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Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde erstmals Laser- Atomspektroskopie an einem
Element durchgefiihrt, fiir das bisher keine atomaren Niveaus bekannt waren.

Die Experimente wurden am Element Fermium mit der Ordnungszahl Z=100 mit der
Resonanzionisationsspektroskopie (RIS) in einer Puffergaszelle durchgefiihrt. Verwen-
det wurde das Isotop 2°Fm mit einer Halbwertszeit von 20.1 h, das im Hochflusskernre-
aktor des ORNL, Oak Ridge, USA, hergestellt wurde. Die von einem elektrochemischen
Filament in das Argon-Puffergas bei einer Temperatur von 960(20)°C abgedampften
Fm-Atome wurden mit Lasern in einem Zweistufenprozess resonant ionisiert. Dazu
wurde das Licht eines Excimerlaser gepumpten Farbstofflasers fiir den ersten Anre-
gungsschritt um die Wellenldnge 400 nm durchgestimmt. Ein Teil des Excimer (XeF)
Laser Pumplichtes mit den Wellenléinge 351/353 nm wurde fiir die nicht-resonante Ioni-
sation verwendet. Die Ionen wurden mit Hilfe elektrischer Felder aus der optischen Zel-
le extrahiert und nach einem Quadrupol Massenfilter mit einem Channeltron-Detektor
massenselektiv nachgewiesen.

Trotz der geringen Probenmenge von 2.7 - 10! eingesetzten Atomen wurden zwei ato-
mare Resonanzen bei Energien von 25099.8(2) cm™! und 25111.8(2) em™ gefunden
und das Séttigungsverhalten dieser Linien gemessen. Es wurde ein theoretisches Mo-
dell entwickelt, dass sowohl das spektrale Profil der séttigungsverbreiterten Linien als
auch die Sattigungskurven beschreibt. Durch Anpassung an die Messdaten konnten
die partiellen Ubergangsraten in den *H¢ Grundzustand Ay = 3.6(7) - 106/s und
Api = 3.6(6) - 10%/s bestimmt werden. Der Vergleich der Niveauenergien und Uber-
gangsraten mit Multikonfigurations Dirac-Fock Rechnungen legt die spektroskopische
Klassifizierung der beobachteten Niveaus als 5f27s7p °I¢ und *G¢ Terme nahe.

Weiterhin wurde ein Ubergang bei 25740 cm™! gefunden, der aufgrund der beobach-
teten Linienbreite von 1000 GHz als Rydbergzustand Zustand mit der Niveauenergie
7 = 51480 cm™! interpretiert wurde und iiber einen Zweiphotonen Prozess angeregt
werden kann. Basierend auf dieser Annahme wurde die Obergrenze fiir die lonisations-
energie IP < 52140 cm™'= 6.5 eV abgeschitzt.

In den Messungen wurden Verschiebungen in den Zeitverteilungsspektren zwischen
den mono-atomaren Ionen Fm™ und Cf* und dem Molekiil-Ton UO™ festgestellt und
auf Driftzeitunterschiede im elektrischen Feld der gasgefiillten optischen Zelle zuriick-
gefiihrt. Unter einfachen Modellannahmen wurde daraus auf die relativen Unterschiede
ArFmCIT fro s & —2% und ArVOTCST Jrppr a2 20% in den Tonentadien geschlossen.

Uber die Bestimmung der Abnahme der Fm-o Aktivitét des Filamentes auf der einen
Seite und die Messung der Resonanzzihlrate auf der anderen Seite, wurde die Nach-
weiseffizienz der Apparatur zu 4.5(3) - 107 bestimmt.

Die Nachweisapparatur wurde mit dem Ziel weiterentwickelt, Laserspektroskopie am
Isotop *'Fm durchzufiihren, das iiber die Reaktion 2*?Cf(a,2n)?*'Fm direkt in der
optischen Zelle erzeugt werden soll. Das Verfahren wurde am chemischen Homolog
Erbium getestet. Dabei wurde das Isotop '®3Er iiber die Reaktion '*'Dy(a,2n)'%3Er
erzeugt und nach Resonanzionisation nachgewiesen. Die Nachweiseffizienz der Methode
wurde zu 1 - 10~ bestimmt.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Untersuchung der atomaren, chemischen und nuklearen Eigenschaften der schwer-
sten Elemente mit Kernladungszahlen Z> 100 ist eine grofle Herausforderung. Diese
Elemente werden in Kernfusionsreaktionen oftmals mit Produktionsraten von nur we-
nigen Atomen pro Woche [I] erzeugt. Thre Lebensdauern sind kurz, gelegentlich nur in
der Gréflenordnung von Millisekunden.

Die zur Zeit am weitesten fortgeschrittene Methode zur Untersuchung der Eigenschaf-
ten dieser schwersten Elemente, ist die Chemie an einzelnen Atomen in wéissriger
Losung [2, 3] und in der Gasphase [4]. Mit Hilfe dieser Techniken konnte bereits auf
die Valenzelektronenstruktur der Elemente 105 [5], 106 [6], 107 [7] und seit neuestem
auch von Element 108 [8] geschlossen werden. Diese Experimente zielen auf die Unter-
suchung relativistischer Effekte ab, die bei den schwersten Elementen zu Abweichungen
von der Periodizitdat beim Aufbau der Atombhiille fithren konnen. Deutlich werden diese
Effekte beim Vergleich der chemischen Figenschaften mit den chemischen Homologen.
Relativistische Effekte werden, grob gesprochen, von einer Kontraktion der Wellen-
funktionen der inneren Elektronenschalen hervorgerufen, die iiber die Abschirmung
des Kernpotentials indirekt die Bindungsenergie der Valenzelektronen und damit die
chemischen Eigenschaften beeinflussen. In der Reihe der Aktinoiden sind die Energien
der 5f-; 6d-, 7p- und 7s-Elektronen nahezu entartet, so dass schon kleine Effekte zu
einer Umkehrung der Besetzungsreihenfolge dieser Orbitale fithren kénnen.

Einen weiteren Zugang zur Untersuchung relativistischer Effekte stellt die Bestimmung
der ersten lonisationsenergie (IP), sowohl experimentell als auch mit Hilfe relativi-
stischer ab-initio Multikonfigurations Dirac-Fock (MCDF) Rechnungen oder anderer
Methoden [9], [10, 11], dar. Experimentell wurde die atomare Struktur der Elemen-
te bis Einsteinium (Z=99) zunichst in Gasentladungsexperimenten [12] untersucht.
Dieses Verfahren erfordert Probenmengen von > 10 pug und kann daher nur fiir Ele-
mente angewendet werden, die in ausreichenden Mengen in Reaktoren erbriitet wer-
den konnen. Basierend auf den beobachteten Niveaus konnten dann laserspektroskopi-
sche Experimente zur Bestimmung der Ionisationsenergie mit der Resonanzionisations-
Massengpektrometrie (RIMS) Methode [13], [14], [15] durchgefiihrt werden.

Fiir die Elemente mit Z > 100 sind hingegen keinerlei atomspektroskopische Daten
bekannt. Aufgrund der geringen Probenmengen und der kurzen Halbwertzeiten der

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG
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Abbildung 1.1: Eigenschaften der Elemente um Z=100. Entnommen aus Referenz [18].

Elemente, s. Abb.[1.1] ist die Beobachtung von Fluoreszenzlinien nach Elektronenstof-
breitbandanregung [12] nicht mehr anwendbar. Selbst mit den empfindlichsten laser-
spektroskopischen Methoden erscheint unter diesen Umstédnden eine Breitbandsuche
nach atomaren Niveaus hoffnungslos, sofern die Wellenlédngenbereiche fiir die Niveau-
suche nicht eingeengt werden konnen. Daher wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit
ein vollig neuer Zugang entwickelt und eine ultra-sensitive laserspektroskopische Nach-
weismethode mit modernsten MCDF Rechnungen [16}, 17] kombiniert.

In dieser Arbeit wird die erste erfolgreiche Laserspektroskopie an einem Element be-
schrieben, fiir das zuvor keinerlei atomare Daten bekannt waren. Es handelt sich um
Fermium mit der Ordnungszahl Z=100. Dies ist das schwerste Element, dass {iber suk-
zessiven Neutroneneinfang und f~-Zerfall in Kernreaktoren in Probenmengen von noch
einigen ng hergestellt werden kann, s. Abb. In diesem Experiment wurde gezielt
nach zwei atomaren Niveaus gesucht, die mit MCDF Rechnungen vorhergesagt worden
waren.

