Der massenaufgeloste Nachweis der lonen geschieht mittels einer 4,45 m langen
Flugzeitstrecke und einem Channelplate Detektor. Die Flugzeitstrecke ist als Zwei-Gradienten
Strecke konzipiert und erlaubt nach [Krie96] eine zeitliche Separation von zwei aufeinander-

folgenden Massen vali=47 ns.

Eine wesentliche Verbesserung des Experimentes wurde mit der Installation einer externen
lonenquelle zur Produktion von stabilen lonenstrahlen erreicht, die eine Implantation von
stabilen lonen in das Targetmaterial erlaubt. Damit ist es mdglich unabhangig von ISOLDE
Effizienztests durchzufihren und die gesamte Apparatur inklusive des Desorptions- und loni-

sationsprozesses offline zu testen und zu optimieren.
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3.2.1 Gepulste lonenquelle fur schwerverdampfbare Elemente
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Abbildung 3.6: Target-lonenquellenbereich des COMPLIS-Experimentes.

Besondere Bedeutung hat der Targetbereich des COMPLIS-Experimentes, der in
Abbildung 3.6 dargestellt ist. Fir eine gute Desorptionseffizienz der durch radioaktiven Zer-
fall produzierten Tochternuklide ist eine oberflachennahe Implantation der Quecksilberisoto-
pe notwendig. Dazu wird der 60 keV lonenstrahl auf ca. 1,5 keV abgebremst, indem die ge-
samte Targeteinheit auf ein Potential von nahezu 60 keV gelegt wird. Die Fokussierung des
lonenstrahls geschieht mit elektromagnetischen Linsen, die zusatzlich eine Beschleunigung
der mit der Resonanzionisation erzeugten lonen erlauben und damit eine Implantation und
Desorption der Isotopen an derselben Stelle erméglichen.

Mit dem Simulationsprogramm TRIM [Zieg93] durchgefihrte Monte Carlo Rechnungen
zeigen, daR bei einer Implantationsenergie von 1,5 keV die Implantationstiefe 30-40 A be-

tragt, wahrend 60 keV lonen mit einer Implantationstiefe von 250 A implantiert werden
[Krieg96].

Als Implantationsmedium wurde hochreiner pyrolytischer Graphit verwendet. Graphit hat
den Vorteil einer sehr hohen Schmelztemperatur von tber 3800 K, die weit Uber der Ver-

dampfungstemperatur der zu untersuchenden Isotopen liegt. Damit werden Verunreinigungen
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von Graphitatomen, die beim laserinduzierten Verdampfungsprozess entstehen kénnten, un-
terdriickt. Zudem erlaubt ein geringer Reflexionsfaktor von 0,35 bei einer Wellenlange von

A=532 nm [Kron88] eine effektive Ausnutzung der Laserenergie fir den Desorptionsprozess.

Das Graphit ist in einer banenférmigen Form auf einem Targetrad montiert und kann fur
die Implantation und Desorption entsprechend gedreht werden. Je nach Halbwertszeit der zu
untersuchenden Isotopen kann somit eine Implantation Gber einen gréReren Winkelbereich
erfolgen, wobei die Desorption durch entsprechendes Drehen des Targetrades zu einem spéte-
ren Zeitpunkt erfolgt. Zudem sind auf diesem Tagetrad Blenden zur Justage des lonenstrahls
und Platinfolien integriert, die eine Einstellung und Optimierung des lonisationsprozesses

erlauben.

Die Desorption wird mit einem gepulsten Nd:YAG Laser (Quantel Brilliant) bei der fre-
guenzverdoppelten Wellenlange vdn532 nm mit einer Repetitionsrate von 10 Hz durchge-
fuhrt. Dabei wird das Laserlicht mit einer Zylinderlinse auf einen Strich fokussiert, der in
Drehrichtung des Targetrades eine Breite von ca. 0,05 mm und senkrecht dazu eine Lange
von 2 mm besitzt. Da die Implantationsflache einen Durchmesser von 2 mm besitzt, kann mit
einer Rotation des Targets um 0,02° (entspricht 0,01 mm) pro Implantation finf Desorptions-
schritte durchgefiihrt werden. Es zeigte sich, dal3 flr eine optimale Desorption eine Energie

des Laserpulses von 300 pJ entsprechend einer Leistungdichte von 3 kitWeendig ist.

Die zur resonanten lonisation notwendigen Laser werden auf die entstandene Desorpti-
onswolke in einem Abstand von ca. 3mm vor der Targetoberflache kreuzweise eingespiegelt.
Das fur den ersten Schritt notwendige UV-Laserlicht wird dabei ebenfalls mit einer Zylinder-
linse fokussiert und regt die Atome in einem schmalen Volumensegment in den ersten ange-
regten Zustand an. Dadurch wird die Dopplerverbreiterung des Signals stark reduziert und
somit die Auflésung der Apparatur erhoht, was sich jedoch negativ auf die Effizienz nieder-

schlagt.

Dieses Prinzip der Desorption verbunden mit einer Untersuchung durch Resonanzionisati-
on und Massenspektrometrie findet auch kommerzielle Anwendung in der Analytik. Mit ei-
nem dem COMPLIS-Experiment ahnlichen Verfahren wird unter anderem von der Firma
Atom Sciences Inc. eine sehr sensitive Analyse von Oberflachen betrieben [Arli97].
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3.2.2 Das Lasersystem
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Abbildung 3.7: Das bei der lonisation von Platin eingesetzte Lasersystem. Fur den er-
sten Anregungsschritt wird ein schmalbandiges Farbstofflasersystem verwendet. Fuir
den zweiten und dritten Schritt zur lonisation wird ein kommerzieller gepulster Farb-
stofflaser eingesetzt. Die Laserstrahlen werden Uber eine Spiegelstrecke von ca. 15 m in
das COMPLIS-Experiment eingekoppelt.

Bei dem COMPLIS-Experiment kommt dem Lasersystem eine besondere Bedeutung zu,
da die spektrale Auflésung der Laserspektroskopie insbesondere durch die spektrale Band-
breite des Lasers zur lonisation des ersten Schrittes bestimmt wird. Darlber hinaus spielt die
zeitliche Abfolge aller Laserpulse zur Desorption und zur Resonanzionisation eine kritische

Rolle fur die Gesamteffizienz des Experimentes.

Fir die lonisation von Platin wurde ein dreistufiges Anregungsschema gewahlt (siehe
Abbildung 3.8). Da fur den zweiten und den nichtresonanten dritten Schritt die frequenzver-
doppelte Laserstrahlung eines Farbstofflasers zusammen mit der fundamentalen Wellenlange
benutzt wird, sind nur zwei Laserquellen zur lonisation von Platin notwendig. Als zentraler
Pumplaser fir beide Lasersysteme steht hierbei ein Nd:YAG Laser mit einer Pulsleistung von

1 J bei einer Repetitionsrate von 10 Hz zur Verfliigung.
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a) Der ,Compulsé” Farbstofflaser

Fur die Anregung des ersten Schrittes wird ein speziell von J. Pinard und S. Lieberman
entwickeltes gepulstes Farbstofflasersystem, das sich durch eine sehr schmale Bandbreite
auszeichnet, verwendet. Ein von einem-Baser gepumpter cw Laser (Coherent model 599)
erzeugt eine schmalbandige cw single-mode Laserstrahlung. Durch Verwendung einer zwei-
ten Verstarkerzelle in dem cw Resonator, die von einem gepulsten Nd:YAG Laser gepumpt
wird, kann die schmalbandige cw Laserstrahlung mit einer Repetionsrate von 10 Hz gepulst
verstarkt werden [Pina77]. Die ausgekoppelte Laserstrahlung besitzt die gleiche Wellenlange
wie die im Resonator vorhandenen cw-Laserstrahlung und hat eine fourierlimitierte spektrale
Bandbreite, die sich bei einer Pulsdauer X310 ns nach

U= 2[n 2
TIAT

3.32

mit Av=50MHz abschéatzen lalt. Dieses Prinzip der Erzeugung von schmalbandiger gepulster
Laserstrahlung beruht auf dem sogenannten ,Injektion Locking“. Die in einem Resonator
vorhandene single-mode Laserstrahlung baut sich bei einer gepulsten Verstarkung auf und
unterdriickt andere anschwingende Moden bei Erreichen der Sattigung [Gan76]. Dieses Prin-
zip des Injection-Lockings kann auch bei gepulsten Farbstofflasern [Seba94] und bei
Nd:YAG Lasern [Par84] angewandt werden. Hierbei wird eine schmalbandige cw Laser-
strahlung in den gepulsten Resonator eingekoppelt, um auf diese Weise ein injection-locking

Zu erreichen.

Die Frequenzkontrolle des ersten Schrittes geschieht mit einem Wavemeter (ATOS
Lambdameter), das eine Genauigkeit vori b@sitzt [Atos97]. Als Eichung der Spektren
wird ein Teil der Laserstrahlung ausgekoppelt und von einem konfokalen Fabry-Perot Inter-
ferometer mit einem freien Spektralbereich von 750 MHz analysiert. Zusatzlich wird eine
Absorptionsspektroskopie am Jod durchgefuhrt, um eine absolute Eichung der Messpektren

zu ermoglichen.

Fur eine effektive Frequenzverdopplung wird die schmalbandige Laserstrahlung mit zwei
Verstarkerkivetten, die von dem Nd:YAG Pumplaser gepumpt werden, verstarkt. Als Farb-
stoff wurde zur Erzeugung vor=613 nm sowohl in den Verstarkerkivetten als auch im cw-
Laser Rhodamin 6G verwendet. Zur Generierung der notwendigen UV-Laserstrahlung wurde
ein nichtlinearer Kalium-Dihydrogen-Phosphat (KDP) Kristall benutzt. Die nach der Fre-

guenzverdopplung erhaltene spektrale Bandbreite fir die Spektroskopie widh+aiis0
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MHz angegeben [Pina97] und hat eine Pulsenergie von ca. 5 pJ, die zur Sattigung des ersten

Anregungsschrittes ausreichend ist.

b) Der Laser fur den zweiten und dritten Anregungsschritt

Fir eine effektive lonisation kommt es beim zweiten und dritten Anrgegungsschritt weni-
ger auf die spektrale Bandbreite sondern mehr auf die zur Verfigung stehende Pulsleistung
an. Als Laser kann deshalb ein kommerzieller gepulster Farbstofflaser der Firma Lambda
Physik (FL3002) verwendet werden, der mit dem Nd:YAG Laser gepumpt wird. Die relativ
breitbandige Laserstrahlung hat eine spektrale Bandbreite von etwa 5 GHz [Lamb85] und bei
einem Einsatz der eingebauten Verstéarkerstufe eine Pulsenergie von ca. 5 mJ. Die Wellenlan-
ge wurde hierbei so gewahlt, dal? mit einer Frequenzverdopplung UV-Licht mit einer Wel-
lenlange vor\=370,7 nm erzeugt werden konnte, die eine Anregung in dé6ddustand
erlaubt. Die nichtresonante lonisation ins Koninuum geschieht hierbei mit der fundamentalen

Wellenlange voiA=741,4 nm. Als Farbstoff wurde b&F741,4 nm Pyridin 2 verwendet.

3.3 Messungen an neutronenarmen Platinisotopen

Die Messungen der neutronenarmen Platinisotopen wurden in der Strahlzeit im Juli 1997
fortgesetzt, nachdem in vorhergehenden Strahlzeiten des COMPLIS-Experiments die Platini-
sotope'®1818bt yntersucht wurden [Krie96]. Erstmalig konnte die Hyperfeinstruktur und
Isotopieverschiebung der Platinisotdpe! 91818118t ynd'%"Pt vermessen und die Hyper-
feinstruktur von'®*%t und*®>%"Pt mit gréRerer Prazision bestimmt werden. Die Halbwerts-

zeiten dieser Isotopen sind in Tabelle 3.2 angegeben.

Dabei wurde zur lonisation der desorbierten neutralen Platinisotope ein dreistufiges loni-
sationsschema gewahlt mit einer nicht resonanten lonisation in das Kontinuum im dritten
Schritt (siehe Abbildung 3.8). Fur den spektroskopisch relevanten ersten Anregungsschritt
wurde der Ubergang 865 °D; — 5d°6p P, bei einer Wellenlange vok=306,5 nm verwen-
det. Dieser Ubergang zeichnet sich durch eine relative Starke von 3200 [Wies80] aus und eig-
net sich daher fir eine effiziente Anregung. Fur die Anderung des Gesamtspins gilt bei die-
sem UbergandJ=1, womit die Hyperfeinstruktur gut aufgelost werden kann. Um eine mog-
lichst hohe Auflosung fur den spektroskopisch wichtigen ersten Schritt zu erreichen, wurde
der schmalbandige Complusé Farbstofflaser [Pina77] bei einer Wellenlange&52,9 nm
betrieben und eine Frequenzverdopplung durchgefiihrt. Fir den zweiten und dritten Anre-

gungsschritt wurde breitbandiges Laserlicht eines zweiten Farbstofflasers mit einer Wellen-
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lange vomA=741,4 nm eingestrahlt. Mit einer Frequenzverdopplung kanA+8if0,7 nm der

5d° 6d Zustand angeregt werden. Das Laserlicht der Fundamentalen dient zur nichtresonanten
lonisation ins Kontinuum oberhalb der lonisationsgrenze von 72300 Bars verwendete
Anregungsschema erlaubt eine effiziente und selektive dreistufige lonisation bei der Verwen-

dung von nur zwei gepulsten Farbstofflasersystemen.

Tabelle 3.2: Halbwertszeiten und Spins der gemessenen Platinisotope.

A N I T
194 | 116 0 stabil
188 | 110 0 10,2d

185 | 107 | 9/2 70,9 min
185m| 107 1/2 33,0 min
183 | 105 1/2 6,5 min

183m| 105| 7/2 43 s
182 | 104 0 2,6 min
181 | 103 1/2 5ls
180 | 102 0 52s
179 | 101 1/2 21,2s
178 | 100 0 211s

Zur Frequenzkalibration diente ein Fabry-Perot Interferometer mit einem freien Spekiral-
bereich von 750 MHz und eine Absorptionsspektroskopie von Jod. Da die Jodlinien mit einer
Genauigkeit von +0,002 ci[Gers78] bekannt sind, laRt sich so eine absolute Frequenzkali-
bration der erhaltenen Spektren durchfiihren. Sowohl das aus der Flugzeitmessung erhaltene
Flugzeitspektrum als auch das Jod bzw. Fabry-Perot Signal wurden in einer dreidimensiona-
len Matrix aufgenommen. Dabei wurde je nach gemessenem Spektrum der Laser in Fre-
guenzschritten von 50 bis 100 MHz verstimmt und das Signal Uber 15 Mel3zyklen arithme-
tisch gemittelt. Durch zweidimensionale Schnitte lassen sich fur die verschiedenen Massen
die Signalhdhen als Funktion der Frequenz darstellen. Nach einer Anpassung des erhaltenen
Frequenzspektrums mit Lorentzkurven wurden die Linienlagen mit den dazugehdrigen Feh-
lern ermittelt. FUr die Isotopen mit Hyperfeinaufspaltung wurde das Fitprogramm MINUIT
[Jame77] verwendet, um die Isotopieverschiebung und die Hyperfeinstrukturkonstanten aus
den erhaltenen Spektren zu berechnen. Da aufgrund des Scanbereichs eine Aufnahme der
Jodlinien fiir bestimmte Isotopen nicht méglich war, wurde das IS5, das eine Halb-
wertszeit voni,=10,2 d besitzt, homogen auf dem Graphit Substrat implantiert. Anhand des
Spektrums vort®Pt, das in den Desorptionsspektren im Hintergrund auftaucht, kann den Li-

nienlagen der gemessenen Platinisotope eine eindeutige Frequenz zugeordnet werden. Als
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Referenzwert dient hierbei der in dieser Arbeit bestimmte Wert fir die Isotopieverschiebung

als auch der in [Krieg96] gemessene Wert.

IP=9.0eV
/
741.4 nm
9
370.7 nm / 5d° 6d
3d° 6p 2P,
306.5 nm
5d° 6s 2D,

Abbildung 3.8: Anregungsschema zur Spektroskopie von Platin. Der fur die Spektro-
skopie relevante erste Schritt wird mit einem frequenzverdoppelten schmalbandigen La-
ser bei 306,5 nm angeregt. Zur lonisation ins Kontinuum wird ein breitbandiger Laser
verwendet. Die Wellenldnge ist so gewabhlt, daf? die frequenzverdoppelte Laserstrahlung
das Atom in den 5d6d Zustand angeregt, wahrend die Fundamentale die nichtreso-
nante lonisation ins Kontinuum oberhalb der lonisationsgrenze von 723bérorig-

licht.

3.3.1 Messung der leichten Platinisotope

Wahrend der zurtickliegenden COMPLIS Strahlzeiten wurde zur Produktion der radioakti-
ven schwerverdampfbaren Isotopen von Gold und PlatirBt&erfall ausgenutzt. Bei der
Untersuchung der leichten Platinisotope im Rahmen dieser Arbeit wurde erstmalig eine Pro-
duktion von Platinisotopen mit A<182 durch direkteiZerfall von Quecksilberisotopen mit
A<186 beobachtet. Durch denZerfall wurde die Messung der leichten Platinisotope erst
ermoglicht, da die Produktionsraten von ISOLDE fernab der Stabilitdt stark zurtickgehen.
Dies ist an dem Beispiel der Produktion V&Pt in Abbildung 3.9 verdeutlicht.



34 3 Das COMPLIS-Experiment
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Abbildung 3.9: Die Produktion voH®Pt tiber direktem-Zerfall von'®Hg. Aufgrund
der niedrigen Produktionsrate véffHg und der relativ geringen Branching Ratio fiir
denp*-Zerfall von'"®Hg und*’®Au erlaubt der direkte-Zerfall theoretisch eine Steige-
rung der Produktionsrate um einen Faktdt 10

Unter Ausnutzung def3-Zerfalls werden durch die geringen Branching Ratio von 30% fur
1849 und 60% fil'®Au bei einem Yield von 105 AtomerisC bestenfalls 18% der implan-
tierten Quecksilber Isotopen in das zu untersuchéffe zerfallen. Die Branching Ratio fiir
den direktern-Zerfall von'®Hg in "%t jedoch betréagt 15.2%. D¥Hg mit einem um einen
Faktor 13 hoheren Yield von ISOLDE geliefert wird, steigt die Produktionsrate Vet
etwa um einen Faktor $@an. Der implantierté®Hg Kern zerfallt mit einer Energie von
E=5,9 MeV ima-Zerfall in das'’®Pt. Eine energetische Betrachtung liefert fiir den verblei-
benden' "%t Kern die RiickstoRenergie voriE=130 keV. Diese Energie muft vom Implan-
tationsmaterial Graphit aufgenommen werden. Simulationen mit dem Implantationsprogramm
TRIM [Zieg93] liefern fir diese RiickstoRenergie eine Implantationstiefe von ca. 400 nm, die
sich isotrop um den zerfallenden Kern herum in alle Raumrichtungen verteilt. Damit sind die
Isotopen, die durch den Rucksto3 deZerfalls tiefer in das Graphit Substrat implantiert
werden oder aus dem Substrat herausfliegen, fur eine spéatere Desorption verloren. Dies fuhrt
zu einer massiven Reduzierung der zur Verfigung stehenden Isotopen. Speziell bei dem Iso-
top 18Pt ware aber an eine Untersuchung aufgrund der niedrigen Produktionsrate von ISOL-
DE nicht zu denken, wenn nur dg¥-Zerfall als Produktionsmechanismus innerhalb des Im-

plantats ausgenutzt werden wirde.
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a) Die geraden Platinisotope

1 o

| /\/\A’\/\jj\/\f/A/\A-\v\‘/\
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178y
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Abbildung 3.10: Spektren der geraden Platinisotgp&®!#21%t und das stabile Refe-
renzisotop>*Pt. Die Hohe der Spektren ist hierbei nicht maRstablich wiedergegeben.

In Abbildung 3.10 sind die erhaltenen Spektren der geraden Platinisotope mit Spin | = 0
gezeigt. Durch die Verwendung der aufgenommenen Jodlinien und der Fabry-Perot Trans-
missionsmaxima laldt sich aus den gemessenen Spektren die Isotopieverschiebung relativ zu
199pt berechnen, die in Tabelle 3.3 aufgefiihrt ist. Dabei werden die Spektren mit Lorentzkur-
ven gefittet. Als Fixpunkt und Frequenzmarke zur Ermittlung der absoluten Linienlagen wur-
de das Spektrum vdfi®Pt verwendet, das aufgrund einer homogenen Implantation im Graphit
Target zusatzlich desorbiert und nachgewiesen wird.

Das Spektrum voh’®Pt ist im Vergleich zu den anderen Spektren der geraden Plationiso-
topen wesentlich breiter. Aufgrund der geringen Produktionsrat&’k¢risotope wurde die
Intensitat und das Strahlprofil des lonisationslasers im ersten Schritt vergrof3ert, um die
Nachweiseffizienz auf Kosten der spektroskopischen Auflosung zu erhéhen. Zudem sind die

Spektren vort”®t aufgrund der geringen Signalhdhe stark verrauscht.
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b) Die ungeraden Platinisotope
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Abbildung 3.11: Hyperfeinspektrum volf*®"Pt. Das gemessene Spektrum (oben)
setzt sich aus einer Uberlagerung des Grund- und Isomerenzustandes zusammen. Die
beiden starken Linien sind durch den Grundzustand hervorgerufen. Im unteren Teil sind
die theoretisch zu erwartenden Hyperfeinlinien des Grundzustandes mit I=1/2 (gestri-
chelte Linie) und des Isomerenzustandes mit I=7/2 (durchgezogene Linie) dargestellt.

Als Beispiel fur die Messungen an den ungeraden Platinisotope ist in Abbildung 3.11 das
Hyperfeinspektrum vort®3"Pt dargestellt. Die beiden starken Linien werden durch den
Grundzustand®%t mit einem Kernspin von 1=1/2 hervorgerufen. Bei dem Isomerenzustand
183"pt mit 1=7/2 verteilt sich die Hyperfeinaufspaltung auf ca. 10 starkere Linien. Im unteren
Teil von Abbildung 3.11 ist das theoretisch zu erwartende Hyperfeinspektrum aufgezeigt. Die
gestrichelte Linie stellt hierbei den Grundzustand dar, wahrend die durchgezogene Linie den
Isomerenzustand beschreibt. Die einzelnen Linien konnten aufgrund der erreichten Genauig-
keit vonAve,=(215+31) MHz nur begrenzt aufgeldst werden. Die Unterschiede in der Inten-

sitat von Grund- und Isomerenzustand sind durch die stark unterschiedlichen Halbwertszeiten
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(T, =43sundT?, =6,5m) zu erklaren. Bei einer Verzdgerungszeit der Messung von 60 s bzw.