Fiir die Suche nach atomaren Niveaus an Elementen mit vollig unbekannten Niveau-
schemata sind sehr empfindliche experimentelle Methoden erforderlich. Fiir Produkti-
onsraten von etwa 10/s kann die Radiation Detected Resonance lonization Spectroscopy
(RADRIS) Methode [19] 20] in einer Puffergaszelle angewendet werden um radioak-
tive Nuklide mit Halbwertzeiten von bis zu 1 ms zu untersuchen, wie in Isotopiever-
schiebungsmessungen an den 240/242/:244f Am Spaltisomeren [21) 22) 23], 4], 5] gezeigt
wurde. Durch den radioaktiven Zerfallsnachweis bleibt die Anwendung dieser Methode
jedoch auf Nuklide mit Halbwertzeiten von weniger als einigen Minuten beschrankt.
Daher ist diese Methode zur Ion Guide-detected Resonance Ionization Spectroscopy
(IGRIS) Methode [26], 27] weiterentwickelt worden. Der radioaktive Zerfallsnachweis
wurde durch einen direkten, massenselektiven Nachweis der Ionen, dhnlich der Ion
Guide Isotope Separation On Line (IGISOL) Methode [2§], ersetzt. Dabei werden die
Ionen, die die Puffergaszelle verlassen, vom Gasjet getrennt und mit einem Sektorma-
gneten oder einem Quadrupol Massenspektrometer [29] massenselektiv nachgewiesen.
Die Kombination von Resonanzionisation und Massenselektion liefert sowohl die In-
formation iiber die Kernladungszahl Z der zu untersuchenden Elemente, als auch {iber
deren Masse A. Daher wurde diese Methode zur Spektroskopie am Isotop 2°°Fm mit



einer Halbwertzeit von 20.1 h gewéhlt.

Die Arbeit gliedert sich in 8 Kapitel. Zundchst werden Voriiberlegungen zu den ver-
schiedenen Produktionsverfahren und den Mdoglichkeiten zur Atomspektroskopie am
Element Fermium in Kapitel 2| diskutiert. In Kapitel [3] wird der experimentelle Auf-
bau erldutert und in Kapitel ] werden Vorexperimente zur optischen Spektroskopie an
Fermium dargestellt. Das Experiment mit einer Teilchenzahl von 2.7-10'° Atomen des
Isotops 2*Fm wird in Kapitel [5| beschrieben. Es wurde ein mathematisches Modell zur
Beschreibung der Linienformen und des Sittigungsverhaltens atomarer Ubergénge bei
Verwendung eines gepulsten, breitbandigen Lasersystems entwickelt, s. Kapitel [6] Eine
mogliche Klassifizierung der beobachteten Niveaus wird basierend auf den Niveauener-
gien und den Lebensdauern der Zusténde in Kapitel [7] angegeben und eine Obergrenze
fiir die Ionisationsenergie abgeschétzt. Dariiber hinaus erméglichte der zeitaufgeloste
Nachweis der Ionen Driftzeiten verschiedener Ionenspezies aufzulosen. In Kapitel
wird die Bestimmung der Ionenradien aus diesen Driftzeitmessungen erldutert. Die
Arbeit schlieft mit einem Ausblick. Weiterhin wurde die IGRIS Apparatur fiir die
Durchfiihrung von on-line Experimenten ausgebaut, s. Anhang [B]

Wesentliche Ergebnisse dieser Arbeit wurden zur Publikation in Fachzeitschriften an-
genommen [30} 3], 32].
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Kapitel 2

Voriiberlegungen

Die Entdeckung vieler Transuranelemente war das Ergebnis sorgfiltiger Planungen,
die auf den Vorhersagen der chemischen und physikalischen Eigenschaften der Ele-
mente basierten. Die Elemente Einsteinium (Z=99) und Fermium (Z=100) wurden
hingegen zufillig in den Uberresten der thermonuklearen Explosion ,,Mike” gefunden,
die am 1. November 1952 im Pazifik geziindet wurde [33]. Heutzutage sind 18 Iso-
tope des Elements Fermium mit den Massenzahlen A=242 bis 259 und Halbwertzei-
ten von t1, = 0.38 ms (**®*Fm) bis 100.5 d (*"Fm) bekannt [I8]. In Experimenten
sind die verfiighbaren Isotope jedoch durch die Wahl des Herstellungsverfahrens einge-
schrankt. Die Produktion iiber Brutreaktionen in Hochfluss-Kernreaktoren lauft ent-
lang der ,, Talsohle des Massentals” [34]. Die zur Stabilisierung der schweren Nuklide
erforderliche, zunehmende Neutronenzahl wird durch mehrfachen Neutroneneinfang er-
reicht, so dass die relativ langlebigen Isotope ?*Fm und ?*"Fm mit den Halbwertzeiten
tij2 = 20.1 h und 100.5 d erzeugt werden konnen. In Kernfusionreaktionen kénnen
hingegen prinzipiell nur neutronenarme Isotope erzeugt werden. Die grofiten Produk-
tionswirkungsquerschnitte werden bei der Verwendung schwerer, instabiler Aktinoiden
als Targetmaterial und leichter Projektile beobachtet. Der Wirkungsquerschnitt der
Reaktion ?*Cf(,2n)**'Fm betréigt z. B. 20 mb [35]. Weiterfiihrende Konzepte fiir
die Bestrahlung geeigneter, schwerer Targets mit neutronenreichen Spaltfragmenten
sind in den Projekten ,Production, Ionisation, Acceleration de Faisceaux Exotique”
(PIAFE) [36] am Hochflussreaktor des Institute Laue Langevin (ILL) in Grenoble
und ,,Munich Accelerator for Fission Fragments” (MAFF) [37] am ForschungsReaktor
Miinchen II (FRM II) in Miinchen entwickelt aber bisher nicht realisiert worden.

Im folgenden Kapitel wird zunéchst das experimentelle Verfahren zur optischen Spek-
troskopie an Fermium erldautert. Im Anschluss werden die verfiigbaren Probenmengen
abgeschétzt und Konzepte zur Niveausuche an Fermium, unter Beriicksichtigung theo-
retischer Niveauenergieberechnungen, diskutiert.

bt



6 KAPITEL 2. VORUBERLEGUNGEN

2.1 Die experimentelle Methode

Eine nahezu universelle Methode zum Studium der atomaren Struktur der Elemen-
te ist die Breitbandanregung der Elektronenhiille mittels Elektronenstofl in Gasentla-
dungsrohren [38]. Uber die Fourier-Transformationsspektroskopie kénnen dabei Fluo-
reszenzlinien {iber weite Wellenldngenbereiche praktisch gleichzeitig beobachtet werden.
Aufgrund der erforderlichen Probenmengen von 1 ug [39] bis 100 pg [12] kann dieses
experimentelle Verfahren jedoch nur bis zum Element Einsteinium (Z=99) angewen-
det [40] werden.

Mit der Entwicklung leistungsstarker Lasersysteme, wie Kupferdampflaser, Excimer-
laser und in den vergangenen 10 Jahren insbesondere der Nd:YAG Festkorperlaser,
gewannen laserspektroskopische Methoden, wie die Resonanzionisationsspektroskopie
(RIS), in der Atomspektroskopie zunechmend an Bedeutung [41]. Bei der Bestimmung
bzw. Vermessung der lonisationsenergien aller Aktinoide bis zum Element Einsteini-
um (Z=99) wurde am Institut fiir Kernchemie der Universitat Mainz die Sensitivitét
der RIMS Methode [14], 13, [15] demonstriert. Die Nachweiseffizienz dieser Atomstrahl
Apparatur betrigt €, ~ 107 und ist im wesentlichen durch die geringe zeitliche und
riumliche Koinzidenz von Atomen und Lasersimpuls €, ~ 10~* [42] limitiert[]

Eine Alternative bietet die Resonanzionisationsspektroskopie in einer Puffergaszelle
[43, 19, 20} 21], 221 23, 24 25 27]. Durch die Verwendung eines Edelgases als Spei-
chermedium fiir die neutralen Atome, kann prinzipiell ¢, = 1 erreicht Werdenﬂ Die
Sensitivitéit dieser Methode wurde bei Isotopieverschiebungsmessungen an den Ameri-
cium Spaltisomeren 240/242/.244f Ay gezeigt [25]. Die Spaltisomere besitzen Halbwert-
zeiten von wenigen ms und wurden bei Produktionsraten von 10/s erzeugt. Bei diesen
Experimenten wurde der radioaktive Zerfall der resonant ionisierten Am-Atome mit
Halbleiterdetektoren in der Puffergaszelle nachgewiesen (RADRIS [20]). Aufgrund der
relativ langen Halbwertzeit der in ausreichenden Mengen herstellbaren Isotope 2*!Fm
(t12=5.3 h), **Fm (t1/=20.1 h) und *"Fm (t/2=100.5 d) ist dieses Nachweisverfah-
ren jedoch nicht anwendbar. Um die Effizienz der RIS in einer Puffergaszelle mit dem
direkten, massenselektiven Nachweis der RIMS Methode zu verbinden, musste ein ex-
perimentell aufwéndigeres Verfahren realisiert werden, bei dem die Ionen aus dem Gas
extrahiert werden.

Im Rahmen einer Dissertation [26] wurde die RADRIS Methode zur Ion Guide Resonance
Ionization Spectroscopy (IGRIS) Methode [27] weiterentwickelt. Das Prinzip des Nach-
weisverfahrens soll an Abb. erldautert werden. Neutrale Fm-Atome werden z. B.
durch elektrisches Heizen von einem Filament ins Argon-Puffergas freigesetzt und blei-
ben in einem Volumen, das von Lasern ausgeleuchtet werden kann, gespeichert. Die
Speicherzeit wird durch Diffusion und thermische Konvektion der Atome aus diesem
Volumen heraus beschrankt und betrégt bei einem Druck von 40 mbar etwa 40 ms [26].
Fiir die Resonanzionisation wird das Speichervolumen mit dem Licht eines Farbstoff-
lasers ausgeleuchtet, das fiir die Suche nach atomaren Niveaus verstimmt wird.

! Die Repetitionsrate des verwendeten Kupferdampflasersystems betréigt vy, = 6.5 kHz
2 Bei der maximalen Repetitionsrate Vrep = 500 Hz des verwendeten Excimerlasers betrigt €, =
0.1 [26].



2.1. DIE EXPERIMENTELLE METHODE
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Abbildung 2.1: Prinzip der Resonanzionisationsspektroskopie in einer Puffergaszelle
mit direktem, massenselektiven lonennachweis. Die vom Filament abgeheizten Atome
bleiben im Puffergas gespeichert (a). Das Speichervolumen wird mit zwei Laserstrahlen
zur Resonanzionisation ausgeleuchet. Die erzeugten lonen driften dann in einem fokussie-
renden, elektrischen Feld zu einer Austrittsdiise (b). In der Diise selbst, wo das elektrische
Feld defokussierend wird, iiberwiegt die Reibungskraft im sich ausbildenden Gasstrahl
und die Ionen werden aus der Zelle ausgespiilt (c). Hinter der Diise werden die Ionen im
HF-Wechselfeld einer linearen Paul-Falle eingefangen und nach einem Quadrupolmassen-
filter (QMS) massenselektiv nachgewiesen (d).
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A C) Determination
of the IP

Counts

1
Detuning Laser 1

Abbildung 2.2: Prinzip der Niveausuche an Fm. a) Suche nach einem atomaren Uber-
gang durch Variation der Anregungsenergie 1. Die Energie s bleibt dabei fest und erfiillt
die Ionisationsbedingung iy + 5 > IP. b) Wellenlédngenabhéngiger Anstieg der Zéhlrate
durch Auffinden eines atomaren Niveaus. ¢) Bestimmung des IP durch Variation von vs.

Zuséatzlich werden etwa 10% der Laserintensitiat des Pumplasers fiir die nicht resonante
Tonisation eingestrahlt. Das Verfahren ist in Abb. (a) dargestellt. Beim Auffinden
eines atomaren Niveaus werden die im Gas gespeicherten Fm-Atome resonant ionisiert,
mit elektrischen Feldern zu einer Austrittsdiise geleitet und mit dem Gasstrom aus der
Zelle ausgespiilt. Im Gegensatz zu herkémmlichen IGISOL-Apparaturen [28], 29] kann,
durch Verwendung von elektrischen Feldern zum Ionentransport innerhalb der Zelle, der
Gasfluss so klein gehalten werden, dass die Speicherzeit der Atome nicht reduziert wird.
Hinter der Diise werden die Ionen in einer linearen Paulfalle eingefangen, vom Puffergas
getrennt und in eine Hochvakuumsektion geleitet, wo sie massenselektiv nachgewiesen
werden.

Prinzipiell kann mit dieser Methode jedes einzelne Ion in der Gasphase nachgewiesen
werden. Das Auffinden einer atomaren Resonanz wird durch einen wellenldngenselekti-
ven Anstieg der lonenzihlrate beobachtet, s. Abb.[2.2|(b). In einem zweiten Experiment
kann, ausgehend von einem bekannten Niveau, die Energie des zweiten Anregungs-
schrittes 75 iiber die Ionisationsgrenze durchgestimmt werden. Dies ist in Abb. (c)
dargestellt. Durch Stofe der angeregten Atome mit Puffergasatomen konnen diese be-
reits bei Laseranregungsenergien iy + 5 > [P — vy, ionisiert werden. Daher ist die
Genauigkeit dieser Methode durch die thermische Energie 7, =~ 660 cm™!, die in
StoBen iibertragen werden kann, limitiert.

Abhéngig von der Produktion der Fm-Atome konnen diese entweder in einem off-line
Verfahren durch elektrisches Heizen von einem Filament in das Puffergas freigesetzt
werden, s. Abb. oder nach einer Kernfusionsreaktion im Puffergas abgestoppt wer-
den. Beide Verfahren werden im Folgenden diskutiert.
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2.1.1 Off-line Laserspektroskopie mit der IGRIS Methode

a) Stehen ausreichende Probenmengen langlebigerﬂ Isotope z. B. durch Herstellung
in Kernreaktoren zur Verfiigung, konnen die Atome nach dem in Ref. [44] be-
schriebenen Verfahren elektrochemisch auf Ta-Tragerfolien aufgebracht werden.
Da die zu untersuchenden Aktinoide in diesem Verfahren als Hydroxid abge-
schieden werden, werden die Filamente mit einer 1 um dicken Ti-Sputterschicht
iiberzogen. Beim elektrischen Heizen der Filamente entsteht an der Grenzschicht
zwischen Tantal und Titan ein Diffusionsgradient [45], so dass die Aktinoide be-
vorzugt durch die Titanschicht diffundieren und dabei in die atomare Form redu-
ziert werden. Die IGRIS Methode wurde mit derartigen Filamenten an den Ele-
menten Gadolinium und Americium getestet und die Nachweiseffizienz ¢ > 10~
bestimmt [26].

b) Kurzlebige Isotope mit Halbwertzeiten von wenigen Stunden kénnen iiber Kern-
fusionsreaktionen an Schwerionenbeschleunigern erzeugt und in Ta-Tragerfolien
implantiert werden. Bei der Implantation in die Metallfolie neutralisieren die Fu-
sionprodukte und kénnen spéter in atomarer Form abgedampft werden.

2.1.2 On-line Laserspektroskopie mit der IGRIS Methode

a) Anlehnend an die RADRIS Methode [19], kann die Resonanzionisationsspektro-
skopie auch in einem on-line Verfahren durchgefiihrt werden. Dabei wird an einem
Schwerionenbeschleuniger das zu untersuchende Isotop in einer Kernfusionsreak-
tion erzeugt, vom Primérstrahl absepariert und in die Puffergaszelle geleitet.
Beim Abstoppen im Ar-Puffergas neutralisieren etwa 13% der Fusionsproduk-
te [19] und stehen fiir laserspektroskopische Experimente zur Verfiigung. Fiir
dieses Konzept ist ein geeigneter Separator fiir Primér- und Sekundéarionenstrahl
erforderlich. Geben die Fusionsproduktkerne ihre Energie aus niedrig liegenden
Kernzustanden bevorzugt iiber innere Konversion ab, kann der mittlere Ladungs-
zustand bis zu @ = 221 [46] betragen. In diesem Fall kann zur Abtrennung von
Primér- und Sekundérstrahl ein elektrostatisches Ablenksystem [47, 48] verwen-
det werden, sofern die Riickstoflenergien < 100 keV betragen, wie es bei der
Kombination von Aktinoidentargets mit Massenzahlen A ~ 240 und p- und d-
Projektilen mit Energien von 20-30 MeV der Fall ist. Bei der Verwendung von
(a,xn)- Reaktionen sinkt die Effizienz des elektrostatischen Separators bereits auf
3% [49]. Werden die Produktkerne mit schweren Projektilen, wie **Ca erzeugt, er-
halten die Riickstolkerne Energien von etwa 40 MeV und kénnen z. B. mit dem
Geschwindigkeitsfilter SHIP (Separator for Heavy Ion Reaction Products) [50]
an der Gesellschaft fiir Schwerionenforschung (GSI) in Darmstadt vom priméren
UNILAC-Strahl separiert werden. Dieses Konzept wird fiir die Entwicklung ei-
ner Puffergaszelle zur Resonanzionisatiosspektroskopie an Nobelium (Z=102) ver-
folgt [51].

3 Die Untergrenze der Halbwertzeit der zu untersuchenden Isotope ist durch die Transport- und
Aufarbeitungszeit von typischerweise 24 h vorgegeben.
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b) Im Rahmen einer Diplomarbeit [49] wurde ein weiteres Konzept fiir die on-line
Resonanzionisationsspektroskopie mit der IGRIS Methode entwickelt. Das zu un-
tersuchende Isotop wird dabei in einer Kernfusionreaktion in der Puffergaszelle
selbst erzeugt. Die optische Zelle wurde so erweitert, dass der primére Schwerio-
nenstrahl auf das Produktionstarget, dass in der optischen Zelle angebracht ist,
geleitet werden kann. Die Fusionsprodukte treten aufgrund ihres RiickstoBimpul-
ses mit einer Energie von < 500 keV aus dem Target aus und kénnen im Argon
Puffergas bei einem Druck von 40 mbar auf einer Ladnge von 5 mm abgestoppt
werden [49)].

2.1.3 Auswahl der experimentellen Methode

Da zu Beginn der vorliegenden Arbeit die Verfiigharkeit einer 2°>25"Fm Probe nicht
absehbar war, wurde zunéchst die Herstellung des Elements Fermium iiber eine Kern-
fusionsreaktion verfolgt.