180 s verandert sich das Verhéltnis von der Anzahl der Isoptope im Grundzustand zur Anzahl

im Isomerenzustand von 2,4 bzw. 13,2.

Aus den Linienlagen lassen sich dann die Isotopieverschiebung und die A- und B-Faktoren
bestimmen. Diese wurden mit Hilfe der Fit Routine MINUIT [Jame77] aus dem experimen-
tellen Spektrum berechnet. Die Linienlagen werden aus den Resonanzlinien durch Anpassung
von Lorentz-Profilen mit fester Breite ermittelt. Die Ergebnisse dieser Analyse sind in Tabelle
3.3 und Tabelle 3.4 zusammengefalit.

3.3.2 Extraktion der kernphysikalischen Parameter

a) Der elektronische Faktor

Fur die Extraktion der kernphysikalischen Parameter wie die Anderung des Kernladungs-
radiusd<r®>> und der Deformationsparameet3®> ist die Kenntnis des nuklearen Parameters
A9 notwendig, der vom elektronischen Faktegsk des betreffenden Ubergangs’Bs —

6p °P, bestimmt wird.

Dieser elektronische Faktor kann tber eine Kingplotanalyse [Heil74] berechnet werden.
Dabei wird als Referenz der elektronische Fakigk.Fdes Referenziibergangs % — 6p
74 beiA=266 nm benutzt. Der zur Zeit verlaRlichste Wert stammt aus Multifigurations-Dirac-
Fock-Rechnungen (MCDF) von B. Fricke. Wie in der Arbeit von T. Hilberath et al. [Hilb90,
Hilb92] gezeigt, ist dieser Wert aus einer selbstkonsistenten Rechnung ohne experimentellen
Parameter bestimmt worden. Auch aus Grinden der Konsistenz mit anderen Messungen von
Isotopen unterhalb von Z<82 von Gold [Wall89, Pass94] und von Platin [Hilb92, Kieg96], in
denen dieser Wert des elektronischen Faktors verwendet wurde, ist der MCDF-Wert von B.

Fricke mit
Fosenn=-20780 MHZfm™ 3.33
zu bevorzugen.

Nach einer in [Krieg96] durchgefuihrten Kingplotanalyse der Messungen von [Krieg96,
Hilb92, LeBI89, Neu87] kann der elektronische Faktor mit

Faosnm=-18730 + 1170 MH#m™ 3.34
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bestimmt werden. Dieser Wert fur den elektronischen Faktor wurde in der vorliegenden Aus-

wertung verwendet.

b)  Nuklearer Parameter und Deformation

Mit Hilfe der gemessenen Isotopieverschiebung und dem elektronischen Faktor kdnnen
Aussagen (iber die Kerngrundzustandseigenschaften wie den nuklearen Paxateder

Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsragitfs™” , die Variation des Defor-

mationsparamete®<p,>> " und die absolute Deformation?>'"? getroffen werden.

Tabelle 3.3: Gemessene Isotopieverschiebungen der Platinisotope und die daraus be-
rechneten Kernparameter wie der nukleare ParamEtt?, die Anderung des mittleren
quadratischen Kernladungsradidsr®>'*** die Variation des Deformationparameters
d<p> %4 und die absolute Deformationf?>"?. Als elektronischer Faktor wurde
Fao06nn=-18730 MHZfm™2 und als Referenzwert fiir den absoluten Deformationsparame-

ter der B(E2)-Wert mif,=0,1434(26) verwendet. Zusatzlich wurde der Wer3fiaus
dem intrinsischen Quadrupolmomeny €@mittelt.

A | 5V194’A }\194,A 6<|’2>194’A 5< 22> <[322>1/2 BZ
[GHZz] [fm?] [fm?] 194.A
196 | 0 |-1,248(93) 0,069(5] 0,072(6) 0,003(6) 0,133(47)
192 0 1,31(2) | -0,072(2) -0,076(2) 0,003(}) 0,152(5)
189 | 3/2| 3,11(5)| -0,181(11) -0,183(4) 0,006(B) 0,165(3) -1,74(16)
188| 0 3,38(3) | -0,187(5) -0,196(3) 0,010(17) 0,176(5)
185g| 9/2 | 1,551(4)| -0,090(7) -0,087(7) 0,033(1) 0,232(4) 0,220(15)
185m| % | 3,52(9)| -0,197(8) -0,204(9) 0,023(1) 0,209(5)
184| 0 3,86(8) | -0,216(1) -0,224(9) 0,026(1) 0,216(5)
183g] Y | 3,60(6) | -0,204(9) -0,209(9) 0,032(1) 0,229(5)
183m| 7/2 | 1,84(4)| -0,110(8) -0,107(9) 0,041(L) 0,248(4) 0,242(17)
182 | 0 | 4,64(4)| -0,260(9) -0,269(10) 0,031(1) 0,228(5)
181 | % | 4,18(2) | -0,237(10) -0,243(10) 0,038() 0,242(5)
180 | 0O 6,27(9) | -0,349(12) -0,364(12) 0,032(1L) 0,229(6)
179 | % | 5,65(30)| -0,318(19) -0,328(20) 0,040(2) 0,245(8)
178 | 0 | 8,78(15)| -0,486(14) -0,510(16) 0,029(1) 0,222(7)

Bei der Berechnung der Anderung des mittleren quadratischen Kernladungdsaci(i$
geht man nach dem in Kapitel 3.1.3 beschriebenen Verfahren vor. Dabei wird als Referenzi-
sotop und zur Festlegung des absoluten Deformationsparameter das ¥gthijewahlt. Der

aus B(E2, 2- 0") — Messungen stammende Deformationswert von
B,=0,1434(26) 3.35

dient somit als Referenzwert [Rama87].
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Fur den Zwei-Parameter-Ansatz zur Berechnung der mittleren quadratischen Kernladungs-
radien (siehe Kapitel 3.1.3.b) wurden die sphéarischen Anteile mit dem Standard-Datensatz des
Dropletmodells von Meyers und Schmidt [Meyer83] bestimmt. Es zeigt sich in der Arbeit von
T. Hilberath [Hilb90], dal’ die Verwendung des verbesserten Datensatzes der Kerne in der
Gegend vorf®Pb von Berdichevesky und Tondeur [Berd85] und von Dorso et al. [Dors86]
fur die Deformation der Platinisotope zu gro3e Werte liefert, wahrend bei den Kernladungsra-
dien keine Anderung erfolgt. Daher wurde wie auch bei den anderen laserspektroskopischen
Messungen von Quecksilber [UIm86], Gold [Wall89, Pass94] und von Platin [Hilb92,
Kieg96] aus Konsistenzgriinden der Standard-Datensatz von Meyers und Schmidt verwendet.

In Tabelle 3.3 sind die aus der gemessenen Isotopieverschiebung extrahierten Werte flir die

oben genannten Kerngrundzustandseigenschaften aufgefuhrt.

c) Kernmomente

Aus der Hyperfeinstruktur der Isotopen m#dlkonnen die A und B-Faktoren ermittelt
werden. Mit Hilfe der Fit-Routine MINUIT [Jame77] werden aus den experimentell ermittel-
ten Linienlagen die Isotopieverschiebung und die Hyperfeinkonstanten berechnet. Die Ergeb-

nisse fur die gemessenen Isotopen sind in Tabelle 3.4 dargestellt.

Durch die Faktorisierung der Dipol- bzw. Quadrupolwechselwirkung in Gleichungen 3.4
und 3.5 in einen Anteil fur den Atomkern und der Elektronenhtille kann aus den experimentell
bestimmten A- und B-Faktoren das magnetische Momeoh@ das spektroskopische Qua-
drupolmoment @berechnet werden. Kennt man die Werte fliupd B flr ein Isotop, so
kann man auf die schwierige Berechnung der Wellenfunktionen der Hullenelektronen ver-
zichten und die Werte fur,und B fir alle anderen Isotopen berechnen. Dabei wird ange-
nommen, daf’ die Mittelwerte <H(0)> und;£0)> fir alle Isotopen gleich sind. Beim Platin
eignet sich'®Pt als Referenzisotop, das als einziges stabiles Isotop einen Kernsp#0 mit |
besitzt. Sowohl der A-Faktor déBs-Grundzustandes als auch das magnetische Moment p
sind fur dieses Isotop aus ABMR-Messungen [Bitt84] und NMR-Messungen [Lede78] sehr

genau bekannt:

A(**Pt,%D3)=5702,647(23) MHz 3.36
w(*9P1)=0,60949(6) n 3.37
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Fur das Verhaltnis aus A-Faktor und magnetischem Moment erhalt man den Wert

1, (°PY

———————=0,10691) . 3.38
A(lQSPt’ 3D3) q )

Das magnetische Moment gines anderen Isotops kann mit folgender aus Gleichung 3.4
hergeleiteten Beziehung berechnet werden, vorausgesetzt, dessen A-Faktor ist aus dem Expe-
riment bekannt.

(2 &
TR

|(2)A(2) - I(l)A(l) 3.39

Diese Beziehung gilt jedoch nur fur punktférmige Atomkerne. Wegen der Ausdehnung des
Atomkerns wird mit der Bohr-Weil3kopf Korrektuggy die Verteilung des magnetischen
Momentes Uber das endliche Kernvolumen bericksichtigt [Bohr50] und die Breit-Rosenthal
Korrektur egr erfald3t den Effekt der Kernladungsverteilung [Rose32]. Damit ergibt sich fir
den A-Faktor eines ausgedehnten Atomkerns mit der sogenannten Hyperfeinaadolalie

gender Ausdruck:
A=A punke [([L+€) Mit= egwt €ar 3.40

Normalerweise ist die Hyperfeinanomalie von der GréRenordnufgl@® Bei Kernen
mit ungerader Neutronenzahl ist jedacim der Regel kleiner als 0,3% [Hilb92]. Mit der De-
finition der differenziellen Hyperfeinanomalta?=¢(1)-¢(2) ergibt sich aus den obigen Glei-

chungen die Beziehung

@ &
H, H,

- 172
|(2)A(2) - |(1)A(1) H1+A ) 3.41

Bei der Annahme dass der Wert der differenziellen Hyperfeinanofdglieeinesfalls ein

Prozent Ubersteigt, ergibt sich fur das Verhaltnis aus Gleichung 3.38:

W, (**°PY)

——————=01072). 3.42
A(195PL 3D3) ( )

Damit erhalt man eine Beziehung, die zur Berechnung der magnetischen Momente fir alle
Platinisotopen herangezogen werden kann:
W (*P1)=0,214(2A(*Pt)I{*Pt) 3.43

In Tabelle 3.4 sind die Werte fur die magnetischen Momente der Platinisotope dargestellt.
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d) Quadrupolmomente

Ein Referenzisotop steht bei der Berechnung des Quadrupolmomentes nicht zur Verfi-
gung, da ein melR3bares Quadrupolmoment nur fir die Isotopeadmaixistiert. Daher muss
die Quadrupolkopplungskonstante des Grundzustandes semiempirisch nach Kopfermann be-
rechnet werden. Mit der in Kapitel 3.1.1a) beschriebenen Hyperfeinstruktur in der Zentral-

feldnaherung gilt Gleichung 3.6 und 3.7 zur Berechnung der Feldgradienten.

<¢,,(0)>=- € 2’_ BLPIN R,(1,j,Z,) =679 ELozzl2 3.44
4, 2) +1 m
mit <1 >= 2" Wes 67,63 3 3.45

b2 (1+1/2)ZH,(,2)

Dabei betragen die in Kopfermann [Kopf56] tabellierten Werte fur die relativistischen
Korrekturen R1=2,j=5/2,Z=67)=1,0833 und HKI=2,Z=67)=1,0328. Die Dublettaufspaltung
der Feinstruktu®Wes ist in [Engl85] mitdWrs=1031,887 crii=1,2562 eV angegeben. Dar-
aus erhalt man fur das spektroskopische Quadrupolmoment aus 3.5 und 3.6 bzw. 3.7 folgende
Beziehung, mit der das spektroskopische Quadrupolmoment berechnet werden kann.

Q, = B/€(¢,4(0)) = -0,685[B(* Pt) 3.46

Die in Gleichung 3.8 durch die Rumpfpolarisation eingefiihrte Sternheimer Korrektur mit
einem Abschirmfaktor R von R=-0,10011 liefert einen korrigierten Wert fir das spektroskopi-

sche Quadrupolmoment, der um 9,1% herabgesetzt ist. Der korrigierte Wert lautet dann:

Q= 1R Q® = 0,909 3.47

In Tabelle 3.4 sind die aus den Messungen der Hyperfeinstruktur extrahierten Werte fur die

Kern- und Qaudrupolmomente zusammengefasst.
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Tabelle 3.4: Die aus der Hyperfeinstruktur extrahierten Werte fur die A- und B-
Faktoren. Die berechneten Werte fur das spektroskopische Quadrupolmonsamd Q
zusatzlich angegeben. Fir das korrigierte spektroskopische Quadrupolmogfiént Q
wurde eine Sternheimer Korrektur von ~9 % angenommen. Das intrinsische Quadru-

polmoment Q ist zusatzlich aufgefiuihrt. Die magnetischen Momentgind in Einhei-
ten von | angegeben.

A I A B Qs storr. QO W
[GHZ] [GHZ] [b] [b] [b] [n]

189 | 3/2 | -1,36(2)] 1,47(2)|] -1,01(2) -0,91(1) -1,96(10) -0,439(4)
185g| 9/2 | -0,74(4)| -5,75(20) 3,94(14) 3,58(1R) 6,56(14) -0,713(39)
185m| 1/2 | 4.65(5) 0,498(7
183g| 1/2| 4,77(6) 0,511(8
183m| 7/2| 1,06(8)| -5,40(20) 3,70(14) 3,36(1R) 7,21(15) 0,790(60)

181 | 1/2 | 4,82(20) 0,515(22)

179 | 1/2 | 4,04(20) 0,432(22)
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3.4 Diskussion

3.4.1 Kernladungsradien &<r?>

43

Die sich aus der Isotopieverschiebung ergebende Abweichung der Kernladungsradien

d<r*> ist in Tabelle 3.5 in Abhéngigkeit der Neutronenzahl aufgetragen. Zusétzlich sind zum

Vergleich die in der Literatur bekannten Werted&r*> aufgefiihrt.

Tabelle 3.5:

Vergleich der gemessenen Anderung der Kernladungsradien mit den Li-

teraturwerten von [Hilb92] und [Krieg96]. Die Werte von [Krieg96] sind mit dem
COMPLIS-Experiment bestimmt worden.

A T1/2 6<r 2>194,A 6< r 2>194,A 6< r 2>194,A
[fm?] [fm?] [fm?]
[Krieg96] [Hilb92]

198 | 7,20% 0,158(2) 0,154(8)
196 | 25,30 0,072(6) 0,075(3) 0,074(4)
195 | 33,80 0,035(2) 0,035(4)
194 | 32,90 0 0 0

193 | 50,0y -0,047(7)
192 | 0,79%| -0,076(2) -0,067(10
191 | 29d -0,139(8)
190 | 0,01% -0,132(8)
189 | 10,9 h -0,181(13)
188 | 10,2h| -0,196(5) -0,202(5) -0,190(8
187 | 2,35h -0,175(20)
186 | 2,0h -0,205(7) | -0,203(12
185g | 70,9 m  -0,087(7) 0,080(14)
185m | 33,0 m _ -0,204(9) -0,193(21
184 | 17,3m  -0,224(9) | -0,212(11)]  -0,232(24
183g | 6,5m| -0,209(9) 0,166(45)
183m | 43s| -0,107(9)

182 | 2,6 m| -0,269(10)

181 | 51s | -0,243(10)

180 | 52s | -0,364(12)

179 | 212s| -0,328(20)

178 | 21,1s| -0,510(16)

N—r

In Abbildung 3.10 ist die Anderung der Kernladungsradien in Abh&ngigkeit der Neutro-

nenzahl dargestellt. Die Werte fiir die Patinisottfé®Pt stammen hierbei aus dieser Arbeit.

Um eine Aussage Uber die Deformation der Platinisotope treffen zu kdénnen, sind die nach

dem Dropletmodell von Meyers et al. [Meyer83] mit einem konstanten Deformationspara-
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meter3; von 0,127 und 0,245 zu erwartenden Werte dargestellt. Betrachtet man den Verlauf

der Kernladungsradien, so fallt folgendes auf:

- Es gibt eine groRe Deformationsédnderung zwischen dem Grund- und Isomerenzustand von
183pt und'®pt.

- Um die Mitte der Neutronenschale bei N=104 tritt ein inverses odd-even-staggering auf.

- Fur die geraden Platinisotope steigt die Deformation ab A=188 an und erreicht bei A=180

ein Maximum. Fir das leichte 178Pt fallt die Deformation zudem etwas ab.

Insbesondere die Abnahme der Deformation fur die leichten Platinisotope entspricht dem

in Abbildung 3.2 beobachteten Wechsel der Drehimpluse der Rotationsbanden.

0.2 1
0.0 1
£
&
v -0.21
0
|
1 : / ¢  Grundzustand
-0.4 - | /' A Isomer
: e — - — - Droplet Modell mit beta=0,127
I /' — — — Droplet Modell mit beta=0,245
] | )
-0-6 L) : L) : L) : { L) : L) : L) : L) : L) : L) : L) : T
176 178 180 182 184 186 188 190 192 194 196 198 200

Masse A

Abbildung 3.12: Gemessene mittlere quadratische Abweichung der Platinisotope in
Abhangigkeit der Neutronenzahl N. Zusatzlich sind die Vorhersagen des Dropletmo-
dells von Meyers et al. [Meyer83] fir verschiedene konstante Deformationsparameter
(3. dargestellt. Die senkrechte gestrichelte Linie markiert die Mitte der Neutronenschale.
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3.4.2 Quadrupolmomente Qund Deformationsparameterf

Tabelle 3.6 zeigt eine Zusammenstellung der gemessenen Quadrupolmomente. Zwischen
187pt und'®%t tritt eine Anderung des Vorzeichens des Quadrupolmomentes ein. Dies deutet

auf einen Ubergang von einem sphérisch-oblat in einen prolat deformierten Zustand hin.

Tabelle 3.6: Gemessene Quadrupolmomente fiir die Platinisttoiet.

A I Qs Referenz
[b]
191 | 3/2 -0,86 [Hilb92]
189 | 3/2 -0,91(7) Complis
187 | 3/2 -1,10(8) [Hilb92]
185g| 9/2 3,94(14) Complis
183m| 9/2 3,70(14) Complis

Der aus der Isotopieverschiebung bestimmte Deformationsparanfetet’<und der aus
dem intrinsischen Quadrupolmoment extrahierte Deformationsparafestend in Tabelle
3.7 dargestellt. Zusatzlich sind die aus B(E2) Messungen von Esser et al. [Esse98] berechne-

ten Werte fli3, angegeben.

Tabelle 3.7:  Gemessene Deformationsparamdgr£* undB,. Zum Vergleich sind
die Deformationsparamet@ aus B(E2) Messungen von Esser et al. [Esse98] darge-
stellt.

A <B > | B2 B2 | y[°]
Complis B(E2)
185g | 0,232(4)| 0,220(15)
185m | 0,209(5)
184 | 0,216(5) 0,22 19,4
183g | 0,229(5)
183m | 0,248(4)| 0,242(17)

182 | 0,228(5) 0,23 18,7
181 | 0,242(5)
180 | 0,229(6) 0,23 18,5

179 | 0,245(8)
178 | 0,222(7)

Die aus dem spektroskopischen Quadrupolmoment extrahierten Wegeviinden unter
der Voraussetzung axialer Symmetrie berechnet. Da die Ubereinstimmung dieser Werte mit
den direkt aus der Isotopieverschiebung gewonnenen Wert@fi' sehr gut ist, 1ait sich

daher fiir die ungeraden Platinisotdf&Pt und'®"Pt eine axiale Symmetrie ableiten. Zudem



46 3 Das COMPLIS-Experiment
sind die mit dem COMPLIS-Experiment gemessenen Werte der Deformation mit den Ergeb-
nissen aus den B(E2) Messungen in guter Ubereinstimmung.

Um die Entwicklung der Deformation entlang der Isotopenkette abschliel3end zu erklaren,
ist ein Vergleich der experimentellen Werte mit theoretischen Rechnungen, die eine axiale

bzw. triaxiale Symmetrie des Kern bericksichtigen, notwendig.

3.4.3 Vergleich mit axialen HFB Rechnungen
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Abbildung 3.13: Vergleich der experimentellen Werte mit axialen Hartree-Fock-
Bogolyubov (HFB) Rechnungen von M. Girod [Giro98] und relativistischen Mean-

Field (RMF) Rechnungen von G. A. Lalazissis [Lala98]. Zusétzlich sind die nach dem
Dropletmodell zu erwartenden Werte eingezeichnet.

Als Rechnungen zur Anderung der Kernladungsradien, die eine axiale Symmetrie des
Kerns voraussetzen, stehen axiale Hartree-Fock-Bogolyubov Rechnungen von M. Girod [Gi-

ro98] und neue relativistische Mean-Field Rechnungen von G.A. Lalazissis [Lala98] zur Ver-
figung.

Abbildung 3.13 stellt einen Vergleich dieser Rechnungen mit den experimentellen Werten
fur die Isotopenkette des Platins dar. Zusatzlich sind die Vorhersagen des Dropletmodells fur
eine konstante Deformation eingezeichnet.
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Es fallt auf, da? beide Rechnungen den experimentellen Verlauf der Kernladungsradien
nur unzureichend beschreiben. In den HFB Rechnungen von M. Girod ist ein starker Defor-
mationswechsel zwischéefiPt und®Pt vorausgesagt Bei den RMF Rechnungen von G.A.
Lalazissis et al. tritt dieser abrupte Deformationswechsel schon zwei Massenzahlen friher bei
199t auf. Zudem sind die leichten Platinisotope zu stark deformiert. Die Deformation dieser
leichten Platinisotope ist in den RMF Rechnungen jedoch etwas besser wiedergegeben. Eine
gute Ubereinstimmung mit dem Experiment findet man jedoch bei der Berechnung des Iso-
meren- und des Grundzustandes V5Pt und*®*¢"Pt. Hier ist die Deformationsénderung

der Isomerenzustande gut reproduziert.

Als erstes Ergebnis dieser Rechnungen kann jedoch festgehalten werden, dal? die geraden

Platinisotope nur unzureichend mit einer axialen Symmetrie zu beschreiben sind.