Das Isotop 'Fm mit einer Halbwertzeit von 5.3 h kann, ausgehend von einem radio-
aktiven Californium Target, iiber die Kernreaktion 2*Cf(c,2n)*!'Fm erzeugt werden.
Diese Reaktion hat bei einer a-Strahlenergie von 30 MeV den relativ groflen Reakti-
onswirkungsquerschnitt von 20 mb [35]. Am Emperor-Tandembeschleuniger des Max-
Planck Institut fiir Kernphysik in Heidelberg steht z. B. ein a-Teilchenstrahlstrom von
1 ppA zur Verfiigung. Bei Verwendung eines séttigungsdickenﬁ] Targets der Massenbe-
legung pdgqy = 26 pg/cm? [49] betrigt die 2! Fm Produktionsrate 10%/s.

Wiihrend einer Aufaktivierungszeit von 10 h kann ein Filament mit 2-10° Atomen ?*!Fm
hergestellt werden. Der Vorteil dieser Methode besteht zum einen darin, dass die Ionen
bei der Implantation in eine Metalloberfliche vollstandig neutralisieren. Zum anderen
wird in diesem Verfahren die Untergrundzdhlrate vermieden, die von ~-Ereignissen
aus der Aufaktivierung des Targets und des Strahlfangers durch den Primérstrahl im
Channeltron-Detektor hervorgerufen wird. Aufgrund der geringen Anzahl der fiir die
Niveausuche zur Verfiigung stehenden Fm-Atome je Filament erschien der Erfolg der
Methode jedoch fragwiirdig und es wurde das Konzept der on-line Laserspektroskopie
verfolgt.

Um Verluste in der Separation von Primér- und Sekundérionenstrahl zu vermeiden,
wurde der Primérstrahl durch die Puffergaszelle geleitet, in der das 24°Cf Target an-
gebracht werden sollte. Ein weiterer Vorteil dieses Verfahrens wurde in der vollstandi-
gen Neutralisation der Fusionsprodukte in dem vom Primérstrahl erzeugten Plasma
gesehen, wie es z. B. aus Ref. [52] erwartet wurde. Das Verfahren soll an Abb.
erlautert werden. Um die Aufstreuung des Strahls und die Ionisation des Gases zu mi-
nimieren, werden geeignete Strahl Eintritts- und Austrittstrichter verwendet, auf denen
1.8 mg/cm? dicke Titan Folien angebracht sind, um das Vakuum der Strahlfiihrung vom
Puffergas zu trennen. Wie in Abb. dargestellt ist, soll das Experiment in zwei Phasen
durchgefiithrt werden. Wéahrend der Strahl-an Phase werden die Fm-Fusionsprodukte

4 Die Sittigungsdicke pdgqs; bezeichnet die Targetdicke, bei der 95% der erzeugten RiickstoBionen
aus dem Target austreten [49].
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Abbildung 2.3: Prinzip der on-line Resonanzionisationsspektroskopie in einer Puffer-
gaszelle mit direktem, massenselektiven Ionennachweis. LPT ist die lineare Paul-Falle und
QMS der Quadrupolmassenfilter. Das "% Er-Filament dient zur Eichung des Massenfilters
und zur Kalibrierung der Wellenldnge des FarbstofHasers.

im Puffergas angesammelt. Mit Hilfe elektrischer Felder werden wéhrend der “Clean
Up” Periode zunéchst die geladenen Teilchen entfernt, so dass nur neutrale Fm-Atome
im Gas gespeichert bleiben. Dieser Anteil steht fiir die Resonanzionisationsspektrosko-
pie zur Verfiigung. Zum Nachweis der Photoionen werden dann die Spannungen an den
Zellenelektroden fiir die Extraktion umgeschaltet.

In Testexperimenten am Element Erbium, dem chemischen Homologen von Fermium
in der Gruppe der Lanthanoide, wurde die Nachweiseffizienz des Verfahrens e = 1074
bestimmt, s. Anhang [Bl Weiterhin wurde fiir das geplante Fm-Experiment eine Re-
sonanzzihlrate von 0.1/s bei einem a-Strahlstrom von I = 160 pnA und ein Signal
zu Untergrundverhéltnis von 4/1 abgeschétzt. Ohne weitere experimentelle Verbesse-
rungen erschien eine Breitbandsuche nach atomaren Niveaus in Fermium unter diesen
Umstéanden als schwierig.

A

Beam on | Beam off
™ i
| | t [ms]
A > <Delay !
Clean up : | Extraction
. >
0 100 200 t[ms]

Abbildung 2.4: Zeitlicher Ablauf der Resonanzionisation von Fermium.
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Als im Herbst 2000 am Oak Ridge National Laboratory (ORNL) entschieden wurde,
eine Fm-Probe fiir die Atomspektroskopie zur Verfiigung zu stellen, wurde die Weiter-
entwicklung der on-line Methode unterbrochen und die in Kapitel [2.1.1]a) beschriebene
Filament Methode verfolgt.

2.2 Verfiigbare Probenmengen der Isotope *>*"Fm

Wie bereits erwihnt, konnen die Isotope 2°>2"Fm durch aufeinanderfolgenden Neutro-
neneinfang und J~-Zerfall in Kernraktoren erbriitet werden. Im Folgenden werden die
verfiigbaren Probenmengen beider Isotope abgeschétzt. Am High Flux Isotope Reactor
(HFIR) des ORNL stehen insgesamt 30 Neutronen-Bestrahlungsplétze zur Verfiigung.
Fiir die Produktion der schweren Aktinoide werden typischerweise 10 Produktionsstéibe
mit einer Aufnahmekapazitit von jeweils 10 g Targetmaterial eingesetzt [53]. Die Pro-
duktion der Isotope *Fm und ?*"Fm geschieht in mehreren Schritten. Als Ausgangs-
produkt wird das Isotop 2**Cm verwendet, das in Mengen von bis zu 100 g am HFIR
verfiigbar ist [33]. Da jedoch das Verhiltnis von Neutroneneinfangsquerschnitt o zu
Spaltwirkungsquerschnitt o; des ersten Folgeproduktes, **°Cm, fiir thermische Neu-
tronen o/o; = 1/6 betrégt, s. Tab. , wird zunichst das Isotop 26Cm hergestellt.
Aufgrund der unterschiedlichen Abbrandtkonstanten A4 = (o +07) - ®,, fiir 2**Cm von
Mg = 16.1-®,, und ?*Cm von A4 = 1.36-®,, reichert sich das Atomzahlverhiltnis dieser
Isotope wéhrend eines Brennstoffzyklus von 22 d zu N2y, /N21acy, &~ 0.3 an [53]. Der
Neutronenfluss wurde mit ®,, bezeichnet.

Im zweiten Schritt werden, ausgehend von 10 Komposit-Targets aus insgesamt etwa
74 g 2**Cm und 26 g 2*Cm, die schweren Aktinoide hergestellt. Nach einer Brutzeit
von t, =~ 1 a werden die Produkte chemisch aus den Produktionsstidben extrahiert.
Das produzierte, schwere Curium, 24°Cm, wird dabei als Targetmaterial erneut dem
Produktionszyklus zugefiihrt [54]. Fiir die Herstellung des Isotops 2*>Fm wird das Iso-
top 2> Es iiber den in Abb. 2.5 dargestellten Prozess erzeugt. Die Atomzahl Ng, kann
in Abhéngigkeit der Brutzeit ¢, und des Neutronenflusses ®, berechnet werden. Die
numerische Losung des resultierenden Differentialgleichungssystems, s. Anhang [A] ist
in Abb. fiir zwei Neutronenfliisse ®,, dargestellt. Bei einem Neutronenfluss von
®,, = 2.6-10% n/(cm?- s) durchliuft die Anzahl der produzierten ?*>Es Atome Np,(tp)
bei t, = 6.7 a ein Maximum, das durch die Produktion des Isotops mit dem kleinsten

255
253Eg 0—»3—»0 Es
249Cf o—»c—»c—m—»l—»c
Z 24QBk
245Cm e>0->0~>
—>

A

Abbildung 2.5: Produktion von 2°°Es im Hochflussreaktor [33].
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® = 2.6-10"° n/(cm*s)

® = 10" n/(cm*s)

brutlg

Abbildung 2.6: Atomzahl Ng, als Funktion der Brutzeit t; fiir die Neutronenfliisse
®,, = 2.6-10" n/(cm?- s) und ®,, = 10'* n/(cm?- s). Eingefiigt ist eine lineare Darstellung
von Ngs(ty) bei ®, = 2.6 - 10'° n/(cm?- s).

Produkt t1/5-0 /0y, das nicht tiber 5~-Zerfall zerféllt, bestimmt wird. Dies ist das Isotop
252Cf mit einer Halbwertzeit von 2.654 a. Der Abfall der Kurve bei groen Zeiten t;, ist
auf den Verlust an *5Cm Targetmaterial mit der Abbrandtkonstanten Ay & 3.5-1079 /s
zuriickzufiihren.

Nach der chemischen Abtrennung des Isotops ?*’Es aus den Targetstiben, wird im
letzten Schritt der Zerfall von ?*Es in das Isotop 2°°Fm abgewartet. Die Elemente
werden dann chemisch separiert [55]. Fiir die maximale Anzahl von Fm-Atomen erhélt
man

t1/2Fm

NPt = fpo - Np, ~2-1072- Ng, , (2.1)

1/2Es

mit dem Verhéltnis fps = 0.92 von ~-Zerféillen zur Summe aller Zerfallskanile des Iso-
tops 2°°Es. Der Neutronenfluss am Ort von Brutelementen in Kernkraftwerken betrigt
typisch @, < 10'/(cm?-s) [56], so dass nach einer Brutzeit von 1 a Probenmengen
von maximal N7 ~ 5 - 107 Atomen = 0.02 pg hergestellt werden kénnen. Bei ei-
nem Neutronenfluss von ®, = 2.6 - 10’ /(cm?-s) hingegen kénnen in derselben Zeit
Npaw ~ 5.10" Atome = 24 ng produziert werden. Derartige Neutronenfliisse sind nur
in Hochflussreaktoren, wie dem HFIR, verfiigbar.

Bei der chemischen Extraktion des 2°Es kénnen am HFIR gleichzeitig etwa 1 pg = 2-
10° Atome des 100.5 d Isotops *"Fm gewonnen werden [33]. Wird das Experiment di-
rekt nach Abtrennung des ?*Fm von der 2*Es Mutter durchgefiihrt, steht im Vergleich
zum Isotop "Fm die 10*-fache Menge 2*Fm zur Verfiigung. Dariiberhinaus kénnen
bis zum Zerfall der *Es Mutter weitere Proben gewonnen werden. Daher wurde das
Isotop 2°Fm fiir die Resonanzionisationsspektroskopie gewiihlt.
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As? — >
P 4414444 P @44 F@ 1=
Vo Vo v,
ESt _ﬁ\_ a) ESt _‘f_ b) st —— ©)
\71 \_)l \71
GS GS GS

Abbildung 2.7: Prinzip der Resonanzionisation in einem 2 Stufen Prozess. I: Resonan-
te Anregung eines Zustands (ES) aus dem Grundzustand (GS) mit einem Photon der
Energie vy. II: Nichtresonante Ionisation (a), resonante Anregung eines autoinisierenden
Zustands (AS) (b) und resonante Anregung eines Rydbergzustands mit Feldionisation in
einem elektrischen Feld E (c).

2.3 Niveausuche mit der Resonanzionisationsspek-
troskopie

Bei der Resonanzionisationsspektroskopie wird zunéchst ein elektronischer Ubergang
eines Atoms durch ein Photon der Wellenlédnge A; und der Energie 7, = 1/\; resonant
angeregt. Mit einem zweiten Photon der Energie 7, kann dann das Atom ionisiert
werden, sofern die Energiebilanz vy + v, > IP erfiillt ist, s. Abb. . Die Ubergangsrate
pro Absorberatom Pj; im ersten Anregungsschritt kann durch Faltung der rdumlichen
und spektralen Dichten der Absorberatome

d> N,

= 2.2
PA™ dwy dv 22)
und der Photonen
d*Ny,
= — 2.
P Qo dv (23)
mit dem Resonanzwirkungsquerschnitt [57]
Y 2
R LY L/(@m) (2.4)
4 gi (wA/ — wL/)Q + (F/2)2
berechnet werden [5§].
P = / / / palwar —wa) prwp — wr) or(war, wr) dwar dwry dV
0 wpr Jwy
dN4 dNp, ¢ dN,4 dNy,
= / ’ d / d ’ _— d 2
/ /w iy day, ) deardens [ S dv (25)

Die statistischen Gewichte g, ;, der Niveaus ¢ und £ sind iiber die Beziehung ¢, , = 2J; 5+
1, mit dem Gesamtdrehimpuls J; 5, der Niveaus ¢ und &, bestimmt. Fiir die Linienbreite
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I' und die Lebensdauer 7 des Ubergangs gilt I' = 1/7 = > Aki, mit dem Einstein-
Koeffizient fiir spontane Emission des angeregten Niveaus Ay;. Die Lichtgeschwindigkeit
wurde mit ¢ und die Gesamtzahl der Absorberatome mit Ny bezeichnet.

Die spektrale Verteilung der Absorberatome dN4/dwa um die Mittenfrequenz wy ist
durch die Bewegung der Atome im Puffergas bestimmt und wird durch das inhomogen
verbreiterte Doppler-Profil beschrieben :

dN 1 Lt
4 = e b (2.6)
dw ar V2mop
Bei 30°C und einer Anregungswellenldnge von A; ~ 400 nm betriagt die Breite der
Verteilung op =~ 0.5 GHz [59] und ist schmal gegen die Breite o, des Anregungslaserﬂ
Daher wird zur Abschéitzung von Pj; im Folgenden

dN 4
de/

= (S(WA/ — wA) s (27)

mit der Dirac Delta-Funktion d(wa — wy), verwendet. Dasselbe gilt fiir die natiirliche
Linienbreite eines atomaren Ubergangs I' < 0.5 GHz [62], so dass auch der Wirkungs-
querschnitt o, im Folgenden nach Gl. (2.8) gendhert wird :
)\2
Oy = ZI%Akié(WA’ —WL/) . (28)
Weiterhin wird fiir die spektrale Verteilung der Laserphotonen eine Gauf}-Verteilung
angenommen [58] :

2

AN}, 1
= e °L 2.9
dwr Vamoy (2:9)

Mit diesen Annahmen kann die Faltung der spektralen Dichten

dN4
dw 41

Resonanzwirkungsquerschnitt o, aus Gleichung ausgefiithrt werden :

dN4 dNp, A% 9k 1 _(WA*EUL)2
— o (wa,wp)dwy dwpy = — = Ay ——e  *L 2.10
/WL’ /"JA/ dwa dwy, ( A L) A L 4 g; b V2moy, ( )

Fiir die rdumliche Verteilung der Photonen im Volumen V' gilt ndherungsweise dN,/dV =
jr/c =const [63], mit der Photonenflussdichte j,, vergl. auch Kapitel [5.5.2, Das Raum-
integral aus Gleichung [2.5] liefert somit :

¢ dNy dNLdV I /dNA

und jﬂ mit dem
Wy

= —dV =7 2.11
Ny dV dV NOJL JL ( )

av

Im letzten Schritt wurde die Normierung [ %d\/ = Ny verwendet. Im Hinblick auf die
Verwendung gepulster Lasersysteme wird im Folgenden die Impulsphotonenflussdichte

t0
@z/‘ﬁﬁ, (2.12)
0

°Die Bandbreite z. B. eines gepulsten Farbstofflasers betriigt o7, = 8 GHz [60] und die eines OPO-
Lasers betrigt o, = 200 GHz [61].
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mit der Zeitdauer ty eines Laserimpulses, eingefiihrt. In Resonanz, d. h. wy, = w4 = wy

folgt mit G1. (2.10) und Gl. (2.11)) fiir die Ubergangsrate Py (w;) :

A2 gy Vrln2 |
Pp(w) = ZlEAkim]L (2.13)

und fiir die Ubergangsrate pro Absorberatom und Laserimpuls :

A2 g Vin2
R; = Y, ——"0,. 2.14
k(wr) 1 g KT A, ) (2.14)
Die volle, spektrale Halbwertsbreite des Lasers wurde mit Avy, bezeichnet. In Ref. [62]
wird der optische Wirkungsquersehnittﬁ fiir den ersten Anregungsschritt mit

o Mg, Vmin2 (2.15)

Ty i M2 Ay )
bei einer Bandbreite des Anregungslasers von Avy, = 15 GHz bezeichnet. Nach Gl. (2.14))
gilt

Rip(w1) = 01 @ (2.16)

Fiir eine resonante Anregung betragen die Wirkungsquerschnitte etwa 107! cm? <
o < 107 em? [62]. Bei der Verwendung z. B. von kontinuierlich durchstimmbaren
Farbstofﬂasernﬂ fiir die selektive Anregung sind die Impulsphotonenfliisse ®; durch
die Photonenfliisse ®p der Pumplaser und die Konversionseffizienz der Farbstoffe von
e < 10% [64], 60] beschrinkt :

@1 = Ek(I)p . (217)

Um den gesamten sichtbaren Wellenldngenbereich durchstimmen zu kénnen, sind Pump-
wellenldngen im ultravioletten Bereich erforderlich, die mit Excimerlasern (XeCl, 308 nm;
XeF, 351/353 nm) oder der dritten Harmonischen von Nd:YAG-Lasern (355 nm) mit
typischen Impulsphotonenfliissen von ®p = 10'7 Photonen/(cm?- Impuls) bei der Aus-
leuchtung einer Fliiche von 1 cm? erzeugt werden kénnen [60, 65], so dass die resonanten
Ubergiinge bei Impulsphotonenfliissen von ®; = 10'® Photonen/(cm?- Impuls) gesttigt
werden kénnen. Knapp oberhalb der Ionisationsgrenze ist die Dichte autoionisierender
Zustande so hoch, dass selbst die Wirkungsquerschnitte fiir nicht resonante Anregung
oy < 10717 em? [62] betragen. Wird ein Teil des intensiven Pumplaserlichtes fiir die
Ionisation verwendet, sieche Abb. a), werden typische Tonisationsefizienzen von 10%
beobachtet [26].