3.4.4 Vergleich mit triaxialen HFB Rechnungen

Zur Uberprufung einer moglichen Triaxialitat der leichten Platinisotope sind triaxiale HFB
Rechnungen von M. Girod [Giro98] durchgefiihrt worden. Die hierzu verwendeten Parameter
sind in Tabelle 3.8 aufgelistet. Vergleicht man diese Parameter mit den von Esser et al. aus
B(E2) Experimenten erzielten Ergebnissen, so fallt auf, dal’ die Werte fur den Asymmetriepa-
rametery etwas zu niedrig und die Werte fir den Deformationspararfieedwas zu hoch

angesetzt sind. Das Ergebnis der triaxialen Rechnung ist in Abbildung 3.14 gezeigt.

Tabelle 3.8: Fur die triaxiale HFB Rechnung verwendete Pararfieterd y. Zum
Vergleich sind die B(E2) Werte von Esser et al. [Esse97] aufgeflhrt.

A HFB Rech- Esser et al.
nung
Yues[] | Bues | Y] B

186 19 0,24 22 0,21
184 15 027 19 0,22
182 13 0,29 19 0,23
180 12 0,31 18 0,23
178 13 0,31

Hierbei ist zu bemerken, dal3 die triaxialen Rechnungen von Girod wesentlich besser mit
den experimentellen Resultaten der geraden Platinisotope Ubereinstimmen. Zum einen ist der
Deformationswechsel b&i®Pt richtig wiedergegeben und zum anderen entspricht der Verlauf
der Kernladungsradien fir die leichten Platinisotope dem experimentell gefundenen Verlauf.

Unstimmigkeiten ergeben sich bei den Platinisotof&h*Pt. Das Modell geht hier von ei-
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nem leichten Anstieg der Deformation aus, wahrend sich bei der Messung ein Plateau in die-

sem Bereich ausbildet.

Zusammenfassend |4Rt sich daher sagen, daR die ungeraden PlatifiSdtdpEt eine
reine prolate Kernform haben, wahrend die geraden Platinisotop81821%t eher durch
eine triaxiale Struktur zu beschreiben sind. Hierbei hat der Antisymmetriefalierte von

y<20° fur die Isotopen mit A<186.

Dieser Wechsel von einer axial-prolaten Kernform in eine triaxiale Kernform kann auch
das beobachtete inverse odd-even-staggering erklaren, das bei den Platinisotopen, wenn auch

in abgeschwéchter Form, auftritt.
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Abbildung 3.14: Vergleich der experimentellen Werte mit triaxialen Hartree-Fock-
Bogolyubov (HFB) Rechnungen von M. Girod [Giro98].
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3.4.5 Vergleich der Kernladungsradien vom Platin mit Quecksilber und Gold
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Abbildung 3.15: Vergleich der Kernladungsradien von Platin mit Gold und Quecksil-
ber. Die Radien der Grundzustande sind zur besseren Ubersicht durch Linien miteinan-
der verbunden. Die vertikalen Linien markieren die Mitte der Neutronenschale bei
N=104 bzw. die abgeschlossene Neutronenschale bei N=126.

In Abbildung 3.15 sind zum Vergleich die Kernladungsradien von Quecksilber, Gold und
Platin dargestellt. Besonders bei Quecksilber fallt ein inverses odd-even-staggering der Kern-
form in der Nahe der Mitte der Neutronenschale bei N=104<A8186) auf, das mit einer
groRen Anderung der Isotopieverschiebung B2ilg eingeleitet wird. Dieses ausgepragte
odd-even-staggering wird mit einem Wechsel der Kernform von einem spharisch oblaten in
einen stark prolat deformierten Zustand interpretiert [UIm86]. Bei der Isotopenkette des Gol-
des tritt der charakteristische Sprung von einem leicht oblateh8@A in einen stark prolat
deformierten Kern (&186) schon bei der Massenzahl A=188 auf. Ein inverses odd-even-

staggering wie im Falle des Quecksilbers wird jedoch nicht beobachtet.
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Abbildung 3.16: Vergleich der DeformationsparameBefiir die Isotopenketten des
Quecksilbers, des Goldes und des Platins. Es wird deutlich, dal3 sich die Deformation
im Gegensatz zum Quecksilber und zum Gold beim Platin erst langsam aufbaut.

Bei der Isotopenkette des Platins finden wir wiederum eine andere Situation vor. Hier tre-
ten keine abrupten Deformationsanderungen wie bei den Elementen in der Nahe der abge-
schlossenen Protonenschale bei Z=80 auf. Die Platinisotope mit A<194 haben eine schwach
oblate, fast spharische Struktur. Wie in der Arbeit von Hilberath et al. [Hilb90, Hilb92] ge-
zeigt, gelangt man mit abnehmender Neutronenzahl Uber einen triaxialen Zwischenbereich bei
18%<A<191 zu den prolat deformierten leichten Platinkernen mit gerader Massenzahl und
A<184. Im Rahmen dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dald die ungeraden leichten Platin-
kerne (172A<183) eine triaxiale Struktur aufweisen, wahrend die ungeraden leichten Platini-
sotope eine prolat deformierte Struktur besitzen. Dabei geht dieser Formubergang nicht abrupt
vonstatten, sondern die Deformation baut sich erst langsam und allmé&hlich auf. Dies wird
auch durch Abbildung 3.16 unterstrichen, in der der Deformationsparagnéiedie Isoto-
penketten von Quecksilber, Gold und Platin in Abhangigkeit der Neutronenzahl aufgetragen
ist.
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3.4.6 IBM Rechnungen von Konfigurationskoexistenzen bei leichten Platinisotopen

Bei den Platinisotopen gibt es Anzeichen fir die Koexistenz von zwei verschiedenen Kon-
figurationen, die sich durch die Anregung von Valenznukleonen und die Anregung von Pro-
tonen Uber den Z=82 Schalenabschluf3 unterscheiden. In der Veroffentlichung von M. Harder,
K.T. Tang und P. Van Isacker [Hard97] wurde mit dem interacting boson model“ (IBM) die
Koexistenz und Mischung beider Konfigurationen beschrieben und die Auswirkungen auf die

Ubergangsraten, die magnetischen Momente und die Kernladungsradien untersucht.
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Abbildung 3.17: Schematische Darstellung a) der spharischen Konfiguration von Platin
und b) der deformierten Platinkonfiguration mit N=N+2 Bosonen. In der deformierten
Konfiguration werden die Protonen tUber den Schalenabschlul? bei Z=82 angereqgt.

Das ,interacting boson model” (IBM) [lach87] enthalt zwei Arten von Bosonen, solche mit
Drehimpuls L=@& (s-Bosonen) und solche mit L&1d-Bosonen). Durch das Schalenmodell
motiviert, werden diese Bosonen als Paare von Valenznukleonen interpretiert, die ab der
nachsten abgeschlossenen Schale gerechnet werden. Aufgrund der Aquivalenz von Teilchen
und L6chern stellen sie sich fur weniger als halbgefillte Schalen als Teilchen dar und als Lo-
cher fur mehr als halbvolle Schalen. Im Standard-Schalenmodell wird fiir die Nuklide von

~Pt, vier Protonenlocher in der Z=82 abgeschlossenen Schale und N-82 Neutronen in der

N=82-126 Schale angenommen. Dies ergibt in diesem Fall zwei Protonenbosonen und die
halbe Anzahl von Valenzneutronen als Neutronenbosonen. Bei Kernen in der Nahe von
Schalenabschliissen treten Protonenanregungen Uber die abgeschlossene Schale hinaus bei
einer relativ niedrigen Energie auf und fihren daher zu einer Absenkung der Energie der an-
geregten Zustande [Woo0d92]. Dies wurde auch bei den Platinisotopen fir Neutronenzahlen
mit 100cN<108, wie in Abbildung 3.2 dargestellt, beobachtet. Innerhalb des IBM kdnnen die

verschiedenen Konfigurationen durch einen spharischen ZustanddgiNNBosonen und
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durch einen deformierten Zustand mig.NN+2 Bosonen beschrieben werden. Dies ist in

Abbildung 3.17 verdeutlicht.

d<rz>t [fm2]

¢ Grundzustand
------ Dropletmodell
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-- - - starke Mischung
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Abbildung 3.18: Vergleich der experimentellen Kernladungsradien mit den berechne-

ten Werten aus dem ,interacting boson model* (IBM) [Hard97] fur verschiedene Mi-

schungen der Kernkonfigurationen.

IBM Rechnungen sind fiir die Isotopieverschiebung bzw. fiir die Anderung der quadrati-
schen Kernladungsradigir®> der geraden Platinisotope fiir verschiedene Mischungen der
Zustéande durchgefuhrt worden. In diesem Zusammenhang wurden die Radien mit folgendem

Operator berechnet [Hard97]:
r?=r? +eN +af, 3.48
r’ beschreibt den Rumpfradius des Kemsind a sind frei wahlbare Parameter fiir den

Operator N, der die Anderung des Kernradius><mit der Nukleonenzahl beschreibt und

den Operatorn,, der Deformationseffekte beriicksichtigt. Fur den Zustand mit einer Mi-

schung von den zwei verschiedenen Konfigurationen kann man dann schreiben

2 _ .2 N A\ N A\
r _rc +(E N+a nd)Preg+(£defN+adefnd)Pdef' 3.49

reg reg
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Die mit dem IBM Modell berechneten Werte fiir die Isotopieverschiebung (bzw. der Ande-
rung der Kernladungsradien) zeigen den Zusammenhang der Konfigurationsmischung in
Abbildung 3.18. Mit den Parametegn-0,075 fnf unda=0,025 fnf wurden fiir drei Konfigu-
rationsmischungen die Berechnungen durchgefiuihrt. Durch den Vergleich mit den experi-
mentell bestimmten Daten der geraden Platinisotope zeigt sich, dal’ eine schwache Konfigu-
rationsmischung die Mel3werte am Besten wiedergibt. Beim Fehlen von Konfigurationsmi-
schungen kommt es beim Ubergang VRt zu'®Pt zu einem starken Deformationswechsel,

der in den Messungen nicht beobachtet worden ist.

3.4.7 Die magnetischen Momente der leichten Platinisotope
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Abbildung 3.19: Vergleich der experimentell gemessenen magnetischen Momente von
17918t mit den theoretisch berechneten Werten von T. Hilberath [Hilb92] und J. Sau-
vage [Sauv9s]

Die gemessenen magnetischen Momente sind mit den theoretisch aus dem axialsymmetri-
schen Rotator-Quasiteilchen-Modell [Lieb82,Porq86] in Tabelle 3.9 verglichen. Hierbei wur-
den die triaxiale Rotator+Quasiteilchen-Rechnungen von T. Hilberath et al. [Hilb92] und
axiale Rotator+Quasiteilchen Rechnungen von J. Sauvage et al. [Sauv98] bertcksichtigt. Die
axialsymmetrischen Rotator-Quasiteilchen-Rechnungen von J. Sauvage et al. wurden mit den
aus dem COMPLIS-Experiment gemessenen Parametern fur die Deformation durchgefuhrt

und sind fur g=gsiree UNd g=0,60ee angegeben. Die Rechnungen von T. Hilberath wurden
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hierbei mity=0° fur g=0,7gsee durchgefuhrt. Die theoretischen Rechnungen zeigen eine gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen. Da sie eine axiale Struktur des Kerns
voraussetzen, wird die Vermutung einer axialen prolaten Deformation der ungeraden Platini-

sotope** Pt durch diese Rechnungen gestarkt.

Eine Zusammenstellung der mit COMPLIS gemessenen magnetischen Momente und ein

3 Das COMPLIS-Experiment

Vergleich mit den theoretischen Werten zeigt Tabelle 3.9.

Tabelle 3.9:

Vergleich der experimentellen magnetischen Momente mit den theoreti-
schen Werten. Es wurden triaxiale Rotator+Quasiteilchen-Rechnungen von Hilberath et
al. mit g=0,7¢gee [Hilb92] und axiale Rotator+Quasiteilchen-Rechnungen von J. Sau-

vage et al. [Sauv98] mitggs(0,60ed bericksichtigt.

A | Zustand Hi exp Hi theor. Hi theor.
[Hn] [Un] [N

[Sauv9s] [Hilb92]
185g| 9/2 | 9/2'[624] -0,713(39) | -1,46(-0,86 -0,90
185m| 1/2 | 1/2[521] 0,498(7) | +0,63(+0,37) +0,47
183g| 12 | 1/2[521] 0,511(8) | +0,63(+0,37) +0,47
183m| 7/2 | 7/2[514] 0,790(60) | +1,45(+0,98) +0,91
181 | 12 | 1/2[521] 0,515(22) | +0,63(+0,39) +0,47
179 | 12 | 1/2[521] 0,432(22) | +0,64(+0,38)
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Abbildung 4.1: Experimenteller Aufbau der Laserionenquelle. Die durch protonenin-
dizierten Spallations- und Fragmentationsreaktionen im Target erzeugten radioaktiven
Isotope diffundieren in ein lonisationsréhrchen, das auf eine hohe Temperatur geheizt
wird. Nach der elementselektiven Laserionisation der Isotopen durch das eingespiegelte
Laserlicht erfolgt die Extraktion mit einem angelegten elektrischen Feld und die Mas-
senselektion im Massenseparator.
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Die Laserionenquelle wurde an ISOLDE zur Produktion von neutronenreichen Silberisoto-
pen um A=130 [Mish93] entwickelt. Durch das hohe lonisationspotential des Silbers von
IP=7,6 eV kdnnen Oberflachenionisationsquellen zur lonisation nicht benutzt werden. Die
Verwendung von Plasmaionenquellen fuhrt zu einem hohen isobaren Untergrund an radioak-
tiven Isotopen wie Indium und Cadmium, der aufgrund der niedrigen Produktionsraten der
neutronenreichen Silberisotopen eine kernspektroskopische Untersuchung dieser Isotope un-
mdglich macht. Die Methode der Laserresonanzionisation bietet in diesem Fall eine effiziente

und selektive Moglichkeit zur Produktion von lonenstrahlen neutronenreicher Silberisotopen.

Die Anwendung der Laserionenquelle wurde spater auf die Produktion von radioaktiven
Isotopen der Elemente Mangan, Nickel, Kupfer, Magnesium, Cadmium und Beryllium er-
weitert. In dieser Arbeit wird schwerpunktmafig auf die Produktion von radioaktiven Berylli-
um und neutronenreichen Silberionenstrahlen eingegangen. Ferner wird das Potential der La-
serionenquelle fur laserspektroskopische Messungen mit exotischen Isotopen fernab der Sta-

bilitat aufgezeigt.

4.1 Experimenteller Aufbau

Abbildung 4.1 zeigt den experimentellen Aufbau der Laserionenquelle, die sowohl an dem
GPS als auch am HRS Massenseparator von ISOLDE eingesetzt werden kann. Die Laser-
strahlen werden Uber eine Strecke von ca. 20 m durch ein Fenster im Massenseparator direkt
in die Target-lonenquelleneinheit eingespiegelt. Der gepulste 1 GeV Protonenstrahl des
CERN PS-Booster trifft auf ein dickes Target, das eine Dichte von bis zu 100 hgsitrt.

Die durch die protoneninduzierten Spallations- und Fragmentationsreaktionen aus dem Target
heraus diffundierenden radioaktiven Isotopen der flichtigen Elemente gelangen in ein lonisa-
tionsroéhrchen aus einem hochschmelzenden Material, das durch einen Strom vom ca. 300 A
auf eine Temperatur von Uber 2300 °C geheizt werden kann. Die mit Laserstrahlen resonant
ionisierten Isotopen werden durch die Ausbildung eines Plasmas innerhalb des Rohrchens
gefangen und von dem durch die ohmsche Heizung entstehendem longitudinalen elektrischen
Feld aus dem lonisationsréhrchen extrahiert. Die Beschleunigung der Isotopen auf eine Ener-
gie von 60 keV erfolgt mit einem von einer Extraktionselektrode angelegten elektrischen

Feld. Die Massenseparation der ionisierten Isotope wird mit dem GPS bzw. HRS Massense-

parator (siehe Kapitel 2.1) erreicht.
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4.1.1 Die Target-lonenquelleneinheit

Als Target fur die Laserionenquelle dient ein Standard-Oberflachenionisationstarget (siehe
Abbildung 2.2). Ein solches Oberflachenionisationstarget erlaubt mit seiner einfachen Kon-
struktion die Target-lonenquelleneinheit bei einer hohen Temperatur von tber 2000 °C zu
betreiben, die fur eine schnelle Freisetzung der radioaktiven Isotopen notwendig ist. Zudem
kénnen verschiedene Target und lonisatormaterialien zur Produktion unterschiedlicher Isoto-

pen verwendet werden.

Fur die Produktion von radioaktiven Berylliumisotopen wurde ein Urancarbid/Graphit-
Target mit einer Dichte von 52 g/émand ein Graphit-Target mit einer Dichte von 73 ¢fcm
eingesetzt. Der Targetcontainer des Urancarbid/Graphit-Targets hat einen Durchmesser von
20 mm und eine Lange von 200 mm. Mit einen Strom von 900 A wird das Target auf eine
Temperatur von Uber 2000 °C geheizt. Die durch den auftreffenden 1 GeV Protonenstrahl des
PS-Booster induzierten Kernreaktionen wie Spallation, Fragmentation und Spaltung erzeugen
in Abhangigkeit vom Targetmaterial ein Vielzahl radioaktiver Isotopen. Diese Reaktionspro-
dukte diffundieren in das lonisationsrohrchen, das aus einem hochschmelzenden Material wie
Wolfram, Tantal oder Niob gefertigt ist und eine Lange von 30 mm bei einem Durchmesser
von 3 mm besitzt. Die Isotopen werden durch das Laserlicht resonant ionisiert und durch das
in Kapitel 2.2 beschriebene Plasma an der Innenwand des lonisationsréhrchens an einer Re-
kombination mit der lonisatorwand gehindert, bevor sie durch das elektische Feld aus der

lonenquelle extrahiert werden.

Die Effizienz der lonenquelle berechnet sich aus dem Verhaltnis zur Wahrscheinlichkeit

fur die lonisation zur Gesamtwahrscheinlichkeit fur die Diffusion aus der Quelle.

€= I:)Ionisation 4.1

P, icaton + P

lonisation Diffusion

Die Photoionisationswahrscheinlichkeit der Atome wahrend der Flugzeigibt sich aus
dem Verhaltnis des ausgeleuchteten Volumepg Yum Gesamtvolumeny, der Laser Re-

petitionsratevgep, und der PhotoionisationseffizieBznotoion.
V
PI —_ WW €

onisation vV
tot

Photoionv Rep.T F 4 2

Fur die Diffusion aus der Quelle ergibt sich folgende Wahrscheinlichkeit, wobei v die
thermische Geschwindigkeit der lonen und A die Querschnittsflache der Offnung ist
[Rams69].
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P =—T 4.3
Diffusion 4V F

tot

Daraus folgt mit \w/V =1 fur die Gesamteffizienz der lonenquelle:

Voo € i
€= Rep.*~Photoion 44

Vigep €

\
Photoion + I

Rep.

Um eine moglichst gute Effizienz zu erreichen, ist eine hohe Repetitionsrate der Laser er-
forderlich. Daher wird ein Kupferdampflaser gepumptes Farbstofflasersystem mit einer Re-
petitionsrate volwgep=10 kHz zur lonisation eingesetzt. Eine lange Kavitat L der Quelle flhrt
bei stabilen Isotopen zu einer hoheren Effizienz, lal3t jedoch bei kurzlebigen Isotopen die

Verluste durch radioaktiven Zerfall ansteigen.

Bei einer Lange des lonisationsrohrchnes von L=30 mm betréagt z.BBélibei einer
Temperatur von 2300 °C und einer Repetitionsrate wep=10 kHz die max. theoretische

Effizienz e=33%. Dabei wurde eine Photoionisationseffizienz &ggoioi=1 angenommen.

Die Extraktion der lonen aus der Quelle geschieht durch das longitudinale elektrische
Heizfeld innerhalb des Rohrchens. Der Spannungsabfall betragt jedoch nur einige Volt in Ab-
hangigkeit vom Material. Um eine moglichst gute Extraktion und damit einen kurzen lonen-
puls zu gewahrleisten, ist ein hoher Spannungabfall innerhalb des Ro6hrchens erforderlich.
Spezielle lonisationsréhrchen, die aus Tantalcarbid oder dinnwandigem Niobium gefertigt

sind, erlauben einen héheren Spannungsabfall innerhalb des Réhrchens.

Der Vorteil der Laserionenquelle liegt in einer einfachen und robusten Konstruktion. Dies
ermoglicht die gesamte Target/lonenquelleneinheit auf eine sehr hohe Temperatur von Uber
2000 °C zu heizen. Solch hohe Temperaturen sind notwendig, um eine schnelle Freisetzung
der Isotopen aus dem Targetmaterial zu erzielen. Insbesondere fur die Produktion von radio-
aktiven Berylliumstrahlen ist dies sehr wichtig, da der Schmelzpunkt von Beryllium bei
T=1287 °C liegt und fir die Produktion der kurzlebigen neutronenreichen Berylliumionen-
strahlen eine schnelle Freisetzung der Isotope aus dem Target notwendig ist. Ein weiterer
Vorteil liegt in einem relativ einfachen Betrieb der Laserionenquelle. Uber die Wellenlange
und die spektrale Bandbreite der eingekoppelten Laserstrahlung kann die Selektivitat und Ef-
fizienz der lonisation bestimmt werden. Diese Parameter konnen fernab vom hochradioakti-

ven Bereich des Targets in einem speziellen Laserraum kontrolliert werden.
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4.1.2 Das Lasersystem

Wie oben beschrieben ist eine hohe Repetitionsrate der Laser notwendig fur eine gute Effi-
zienz der Laserionenquelle. Daher wurde ein spezielles gepulstes Lasersystem mit einer ent-
sprechend hohen Repetitionsrate verwendet. Der Laseraufbau besteht aus einem Kupfer-
dampflaser gepumpten Farbstofflasersystem und erlaubt eine RepetitionsratgeyzkO
kHz bei einer Pulslange varr30 ns. Das Lasersystem wurde von V.| Mishin und V.N. Fedo-
seyev am Institute of Spectroskopy in Troitzk (Russland) entwickelt [Mish93]. In Abbildung

4.2 ist das Lasersystem am Beispiel fur die lonisation von Beryllium dargestellt.
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Abbildung 4.2: Laseraufbau zur zweistufigen lonisation von Beryllium. Das Farb-
stofflasersystem wird von einem Kupferdampflaser mit einer Repetitionsrate von 10
kHz gepumpt. Zur Erzeugung von ultravioletter Laserstrahlung wird eine Frequenzver-
dopplung bzw. Frequenzverdreifachung eingebaut.

Das Kupferdampflasersystem wird aus einer Oszillatorrohre und zwei Verstarkerréhren
gebildet, die eine Verstarkung der im Resonator erzeugten Laserstrahlung bewirken. Der Os-
zillator besteht aus einem unstabilen Resonator und erzeugt gepulstes Laserlicht mit einer
Leistung von ca. 6 W. Mit den beiden Verstarkerrohren wird eine Leistung des Laserlichtes
von 45 bzw. 30 W erreicht. Das Leistungsverhaltnis der grinen Laserstrakitbid (nm)

und der gelben Laserstahlung=678) nm betragt ca. 2:3.
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Das erzeugte gelbe wie grine gepulste Laserlicht wird zum Pumpen von zwei Farbstoffla-
sern benutzt, die mit zusatzlichen Farbstoffklvetten in ein oder zwei Stufen jeweils zuséatzlich

verstarkt werden kdnnen.

Die Farbstofflaser zeichnen sich durch eine besonders kompakte Bauweise aus. Der Reso-
nator mit einer Lange von 45 cm hat eine lineare Bauweise nach dem “Hansch-Prinzip”.
Durch Verkippung eines Littrow-Gitters (2400 Spalten/mm) kann die Wellenlange durchges-
timmt werden. Ohne den Einbau von frequenzselektiven Elementen wie z.B. Etalons hat der
Laser eine spektrale Bandbreite vbw=8 GHz, die mit Hilfe der Interferometerbilder des
Lambdameters bestimmt worden ist. Die spektrale Bandbreite kann durch die Verwendung
eines Etalon mit einem freien Spektralbereich &opss=1 cm’ auf eine Bandbreite von ca. 4
GHz eingeschrankt werden. Je nach eingesetztem Farbstoff betragt die Leistung der Farb-
stofflaser bei der Verwendung von zwei Verstarkerstufen bis zu 8 Watt. Die Wellenlange der
Farbstofflaser wird mit einem kommerziellen Lambdameter (Firma ATOS) kontrolliert. Dabei
kann die Wellenzahl sowohl fur gepulste Laser als auch fir cw Laser anhand von Fizeau-

Interferometerbildern mit einer Genauigkeit von bis zu 0,003 Atns97] bestimmt werden.

Der in der Abbildung 4.2 dargestellte Aufbau dient einer Zweistufenanregung, die zur lo-
nisation von Beryllium benutzt wurde. Fir eine erforderliche Dreistufenanregung zur lonisa-
tion anderer Elemente kann entweder ein dritter Farbstofflaser eingebaut oder das leistungs-
starke Kupferdampflaserlicht direkt zur nichtresonanten lonisation im dritten Schritt verwen-
det werden. Desweiteren kann zur Erzeugung ultravioletten Laserlichtes eine Frequenzver-
doppelung bzw. Frequenzverdreifachung mit nichtlinearen BBO Kristallen eingebaut werden.
Eine Frequenzverdreifachung des Farbstofflasers ist zur Anregung’des2a@p Ubergangs

im Beryllium mit einer Wellenlange vak=234,9 nm notwendig.

4.1.3 Frequenzverdreifachung

Bei der Erzeugung von durchstimmbaren Strahlungsquellen im UV spielt die Frequenzver-
dopplung und Frequenzmischung in optisch nichtlinearen Kristallen eine grof3e Rolle. Weite
Verbreitung haben hier unter anderem die Kristalle BBO (Beta-Barium-Bda3aB,0,) und
KDP (Kalium-Dihydrogen-Phosphat KROy) erlangt.

Eine elektromagnetische Welle, die auf ein dielektrisches Medium (z. B. nichtlinearen Kri-
stall) fallt, erzeugt dort durch Ladungsverschiebung induzierte Dipolmomente, die sich als

dielektrische Polarisation P(E) darstellen lassen. Deren Abhangigkeit von der einfallenden
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Lichtwelle E=Rcos(t-kz) kann als Potenzreihenentwicklung mit der Suszeptib)ig} in

n-ter Ordnung beschrieben werden
P(E) = g, [XYE+XPE* +xOE® +--1]. 4.5

Dabei hangt die GrolRe der Suszeptibilitditen von der Art und Symetrie des nichtlinearen
Mediums ab. Aufgrund vom(3)<<x(2) spielt die direkte Erzeugung von frequenzverdrei-
fachter Laserstrahlung praktisch keine Rolle. Bei Pumpleistungen von 1,5 GW&nmbei
BBO eine Effizienz fur die direkte Erzeugung frequenzverdreifachter Laserstrahlung von

7[10° beobachtet werden [Tomo92)].
Unter dem Einflu® der einfallenden Welle mit
E = E, cost + k,z) + E, cos,t + k,z) 4.6
wirken die induzierten Dipolmomente als Quelle neuer elektromagnetischer Wellen. Fir den
quadratischen Term in Gleichung 4.5 gilt:
PP (w) = g,X?[E,? co (wit) + E,” cog (w,t) + 2E, E, cos(t) cos(,t)]

= %sox(z)[( E +E,?) + E,” cosRut) + E,” cosRu,t) 4.7

+ 2E,E, cos(w, + w,) + 2E,E, cos(w, — w,)t]

Aus obiger Gleichung wird ersichtlich, daf3 die Anteile noit 2nd 2, proportional zum
Quadrat von Eund E sind. Die erzeugten Oberwellen oszillieren auf der Summenfrequenz
(um+wy) bzw. der Differenzfrequena{-wy,). Da die Intensitat proportional zur Schwin-
gungsamplitude ist, gilt:

1(2w)013(w) und  Ionon) Ol (w)l(wy) 4.8

Die durch diese nichtlinearen Prozesse erzeugten Oberwellen laufen mit der Phasenge-
schwindigkeit y=wk=cy/n(w) durch das nichtlineare Medium mit dem Brechungsindex n.
Die Addition zu einer makroskopischen Welle kann aber nur dann erfolgen, wenn die Phasen-
anpassungsbedingung und damit die Impulserhaltung fir die drei an der Frequenzmischung
beteiligten Photonen erflllt ist.

k(o £ @,) = k(w;) £ k(w,) 4.9

Optisch doppelbrechende Kristalle, wie zum Beispiel BBO, zeichnen sich durch ein Inde-
xellipsoid mit der optischen Achse als Symmetrieachse aus. Die Brechungsindiges m

geben dabei den Brechungsindex fur die Symmetrieachse und die Hauptachse senkrecht dazu
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an. Wahrend der Brechungsindey fiir den ordentlichen bzw. aufRerordentlichen Strahl
gleich ist, hangt fivon der Ausbreitungsrichtunk und Polarisationsrichtung ab. Die Pha-
senanpassung der Brechungsindizes fur den ordentlichen und auf3erordentlichen Strahl ge-
schieht durch Variation des Winkdlsler Ausbreitungsrichtung mit der optischen Achse, wie

in Abbildung 4.3 gezeigt.

optische Achse

n2(A,)
Phasenanpass-
winkel 6

n°(Ay)

Abbildung 4.3: Phasenanpassung durch Winkeltuning bei der Frequenzmischung in
einem doppelbrechendem Kiristall.

Bei der Anwendung von frequenzverdoppeltem bzw. frequenzverdreifachtem Laserlicht
fur die Spektroskopie kommt es neben einer hohen Leistung zur Sattigung der atomaren
Ubergange insbesondere auf die spektrale Bandbreite des Laserlichtes an, da dies die Genau-
igkeit der Spektroskopie limitiert. Setzt man eine gaussférmige Verteilung der Intensitat der
Fundamentalen und der zweiten Harmonischen mit

_(w-oy)?

(W= ° 4.10

und der Halbwertsbreite (FWHMAW” =2JIn2 (&, voraus, so ergibt sich aus der quadrati-
schen Abhéngigkeit der Intensitat der zweiten Harmonischen von der Intensitat der funda-
mentalen Wellenlange eine um einen Faki@r gréRere Halbwertsbreite. Die Vergrof3erung
der Bandbreite bei der Frequenzverdopplung wurde in [Misc90] experimentell reproduziert.

Fur die frequenzverdreifachte Wellenldnge, also die Mischung der Fundamentalen mit der

zweiten Harmonischen, erhalt man nach einer analogen Rechnung aufgrund von
I(3w)0I(w)I(2w) eine spektrale Bandbreite der Laserstrahlung, die um einen Réktwer-

groRert ist. Die spektrale Bandbreite der frequenzverdoppelten bzw. der frequenzverdreifach-

ten Laserstrahlung betragt somit:
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AW =2 [Aw® = 2:/2In2 [0, 4.11
Aw™ = 3Aw° = 24/3In2 &, 4.12

Seit 1984 stehen BBO Kiristalle mit einer optischen Transparenz im Wellenlangenbereich
von 189 nm bis 3000 nm fur eine hocheffiziente Frequenzverdopplung bzw. Frequenz-
mischung zur Verfugung [Chen85]. Diese Kristalle finden eine breite Anwendung in der La-
sertechnik, da sie eine hohe Zerstorschwelle besitzen und im Gegensatz zu anderen nichtlinea-
ren Kristallen wie z.B. KDP nicht hygroskopisch sind. Bei Raumtemperartur konnte fre-
guenzverdoppeltes Licht bis zu einer Wellenlange ws1204,8 nm generiert werden
[Miya86]. Wegen der quadratischen Abhangigkeit von der Intensitat der Fundamentalen bei
nichtlinearen Prozessen ist eine hohe Pulsleistung der Laserstrahlung notwendig, um eine
moglichst effiziente Frequenzverdopplung zu erzielen. Eine maximale Effizienz=8614%
wurde bei einer Spitzenleistung von 423 MWfcerreicht [Ishi87], wobei die Zerstor-
schwelle eines BBO Kristalls mit 9,9 GW/€rbei einer Pulsdauer von 1,9 ns angegeben ist
[Gsan93].

Bei dem mit Kupferdampflasern gepumpten Farbstofflasersystem mit einer hohen Repeti-
tionsrate von 10 kHz wird keine hohe Leistungsdichte erreicht. Die Pulsleistung in der fun-
damentalen Wellenlange bex704,7 nm betragt f2<=0,8 mJ bei einer Dauerstrichleistung
von R,=8 W und einer Pulsdauer va&i=30 ns. Um eine gute Effizienz der Frequenzver-
dopplung zu erreichen, muld der Laserstrahl stark fokussiert werden. Bei Verwendung einer
Linse mit einer Brennweite von f=50 mm kann nach [Pedr96] der Fokusdurchmesseit 2
2u0=f(20, abgeschétzt werden. Bei einem vollen Strahléffnungwinkel v&rrdd ergibt dies
einen Fokaldurchmesser von 500 um was einer Leistungsdichte von ca 13 fMewem
spricht.

Fur die Erzeugung von Laserlicht im UV-Bereich bei einer Wellenlange\®@384,9 nm
mul} die Technik der Frequenzverdreifachung angewandt werden, da mit Kupferdampflaser
gepumpten Farbstofflasersystemen aufgrund der Pumpwellenlangen von 511 bzw. 578 nm
Laserlicht mit einer Wellenlange vox®520 nm produziert werden kann. Eine wesentlich
effizientere Frequenzverdopplung kann daher den Bereich unterhak=260 nm nicht er-

reichen.

Die Frequenzverdreifachung wurde an einem mit Kupferdampflasern gepumpten Farb-
stofflasersystem in Mainz zur lonisation von Beryllium und Cadmium getestet und optimiert.

Dabei wurde Laserlicht der Wellenlanye234,9 nm fir den 3s- 2s2p Ubergang im Be-
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ryllium und Laserlicht der Wellenlange=228,8 nm fiir den 5s- 5p Ubergang in Cadmium
[Erd98] erzeugt.

Zur Frequenzverdreifachung fur die Erzeugung %e234,9 nm wird die fundamentale
Wellenldnge vorA=704,7 nm zuerst in einem nichtlinearen BBO Kristall (Typ I) frequenz-
verdoppelt. Die frequenzverdreifachte Wellenlange ¥e834,9 nm erhalt man durch Fre-

guenzmischung beider Wellenlangen in einem zweiten BBO Kiristall.

Frequenzverdopplung Frequenzmischung
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Abbildung 4.4: Frequenzverdreifachung zur Erzeugung Ae834,9 nm mit zwei
nichtlinearen BBO Kiristallen fur die lonisation von Beryllium. Eine spezieRePlatte

ist notwendig, um die Polarisationsrichtung des frequenzverdoppelten Laserlichtes an-
zupassen. Der erste Kristall fir die Frequenzverdopplung hat eine Lange von 8 mm, der
zweite eine Lange von 6 mm.

Bei der Frequenzverdopplung wird die Polarisationsrichtung der zweiten Harmonischen
um 90° gedreht. Da zur Fregenzmischung beide Wellenlangen die gleiche Polarisationsrich-
tung besitzen mussen, ist eine Anpassung der Polarisationsrichtungen mit einer spé2iellen
Platte notwendig. Diese dreht nur die Polarisationsrichtung des frequenzverdoppelten Lichtes
um 90°, wahrend die Polarisationsrichtung der Fundamentalen unverandert bleibt. Abbildung
4.4 zeigt den Aufbau fur die Frequenzverdreifachung. Die Phasenanpassung zur Verdopplung
bzw. Mischung der verschiedenen Wellenlangen wird durch Winkeltuning erreicht, d.h. der

Kristall wird um seine optische Achse verkippt (siehe Abbildung 4.3).

Bei der lonisation von Beryllium an ISOLDE wurde eine Leistung des frequenzverdop-
pelten bzw. verdeifachten Laserlichtes von®&W bzw. P(8)=150mW bei einer Lei-
stung der Fundamentalen vorudX4W erreicht. In diesem Fall betrug die Effizienz zur Er-

zeugung des ultravioletten Laserlichtes
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n:ﬂ:w%. 4.13

v P(w)P(2w)
In der Literatur wurde mit einem ahnlichen von Kupferdampflaser gepumpten Farbstoffla-

sersystem zur Erzeugung von Laserstrahlunghm#t10 nm durch eine Frequenzverdreifa-

chung mit zwei BBO Kristallen eine Konversionseffizienz veii,2% erzielt [Kopr94].

Die Frequenzverdreifachung von Laserlicht erweitert die Anwendung der Laserionenquelle
auf die lonisation der Elemente Cadmium und Zink, da fur eine mehrstufige lonisation dieser
Elemente im ersten lonisationsschritt Licht der Wellenlahkg213,9 nm fir Zink und
A=228,8 nm fur Cadmium erforderlich ist. Mit dem gleichen Aufbau wurdea#$@4.3,9 nm
eine Leistung von £239n,m50 MW und firA=228,8 nm eine Leistung vorndsnni=70 MW

erreicht.

4.2 Laserionisation von Beryllium

4.2.1 Probleme bei der lonisation von Beryllium mit konventionellen lonenquellen

Bei der Produktion von radioaktiven lonenstrahlen spielt neben einer effizienten lonisation
in der lonenquelle die schnelle Freisetzung der durch protoneninduzierten Reaktionen er-
zeugten Radionuklide aus dem Targetmaterial eine entscheidene Rolle. An ISOLDE wurde in
off-line Experimenten die Freisetzung von verschiedenen Elementen aus mit Protonen be-
strahlten Targetmaterialien untersucht. Es zeigte sich hierbei, dal’ Beryllium von Targetmate-
rialien wie Zirconium, Vanadium und Titancarbid bei einer Temperatur von 1900 °C sehr
schnell freigesetzt wird [Hoff84]. Aufbauend auf diesen Untersuchungen wurde auch die
Verwendung eines Urancarbid/Graphit-Targets zur effizienten Produktion von radioaktiven

Beryllium Isotopen in Erwagung gezogen [Hoff84].

Eine lonisation von Beryllium mit Oberflachenionisationsquellen ist jedoch aufgrund des
hohen lonisationspotentials von 1P=9,32 eV [Moor70] nicht mdglich. In on-line Experimenten
wurde mit einem von 910 MeVHe bestrahltem Tantal-Target mit einer Dichte von 122
g/cnt ein*'Be Strahl mit einer Produktionsrate voA@ Atomen/§1A erreicht [Ravn97]. Als
lonenquelle wurde eine Standard Plasmaionenquelle MK5 verwendet. Mit den bekannten
Wirkungsquerschnitten fir die Kernreaktion liefert dies eine Effizienz der lonenquelle von
nur 0,001-0,0001%. In spateren off-line Mesungen wurde bei einer gleichformigen Targethei-
zung eine Beryllium-Effizienz von 0.01% [Ravn97] erzielt. Auch gab ein on-line Test im Jah-
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re 1994 mit einem 19 g/cnSiliziumcarbid-Target bei einer Produktionsrate vonD%
Atomen/$fiA eine Effizienz von nur 0,002% [Ravn97]. Die schlechte Effizienz und die hohen
Verluste bei der lonisation von Beryllium mit einer Plasmaionenquelle werden mit dem Vor-
handensein von BeO als Isolatormaterial an der Anode erklart. Beryllium geht mit dem Iso-
latormaterial eine stabile Verbindung ein und ist damit fir den lonisationsprozess verloren.
Um die Berylliumisotope aus dem Targetmaterial in einer relativ kurzen Zeit freizusetzen,
mul3 die Target-lonenquelleneinheit bei einer sehr hohen Temperatur von tber 2000 °C be-
trieben werden. Aufgrund dieser hohen Anforderungen ist die Verwendung von Plasmaionen-

guellen fur die lonisation von Beryllium problematisch.

Ein anderer Weg wurde an der ISAC Radioactive Beams Facility [Ball98] des TRIUMF in
Vancouver zur Produktion einéBe Strahls fiirBe(py)®B Experimente beschritten [Jaya98].
Hier wurde eine Elektron Cyclotron Resonanz (ECR) Quelle benutzt, um ‘@il Stahl
zu erzeugen, aus dem sich dann durch StrippefBefii Strahl produzieren I&Rt. In einem
Quarzreaktor, der auf 1000 °C geheizt werden kann, wird aus BeO unter Zugabe,von CF
BeF, erzeugt. Dieses wird dann in der ECR Quelle ionisiert. In ersten Versuchen konnte eine
Effizienz dieser lonenquelle fiBeR" auf 2,2% erreicht werden. Die lonenquelle ist jedoch
nur fur den off-line Betrieb zur Produktion von lonenstrahlen langlebiger Berylliumisotopen
geeignet. Fur eine schnelle Freisetzung der kurzlebigen Berylliumisotopen ist zudem die
Temperatur zu niedrig. Beim Einsatz eines schweren Targets wie z.B. ein Urancarbid-Target
in Kombination mit dieser lonenquelle ist auBerdem eine hohe Kontamination an isobarem

Untergrund wie Ng§ Ar*, Na' und K" zu erwarten.

Der Vorteil fur die lonisation von Beryllium mit der Laserionenquelle, wie sie an ISOLDE
entwickelt worden ist, liegt neben der elementselektiven und effektiven Laserresonanzionisa-
tion in der einfachen Konstruktion der Target-lonenquelleneinheit. Es ist méglich, auf Isola-
tormaterialien wie BeO vollstandig zu verzichten. Zudem kann die Target-
lonenquelleneinheit bei einer fir die Freisetzung von Beryllium notwendigen hohen Tempe-

ratur von Uber 2000 °C betrieben werden.

Im Folgenden wird auf die lonisation von Beryllium mit der Laserionenquelle ndher einge-

gangen.
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4.2.2 Anregungsschema von Beryllium
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Abbildung 4.5: lonisationsschema von Beryllium. Es wurde ein zweistufiges und ein

dreistufiges lonisationsschema verwendet. Der erste Ubergang in den 2s 2p Zustand
konnte vollstandig gesattigt werden. Das zweistufige lonisationsschema zeichnet sich
durch eine lonisation Uber einen autoionisierenden Zustand aus. Bei dem dreistufigen

lonisationsschema erfolgt die lonisation im letzten Schritt nichtresonant in das Konti-
nuum.

Das Energiespektrum von Beryllium [Moor70] ist fur experimentelle und theoretische
Untersuchungen interessant, da es das einfachste Atom mit zwei Elektronen auf3erhalb einer
abgeschlossenen Schale ist. Es eignet sich sehr gut als Prototyp fur die Untersuchung von
Elektronkorrelationen und spielt daher in der Theorie- und Quantenchemie eine grof3e Rolle
[Lind96,Mart91]. Durch seine relativ einfache Struktur wird eine fast vollstdndige nichtrelati-
vistische Berechnung des?2s’ Grundzustands mit voller Konfigurationswechselwirkung
ermdglicht [Bung73]. Auch dient Beryllium als Testfall fir die Berechnung von komplizier-
ten Mehrelektronensystemen nach Multikonfigurations-Hartree-Fock (MCHF) oder Multikon-
figurations-Dirac-Fock Methoden (MCDF) [Kwon93].

In Abbildung 4.5 wird das verwendete Anregungsschema fir die Laserionisation von Be-
ryllium gezeigt. Beryllium zeichnet sich durch ein relativ hohes lonisationspotential von
IP=9,32 eV aus. Fur die Anregung vom Grundzustand in den ersten angeregten Zustand

(125 s - 1£2s2pP°) wird aufgrund einer hohen Anregungsenergie Laserlicht im UV
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Bereich mit einer Wellenlange von=234,9 nm bendétigt. Diese Wellenlange kann mit dem

verwendeten Farbstofflasersystem nur durch eine Frequenzverdreifachung erzeugt werden.

Der starke Zs - 2s2p Ubergang besitzt eine spontane Zerfallsrate von AR8%43*
[Moor70]. Damit betragt die natirliche Linienbreite des Ubergaiwgs=A/2r=87 MHz. In
Abbildung 4.5 ist zusatzlich die Produktionsrate der Berylliumionen in Abh&ngigkeit der Lei-
stung des ersten Anregungsschrittes gezeigt. Die Anregung in den 2s2p Zustand konnte be-
reits mit einer gemittelten Leistung der Laserstrahlung im lonisationsréhrchen von 10 mwW
gesattigt werden. Bei einem Durchmesser des lonisationsrohrchens von 3 mm bedeutet dies
bei einer Repetitionsrate von 10.000 Hz eine Sattigungsleistungager ¥ kW/cnt fir den

betrachteten Ubergang.

Man bezeichnet den Sattigungsparameter als das Verhaltnis von induzierter Rate zu spon-

taner Relaxationsrate und kann ihn beschreiben durch [Cohe92]

2
g=_ Q2 4.14

(r/2f +5*

wobei Qr ist die Rabi Frequenz urd die spontane Zerfallsrate uddie Verstimmung

der Laserfrequenz ist.