SDer Ansatz einen von der Bandbreite des Lasers abhiingigen Wirkungsquerschnitt einzufiihren
wird auch von anderer Fachliteratur geteilt. In Ref [41] wird der optische Wirkungsquerschnitt mit o =
3 /\72 Ay W(wp,) angegeben. Die spektrale Verteilung des Lasers wird hier mit W (wy,) bezeichnet. Eine
detaillierte Auswertung der Magnetquantenzustinde m; unter der Annahme, dass keine Mischung
dieser Zustinde durch Stofe stattfindet, fiihrt dazu, dass der Term Z—’j durch die Zahl 3 ersetzt wird,
so dass diese Angabe mit der Definition aus Ref. [62] iibereinstimmt.

"Die Bandbreite ohne Intra Cavity Etalon betriigt typisch Avy, = 8 GHz [60].
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Eine Resonanzionisationswahrscheinlichkeit von 100% kann dagegen sichergestellt wer-
den, wenn der 2. Anregungsschritt in einen autoionisierenden Zustand fithrt [62], siche
Abb. b). Ein weiteres Verfahren ist, wie in Abb. c) dargestellt, die Anregung
eines hochliegenden Rydbergzustands. Die Ionisation kann dann in einem geeigneten
elektrischen Feld geschehen.

Da fiir das Element Fermium keine atomaren Daten bekannt waren und die limitierte
Anzahl der zur Verfiigung stehenden Atome eine zweidimensionale Suche ausschliefit,
wurde das in Abb. a) dargestellte, einfach resonante Verfahren gewéhlt.

2.3.1 Theoretische Niveauenergierechnungen

Um den Suchbereich fiir ein resonantes Zwischenniveau einzuengen, wurden Niveau-
energierechnungen mit der Multikonfigurations Dirac-Fock Methode [66] zugrunde ge-
legt. In den Referenzen [67, [68] wurden die 48 niedrigsten Niveaus des Elements Fer-
mium mit dem Atomic Structure Code [17, 169 [16] berechnet und sind in Tab.
und Tab. aufgefiithrt. Die Genauigkeit der berechneten Niveauenergien wurde mit
A =~ 2400 cm~! abgeschiitzt.

Da die ab-initio Theorie, in Ubereinstimmung mit spektroskopischen Extrapolatio-
nen [40], eine 5f127s* 3 H¢ Konfiguration als spektroskopischen Grundzustand liefert,
konnen nur Zustande mit Gesamtdrehimpuls J = 5,6, 7 und ungerader Paritét iiber er-
laubte elektrische Dipoliiberginge angeregt werden. Um die Ubergangsraten pro Atom
und Laserimpuls R; abzuschétzen, wurden in Ref. [68] die Einstein-Koeffizienten fiir
spontane Emission Ay; nach dem in Referenz [70] beschriebenen Verfahren berechnet.
Das Verhéltnis der statistischen Gewichte betrigt bei Ubergingen von J, = 5,6,7
nach J; = 6 gr/g; = 1. Weiterhin betriagt die Breite der spektralen Verteilung des
Anregungslasers bei einer Wellenldnge von A = 400 nm 6y, = 10.6 GHz (FWHM) [60].
Die Ubergangsrate pro Atom und Laserimpuls Ry lisst sich nach Gleichung fiir
einen Impulsphotonenfluss ®; = 10'® Photonen/(cm?- Impuls) abschéitzen zu

Ry, =6-1075s- Ay, . (2.18)

Um Ubergangsraten in der GréSenordnung von 1 pro Atom und Laserimpuls zu erhal-
ten, sind demnach Einstein-Koeffizienten A;; > 10*/s erforderlich. Nach Tab. und
Tab. werden die stirksten Ubergénge bei den Niveaus 35, 36 und 37 erwartet. Dies
sind die einzigen ,optischen Uberginge” mit partiellen Lebensdauern 7;,; =~ 1 ns, die
in den Berechnungen im Energieintervall von 0 ecm™! bis 30000 cm~! gefunden wur-
den. Nach der Abschéatzung aus GI. eignen sich jedoch ebenfalls alle anderen in
Tab. und Tab. aufgefiithrten, nach Spin- und Paritdtsauswahlregeln erlaubten,
Ubergiinge fiir die Resonanzionisation.
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Tabelle 2.1: Niveau Energie 7, Gesamtdrehimpuls und Paritit J¥ und Einstein-
Koeffizient fiir spontane Emission Ay;. Ebenfalls angegeben ist die Anregungswellenlidnge
A1. Die Wellenldnge des 2. Schrittes Ao basiert auf der Annahme der lonisationenergie
IP=52400 cm™! [71,[72] . Die Daten wurden aus den Referenzen [67, 30, [68] zusammen-
gestellt.

Z,
S

CO 1 O U i W N 3

vlem™) | JP | Ap [1/s] | A [nm] | Ag [nm)]
06"

3992 | 4*
12963 | 5+
14033 | 2%
15145 | 6= | 1.97-10° | 660.28 | 268.42
15220 | 3~
16023 | 3~
16654 | 6~ | 1.64-10° | 600.46 | 279.75

9 17010 | 4%
10 17053 | 8~
11 17398 | 77 | 4.12-10° | 574.78 | 285.70
12 17492 | 5= | 1.76 - 105 | 571.69 | 286.47
13 18108 | 3*
14 18121 | 4~
15 18961 | 4~
16 19058 | 27
17 19381 | 3~
18 19765 | 4
19 20236 | 4~
20 21038 | 5~ | 3.60-10° | 475.33 | 318.86
21 21291 | 67 | 1.03-10° | 469.68 | 321.45
22 21812 | 67 | 5.68-10° | 458.46 | 326.93
23 21833 | 77 | 2.39-10% | 458.02 | 327.15
24 22137 | 5 | 3.74-10° | 451.73 | 330.44
25 23098 | 7 | 8.57-10" | 432.94 | 341.27
26 23376 | 4~
27 23771 | 27
28 24513 | 9~
29 24997 | 8~
30 25226 | 67 | 1.89-10° | 396.42 | 368.00
31 25471 | 5~ | 1.28-10% | 392.60 | 371.35
32 25506 | 3~
33 25689 | 27
34 27190 | 37
35 27394 | 67 | 2.43-10% | 365.04 | 400.00
36 27633 | 5~ | 1.98-10® | 361.89 | 403.76
37 27802 | 77 | 3.67-10% | 359.69 | 406.54
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Tabelle 2.2: Fortsetzung.

No. JP 1 lem™ | Ag [1/s] | A [nm] | Ay [nm)]
38 | 27942 9~

39 | 27973 4=

40 | 28095 3~

41 | 28382 3~

42 | 28422 2t

43 | 28540 57 2.82-10° | 350.39 | 419.11
44 | 28566 3~

45 | 28801 8~

46 | 28974 3~

47 | 29359 57 | 3.58-107 | 340.61 | 434.01
48 | 29467 4+

Weiterhin wurden in Ref. [67] zwei mogliche Grundzustandskonfigurationen fiir das
einfach ionisierten Fermium Fm II berechnet. Fiir den Zustand gerader Paritit und Ge-
samtdrehimpuls J = 13/2 wurde die Energie 6.15(30) eV berechnet. Diesem Zustand
wird die Konfiguration [Rn] 5{'27s zugeordnet. Fiir den Zustand ungerader Paritét erga-
ben die Rechnungen den Gesamtdrehimpuls J = 15/2 und die hohere Ionisationenergie
6.90(30) eV. Aufgrund der hoheren Energie kann dieser Zustand, der aus einer Mischung
der Konfigurationen [Rn] 5f'* und [Rn] 51! 7s? hervorgeht, als Grundzustand des Fm IT
ausgeschlossen werden. Energetisch kommen beide méglichen Konfigurationen semi-
empirischen Rechnungen aus den Referenzen [71], [72] nahe, die eine Ionisationsenergie
von 1Py, = 6.5 eV = 52400 cm ™! vorhersagen.

2.3.2 Experimentelle Verfahren fiir die Niveausuche

Die Suche nach atomaren Niveaus kann gezielt nach den berechneten Niveauenergien,
siche Tab. und Tab. 2.2 durchgefithrt werden. Mit dem zur Verfiigung stehenden
Excimerlaser (XeF) gepumpten Farbstofflasersytem kann kontinuierlich durchstimmba-
res Licht fiir den 1. Anregungsschritt in einem Bereich von 370 nm < \; < 960 nm [64]
mit Impulsphotonenfliissen von ®; < 10'® Photonen/(cm?- Impuls) erzeugt werden.
Ein Teil des Excimerlaser Pumplichtes mit der Wellenlédnge Ay = 351/353 nm kann fiir
den zweiten Anregungsschritt verwendet werden. Aufgrund dieser technischen Randbe-
dingungen kann nur nach den Niveaus 30 und 31 aus Tab. [2.1] fiir die jedoch reduzierte
partielle Ubergangsraten in den Grundzustand von A; = 1.89 - 10%/s und 1.28 - 10°/s
berechnet wurden, gesucht werden. Wie in Abb. a) dargestellt ist, muss der 1.
Anregungsschritt fiir dieses Experiment iiber einen Energiebereich um 25000 cm™!
durchgestimmt werden.