Die Sattigungsleistung, also die Intensitgf;Ibei der S=I4s=1 wird, ergibt sich zu
[Demt91]:

_TA,he

[ .
Sétt
N

4.15

Fur den betrachteten Ubergang bedeutet dies eine SattigungsleisturgwaréIW/cnf,

die fuir einen single-mode cw Laser gilt.
Die effektive Sattigung der Besetzung des oberen Zustandes ist gegeben durch [Demt91]

1
P(2s2p) ~ . 4.16
(220~ i1+ S)

Mit wachsender Intensitat erreicht bzw. tUbersteigt die Rate der induzierten Ubergange die
spontane Zerfallsrate und fuhrt somit zu einer Sattigungsverbreiterung der Resonanzlinie. Ein
sattigungsverbreiteter Ubergang kann mit einer Linienbisite beschrieben werden, die
durch

AVg,, =Av, . 1+S, 4.17

nat
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definiert ist [Demt91].

Ist beim Farbstofflaser eine Anzahl aufeinanderfolgender longitudinaler Moden aktiv, so
bleibt der Modenabstand auch bei der Frequenzverdreifachung erhalten. Aufgrund der Lange
des Laserresonators von d=30 cm betrdgt der Abstand der Laserdaderc/2d=500
MHz.

Im ungunstigsten Fall betragt die Verstimmung von der Linienmitte der Resonanzlinie, die
eine naturliche Halbwertsbreite véw ;=87 MHz besitzt, gerad& = Av| 4s/2, alsodv=250
MHz. Nach Gleichung 4.17 wirde eine solche Sattigungsverbreiterung einem Sattigungspa-
rameter von §&32 entsprechen. Damit erhéht sich die theoretische Sattigungsleistung um
einen Faktor 32 auf 1=83 W/&mBei dem Farbstofflaser schwingen bei einem Modenabstand
VvON AVpoder=500 MHz und einem Verstarkungsprofil von 8 GHz 16 Moden an. Da sich die
Leistung auf alle Moden verteilt, erhdht sich die nétige Sattigungsleistung nochmals um einen
Faktor 16 auf 1=1,3 kW/cfn

Fir die lonisation von Beryllium wurde ein zweistufiges und ein dreistufiges lonisations-
schema verwendet. Erste Versuche wurden mit dem dreistufigen lonisationsschema bei
A=698,3 nm fur den zweiten Schritt und dem leistungsstarken Licht des Kupferdampflasers
bei A=510,6 nm fur den nichtresonanten dritten Schritt durchgefihrt. Sowohl der zweite
Ubergang als auch der dritte Anregungsschritt, bei dem die lonisation tiber einen nichtreso-
nanten Ubergang in das Kontinuum stattfindet, konnten nicht gesattigt werden. Dieser Nach-
teil wurde mit dem zweistufigen Anregungsschema vermieden, da hier die lonisation direkt
iiber den 1< 'S, autoionisierenden Zustand erfolgt. Fiir die Anregung des autoionisieren-
den Zustandes wird Licht der Wellenlange297,3 nm bendétigt.

Der 2¢ 'S, Zustand wurde lange Zeit zwischen dem 2s6s und 2s7s Zustand angenommen.
Rechnungen von Weiss [Weis72] vermuteten dagegen einen autoionisierenden Zustand mit
einer Energie von 0,22 eV Uber dem lonisierungspotential von Beryllium. Erst 1985 gelang es
Clark et al. [Clark85] mit der Resonanzionisationsmassenspektrometrie (RIMS) diesen au-
toionisierenden Zustand experimentell nachzuweisen. Der Zustand liegt um eine Energie von
E=997(5) cnil iber der lonisationsgrenze von Beryllium und hat eine spektrale Breite von
[=74,9 cnmi'. Die experimentellen Werte wurden auch durch Rechnungen, die in letzter Zeit

von [Lind96] durchgefuhrt worden sind, reproduziert.

Zur Anregung dieses Zustandes, ausgehend vom'Bs2givaus mitA=297,3 nm ist je-

doch eine zusatzliche Frequenzverdopplung im zweiten Schritt notwendig. Die Experimente
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zur Produktion von radioaktiven Berylliumstrahlen zeigten, daf} die zweifach resonante Anre-
gung mit der lonisation Uber den autoionisierenden Zustand eine weitaus bessere Effizienz
besitzt (siehe Kapitel 4.4).

4.3 Pulsstruktur des lonenstrahls

Durch das zur lonisation verwendete gepulste Laserlicht wird der mit der Laserionenquelle
erzeugte lonenstrahl mit der Repetitionsrate wet0 kHz des Laser gepulst. Zum Nachweis
der Pulsstruktur des lonenstrahls wurde ein offener Elektronmultiplier verwendet, der eine
Verstarkung von 50 mV/UA bei einer Bandbreite von >1 MHz lieferte [Lett98]. Die damit
erhaltene Pulsstruktur des lonenstrahls ist in Abbildung 4.6 bei einer Mittelung tber 1000
Pulse fur zwei verschiedene Wolfram-Kavitaten mit unterschiedlicher Lange gezeigt. Die
Messung wurde mitBe am GPS Magneten von ISOLDE durchgefiihrt. Dem lonenpuls mit
einer Lange von 7 us ist zu Beginn jeden Pulses zwischen 0 und 5 us ein kleinerer, scharfer
lonenpuls Uberlagert. Dieser ist auf die direkte Extraktion der lonen am Ende der Kavitat
durch das von der Extraktionselektrode mit einer Spannung von 60 keV erzeugte starke elek-
trische Feld zurtckzufuhren. Dieses Feld nimmt jedoch aufgrund der Abschirmwirkung im
Inneren des lonisationsrohrchens stark ab. Fir die Extraktion der lonen aus dem lonisations-
réhrchen ist der Spannungsabfall im Inneren der Kavitat durch die ohmsche Heizung aus-
schlaggebend. Bei einer Heizung des Rohrchens auf 2000 °C mit einem Heizstrom von typi-
scherweise 1=380 A entsteht entlang des Wolframréhrchens ein Spannungsabfdll=idn
Vim.

Durch die hohe Temperatur innerhalb des Rohrchens ist die Anzahl der emittierten Elek-
tronen sehr viel hoher als die durch Oberflachenionisation erzeugten lonen. Es bildet sich an
den Wanden eine negative Raumladung, in der die positiven lonen gespeichert sind, ohne
durch Wandst63e rekombinieren zu kénnen. Mit einem Wolframionisator bei einer Tempe-
ratur von 3000 K wurden lonisationseffizienzen gemessen, die um einen Faktor 1000 hoher
sind, als die mit reiner Oberflachenionisation zu erwarten waren [Huyse83]. Detailliert ist die

lonisation in einer dinnen Kavitat in [Huyse83,Latu75] beschrieben.
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Abbildung 4.6:  Pulsstruktur dé8e lonenstrahls fiir eine 30 mm und eine 60 mm lan-
ge Kavitat aus Wolfram.

Nach einer Zeit von 10 ps werden die lonen durch die Wechselwirkung mit dem longitudi-
nalen elektrischen Feld im lonisationsrohrchen aus der Quelle extrahiert, wobei die Pulsbreite
(FWHM) bei dem 30 mm langen Wolframrohrchen 5 ps betragt. Zum Vergleich ist die Puls-
struktur der lonisation in einer 60 mm langen Wolframkavitat gezeigt. Durch die groRRere
Lange werden die lonen etwa 5 ps spater aus der Kavitat extrahiert, aulRerdem vergroR3ert sich
die Pulsbreite auf 7,9 us.

In der Veroffentlichung von J. Lettry et al. [Lett98] ist die Pulsform von Kupferionen in
Abhéngigkeit der Temperatur bzw. des Heizstromes des Rohrchens gemessen worden. Es
zeigt sich, dalR der Einschluf3 der lonen durch das geladene Plasma erst ab einer Temperatur
von 1700 °C einsetzt, da hier das Plasmapotential groRer als die thermische Energie der lonen
ist.

Mit der Anwendung eines Gates fiir den Zeitraum des lonenpulses kann die Selektivitat der
lonenquelle erhdht werden. Der kontinuierliche lonenstrom, hervorgerufen durch die Oberfla-
chenionisation von leicht ionisierbaren isobaren Isotopen (Im Fall von Beryllium: Lithium),
kann durch das Tastverhaltnis des Gates unterdruckt werden. Diese Technik wurde insbeson-
dere bei der lonisation von neutronenreichen Silberisotopen zur Unterdriickung des isobaren
Indium-Untergrundes erfolgreich angewandt. Ein zeitlich scharfer lonenpuls wirde durch ein

besseres Tastverhaltnis die Unterdriickung des isobaren Untergrundes verbessern.
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4.4 Produktionsraten und Effizienz

4.4.1 Produktionsraten fur Beryllium

Fur die Erzeugung von radioaktiven Berylliumisotopen wurden zwei verschiede Target-
materialien verwendet. Aufgrund der protoneninduzierten Spallationsreaktionen zur Produkti-
on radioaktiver Berylliumisotope konnen die Isotopen mit einer Massenzahl A<12, wie
7918e mit einem Graphit-Target erzeugt werden. Bei Verwendung eines schweren Urancar-
bid/Graphit-Targets werden durch Fragmentationsreaktionen auch die neutronenreichen ra-

dioaktiven Isotopei'*?!Be produziert.

Zur Produktion der langlebigen Berylliumisotop&'Be-Strahlen wurde ein 40 cm langes
Graphit-Target verwendet. Der Targetcontainer mit einem Durchmesser von 29 mm wurde
mit 30 Graphitscheiben mit einer Dicke von 13 mm gefiillt, was eine Dichte von 73 g/cm
entspricht. Dieses Target wurde speziell firr die Produktion’ vie-Strahlen konstruiert, da
aufgrund der hohen Dichte des Graphits und des relativ groRen Volumens mit einer Akku-
mulation der langlebigen Be Isotopen gerechnet werden kann. Ein Bestrahlen des Targets mit
Protonen sollte damit eine off line Freisetzung VofBe erméglichen, da durch einfaches
Heizen des Targetcontainers die radioaktiven Berylliumisotope freigesetzt werden kdnnen,
um dann mit der Laserionenquelle selektiv ionisiert zu werden. Zur Produktion der kurzlebi-
gen Be Isotopefi'*'Be wurde ein Standard 52 g/tidrancarbid/Graphit-Target verwendet,

das sich durch eine relativ schnelle Freisetzung der produzierten Isotopen auszeichnet.

Die Produktionsraten, normiert auf den auftreffenden Protonenstrom in pA, sind fur beide
Targets in Abbildung 4.7 dargestellt. Beide Targets zeigefi*ftfBe hohe Produktionsraten
im Bereich von 21L0'° Atomen/§1A. Fiir''Be ist die Produktionsrate mit dem Graphit-Target
um einige GrolRenordnungen geringer, was auf den verminderten Wirkungsquerschnitt der

protoneninduzierten KernreaktidfC(p,X) 'Be zuriickzufiihren ist (siehe Tabelle 4.1).
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Abbildung 4.7: Produktionsraten der Laserionenquelle’ fti®*1>!Be. Es sind die
Produktionsraten aufgefuhrt, die mit einem Graphit-Target und einem Urancar-
bid/Graphit-Target erzielt worden sind.

Mit dem Urancarbid-Target konnten erstmalig lonenstrahlen der kurzlebigen Isotopen
1218e mit einer Produktionsrate von 5000 bzw. 4 Atomigishergestellt werden. Die Iso-
topen wurden Uber defd-verzogerten Neutronenzerfall mit einem Neutronendetektor sehr
empfindlich nachgewiesel{Be ist mit einer Halbwertszeit von;7=4,35 ms das kurzlebigste
Isotop das direkt als lonenstrahl an ISOLDE produziert worden ist. Bei diesen kurzen Halb-
wertszeiten spielt der Strahlungsverlust durch radioaktiven Zerfall fir die Effizienz der Lase-
rionenqguelle eine grol3e Rolle. Messungen zur Freisetzung dieser Isotopen ungH\alert P
von *21Be findet man in der Arbeit von U. Koster et al. [K6st98]. Dariiber hinaus ist im Ok-
tober 1998 erstmalig eine Strahlzeit mit den neutronenreichen Berylliumisotopen und Expe-
rimenten zunp-verzégerten Neutronenzerfaft*Be durchgefiihrt worden. Es wurde ein neu-
er R-Wert von'“Be fiir die Wahrscheinlichkeit der Emission von Neutronen ermittelt und der

P,-Wert fiir'’Be konnte genauer bestimmt werden [Nyma98, Berg99].

4.4.2 Effizienz der Laserionenquelle fur Beryllium

Zur Bestimmung der Effizienz der Laserionenquelle fur die lonisation von Beryllium wur-
den off- und on-line Tests durchgefuhrt. Bei den off-line Tests wurde eine bestimmte Menge

Beryllium in Form von BeN@in den Targetcontainer eingefuhrt. Durch langsames Hochhei-
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zen des Targetcontainers wird das BgNO Beryllium reduziert und diffundiert aus dem
Targetbehalter in die Laserionenquelle. Nach der Laserionisation wird der aus der Laserio-
nenquelle tretende lonenstrom Uber einen Zeitraum von mehreren Stunden gemessen und Uber
die Zeit integriert. Die Effizienz der lonenquelle wird durch das Verhaltnis von extrahierten
°Be lonen zu der in den Targetcontainer eingebrachten Menge Beryllium bestimmt. Bei den
on-line Experimenten kann mit der Kenntnis des Wirkungsqueschaitfés die Produktion
bestimmter Isotopen durch die Kernreaktion von 1 GeV Protonen mit dem Targetmaterial die
Anzahl der pro Zeit produzierten Isotopen berechnet werden. Die Effizienz der Laserionen-

guelle berechnet sich zu:

extrahierelonen/s

€= , , 4.18
Anzahlderim Targetproduzierenlsotope/ s

Die gemessenen Wirkungsquerschnitte fir die Spallationsreaktionen zur Produktion radio-
aktiver Isotopen sind fur viele verschiedene Targetmaterialien mit einem weiten Isotopenbe-
reich in der Arbeit von R. Silberberg und C.H. Tsao [Silb73a] aufgelistet. Diese Daten dienen
als Basis fur die Berechnung der Wirkungsquerschnitte mit einer semiempirischen Formel,
die von von R. Silberberg und C.H. Tsao in [Silb73b] entwickelt worden ist. Fir die Kernre-
aktion *°C(p,X)"Be, die in einem reinen Graphit-Target stattfindet, sind die Wirkungsquer-

schnitte sehr genau bekannt (siehe Tabelle 4.1).

Tabelle 4.1: Wirkungsquerschnit in mb fur die Spallationsreaktionen zur Pro-
duktion von Berylliumisotopen in einem Graphit-Target [Silb73a].

Kernreaktion o Protonenenergie
[mb] [MeV]
“C(p,X)'Be 10,0+ 1 600
C(p.X)’Be 53+ 1 600
“C(p,X)"Be 2,8+06 1000

Anders sieht es bei der Verwendung eines Urancarbid-Targets aus, da hier im Energiebe-
reich von 1 GeV keine Daten zum Wirkungsquerschnitt der Kernreakfid(p,X)"Be zur
Produktion von Berylliumisotopen vorliegen. Auch liefert die Verwendung der semiempiri-
schen Formel aus der Veré6ffentlichung von [Silb73b] keine realistischen Werte fir den Wir-
kungsquerschnitt. Im Rahmen eines geplanten Projektes fir einen Isotopenseparator nach dem
ISOL-Konzept an der GSI in Darmstadt wurden Rechnungen zur Produktion exotischer Nu-
klide und zum Wirkungsquerschnitt fir Spallationrreaktionen durchgefuhrt [Schm99]. Bei

den leichten Isotopen, wie z. B. Beryllium, konnten diese Berechnungen nicht die gemessenen
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Wirkungsquerschnitte fur die Produktion von neutronenreichen Isotopen aus einem Uran-
Target bestéatigen. Wahrscheinlich sind die Produktionsmechanismen bestehend aus Spallati-
onsreaktionen und radioaktivem Zerfall zu komplex, um in einer Simulation abgebildet zu

werden.

Tabelle 4.2: Gemessene Effizenzen und Produktionsraten fir verschiedene Beryl-
liumisotopen. Zusatzlich sind die mit der Laserionenquelle erzielten Produktionsraten
und Effizienzen fur die stabilen Isotopen von Kupfer, Zink, Cadmium, Mangan und
Zinn aufgelistet [Lett98].

Isotop IP tip Target Anregungsschema| Nachweis | Produktionsrate| Effizienz
[eV] Anzahl der Stufen [Atome/sIA] [%]

‘Be | 9,32 | 533d c 3 Faradaycup 0,02
Be | 9,32 | 533d zc 2, autoionisation Faradaycup 2 ,110% 9(2)
‘Be | 9,32 | 53,3d| Urancarbifl 2, autoionisatiof Faraday¢cup 1,410

Be 9,32 stabil off-line 3 Faradaycup 0,7(7
Be | 9,32 | stabil c 3 Faradaycup 0,2
Be | 9,32 | stabil zc 2, autoionisation Faradaycup  1,910% 15(2)
Be 9,32 stabil | Urancarbidl 2, autoionisatiof Faradayqup 1,710

"Be | 9,32 [1,610°a c 2, autoionisation Faradaycup  1,1r10%

Be | 9,32 [1,610°a| Urancarbid| 2, autoionisation FaradaycUp

Be | 9,32 | 138s c 2, autoionisation | p-Zerfall 2,810°

Be | 9,32 | 13,8s| Urancarbid 2, autoionisation B-Zerfall 1,410°

“Be | 9,32 | 23,6 mg Urancarbid 2, autoionisation [-Zerfall 5000

“Be | 9,32 | 435msg Urancarbid 2, autoionisatioh Neutrongen 4

®Cu | 7,73 | stabil off-line 3 Faradaycup 6,3(2
®Zn | 9,39 | stabil off-line 3 Faradaycuf 4,9(3)
%cd | 9,00 | stabil off-line 3 Faradaycup 8,8(5
“Mg | 7,44 | stabil off-line 3 Faradaycup] 9,8(5)
5n | 7,34 | stabil off-line 3, autoionisation Faradayclip 10(5)

Erste Versuche zur Effizienz der Laserionisation von Beryllium wurden off-line mit einem
dreistufigen Anregungsschema durchgefiihrt (siehe Abbildung 4.5). Die off-line gemessene
Effizienz betrug 0,7(7)%. Bei einem on-line Experiment zur Effizienz der lonisation von Be-
ryllium wurde ein 40 cm langes Graphit-Target verwendet. Die aus dem Wirkungsquerschnitt
der Kernraktion*?C(p,X)’Be berechnete Effizienz von 0,2% konnte den Wert der off-line
Messung im Rahmen der Fehler bestatigen. Grinde fiur die relativ schlechte Effizienz liegen
in dem dreistufigen Anregungsschema. Der zweite Anregungsschritt vom 2s2p irf dgn 2p
sehr schwach und wurde mit den zur Verfligung stehenden Lasern nicht gesattigt. Zusatzlich
konnte bei dem dritten nichtresonanten Ubergang in das Kontinuum keine Sattigung erreicht

werden.

Die Verwendung des zweistufigen lonisationsschemas, bei der die lonisation iibef den 2p

!s, autoionisierenden Zustand erfolgt, brachte mit dem gleichen Graphit-Target eine Steige-
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rung der Effizienz auf ca. 10%. Mit dem 52 gfcbrancarbid/Graphit-Target wurden etwas
hohere Produktionsraten fif"*Be im Bereich von 1§ Atomen/§1A erzielt. Die Effizienz

der Laserionenquelle mit dem Urancarbid/Graphit-Target laf3t sich jedoch nicht berechnen, da
die Daten fiir die Wirkungquerschnitte der KernreakfiSb(p,X)’Be nicht gentigend genau
bekannt sind.

In Tabelle 4.2 sind zusammenfassend die erzielten Effizienzen und Produktionsraten auf-
gefiihrt. Die Isotopei'***Be konnten aufgrund der geringen Produktionsrate oder eines ho-
hen Untergrundes an oberflachenionisiertem Lithium nicht direkt mit einem Faradaycup
nachgewiesen werdetBe wurde mit einer Tapestation tiber @&gZerfall, und***Be durch

B-verzogerte Neutronen mit einem Neutronendetektor nachgewiesen.

4.5 Messung der Isotopieverschiebung voh*%1#'e

Die Laserionenquelle kann sowohl fir die Produktion von radioaktiven lonenstahlen als
auch direkt fur laserspektroskopische Messungen exotischer Isotopen verwendet werden [Se-
ba98]. In Abbildung 4.8 ist die Produktionsrate der Berylliumisoto[iBe in Abhangigkeit
der Wellenlange des ersten Anregungsschrittes aufgetragen. Man erkennt, daR-dés2s
Ubergang mit zunehmender Massenzahl hin zu langeren Wellenlangen verschoben ist. Dies
ist durch die sogenannte Isotopieverschiebung zu erklaren, auf die im Rahmen des COMPLIS

Experimentes in Kapitel 3.1 genauer eingegangen wird. Die Isotopieverschiébthgst

die Differenz der Ubergangswellenlangen fiir verschiedene Isotopen und setzt sich aus dem

normalen Masseneffekbvy,, , dem spezifischnen Masseneffet s, und dem Feldeffekt

v 2l zusammen. Der normale und spezifische Masseneffekt ist hierbei proportional zu dem
Massenfaktor (mrma:)/malia:.
VA =t —0* = vl +ovan +OViE 4.19
A_mA
Fur das leichte Element Beryllium spielt aufgrund der kleinen Masse der Feldeffekt wegen

VEL << (Bdvih +Ovas) praktisch keine Rolle. Die Isotopieverschiebung fiir verschiedene

Isotopen kann daher mit dem Massenfaktog-(m:)/malfha: ausgehend von der experimen-

9,10 ;

tell bestimmten Isotopieverschiebuag®°in 1°Be skaliert werden.
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Abbildung 4.8: Produktionsrate der Isotopeh®**!2!8e in Abhangigkeit der Wel-
lenlange des ersten Anregungsschrittes. Aufgrund der Isotopieverschiebung ist der be-

trachtete 25 - 2s2p Ubergang mit groRerer Massenzahl A zu langeren Wellenlangen
hin verschoben.

Experimentell wurde die Isotopieverschiebung von J. Wen et al. [Wen88} it6,2s2s3d
D, Ubergang mit einer Zwei-Photonen Resonanzionisationsmassenspektroskopie (RIMS) bei
dem Isotopenpaat'®Be bestimmt. Fir die Isotopieverschiebung wird hier ein Wert von
Av®1%=14,05(4) GHz angegeben. Die gemessene Isotopieverschiebung stimmt sehr gut mit
Rechnungen von K.T. Chung et al. [Chung93] Uberein, der hierzu eine Variationsmethode
und Stoérungsrechnung erster Ordnung fir die relativistischen Korrekturen verwendete und die
Isotopieverschiebung ziw®°=14,076 GHz berechnete. Fiir den bei der lonisation von Be-
ryllium in dieser Arbeit verwendeten Ubergang %% - 2s3d'P; bei einer Wellenlange von
235 nm ist der von K.T. Chung et al. zu erwartende Wert’Be aufAv'®°=8,776 GHz be-
stimmt worden und dient als theoretischer Referenzwert. Da die Isotopieverschiebung bei
dem leichten Element Beryllium im Wesentlichen durch den Masseneffekt bestimmt wird,

kénnen die theoretisch zu erwartenden Werte fur die Isotopieverschiebung der tbrigen Isoto-
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pen des Berylliums durch einfaches Skalieren mit dem Massenfaktem{fimalha: be-

rechnet werden.

40
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20 - & Experiment
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Abbildung 4.9: Isotopieverschiebung von®*1?'8e Es sind die mit der Laserio-

nenquelle bestimmten Werte fir die Isotopieverschiebung und die theoretischen Werte
aufgetragen

Tabelle 4.3:  Vergleich der experimentell in dieser Arbeit gemessenen und theoreti-
schen Isotopieverschiebung voR'®*?'8e  Die fiir das Isotopenpaat®Be berech-

nete Isotopieverschiebung wurde mit dem Massenfaktgm(a)/mala-auf die ande-
ren Berylliumisotope skaliert.

Isotop Experimentelle Isotopiever- Theoetische Isotopiever-
schiebungw®# schiebungw®#
[GHZ] [GHZ]
'Be 251+ 2,1 -24,96
Be 0+2,1 0,00
“Be 8,1+2,1 8,78
“Be 14,9+ 2,1 16,00
“’Be 20,3+ 3,4 22,00
“Be 31,3+ 34 31,44

Die Produktionsraten der Isotopeh'Be wurden mit einem Faradaycup direkt gemessen,

wahrend die Isotopet*8Be durchp-Zerfall und**Be durchp-verzégerte Neutronen mit ei-
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nem Neutronendetektor nachgewiesen worden sind. Da fur die Messung keine ausreichende
Zeit zur Verfiigung stand, ist die Statistik der Messungen speziell fiir die IsdfoliBe auf-

grund ihrer geringen Produktionsrate nicht ausreichend. Aus den vorhandenen Daten laf3t sich
jedoch die Isotopieverschiebung der Berylliumisotope relativ’Be berechnen, die in
Abbildung 4.9 dargestellt ist. Zusammenfassend sind die Werte fur die Isotopieverschiebung

von Beryllium in Tabelle 4.3 aufgefihrt.

Die Genauigkeit der laserspektroskopischen Messung wird durch die Dopplerverbreiterung
des Ubergangs und durch die spektrale Bandbreite des Laserlichtes begrenzt. Die thermische
Bewegung der Atome flihrt zu einer Dopplerverbreiterdng der Spektrallinie, die sich
durch

Av, =2\/In(2)v, v, /C 4.20

beschreiben laRt. Dabei ist die wahrscheinlichste Geschwindigkeit der Gasmolekile, ¢ die
Lichtgeschwindigkeit und, die Ruhefrequenz des Ubergangs. In einem Gas geniigt die Ge-

schwindigkeitsverteilung der folgenden Maxwellverteilung [Rams69]:

aN_aN 1, E
—— == vl 4.21
dv  Jmv?

Diese Maxwellverteilung trifft jedoch nicht auf einen Atomstrahl aus einer lonenquelle zu,
da die Atome mit einer héheren Geschwindigkeit auch eine héhere Wahrscheinlichkeit fur
eine Diffusion aus der lonenquelle besitzen. Aufgrund dieser Uberlegung erhilt man das Ge-
schwindigkeitsprofil fir einen lonenstrahl durch Multiplizierung von Gleichung 3.17 mit v.
Die wahrscheinlichste Geschwindigkejf betragt bei einer Temperatur T und einer Masse m

somit

vV, =v3/242kT/m. 4.22

Nach Gleichung 3.16 betragt die Dopplerverbreiterung fiir das relativ leichte Berylliumi-
sotop’Be im 2¢ . 2s2p Ubergangh\&235 nm)AVpoppe=19,0(5) GHz bei einer Temperatur
von T=2300(50) °C.

Aus den Interferometerbildern des Lambdameters kann eine spektrale Bandbreite des La-
sers VonAv, ,s.=8,5(10) GHz bei der fundamentalen Wellenlange ¥si04 nm berechnet
werden. Fir diese Messung wurde ein Teilstrahl aus dem Oszillator des Farbstofflasers ver-
wendet, der zur Wellenlangenmessung in das Lambdameter eingekoppelt worden ist. Nach

Gleichung 4.12 gilt fur die spektrale Bandbreite des frequenzverdreifachten Lasers
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AViaseray=14,7(28) GHz. Fur die Halbwertsbreite der Spektrallinie ¥Ba gilt bei einer
Faltung der beiden Gauss-Profile, die durch die Bandbreite des Lasers und durch die Dopp-

lerverbreiterung verursacht werden:

Z=Av Z+Av, 2 4.23

Doppler Laser

Av

Linie

Dies wirde zu einer Halbwertsbreite der Spektrallinie von insgeAami.=24(2) GHz
fuhren. Aus der in Abbildung 4.8 gezeigten Messung der Produktionsraten betragt die fur das
Isotop °Be experimentell bestimmte Halbwertsbreite der Resonanglinige=44,1(3) GHz.

Die experimentell gemessene Linienverbreiterung liegt damit weit Gber der durch die Dopp-
lerverbreiterung zu erwartenden Linienbreite. Dies ist mit der unkontrollierten Modenstruktur

und der mangelnden Frequenzstabilitdt des Farbstofflasersystems zur lonisation zu erklaren.

Die relativ groRen Fehler der Messung zur Isotopieverschiebung sind auf die grol3en
dopplerlimitierten Linienbreiten und auf die oben angesprochene unzureichende Statistik ins-
besondere fiir die Messungen'anBe zuriickzufiihren. Zudem konnte aufgrund der duRerst
geringen Produktionsrate bei den IsotopéfiBe die lonisation nicht mit einem abge-
schwachten Laserstrahl durchgefihrt werden. Dies flhrte somit zusatzlich zu einer Satti-

gungsverbreiterung im lonisationssignal.

Es kann jedoch gezeigt werden, dal? mit der Laserionenquelle auch direkt laserspektrosko-
pische Experimente zur Messung der Isotopieverschiebung auch an exotischen, kurzlebigen
Atomen wie'’Be, die mit einer extrem geringen Produktionsrate erzeugt werden, durchge-

fuhrt werden kdnnen.

Durch die effektive Produktion von Berylliumionenstrahlen wurden laserspektroskopische
Untersuchungen der radioaktiven Berylliumisotope ermdglicht. Mit kollinearer Laserspektro-
skopie konnte das magnetische Moment {®& und die Isotopieverschiebung voi'Be’
durch die Messung der Hyperfeinstruktur im Ubergan§S2s— 2p ?Py» bei A=313 nm be-
stimmt werden [Kapp98]. Die Messung des magnetischen Momente$S'B®envurde mit
einem polarisiertert'Be-lonenstrahl und der Methode d&NMR Spektroskopie durchge-
fuhrt [Keim98, Kapp98].

Im Folgenden werden einige wichtige spektroskopische Anwendungen der Laserionen-
qguelle besprochen. Bei Isotopen, die Spinisomere mit einer unterschiedlichen Hyperfeinauf-
spaltung besitzen, ist die Praparation isomerenreiner lonenstrahlen mit der Laserionenquelle
maoglich. Die Isomerenseparation bei den neutronenreichen Silberisotopen wird im nachsten

Abschnitt demonstriert. Eine weitere Anwendung der Produktion radioaktiver Beryllium-
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lonenstrahlen ist die Herstellung eines radioakti{®e Targets zur Messung d&e(py)®B

Wirkungsquerschnittes, auf die in Kapitel 4.7 eingegangen wird.

4.6 Isomerenseparation

4.6.1 Produktion neutronenreicher Silberisotope

Die Kernstruktur und die Lebensdauer der neutronenreichen Nuklide, die in der Zerfalls-
kette des ,r-Prozess” liegen, spielen eine wichtige Rolle zum Verstandnis der Haufigkeits-
verteilung der Elemente mit Z>30 in unserem Sonnensystem. Die Peaks in der Haufigkeits-
verteilung werden dabei mit langeren Halbwertszeitendgsrfalls und kleineren Neutro-
neneinfangraten der Nuklide interpretiert, die in der Nahe der abgeschlossenen Schalen bei
N=50, 82 und 126 liegen [Burb57]. Die Untersuchung von Kernen mit extremen N/Z Ver-
haltnissen, die in den Prozessen zur nuklearen Synthese wie z.B. den ,r-Prozess" auftreten,
bilden die Grundlage zur Erklarung der nuklearen Synthese. Solche astrophysikalische Frage-
stellungen sind eine wichtige Anwendung von Massenseparatoren flr radioaktive lonen-
strahlen. Die zu diesen Experimenten notwendigen exotischen Nuklide fir kernspektroskopi-
sche Experimente kdnnen an einem Massenseparator wie ISOLDE prapariert werden. Im All-
gemeinen sind die Produktionsraten fir die Isotopen fernab der Stabilitdt sehr gering. Insbe-
sondere bei der Anwendung von nichtselektiven lonisationsquellen kommt zu der niedrigen
Produktionsrate ein hoher Untergrund an isobaren Nukliden, vielfach geladenen lonen oder
ionisierten Molekllen hinzu, was in vielen Fallen eine kernspektroskopische Untersuchung

nicht ermoglicht.

An ISOLDE spielt unter anderem die Untersuchung des sogenannten ,r-Process waiting-
point-nucleus“*?’Ag eine wichtige Rolle, die in enger Zusammenarbeit mit Prof. K.L. Kratz
vom Institut fur Kernchemie der Universitat Mainz und Instituten aus Troitzk und Maryland
durchgefuhrt wird [Kra96].

Bei Verwendung von nichtselektiven lonisationsquellen wie einer Plasmaionenquelle zur
Produktion von neutronenreichen Silberisotopen fernab der Stabilitat sind aufgrund eines ho-
hen isobaren Untergrundes von leicht zu ionisierendem Indium und C&sium kernspektrosko-
pische Messungen unmoglich. Mit der elementselektiven lonisation durch die Laserresonan-
zionisation in einer Laserionenquelle werden diese Untersuchungen erst erméglicht, da hier
der stérende Untergrund bei einer hohen lonisationseffizienz fir Silber wirksam unterdriickt

werden kann. Diese Experimente stellen daher eine grof3e Anforderung fur die Laserionen-



82 4. Die Laserionenquelle an ISOLDE/CERN

quelle dar, die in diesem Zusammenhang seit 1992 an der ISOLDE entwickelt wird
[Mish93,Jad97].

IP=7.6eV

510.6 nm

Nichtresonante lonisation
10 2
4d°5d 2D,

546.55 nm

4d105p 2Po,;,

328.07 nm

4155 28, ,

Abbildung 4.10: Verwendetes Anregungsschema zur Resonanzionisation von Silber.
Die Spektroskopie wird mit dem ersten Schritt in def*Ss, - 5p %P3/ durchgefiihrt.

Die lonisation erfolgt nichtresonant mit dem leistungsstarken griinen Laserlicht des
Kupferdampflasers in das Kontinuum.

Fur astrophysikalische Untersuchungen ist die lonisation von Cadmium interessant, die mit
der Technik der Frequenzverdreifachung (siehe Kapitel 4.1.3) bei einer off-line bestimmten
lonisationseffizienz vore=8,8(5) % ermdglicht worden ist. Erste Tests zur lonisation und
Produktion von neutronenreichen Cadmiumisotopen mit dem Ziel der lonisatiot?'@zh

haben im Oktober 1998 an ISOLDE mit einem Urancarbid/Graphit-Target stattgefunden.

Mit einem dreistufigen Resonanz-lonisations-Schema mit nichtresonanter lonisation ins
Kontinuum (siehe Abbildung 4.10) wird bei der Resonanzionisation von Silber eine Effizienz
von ca. 14% erreicht [Yad97]. Besondere Bedeutung hatte hier die Verwendung unterschied-
licher lonisatormaterialien wie Tantal, Niobium, und Saphir. Diese Materialien unterscheiden
sich sowohl in ihrer elektronischen Austrittsarbeit, die direkt in die Effizienz der stérenden
Oberflachenionisation eingeht, als auch in ihrem Spannungsabfall entlang des Rohrchens, der
fr eine schnelle Extraktion und damit fur kleine Pulsbreite verantwortlich ist. Bei der Ver-
wendung eines 3 mm langen lonisationsréhrens aus Niobium mit einer Wandstarke von 1 mm

konnte bei einem Spannungsabfall von 0,2 V/cm eine Pulsbreite von 30 ps erreicht werden.
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Zusatzlich konnte durch die Anwendung eines Mikrogatings die Selektivitat der laserioni-
sierten und gepulsten Silberionen gegeniber des kontinuierlich oberflachenionisierten Indi-

ums um einen Faktor 200 gesteigert werden [Jad96,Yad97].

4.6.2 Prinzip der Isomerenseparation
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Abbildung 4.11: Spektrum votf”®"Ag. Aufgrund der unterschiedlichen magnetischen
Momente konnte nur die Hyperfeinstruktur des isomeren Zustandeé$ graufgelost
werden. Die Frequenzskala ist anhand der Aufspaltung der Hyperfeinstruktur in Grund-

zustand kalibriert worden.

Die sehr hohe Selektivitat der Resonanzionisation ermdglicht durch Variation der Anre-
gungsfrequenz nicht nur eine elementselektive sondern auch eine isomerenselektive Separati-

on mit einer sehr hohen Massenauflésung durchzufiihren [Seba98].

Das Prinzip der Isomerenseparation wird am Beispiel des stabilenund seinem Spini-
somer'®’"Ag (t,=44,3 s) verdeutlicht. Nimmt man die Produktionsrate fiir das stabilg
mit und das radiogen erzeudf€"Ag in Abhangigkeit der Frequenz des ersten Anregungs-
schrittes (5§S12 — 5p ?Ps) auf, so erhélt man das in Abbildung 4.11 gezeigte Spektrum.
Die Produktionsrate des stabilen Grundzustandes%ag konnte direkt mit einem Faraday-
cup nachgewiesen werden, wihrend die Produktionsrate des Istffilag iiber denp-

Zerfall mit einer Bandstation gemessen worden ist. Aufgrund der grof3en Linienbreite des
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Lasers von ca. 8 GHz konnte die Hyperfeinstruktur déSgsGrundzustandes mitE=1,71

GHz nicht aufgelést werden. Der isomere Zustand Y&y mit einem Kernspin von 1=7/2
zeichnet sich durch ein wesentlich gro3eres magnetisches Moment=voB98 | im Ver-

gleich zum Grundzustand §+0,131 W, I=1/2) aus. Bei der in Kapitel 3.1 beschriebenen
Hyperfeinstruktur laft sich bei Kenntnis des Kernspins | und des magnetischen Momentes p
die AufspaltungAWyes im 5s2Sy;, Grundzustand unter Vernachlassigung der elektrischen
Quadrupolwechselwirkung nach der bekannten Formel der Hyperfeinstrukturaufspaltung be-

rechnen.

MW, =D (FF+D)-F(F+1) mit F=1+J
2 4.24
A= % <H(0) >

Fir das Isotog®Ag ist der A-Faktor in?S,, Grundzustand nicht bekannt. Nimmt man
<H(0)> fur eine Isotopenkette als konstant an, so kann der A-Faktor eines beliebigen Isotopes
durch einfaches Skalieren aus den bekannten Werten von |, treid *f*Ag erhalten werden
[Dahm67].

AX _ A109|109u_|x
109 IX
M,
mit A'®=-197693207%17)MHz 4.25
% =-0130563,
1 =1/2

Fur die Hyperfeinaufspaltunf§Wyes ergibt sich dann durch Einsetzen in Gleichung 4.24
bei J=1/2 mit F=I-1/2 und F'=1+1/2

AWHFS:@%@]\:@%%%_ 4.26
Der isomere Zustand vdfi’Ag hat ein magnetisches Moment von vgr4y398 | bei ei-

nem Kernspin von 1=7/2. Damit erhalt man die relativ groRe Hyperfeinaufspaltung’®n.5s
Grundzustand voAWurs=38,05 GHz, die vollstandig in zwei Komponenten aufgeldst wer-
den kann. Die berechnete Hyperfeinaufspaltungd®ag erméglichte somit eine Kalibration

des Spektrums in der Wellenlange, da ein Lambdameter zur Messung der Wellenzahl nicht
zur Verfiigung stand. Die nach Gleichung 4.20 durch die thermische BeweguijAder
Isotopen bei einer Temperatur von T=2300 K hervorgerufene Dopplerverbreiterung betragt

nach Gleichung 4.2BVpoppe=3,7 GHz. Eine Auswertung der Hyperfeinlinie d8$'Ag Iso-
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mers ergibt eine Halbwertsbreite vAm,,e=20(1) GHz. Analog zu der Betrachtung fur die
spektrale Bandbreite des verwendeten Laserlichtes bei der lonisation von Beryllium in Kapi-
tel 4.5 ergibt sich bei einer Bandbreite des frequenzverdoppelten Laserlichtég, yar12

GHz eine Linienbreite des Ubergangs Vn,.=12,5 GHz. Damit hat auch dieser Ubergang

eine grofere Linienbreite als erwartet.

Uber die unterschiedlich groRe Hyperfeinaufspaltung kann eine isomerenselektive lonisa-
tion erreicht werden, indem man den Laser auf die entsprechende Hyperfeinkomponente des
Isomers abstimmt und somit nur den isomeren Zustand ionisiert. Das [$8f#er besitzt
eine Anregungsenergie vadkm=93 keV. Bei einer isomerenselektiven lonisation und einer
Masse des Grundzustandes vorr’ig)=99581 MeV konnte eine Massenauflésung von
m/Am=1C mit dieser Isomerenseparation erreicht werden. Die Massenseparatoren an ISOL-
DE erlauben mit dem GPS und dem HRS eine Massenauflosung Yon=A00 bzw.
10.000, die im Fall von®’"Ag eine isomerenselektive lonisation nicht erméglicht. Eine ver-
gleichbare Massenauflésung vonAm=110° [Boll98] wurde im Rahmen des ISOLTRAP
Experimentes [Beck97] an ISOLDE bei der Separation¥8HHg erreicht. Jedoch ist hier
der technische Aufwand durch die Verwendung von zwei Penningfallen ungleich héher. Mit
der neuen Technik der Isomerenseparation durch die Resonanzlaserionisation in der Laserio-
nenquelle, die sich auf alle Spin-lsomere mit einer unterschiedlichen Hyperfeinaufspaltung
Ubertragen laRt, erdffnen sich gerade fur die Kernspektroskopie neue Moglichkeiten, da auf
diese Weise hochselektive element- und sogar isomerenreine lonenstrahlen prépariert werden

konnen.

4.6.3 Anwendung der Isomerenseparation bei neutronenreichen Silberisotopen

Eine erste Anwendung stellt das Studium dgeZerfalls von ***¢"Ag dar. Erstey-
spektroskopische Untersuchungen wiesen auf die Existenz eines Hoch- und Niedrigspin-
Isomers bei'®’Ag hin [Zamf95]. Zur Untersuchung dieses Isomers wurde die Hyperfein-
struktur mit Hilfe vonp-verzogerten Neutronen aufgenommen und das in Abbildung 4.12

gezeigte Spektrum erhalten.

Da bei dieser Messung kein Lambdameter flr eine genaue Bestimmung der Wellenlange
zur Verfugung stand, wurde die Wellenl&ange anhand einer Einstellschraube am Farbstofflaser
in willkirlichen Einheiten eingestellt. Eine spatere Kalibration der Wellenlange konnte mit
dem in Abbildung 4.11 gemessenen Hyperfeinspektrum ¥6fAg durchgefiihrt werden.

Aufgrund der erhaltenen Halbwertsbreite von &&=60 GHz und Form des Spektrums von
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1220g liegt die Vermutung nahe, daR sich das Neutronenspektrum wie'béimals eine
Uberlagerung aus einer nicht aufzulésenden Hyperfeinstruktur fiir den Grundzustand und aus
einer grolRen Hyperfeinaufspaltung des isomeren Zustandes zusammensetzt. Zur Verifizierung
des Isomers wurde eiyeSpektroskopie bei verschiedenen Einstellungen der Wellenlange des

Lasers fur den ersten lonisationsschritt durchgefthrt.

20 GHz
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Abbildung 4.12: Neutronenzahlrate in Abhangigkeit der Laserfrequenz des ersten An-
regungsschrittes bei der lonisation V6fAg.

In Abbildung 4.13st dasy-Spektrum vort?Ag bei verschiedenen Einstellungen der Wel-
lenlange dargestellt [Kra98a,Kra98b]. Fiur das obere Spektrum wurde die Laserwellenlange
auf die zentrale Resonanzlinie der erhaltenen Hyperfeinstruktur in Abbildung 4.12 eingestellt.
Zur Aufnahme des unteren Spektrums wurde der Laser um ca. 24 GHz (auf 35 Digits) von der
zentralen Mitte verstimmt. Man erkennt deutlich, daR die 798 keV Linie des2Z" Uber-
gangs, die dem Niederspin-lsomer zuzuordnen ist, in dem unteren Spektrum fehlt. Die 759
keV Linie entspricht dem Zerfall des'4Niveaus in den ¢ Zustand und ist dem Hochspin-
Isomer zuzuordnen [Zamf95]. Bei Abstimmung des Lasers auf die Mitte des Hyperfeinspek-
trums werden sowohl der Grundzustand als auch das Isomer ionisiert, wie im unteren Spek-
trum gezeigt ist. Durch die von der Hyperfeinstruktur hervorgerufene Aufspaltung der Reso-
nanzlinie des Hochspin-lsomers wird die lonisation des Niederspin-lsomers bei einer Ver-

stimmung der Laserwellenlange usa=24 GHz analog zurt’’Ag unterdriickt und auf diese
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Weise eine Isomerenseparation erreicht. Eine erste Analyse der aufgenommenen Spektren
ergibt eine Lebensdauer fur das Niederspin-lsomer yghbb0(50) ms und ,[200(50) ms

fur das Hochspin-lsomer [Kaut99].