Alternativ dazu kann die Suche nach atomaren Niveaus in Fermium unabhéngig von
theoretischen Berechnungen, in einem Bereich hoher Niveaudichte durchgefiithrt wer-
den. Diese nimmt systematisch mit der Hauptquantenzahl n zu. In Rydbergatomen,
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Abbildung 2.8: Anregungsschema zur RIS an Fm. Suche nach den Niveaus 30 und 31
bei den Energien 25226 cm™' und 25471 cm™' (a). Suche nach Rydbergzustinden (b)
und Niveausuche im Anregungsenergiebereich um 34000 cm™" (c).

d.h. bei Anregungen knapp unterhalb der Ionisationsgrenze, gilt fiir den Niveauab-
stand dE/dn o n~3 [34]. Bei einem berechneten IP von 52400 cm™' ist fiir eine
einstufige Anregung, durchstimmbares UV-Licht mit einer Wellenldnge um 190 nm
erforderlich, s. Abb. b). Die lonisation geschieht dann durch St68e der hoch ange-
regten Atome mit Puffergasatomen [73]. Aufgrund der kleinen partiellen Ubergangsra-
ten in den Grundzustand A; dieser Zustinde werden Impulsphotonenfliisse von etwa
®; = 10" Photonen/(cm?- Impuls) benétigt, um die Uberginge zu sittigen [73]. Mit
den uns zur Verfiigung stehenden Lasersystemen konnte diese Wellenldnge nur nach
Frequenzverdopplung mit Impulsphotonenfliissen von ®; < 5-10'® Photonen/(cm?- Im-
puls) [74] erzeugt werden, so dass mit Ubergangsraten pro Atom und Laserimpuls von
R;r. < 0.05 gerechnet werden muss. Da die Nachweiseffizienz der Apparatur proportio-
nal zur Ubergangsrate Ry ist, wurde dieses Verfahren nicht durchgefiihrt.

Aus dem Vergleich mit den Lanthanoiden kann abgeschétzt werden, dass die Ni-
veaudichten bereits bei Anregungenergien um 34000 cm™! gegeniiber einer Anregung
um 25000 cm™ um einen Faktor zwei erhoht sind [75]. Bei Anregungen in diesen
Energiebereich betragen die optischen Wirkungsquerschnitte etwa 10~%cm? [76]. Die-
se Wellenlédnge kann ebenfalls mit einem frequenzverdoppelten Farbstofflaser erzeugt
werden. Bei der Verwendung der zweiten Harmonischen eines Nd:YAG-Lasers kann
bei einem Impulsphotonenfluss von ® < 3 - 10' Photonen/(cm?- Impuls) [65] UV-
Licht mit einer Wellenldnge um 295 nm mit Impulsphotonenfliissen von & < 1 -
10'® Photonen/(cm? Impuls) [74] fiir den 1. Anregungsschritt erzeugt werden, so dass
die Ubergangsrate R;, ~ 1 abgeschétzt werden kann. Wird ein Teil der Pumplaserwel-
lenléinge von 532 nm fiir den 2. Schritt verwendet, wird die Energiebilanz iy 4+ vy > IP
genau erfiillt, s. Abb. c).

Aufgrund der abgeschitzten Ubergangsraten pro Atom und Laserimpuls von Ry, ~ 1
stellen die beiden in Abb. a) und c) dargestellten Anregungsschemata erfolgver-
sprechende Verfahren fiir die Niveausuche in Fermium dar.



Kapitel 3

Der experimentelle Aufbau

Im folgenden Kapitel wird der experimentelle Aufbau zur Resonanzionisationsspektro-
skopie in einer Puffergaszelle, bestehend aus der Nachweisapparatur, zwei Lasersyste-
men, dem Datenaufnahmesystem und der Experimentsteuerung, beschrieben.

3.1 Die Apparatur zur Resonanzionisationsspektro-
skopie

Die Apparatur ist den Referenzen [26, 27] detailliert beschrieben und wurde fiir die Re-
sonanzionisationsspektroskopie am Isotop ?*’Fm erweitert. Der Aufbau ist in Abb.
dargestellt. Bei einem Druck von etwa 20 mbar bis 60 mbar in der Puffergaszelle konnen
Atome von einem Filament durch elektrisches Heizen freigesetzt werden. Werden elek-
trochemisch hergestellte Filamente, s. Kapitel [5.1], eingesetzt, betréigt der Heizstrom fiir
Filamenttemperaturen von 900 °C bis 1300 °C etwa 15 A bis 20 A. Die Atome bleiben
fiir etwa 40 ms [20] im Puffergas gespeichert, bevor sie durch thermische Konvektion
und Diffusion aus dem Speichervolumen verloren gehen. Dies ermdglicht den Einsatz ei-
nes gepulsten Lasersystems, bestehend aus einem Excimer Pumplaser (Lambda Physik
EMG104) mit einer Repititionsrate von < 500 Hz und einem verstimmbaren Farbstoff-
laser (Lambda Physik F1.2002), zur Resonanzionisation. Das Speichervolumen kann mit
dem Laserlicht durch zwei Quarzfenster ausgeleuchtet werden. Senkrecht zur in Abb
dargestellten Bildebene sind an der optischen Zelle zwei lichtdichte Titanfolien mit einer
Massenbelegung von 1.8 mg/cm? angebracht. Vom Fm-Filament emittierte a-Teilchen
konnen durch diese Austrittsfolien hindurchtreten und mit einem geometrischen Raum-
winkelelement von jeweils Q/(47) = 4.5-1072 von zwei Halbleiterzéhlern (Schlumberger
LEC 500-4000) nachgewiesen werden. Da sowohl die Laserfenster, als auch die Aus-
trittsfolien mit Vitonringen abgedichtet sind, darf die Zellentemperatur 180 °C nicht
iiberschreiten. Dazu wurde eine Kiihlung der Filamenthalterung mit Druckluft erfor-
derlich. Von Aufien an der Zelle angebrachte Temperaturfithler (PT100, Thermocou-
ple K) ermoglichen die Bestimmung der Temperatur. Im Vergleich zu herkémmlichen
IGISOL-Apparaturen, bei denen der Transport der Ionen aus der Zelle ausschliellich
durch den Gasstrom bewirkt wird, driften die Ionen in dieser Zelle in elektrischen

21
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Abbildung 3.1: Apparatur zur Resonanzionisationsspektroskopie (RIS) an Fermium.
Die vom Filament abgedampften Fm-Atome werden mit zwei Laserstrahlen resonant
ionisiert, die Ionen mit elektrischen Feldern aus der Zelle ausgespiilt, iiber die differentielle
Pumpstrecke mit einer linearen Paul-Falle (LPF) in das Quadrupol Massenspektrometer
(QMS) gefiihrt und danach mit einem Channeltron-Detektor nachgewiesen.

Feldern, die durch geeignete Elektrodensysteme erzeugt werden, s. Kapitel Erst
kurz vor der Austrittsdiise werden die lonen vom Gasstrom erfasst und ausgespiilt. Mit
Hilfe einer segmentierten linearen Paul-Falle (LPF) und Skimmern werden die Ionen
vom Puffergas getrennt, in einem Quadrupol Massenspektrometer (Balzers QMG 311)
massenselektiert und direkt mit einem Channeltron-Detektor nachgewiesen. Bei einem
Diisendurchmesser von 1 mm und Argon als Puffergas konnen Pumpen mit relativ
geringem Saugvermogen verwendet werden. Die Apparatur zeichnet sich somit durch
ihre kompakte Bauweise aus. Um Molekiilbildungen in der differentiellen Pumpstrecke
zu vermeiden, wird die Apparatur von vier Turbomolekularpumpen (TMP I-IV) mit
olfreien Vorpumpen evakuiert. Die Weiterentwicklung der in einer Diplomarbeit [77]

aufgebauten linearen Paul-Falle fiir den Transport der Ionen durch die differentielle
Pumpstrecke wird in Kapitel dargestellt.

Der experimentelle Aufbau wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit fiir die on-line
Laserspektroskopie am Isotop 2°'Fm, die in Anhang [B| dargestellt ist, ausgebaut.



3.1. DIE APPARATUR ZUR RESONANZIONISATIONSSPEKTROSKOPIE 23

Laser
Beams

0 z [mm] 40

Abbildung 3.2: Die optische Zelle. Die vom Filament freigesetzten Atome werden in
dem vom Laser ausgeleuchteten Bereich ionisiert und driften entlang der elektrischen
Feldlinien zur Diise.