Abbildung 4.13: y-Spektrum von'?’Ag bei verschiedenen Einstellungen der Wellen-
lange. Fur das obere Spektrum wurde die Laserwellenlange auf die zentrale Resonanzli-
nie in Abbildung 4.12 abgestimmt. Zur Aufnahme des unteren Spektrums wurde der
Laser um ca. 24 GHz (auf 35 Digits) von der zentralen Mitte verstimmt. Man erkennt
deutlich, daR die 798 keV Linie des'2 2," Ubergangs, die dem Niederspin-lsomer
zuzuordnen ist, in dem unteren Spektrum fehlt [Kra98a,Kra98b].

Desweiteren wurde die Produktion der Isotop&nt?Ag in Abhangigkeit der Laserwel-
lenlange gemessen um eine Aussage Uber die Hyperfeinstrukturaufspaltung zu gewinnen. Die
erhaltenen Spektren sind in Abbildung 4.14 dargestellt. Das Moment des ungeyaéeo-g
tons ist hierbei fur die Hyperfeinaufspaltung verantwortlich. Die Isotopieverschiebung spielt
in diesem Massenbereich bei der erreichten Auflosung nur eine sehr untergeordnete Rolle.
Nach Elber und Schlosser [EIb62] verschwindet der spezifische Masseneffekt fir den be-
trachteten Ubergang, da der Kernvolumeneffekt weljaf(0)’=0 vernachlassigbar klein
ist. Die Isotopieverschiebung entspricht daher dem normalen Masseneffekt und kann auf-
grund der Skalierung mit dem in Gleichung 4.12 beschriebenen Massenfakior (m

ma:)/(maltha:) mit der erreichten Auflosung nicht bestimmt werden.

Die Isotopen'?**?Ag wurden hierbei durch def-Zerfall und die Isotoperi?®Ag und
12/Ag mit einem Neutronendetektor aufgrund der Emission fererzégerten Neutronen

nachgewiesen. Fir das Studium der Isomere wurden zusg8jsbktren bei verschiedenen
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Wellenlangen aufgenommen. Aus diesen Spektren konnte bei allen neutronenreichen Isotopen
Isomere nachgewiesen werden. Die Auswertungydgpektren ist jedoch noch nicht abge-

schlossen.
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Abbildung 4.14: Produktionsrate der neutronenreichen SilberisdfGpéAg in Ab-
hangigkeit der Laserwellenlange des ersten Ubergangs. Bei den Isttbiiéhg zeigt
sich eine ausgepragte Hyperfeinstruktur. B&#g konnte die zu erwartende Hyperfein-
struktur jedoch nicht aufgelost werden.
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Eine genaue quantitative Analyse der Hyperfeinspektren ist aufgrund der ungenauen Wel-
lenlangeneichung und der nicht bekannten Kernspins der Isofftoé\g nur bedingt mog-
lich. Die magnetischen Momente sind nur bis zum Isdtdg [Fire96] und die Spins sind
nur fir den Grundzustand vdffAg mit 1=3" und *?*Ag mit 1=7/2" bekannt [Fire96] (siehe
Tabelle 4.4).

Tabelle 4.4: Bekannte magnetische Momente, Spins und Halbwertszeiten der neutro-
nenreichen Silberisotope und ihrer Isomere. Die Daten sind aus dem Table of Isotopes
von Firestone et al. [Fire96] entnommen. Die Lebensdauet?ag stammt aus der an
ISOLDE mit der Laserionenquelle durchgefiihrten Messung [Kra98a].

Isotop T ITt M [Un] Isotop Tip ITt M [Hn]
107 stabil 1/2- | -0,1135) 117 72,8 % (1/24)
107m 44,3 s 7/2- 4,398 117m 5431s (7124)
108 2,37 m 1+ 2,6884 118 3,76 5 (1)-
108m 418y 6+ 3,580 118m 20s (4)H
109 stabil 1/2- | -0,13056 119 2,1s (7/2+)
109m 39,6 s 7/2+ 4,4 119m 6,0 S (1/24)
110 24,6 s 1+ 2,7271 120 1,235 (3+
110m | 249,79 @ 6+ 3,607 120m 0,32s (6-
111 7,45d 1/2- -0,146 121 0,785  (7/2)
111m 64,8 s 7/2+ 122 0,48 (3+)
112 3,130 h 2(-) 0,0547 122m 1,5
113 5,37 h 1/2- 0,159 123 0,309|s  (7/24)
113m 68,7 s 7/2+ 124 0,172
114 46s 1+ 125 166 ms
114m 1,5ms (6+) 126 107 ms
115 20,0 m 1/2- 127 109 ms
115m 18,0 s 712+ 128 58 ms
116 2,68 s (2)- 129 46 ms
116m 8,6s (5+)

Bei den ungeraden Silberisotopen mit A<119 kann der Grundzustandspin mitg@jger
Protonenkonfiguration und einem Kernspin von I=1/2 beschrieben werden. Die Isomere die-
ser Isotopen werden dagegen mit dagg), Protonenzustand charakterisiert und zeichnen sich
mit einem Kernspin von 1=7/2 aus. Bei den gemessenen IsotépErAg wurden bei Ver-
stimmung des Lasers aufgrund geBpektren Isomerezustande nachgewiesen, was sich auch
in den Hyperfeinspektren andeutet. Fur die Isotopen und Isomere mit unbekanntem Kernspin
wurden von W. B. Walters aufgrund von systematischen Betrachtungen der Nachbarisotope

Vermutungen Uber den Kernspin dieser Isotopen angestellt [Walt99].
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Die Hyperfeinaufspaltung kann mit der Wellenlangeneichung¥8tAg aus den aufge-
nommenen Spektren bestimmt werden. Fir die magnetischen Momente der Silberisotope er-
geben sich mit einem angenommen Kernspin | nach Gleichung 4.26 folgende Werte fur p

die in Tabelle 4.5 dargestellt sind.

Tabelle 4.5: Berechnete magnetische Momente der Silberisttolfé\g. Die Werte

der Kernspins der Isotopen und ihrer Isomere beruht auf Angaben von W. B. Walters
[Walt99]. Aufgrund der ungenauen Kenntnis der Spins und der mangelnden Genauig-
keit der Wellenlangeneichung kdnnen die Berechnungen der magnetischen Momente
nur als erste Anhaltspunkte dienen.

Isotop Jn AW rs H
[GHz] [UN]

122 G4

122m 8- 27(6) | 3,4(6)
123 712+

123m 712+ 37(6) | 4.2(6)
124 3+

124m 8-
125 1/2-

125m 9/2+ 45@8) | 53(0)
126 3+

126m 8-
127 1/2-

127m 9/2+ 50@8) | 5.9(8)

Die errechneten Werte fur die magnetischen Momente kdnnen jedoch nur als grobe An-
haltspunkte dienen, da die Spins aufgrund von systematischen Betrachtungen geschatzt wor-
den sind und die Wellenlangeneichung der Spektren einen relativ groRen Fehler besitzt. Au-
Berdem wird angenommen, dafd die aufgezeichnete Hyperfeinstruktur nur bei den ungeraden
Isotopen durch den Isomerenzustand hervorgerufen wird, da hier ein grof3er Unterschied der
magnetischen Momente zu erwarten ist. Mit Ausnahme'&ag bei der die Hyperfein-
struktur des Isomers durch die Aufnahme @&pektren (siehe Abbildung 4.13) bestatigt
worden ist, sind die magnetischen Momente in Tabelle 4.5 daher nur fur die ungeraden Isoto-

pen berechnet.

Mit diesem Experiment wird die Leistungsfahigkeit und das Potential der Laserionenquelle
fur die Laserspektroskopie eindrucksvoll demonstriert. In Verbindung mit einem empfindli-
chen Nachweis durch einen Neutronendetektor ist eine Spektroskopie von sehr exotischen
Kernen durchgefuhrt worden. Es ist mdglich, mit einem verbesserten Laseraufbau und

schmalbandigem Laserlicht durch die Aufnahme der Hyperfeinstrukturaufspaltung die ma-
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gnetischen Momente, der neutronenreichen Silberisotope bei bekanntem Spin zu bestim-
men. Damit kann auf die laserspektroskopischen Kernstrukturuntersuchungen von U. Dinger
et al. [Ding89] an den neutronenarmen SilberisotdB&’Ag aufgebaut werden. Am Mas-
senseparator der GSI in Darmstadt ist die Hyperfeinstruktur dieser Isotopen untersucht wor-
den und erlaubte somit die Bestimmung der magnetischen Momente und der Kerngrundzu-

standseigenschaften.

Die Untersuchungen zur Hyperfeinstruktur der neutronenreichen Silberisotope war insbe-
sondere bei der Identifikation des sogenannten ,Waitingpoint nucfithey sehr hilfreich. In
vergangenen Experimenten konnte die Lebensdauer des Isbt®hgsnit y-Spektroskopie
verbunden mit einem Nachweis von Neutronen zuw=5%8(5) ms bestimmt werden. Die Pro-
duktionsrate reichte jedoch fiir eine Identifikation V8TAg nicht aus [Yad96]. Allerdings
wurde die Laserwellenlange ohne Bericksichtigung einer evt. Hyperfeinstruktur auf die zen-
trale Wellenlange von=328,07 nm eingestellt. Mit der Messung der Hyperfeinstruktur und
der auftretenden Systematik bei den Isotofféh?>*?Ag konnte die zu erwartende Aufspal-
tung des Grundzustandes vBAg extrapoliert werden. Bei einer Verstimmung des Lasers
um ca. 20 GHz von der zentralen Wellenlange und dem Einsatz des Mikrogatings zur Unter-
drickung des stérenden Indium-Hintergrundes konnte das exotische ,Waitingpoint nuclide*
12%7g in der Strahlzeit im Oktober 1997 erstmalig identifiziert werden. Die Lebensdauer wur-
de dabei zu 7,=46(".s) ms bestimmt [Kra98a,Kaut99]. Eine genaue Analyse der Zerfalls-
kurve fur dief-verzdgerten Neutronen mit der eingestellten Laserwellenlange=8&8,07
nm und der Zerfallskurve dé&In Untergrundes liefert ein erstes Indiz fiir &PAg-Isomer
mit einer Halbwertszeit von,B[1160 ms [Kra98b]. Die Moglichkeit der Isomerenseparation

mit der Laserionenquelle an ISOLDE ero6ffnet die Chance dieses Isomer zu untersuchen.

AulRerdem ist die Isomerenseparation auch bei der lonisation von Kupfer zu kernspektro-
skopischen Messungen von neutronenreichen Kupferisotopen [Habs97] angewandt worden.
Weitere Details zur Isomerenseparation V®u sind der Arbeit von U. Késter [K6st99] zu

entnehmen.
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4.7 Produktion eines’Be-Targets zur Messung de8Be(py)’B Wirkungs-
guerschnitts

4.7.1 Das Sonnenneutrino-Problem

Die ursprungliche Motivation der solaren Neutrinoexperimente war das Studium der Fusi-
onsreaktionen im Inneren der Sonne. Mit den vier solaren Neutrinoxperimenten Homestake
[Dav94], Kamiokande [Fuk96], GALLEX [Kir97] und SAGE [Gav97], die auf verschiedene
Neutrinoenergien sensitiv sind, konnten solare Neutrinos untersucht werden. Das Spektrum
der solaren Neutrinos ist in Abbildung 4.15 gezeigt, wobei die in den Kernreaktionen erzeug-
ten Neutrinos unterschiedlicher Energie nach ihren jeweiligen Ausgangsisotopen benannt
werden. Zudem ist der Empfindlichkeitsbereich der verschiedenen Neutrinoexperimente dar-
gestellt. Die radiochemischen Galliumexperimente GALLEX und SAGE beruhen auf einer
Detektion von neutrinoproduzierten Germaniumatomen aus einem Gallium-Target und sind
fur alle solaren Neutrinos empfindlich. Das radiochemische Detektionsprinzip beim Chlor
Experiment Homestake nutzt die Reaktii@l+ve— *"Ar+e” fiir den Neutrinonachweis von
Neutrinos mit einer Energie von mindestens 814 keV. Wie aus den Gallium-Experimenten
gehen bei dem Chlor-Experiment durch den radiochemischen Nachweis Informationen tber
die Neutrinoenergie und —einfallsrichtung und den Wechselwirkungszeitpunkt verloren, da
diese Experimente nur eine integrale Messung des Neutrinoflusses oberhalb einer gewissen
Energieschwelle erlauben. Bei dem Kamiokande-Experiment beruht der Nachweis des Neu-
trinoflusses nicht Uber den invers@rZerfall wie beim Chlorexperiment sondern auf der
Neutrino-Elektron Streuung. Ab einer bestimmten Energie der einfallenden Neutrinos emit-
tiert das Ruckstol3elektron in Wasser Cherenkov-Licht in einem Lichtkegel, der mit der Hilfe
von Photomultipliern richtungs- und zeitaufgelést nachgewiesen werden kann. Aufgrund der
hohen Energieschwelle von 7 bis 7,5 MeV ist dieses Experiment nur atB-tleutrinos

sensitiv.

Uberraschenderweise zeigte sich in den letzten 30 Jahren, daR alle Neutrinoexperimente
mit den Vorhersagen, basierend auf dem Standard-Sonnenmodell und der elektroschwachen
Theorie, nicht Ubereinstimmen und einen Neutrinoflul3 detektieren, der deutlich unter den
theoretischen Vorhersagen liegt. Beim Kamiokande-Experiment befindet sich z. B. der Mel3-
wert des Neutrinoflusses mit,=2,80(38)10° cmi®s* [Fuk96] um rund 50% unterhalb der

Vorhersagen der meisten Sonnenmodelle. Dartber hinaus liefert das Kamiokande- und das
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Homestake-Experiment widersprichliche MelRdaten mit der Annahme massenloser und nich-
toszillierender Neutrinos nach dem Standardmodell. Die Gallium Experimente GALLEX und
SAGE lassen keinen Spielraum fiir die existieren@an Neutrinos. Diese Diskrepanz zwi-

schen Theorie und Experiment ist als das sogenannte ,Sonnenneutrino-Problem* bekannt
geworden. Es sei hierbei auf weiterfiihrende Literatur wie die Ubersichtsartikel von J. N.
Bahcall [Bahc92, Bahc94] oder auf die Webseite (http://www.hep.anl.gov/INDK/-
Hypertext/nuindustry.html) verwiesen. Durch die héher werdende Genauigkeit der Experi-
mente und der theoretischen Berechnungen der Sonnenmodelle stellte sich heraus, dal3 diese
Experimente einen &ufRerst empfindlichen Test ,neuer Physik jenseits des Standardmodells®

ermdglichen.
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Abbildung 4.15: Spektrum der in der Sonne freigesetzten Neutrinos [Bahc94]. Der pp-
Zyklus, der in mehreren Ketten ablauft, ist der dominierende Energiefreisetzungsme-
chanismus. Die bei einigen Reaktionen emittierten Neutrinos werden nach ihren jewei-
ligen Ausgangsisotopen bezeichnet. Die Einheiten der Ordinate fiur den Neutrinofluf3
sind [MeVcm?s!] fir kontinuierliche und [ciis?] fur Linienspektren.

Erklarungsmoglichkeiten kénnten teilchenphysikalische Anséatze liefern, wobei eine Neu-
trinooszillation, d.h. eine Umwandlung eines in der Sonne erzeugten Elektronneutrinos in ein
Myonneutrino angenommen wird. Dieses Myonneutrino kann in den radiochemischen Neu-

trinoexperimenten wie Homestake und GALLEX nicht nachgewiesen werden und wirde da-
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mit die geringen Mel3werte erklaren. Eine solche Annahme erfordert aber massive Neutrinos,
also eine Physik, die Uber das Standardmodell hinausgeht. Mit den neuesten Ergebnissen des
Super-Kamiokande-Experimentes wurde ein winkelabhangiger Flu? des Myonneutrinoflusses
nachgewiesen [Kami99]. Die experimentellen Daten sind mit der Annahme,vow, Os-
zillationen bei einem Massenquadrat vah05<Am?<610° eV? konsistent und liefern einen
Hinweis auf eine endliche Neutrinomasse. Neue solare Neutrinoexperimente wie Super-
Kamiokande, SNO und BOREXINO sind daher geplant, um massive Neutrinos und damit
eine Physik jenseits des Standardmodells zu bestatigen, die eine Losung des Sonneneutrino-

Problems darstellen kdnnten.

Ein anderer Weg zur Erklarung des solaren Neutrinoproblems besteht in der Modifikation

der Fusionsquerschnitte, die direkt in die theoretischen Sonnenmodelle eingehen.

Als Beispiel sei hier die Produktion der hochenergetiséBeNeutrinos herausgegriffen,

die durch folgende Kernreaktionen entstehen.

7Be+p_, B +y
88 ., %Be + € + v, 4.27

8Be" - 2a

Diese Reaktionssequenz beendet den sogenannten pp-Zyklus einmal in insgesamt 13000
Zyklen. Sie tragt jedoch zu 75% der in ein&@l Neutrino Detektor wie im Homestake Ex-
periment [Filip83] und zu 100% der im Kamiokande, Super Kamiokande und SNO Detektor
detektierten Neutrinos bei. Nach dem Sonnenmodell von J.N. Bachall et al. wird fii€tas
Experiment ein Neutrinofluss von 6,2 SNU (1 SNU=1 Neutrinoeinfarity/Lérgetatoms)
vorhergesagt. Der Mel3wert des Homestake Experiments liefert mit einem gemessenen Neu-
trinofluld von (2,5&0,22) SNU [Davi96] einen Wert der deutlich unter den Vorhersagen liegt.
Diese geringe Produktionsrate der soldi@mNeutrinos wird auch von anderen Experimenten
wie GALLEX, SAGE und Kamiokande bestatigt.

Ein wichtiger Parameter zur Bestimmung des Neutrinoflusse$Biéteutrinos ist der
Wirkungsquerschnitt der KernreaktiofBe(py)®B, der mit dem sogenanntem Faktor
(S1#(Ecm)=0(Ecm) Ecm&™, mit n=€°Z1/Z,/hv) charakterisiert wird. Der ;$Faktor ist der
spektroskopische Faktor fiir die Protde Reaktion, wobei die Indices die Massenzahl der
beteiligten Reaktionspartner fiir Protonen (1) UBd (7) angeben. Da der Reaktionsprozess
bei sehr kleinen Energien von ~20 keV ablauft, wird der gemessef@lor der Kernreak-

tion "Be(py)®B, basierend auf theoretischen Rechnungen zur Energieabhangigkeit des Wir-
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kungsquerschnittes, auf eine Schwerpunktsenergig=& extrapoliert. Seit 1966 wurde von
insgesamt sechs unterschiedlichen Kollaborationen der Wirkungsquerschnitt fir verschiedene
Energien bestimmt. In Abbildung 4.17 sind die Ergebnisse dieser MessungenFdg&iSren
zusammenfassend dargestellt. Fur die auf eine Energie ;grOEextrapolierten $(0) Fak-

toren, die direkt in die Sonnenmodellrechnungen einflie3en, ergibt sich damit eine Schwan-
kungsbreite von 40%. Neueste Empfehlungen von Adelberger et al. geben ef@Rr&ktor

von S;,(0) =19 eV [b [Adel98] basierend auf Daten des Experiments von Fillipone et al. an.

Dieser Wert ist um 15% kleiner ist als der zuvor in der Literatur empfohlene Wert von 22,4
eV [John92], der aus einer statistischen Analyse aller Experimente stammt. Die Experi-
mente, die von Hammache et al. [Hamm98] in letzter Zeit durchgefihrt worden sind, weisen
zusatzlich auf einen kleineren;S-aktor von $,0)=(18,3+ 0,8) e\Vb hin, was eine Reduzie-

rung des solaren Neutrinoflusses von 15-20% impliziert. Weitere Messungen zum Wirkungs-
querschnitt defBe(py)®B Kernreaktion durch direkte Messungen, wie im folgenden Kapitel
beschrieben, oder durch Messungen mit eifBen Strahl mit inverser Kinematik [Rolf97]

sind daher notwendig und werden geplant.

4.7.2 Produktion eines’Be-Targets an ISOLDE und Messung des Wirkungsquer-
schnitts.

Bei den direkten Messungen des Wirkungsquerschnittes der KernreZeigry)°B wird
ein radioaktives’Be-Target mit einem Protonenstrahl bestrahlt und die nach der oben be-
schriebenen Reaktionskette verzégert emittiectéfeilchen aus dem Zerfall vdiB detek-
tiert. Ein Hauptproblem ist hierbei die Targetpréparation des radioakiBeiTargets. Mit
konventionellen radiochemischen Methoden laf3t sich ein Target herstellen, das eine ungenu-
gende Homogenitat besitzt und damit zu grof3en systematischen Fehlern in der Messung des
Wirkungsquerschnittes fiihren kann.

Die hohe Produktionsrate vdBe mit der Laserionenquelle erméglicht die Produktion ei-
nes radioaktiveriBe-Targets durch Implantation dé&e Isotopen in ein Kupfer-Substrat und
gewahrleistet damit eine gute Homogenitét e Isotopen in dem Targetmaterial. Durch
direkte Implantation wurde bei einem lonenstrom von durchschnittlich 4 nA in einer Zeit von

9,4 Stunden eifBe-Target mit einer Targetintensitat voi(d** ‘Be Atomen hergestellt.
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Abbildung 4.16: Versuchsaufbau zur Messung des Wirkungsquerschnittes der Reaktion
"Be(py)®B [Weis98]. Der Protonenstrahl wird mit Ablenkplatten rasterférmig abgelenkt
um einen homogenen Strahl zu erzeugen, der gro3er als der Targetquerschnitt ist. Das
Target befindet sich auf einem drehbaren Halter und wird nach der Bestrahlung mit den

Protonen vor eineru-Detektor gebracht. Hier werden deeTeilchen aus deng-
verzogerteriB Zerfall detektiert.

Der Wirkungsquerschnitt der Kernreaktit®e(py)®B wurde mit diesem Target am Weiz-
mann Institut in Rehovot/Israel gemessen. Das Target wurde mit 1,2 MeV Protonen des dorti-
gen 3 MV Van de Graaff Beschleunigers bestrahlt. Der experimentelle Aufbau ist in Abbil-
dung 4.16 dargestellt. Die Messung des Wirkungsquerschnittes basiert auf dem in Gleichung
4.27 dargestellten Reaktionsmechanismus. Der Protonenstrahl trifft alBed@srget, wel-
ches sich auf einer drehbaren Halterung befindet. Nach einer Bestrahlungsdauer von 1,5 s
wird es innerhalb von 100 ms vor eineiDetektor gebracht, um die aus d@rZerfall des’B
verzogert emittiertem’s fur weiter 1,5 s zu detektieren. Die Besonderheit des Versuchsauf-
baus liegt in der rasterférmigen Ablenkung des Protonenstrahls, die einen homogenen Strahl
mit einem Strahlquerschnitt von 7x6 mm erzeugt, der groRer als das Target ist. Damit wird
der systematische Fehler minimiert, der durch Inhomogenitaten des Targets verursacht wird.
Far den Wirkungsquerschnitt wurde in einer ersten Messung efagtor von $/(E;m=1,02
MeV)=(22,5:2,5) eMb bestimmt [Hass98].



98 4. Die Laserionenquelle an ISOLDE/CERN

40
® M. Hass et al., [Hass98,
Hass99]
35 1
A F. Hammache et al.,
N Phys. Rev. Lett., 80, 928
30 (1998)
@ % ¢ B.W. Filippone et al.,
25 +

Phys. Rev. Lett. 50, 412
i % (1983)
| % ﬁ OR.W. Kavanagh et al.,
Bull. Am. Phys. Soc., 14,

% 1209 (1969)
- { XF.J. Vaughn et al., Phys.

Sz [eV*D]
N
o

15
Rev. C2, 1657 (1970)
10 + OP.D. Parker et al., Phys.
Rev., 150, 851 (1966)
5 L
o+ttt
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4

Ecm. [MeV]

Abbildung 4.17: Gemessene;S-aktoren der ReaktiofBe(py)®B in Abhangigkeit der
Schwerpunktenergie k. Die von M. Hass et al. mit dem an ISOLDE produzierten
"Be-Target durchgefilhrten Messungen sind hervorgehoben.

In einer zweiten Strahlzeit wurde mit einem 40 cm langen Graphit-Target ein z{Bsites
Target hergestellt. Dazu wurde das Target zuerst bei einer geringen Targettemperatur von ca.
500 °C fiir ca. 3 Tage mit Protonen bestrahlt, um das radiodB@vé;,=53,3 d) im Target-
container zu akkumulieren und es durch spateres Heizen des Targets off-line freizusetzen.
Auch bei einer sehr hohen Heiztemperatur des Targets mit einem Strom von 980 A, was einer
Temperatur von 1700 °C entspricht, konnte das angesammelte Beryllium nicht vollstandig aus
dem Targetcontainer freigesetzt werden. Bei dem Einsatz von Protonen konnte jedoch mit
einem durchschnittlichefBe Strom von 5 nA ein Target mit einer Intensitat vatD3 Be
Atomen produziert werden. Mit diesem Target wurde das oben beschriebene Experiment bei
einer Schwerpunktenergie vog £k=1.09 MeV und 1,29 MeV wiederholt. Bei diesen Energi-
en konnte der Wirkungsquerschnitt der Kernreakti@e(py)®B bis auf 5% genau mit
Si17(Ec.m=1,09 MeV)=(22,#1,2) eMb und SAE.nm=1,29 MeV)=(23,81,5) eMb bestimmt
werden [Hass99]. Die gemessenen Wirkungsquerschnitte sind in Abbildung 4.17 dargestellt.

Die mit dem an ISOLDE produzierten radioaktivéBe-Target bestimmten Werte fir den
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Wirkungsquerschnitt befinden sich in guter Ubereinstimmung mit den ubrigen Experimenten,
sind jedoch etwas gréf3er als die von Hammache et al. [Hamm©98] in letzter Zeit bestimmten
Werte. Damit deuten sie einen etwas gréRerg(0SFaktor an. Weitere Messungen inshe-
sondere mit niedrigeren Protonenenergien und mit Targets, die eine BadBichte auf-

weisen, sind daher noch notwendig.
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5 ZUSAMMENFASSUNG

Die vorliegende Arbeit befal3t sich mit der Laserionisation radioaktiver Isotope am Mas-
senseparator ISOLDE/CERN. Es werden laserspektroskopische Messungen an neutronenar-
men Platinisotopen und die Laserionenquelle RILIS zur Produktion von radioaktiven lonen-

strahlen beschrieben.

Laserspektroskopische Untersuchungen radioaktiver Isotope der Elemente Gold, Platin und
Iridium werden beim COMPLIS Experiment an ISOLDE durchgefuhrt. Da die Produktion
solcher lonenstrahlen an ISOLDE nicht mdglich ist, werden in einer sekundaren lonenquelle
radioaktive lonenstrahlen dieser Elemente produziert. Hierbei nutzt man den radioaktiven
und B-Zerfall von in Graphit implantierten Quecksilberisotopen in die Tochternuklide von
Gold, Platin und Iridium aus. Nach einer gepulsten Laserdesorption kann die Hyperfein-
struktur und die Isotopieverschiebung der Isotopen in einer nachgeschalteten Laserresonan-

zionisation gemessen werden.

Im ersten Teil der Arbeit wurde die Hyperfeinstruktur und die Isotopieverschiebung der
Platinisotope!'®179:180.181.182.1838y hagtimmt und die Isotop&Pt und*®9"Pt mit groRerer
Prazision untersucht. Die daraus abgeleitete Anderung des Kernladungsradiysdas
spektroskopische Quadrupolmoment @d das magnetische Kernmomentwerden mit
Modellrechnungen verglichen. Die Kerndeformation der geraden Platinisotope baut sich ab
dem Isotop'®Pt langsam auf und erreicht ein Maximum bei A=180. Danach nimmt die De-
formation bis zunt’®Pt wieder leicht ab. Zudem zeigen die Kernladungsradien um die Mitte
der Neutronenschale bei N=104 einen inversen Gerade-Ungerade-Effekt. Eine Aussage Uber
die Kernform kann durch den Vergleich der Mel3werte mit axialen und triaxialen Hartree-
Fock-Bogolybov (HFB) Rechnungen getroffen werden. Die ungeraden Platinisotope haben
eine axial-prolate Kernform, wahrend die geraden Platinisotope eher durch eine triaxiale
Struktur zu beschreiben sind. Der Wechsel von einer axial-prolaten in eine triaxiale Kernform
kann auch den inversen Gerade-Ungerade-Effekt erklaren. Die Messung der magnetischen

Momente bestarkt dieses Bild. Die magnetischen Momente stimmen gut mit Rechnungen des
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axialen Rotator+Quasiteilchen-Modells tUberein, die eine axiale Kernstruktur der untersuchten

ungeraden Platinisotogé*®Pt zugrunde legen.

Im Vergleich der Isotopenketten von Quecksilber und Gold baut sich die Deformation der
Platinisotope erst langsam auf. In der Isotopenkette des Platins kommt es weder zu einem
abrupten Wechsel der Kernform wie bei den Goldisotopen, noch tritt ein ausgepragter Gera-

de-Ungerade-Effekt wie bei den Quecksilberisotopen auf.

Aufgrund der hohen Selektivitdt der lonisation erlaubt die Laserionenquelle RILIS an
ISOLDE die Produktion chemisch selektiver lonenstrahlen. Die zur Resonanzionisation not-
wendigen Laserstrahlen werden dabei direkt in die Target-lonenquelleneinheit von ISOLDE
eingekoppelt. Als Lasersystem zur lonisation wurde ein Kupferdampflaser gepumptes Farb-

stofflasersystem verwendet, das eine Repetitionsrate von 10 kHz besitzt.

Die Entwicklung einer Frequenzverdreifachung fur das hochrepetierende Farbstofflasersy-
stem ermdglichte eine entscheidende Weiterentwicklung der Laserionenquelle an ISOLDE.
Durch die Erzeugung von Laserlicht in dem UV-Bereich ¥e14-235 nm wurden lonen-
stahlen der Elemente Beryllium, Cadmium und Zink an ISOLDE erstmalig mit der Laserio-
nenquelle prapariert. Dabei konnte eine Produktionsrate von Beryllium von mehrt&ls 10
Atomen/$iA erzielt und eine lonisationseffizienz fur Beryllium von 9% erreicht werden. Das
neutronenreiche IsotofBe an der Neutronen-Dripline ist mit einer Lebensdauertedn35

ms das kurzlebigste Isotop, das als ISOLDE-lonenstrahl prapariert worden ist.

Es konnte ein radioaktive®e Target durch direkte Implantation véBe lonen in ein
Kupfersubstrat hergestellt werden. Dieses Target wurde mit Protonen am 3 MV Van der
Graaff Beschleuniger in Rehovot/Israel bei 1,2 MeV bestrahlt, um den absoluten Wirkungs-

querschnitt defBe(py)®B Reaktion zu bestimmen.

Das Potential der Laserionenquelle fur direkte laserspektroskopische Untersuchungen an
exotischen Isotopen wurde mit der Messung der Isotopieverschieburlg V% '8e de-
monstriert. Dabei wurden nur wenige Atomi®e pro Minute erzeugt und Uber de

verzogerte Neutronenemission nachgewiesen.

Das Prinzip der Isomerenseparation wird am Beispiel ¥6/f""Ag aufgezeigt. Mit der
Spinisomerie ist eine unterschiedliche Hyperfeinstruktur verbunden. Durch geeignete Ab-
stimmung der Laserfrequenz wird jeweils nur ein Kernzustand ionisiert. Dieses Selekti-

onsprinzip wurde bei?**?*"\g zur Messung des ft-Wertes des jeweiligederfalls genutzt
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[Kra98a]. Die Methode der Isomerenseparation &3t sich auch auf andere Spinisomere, die

eine unterschiedliche Hyperfeinaufspaltung besitzen, anwenden.

5.1 Ausblick

Die erreichbare Auflosung fir die Laserspektroskopie und die Selektivitat bei der Isome-
renseparation hangt stark von der spektralen Qualitat der eingesetzten Laser ab. Fir eine
Weiterfuhrung dieser Experimente ist daher eine Verbesserung des Lasersystems hinsichtlich
der Stabilitat und der spektralen Bandbreite unbedingt erforderlich. Das Kupferdampflaserge-
pumpte Farbstofflasersystem kénnte durch ein Ti:Saphir Lasersystem, das von einem hochre-
petierenden Nd:YAG Laser gepumpt wird, ersetzt werden. Ein solches Festkorper-
Lasersystem ist bereits in der Uni Mainz in Betrieb und wird zur Resonanzionisationsspektro-

skopie bei der Ultraspurenanalyse von Plutonium verwendet [Griin99].

Eine mogliche Anwendung der Laserionenquelle ist die lonisation und Spektroskopie von
Hg, Pb und TI. Mit einem Lasersystem guter Auflosung kdnnen die Isotopenketten bis zu ex-
trem neutronenarmen Isotopen gemessen werden. Dabei ist ein selektiver Nachweis tber den

a-Zerfall maglich.

Eine weitere Anwendung stellt die Messung der Isotopenkette von Zinn dar. Die Isotopen-
kette des Zinns ist eine wichtige Referenz fir den Test theoretischer Modelle, da sie einen
starken Schalenabschluss bei Z=50 bildet. Systematische laserspektroskopische Messungen
wurden daher an den radioaktiven Zinnisotop&?5n von M. Anselment an der KfK
Karlsruhe [Anse86] und béP®**’Sn von G. Huber und Mitarbeiter an der GSI Darmstadt
[Eber87, Kuhl87] durchgefihrt.

Die theoretischen Vorhersagen unterscheiden sich vor allem im Bereich des doppelt magi-
schen'®2Sn [Rein98,Giro98]. Experimentelle Daten zur Isotopieverschiebung sind daher be-
sonders wichtig. Aufgrund der begrenzten spektroskopischen AufléAwrg GHz) kdnnen
mit der Laserionenquelle die geraden Isotope gemessen werden, allerdings mit héchster Emp-
findlichkeit (wie bei'‘Be).

Das Verstandnis der Kernstruktur ist &hnlich wie in der vorliegenden Arbeit bei Platin von
der Kenntnis der ungeraden Isotope und ihrere magnetischen Momente abhangig. Diese Mes-
sungen kdnnen mit ausreichender Auflosulsg>R00 MHz) mit dem COMPLIS Experiment

durchgefuhrt werden.
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ANHANG A

A.1 Entwicklung einer Laserionenquelle mit gepulster Desorption

Die Laserionisation mit einer Laserionenquelle wird an ISOLDE mit hochrepetierenden
Kupferdampflasern durchgefiihrt. Der lonenstrahl ist daher mit der Repetitionsrate des ver-
wendeten Lasersystems gepulst. Diese lonisationsfrequenz ist jedoch nicht mit dem langsam
repetierenden Protonenpuls synchronisiert, der mit 0,4 Hz auf das Target trifft und far die
gebunchte Produktion der radioaktiven Isotope verantwortlich ist. Um Spannungsiberschlage
zu vermeiden, wird die Extraktionsspannung von 60 keV in den ersten 5 ms nach Auftreffen
des Protonenpulses abgeschaltet. Die schnelldiffundierenden Isotope, die aus dem Target frei-
gesetzt werden und in diesem Zeitraum fir eine Extraktion verloren waren, kénnten an einer
.Kalten* Oberflache adsorbiert und dann spéater gepulst freigesetzt und ionisiert werden. Dies
konnte die Mdoglichkeit der Produktion von exotischen und sehr kurzlebigen Isotopen an

ISOLDE eréffnen, bei der die gepulste lonisation mit dem Protonenpuls synchronisiert ist.

DarUber hinaus kbnnen mehrere Experimente von einem gepulsten lonenstrahl mit einer
langsamen Repetitionsrate profitieren. Das REX-ISOLDE Experiment [Rex94, Habs97] dient
zur Nachbeschleunigung der radioaktiven lonen auf Energien in der Néhe der Cou-
lombschwelle, um die Struktur der neutronenreichen Isotope mit N=20 und N=28 durch
Coulomb Anregungen und Neutron-Transfer-Reaktionen zu untersuchen. Dazu wird der 60
keV lonenstrahl in eine EBIS lonenquelle injiziert, in der die lonen in einen héheren La-
dungszustand ionisiert werden. Fur Natrium lonen kann ein Ladung-zu-Masse-Verhaltnis in
ca. 10 ms von mehr als 1/4,5 erreicht werden. Die hochgeladenen lonen mit einer Energie von
5 keV/u werden dann in einem linearen RFQ-Beschleuniger (LINAC) bis auf 2,2 MeV/u be-
schleunigt. Um den kontinuierlichen und relativ niedrigenergetischéongnstrahl effizient
in die EBIS lonenquelle einzukoppeln, ist der Einsatz einer Pennigfalle geplant. Diese Pen-
ningfalle wird als Akkumulator benutzt, in der die lonen durch Puffergaskihlen gebuncht und

gekuhlt werden. Die Erzeugung der hochgeladenen lonen mit der Pennigfalle und der EBIS
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geschieht mit einer Repetitionsrate von 50 Hz und ist mit dem Protonenpuls von ISOLDE

synchronisiert.

Ein langsam repetierender und gepulster lonenstrahl von ISOLDE kdnnte hierbei einen
wichtigen Beitrag zur Effizienz der EBIS liefern, da die lonen unter Umgehung der Penning-
falle direkt in die EBIS eingeschossen werden kdnnten.

Ein Konzept zur Produktion einer Laserionenquelle mit einem gebunchten lonenstrahl mit
einer kleinen Repetitionsrate ist in Abbildung A.1 skizziert [Seba97]. Die aus dem Target
diffundierenden radioaktiven Isotope werden an einer kalten Oberflache adsorbiert. Mit einem
Nd:YAG Laser werden die Isotope dann gepulst desorbiert und in dem lonisationsrohrchen
resonant laserionisiert. Die Extraktion der lonen erfolgt dann analog zur Laserionenquelle an
ISOLDE durch die Wechselwirkung mit dem von der elektrischen Heizung erzeugten Feldes
und einer Extraktionselektrode. Der Vorteil einer solchen Konstruktion liegt in dem einfachen
mechanischen Aufbau.

Dabei wird das Prinzip der Speicherung und Desorption der radioaktiven Isotope in einem
Substrat, wie im COMPLIS Experiment, mit der Selektivitat und hohen Effizienz der Lase-
rionisation in der Laserionenquelle kombiniert. Die Erzeugung von gebunchten lonenstrahlen,
die vorher an einer kalten Oberflache adsorbiert worden sind, ist erstmalig von R. Kirchner et
al. an der GSI mit einer FEBIAD lonenquelle demonstriert worden [Kirc86]. Diese lonen-
guelle erlaubt eine Akkumulation von Isotopen auf einem metallischen Substrat und eine ge-
bunchte Freisetzung durch Heizen des Substrats. Mit einer mechanischen Unterbrechung der
Kihlung des Substrates wurden gebunchte lonenstrahlen mit Pulsbreiten bis zu einigen Se-

kunden erzeugt.

Aufgrund der Speicherung und Akkumulation von Isotopen an einer kalten Stelle und der
darauffolgenden gepulsten Freisetzung dieser Isotope in einer Laserdesorption ist es moglich,
mit einer niedrigen Repetitionsrate von einigen Hz zu arbeiten und die lonisation der radioak-
tiven Isotope mit dem auf das Target treffenden Protonenstrahl zu synchronisieren. Ein weite-
rer Vorteil ware die Verwendung von Lasersystemen zur lonisation die mit einer geringeren
Repetitionsrate arbeiten. Diese Systeme sind wartungsarmer und einfacher zu betreiben als

die an der Laserionenquelle verwendeten hochrepetierenden Kupferdampflaser.
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Abbildung A.1: Funktionsskizze zur Entwicklung einer Laserionenquelle mit gepulster
Desorption zur Erzeugung von bebunchten lonenstrahlen. Die radioaktiven Isotope
werden an einer kalten Oberflache ,Cold Spot" adsorbiert und von einem gepulsten
Nd:YAG Laser laserdesorbiert. Die resonante Laserionisation und Extraktion der lonen
geschieht dann analog zur bereits entwickelten Laserionenquelle.

A.1.1 Aufbau des Testsytems

Um den Mechanismus der Adsorption und der Laserdesorption zu untersuchen, wurde eine
Testapparatur aufgebaut, die in Abbildung A.2 dargestellt ist. Da insbesondere die Elemente
Magnesium und Calcium fur das REX-ISOLDE Experiment sehr interessant sind, wurde die
Laserdesorption an dem Element Barium untersucht, das ahnliche chemische Eigenschaften
wie die Elemente Magnesium und Calcium besitzt. AuRerdem hat Barium den Vorteil, daf3 es
sehr selektiv durch eine Absorptionsspektroskopie in det3s. 6s6p*P; Linie bei A\=553

nm detektiert werden kann.

Die Bariumatome diffundieren aus einem geheizten Ofen auf ein gekihltes Substrat aus
Tantal, auf dem sie adsorbiert werden. Mit einem gepulsten Nd:YAG Laser kann das Substrat
gepulst geheizt werden, was zu einer Laserdesorption der adsorbierten Bariumatome fuhrt.
Der Nachweis der adsorbierten Atome geschieht dann mit einem cw-single-mode Farbstoffla-
ser durch eine Absoptionsspektroskopie in dér&s- 6s6p’P; Linie beiA=553 nm. Dabei
wird der Laserstrahl fir den Nachweis in einem Winkel von 90° zum Desorptionslaser und in
einem Abstand von 1,5 mm vom Adsorptionssubstrat in die Desorptionswolke eingestrahilt.
Um sicherzustellen daf? der Laser auf der richtigen Wellenlange arbeitet, wird in einer Bari-
um-Hohlkathodenlampe ein optogalvanisches Signal als Referenz erzeugt. Der amplituden-
modulierte Laserstrahl erzeugt in der Hohlkathode bei Resonanz mit der Barium-Linie eine
Ladungséanderung in der Plasmaentladung, die dann mit einem Lock-In Verstarker empfind-

lich nachgewiesen werden kann.
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Abbildung A.2: Aufbau des Testsystems zur Adsorption und Laserdesorption von Ba-
rium. Die Bariumatome diffundieren aus einem Ofen und werden an einem Substrat ad-
sorbiert und von einem Nd:YAG Laser gepulst desorbiert. Die laserdesorbierten Bariu-
matome koénnen von einem cw single-mode Dye Laser selektiv in einer Absorptions-
spektroskopie mit einer Differenzmessung nachgewiesen werden.

A.1.2 Ergebnisse der Testmessungen

Erste Messungen wurden mit einer Tantalfolie als Adsorptionssubstrat durchgefiihrt. Der
Ofen wurde auf eine Temperatur von 693 K geheizt, was einen Dampfdruck von Barium von
1,310° bar entspricht. Wie man an dem Absorptionssignal in Abbildung A.3 erkennt, wird
das Barium durch die laserinduzierte Heizung des Substrates teilweise desorbiert. Der
Desorptionslaser wurde mit einer Energie von 24 mJ und einer PulsdauAt=fons auf
eine Flache von 0,05¢nfokussiert. Das obere Signal zeigt den Referenzstrahl, der nicht
durch die desorbierte Bariumwolke hindurchgeht, das untere Signal zeigt das von der Ab-
sorption der Bariumatome hervorgerufene Desorptionssignal. Aus der Transmission des
Nachweislasers lafit sich auf eine Zunahme der Bariumatome im Detektionsvolumen um ei-
nen Faktor 18 schliel3en. Der Nachweislaser hat einen Durchmesser von d=1 mm und hat ei-
nen Abstand von 1,50(25) mm von der Desorptionsoberflache. Damit berechnet sich die

wahrscheinliche Geschwindigkeit der Bariumatomevza d/ At = 40568) . itlSes ISt

Des
hier die Zeit die bis zur Detektion des Desorptionspulses vergeht (siehe in Abbildung A.3).
Die Temperatur kann dann abgeschéatzt werden mit

= 2T Al
m

woraus sich fir die Temperatur der desorbierten Bariumatome ein Wert von T=1354(76) K
ergibt. Da die Adsorption auf dem Substrat aufgrund der experimentellen Bedingungen nicht
genugend genau kontrolliert werden konnte, war eine genaue quantitative Untersuchung des
Desorptionsprozesses nicht durchzufuhren. Eine Aussage hinsichtlich der Effizienz des

Desorptionsprozesses konnte daher im Rahmen dieser Arbeit nicht getroffen werden. Eine
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weitere Untersuchung mit einer lonenquelle wie sie auch an ISOLDE verwendet wird, kdnnte
hierzu Aufschlul® geben. Auch ist fir weitere Experimente eine definierte Kontrolle der ad-

sorbierten Bariumatome notwendig.

Transmission

0,5 | s | s | s | s |
0 10 20 30 40

Time [us]

Abbildung A.3: Laserdesorption von Barium durch laserinduziertes Heizen des Tan-
talsubstrates. An dem Absorptionssignal kann eine Desorption der Bariumatome gemes-
sen werden. Die Absorption der Bariumatome durch die Diffusion aus dem Ofen betragt
ca. 3%.
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