3.1.1 Die optische Zelle

Die optische Puffergaszelle fiir die Resonanzionisationsspektroskopie ist in Abb.
dargestellt. Die parallel eingestrahlten Laserstrahlen leuchten eine Fldche mit einem
Durchmesser von 1.5 cm? vor dem Filament aus. Nach der Resonanzionisation driften
die Tonen entlang elektrischer Feldlinien zur Diise und werden mit einer Verzégerung
von rund 1 ms aus der Zelle extrahiert. Diese Zeit ist kurz im Vergleich zu der Zeit
fiir den Gasaustausch der optischen Zelle von etwa 400 ms. Daher ermoglicht die Mes-
sung der Zeitverzogerung T' = [ ds/vp(s) = % [, ds/E(s) prinzipicll die Bestimmung
der Ionenmobilitédt K, sofern das Integral [, ds/E(s) entlang der Trajektorie s be-
kannt ist. Die instantane Ionen-Driftgeschwindigkeit am Ort s der Trajektorie wird
mit vp(s) = K - E(s) bezeichnet. Um das elektrische Feld E(s) zu bestimmen wurde
der Potentialverlauf ®(z) auf der Symmetrieachse der optischen Zelle mit dem Pro-
gramm SIMION 7 [7§] fir die verwendete Elektrodengeometrie numerisch berechnet.
Der Verlauf ist in Abb. dargestellt. Uber die Beziehung

L _d(z)

E(s) = —— ¢ (3.1)
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Abbildung 3.3: Potentialverlauf auf der Symmetrieachse der Puffergaszelle. Das Fila-
ment befindet sich bei z = 0 mm und die Diise bei z = 39 mm.

wurde dann die GréBe [, ds/E(s) bestimmt. Entlang der Strecke S = 3.9 ¢cm vom
Ionisationsort zur Diise betrégt die mittlere Feldstirke £ = m = 25.6 V/cm.
Die Transportzeit von der Diise zum Channeltron-Detektor ist kleiner als 100 us und
kann vernachléssigt werden.

3.1.2 Die lineare Paul-Falle fiir den Ionentransport

Bei den in Kapitel beschriebenen Testexperimenten mit der zum Ionentransport
entwickelten linearen Paul-Falle [77] wurde eine groBe Anzahl von Ionenmassen be-
obachtet, die keinen mono-atomaren Ionen zugeordnet werden konnten. Die langen
Transportzeiten dieser Massen durch die Paul-Falle, die bis zu 272 ms betrugen, wur-
den auf Diffusion der Ionen durch das Restgas in der Falle zuriickgefithrt. Um diese
Zeiten zu verkiirzen wurde die Paul-Falle in 6 Segmente unterteilt und elektrische Fel-
der zwischen zwei benachbarten Segmenten angelegt. Ein Schnitt durch einen der vier
segmentierten Stidbe der Paul-Falle ist in Abb. abgebildet.

- == = 4—j7
10 mm \ Brass Cylinders Ceramics Rod  Capton Insulated Cabel

Abbildung 3.4: Segmentierter Stab der linearen Paul-Falle. Insgesamt 6 Messinghiilsen
mit einem AuBendurchmesser von 3 mm sind auf einem Keramikrohrchen befestigt. Der
Abstand zwischen zwei Segmenten betrdgt 0.5 mm. Jedes Segment wird einzeln mit einem
Capton isolierten Kabel elektrisch kontaktiert.
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Abbildung 3.5: Phasenschieber. Das Eingangssignal U;,q wird iiber zwei Allpassfil-
ter verzogert und in einer invertierenden Operationsverstirkerschaltung verstirkt. Das
Ausgangssignal Uy, s wird in einem Breitbandverstéirker verstirkt und zur Erregung des
Resonanzkreises, s. Abb. verwendet.

Um Verluste beim Ubergang der Ionen von Paul-Falle zum Massenfilter zu vermeiden,
siehe z. B. Referenz [77], wird die hochfrequente Wechselspannung der Paul-Falle Uy
mit der des Massenfilters Ugars phasengekoppelt. Dazu wird die Wechselspannung Ujy,q
iiber einen induktiven Abgriff von der HF-Wechselspannung Ugyss erzeugt. Die Phase
zwischen Ugyrs und Upp kann mit zwei Allpéssen zwischen 0° und 350° eingestellt
werden. Die Schaltung ist in Abb. dargestellt. Uber eine invertierende Operations-
verstiarker Schaltung kann die Ausgangsamplitude variiert werden bevor das Signal mit
einem Breitbandverstarker (ENI 340L) verstarkt wird.

%1 pF i L
1pF 2.2 YF 2.2 4F
—1pF A, A,
27 s Ta 100 kQ 100 kQ
500 pF
22uF 22uF O
Ui, 6p T T
500 pF
27's T 100 kQ
B
= T 1pF B,
T 1 pll; 2.2 uF 2.2 uF
T'P 1 1

Abbildung 3.6: Resonanzkreises der linearen Paul-Falle. Die uniploare Eingangswech-
selspannung U;, wird mit einem Transformator in eine bipolare Wechselspannung umge-
wandelt und kapazitiv in das segmentierte Stabsystem der Paul-Falle eingekoppelt (A1_g,
Bj_¢). Die Gleichspannungspotentiale werden iiber 6 Versorgungsspannungen (Q1_¢ ein-
gestellt. Uber einen kapazitiven Spannungsteiler wird die Amplitude der Ausgangswech-
selspannung Uygp auf 1/1000 Uyxr reduziert (T4, Tp)und mit einem Oszilloskop darge-

stellt.
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Die resultierende Wechselspannung U;,, dient zur Erregung eines Resonanzkreises, s.
Abb. 3.6] in dem die einzelnen Segmente der linearen Paul-Falle die Kapazititen dar-
stellen. Die Gleichspannungspotentiale der Segmente konnen iiber 6 Spannungsversor-
gungen (),_g eingestellt werden. Die HF-Wechselspannung Ugr wird dabei den stati-
schen Potentialen durch kapazitive Einkopplung iiberlagert.

3.2 Die Lasersysteme

Fiir die Resonanzionisation an Fermium wurden zwei durchstimmbare Lasersysteme
eingesetzt. Fiir eine Grundzustandsanregung um 25000 cm ™! wurde ein Excimerlaser
gepumpter FarbstofHaser verwendet. Gleichzeitig wurde mit einem frequenzverdoppel-
ten, Nd:YAG-Laser gepumpten Farbstofflaser nach atomaren Niveaus im Energiebe-
reich um 33500 cm ™! gesucht.

3.2.1 Das Excimerlaser gepumpte Farbstofflasersystem

Fiir die Resonanzionisationsspektroskopie im Wellenléngebereich um 400 nm wurde
ein Excimerlaser (Lambda Physik, EMG MSC 104) gepumpter Farbstofflaser (Lambda
Physik, FL 2001) verwendet. Der Aufbau ist in Abb. dargestellt. Der Excimerlaser
wurde mit dem Gasgemisch XeF betrieben und erzeugt UV Licht mit den Wellenldngen
351 nm und 353 nm, ein Wellenlédngenspektrum ist in Referenz [79] abgebildet. Die
maximale Repetitionsrate des Lasers betrédgt 500 Hz. Bei einer Wiederholfrequenz von
200 Hz betrigt die Energie in einem Impuls der Dauer ¢, = 15 ns etwa 50 mJ. Bei
Wellenléngen um 400 nm hat der Farbstofflaser eine spektrale Linienbreite von 8 GHz.
Das wellenldngenselektive Gitter des Farbstofflasers wurde {iber ein Schrittmotormodul
(E-Labor, GDF-70216) von einem PC mit dem Programm “Laser”[80] angesteuert.
Ein Schritt des Schrittmotors Sy entspricht einer Wellenldngenénderung von A\ =
O'Ooéﬂ Sy. Fiir die im Folgenden beschriebenen Experimente wurde das Gitter in der
Ordflung Og4 = 7 betrieben.

Beide Laserstrahlen fiir Grundzustandsanregung und Ionisation werden gemeinsam
iiber eine optische Quarzglasfaser mit einem Durchmesser von 500 gm und einer Léange
von 12 m zum Experiment geleitet. Aufgrund der unterschiedlichen Brechungsindi-
ces von Quarzglas fiir die Wellenldnge des 1. Anregungsschrittes von 400 nm, nyq, =
1.47 [81], und des 2. Anregungsschrittes von 351/353 nm, nyy = 1.48 [81], ergibt sich
ein Laufzeitunterschied in der optischen Faser von At =ty — tyeu = 0.4 ns. Durch die
Verzogerung des 2. Schrittes wird die Reihenfolge der Anregung definiert. Der zeitliche
Uberlapp der beiden Laserimpulse von etwa 14 ns ermdglicht eine Ionisationseffizienz
von ¢; = 1, sofern beide Ubergéinge gesittigt werden kénnen.

Mit einer Linse der Brennweite f= 2 cm wird ein paralleler Lichtstrahl mit einem
Durchmesser von 14 mm erzeugt, mit dem das Speichervolumen vor dem Filament
ausgeleuchtet wird. Die Intensitdt des Farbstofflasers wurde mit Abschwéchern, die in
den Strahlengang gebracht werden konnen, variiert. Zur Intensititsbestimmung wurde
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Abbildung 3.7: Excimerlasersytem zur RIS an Fm. Etwa 10% der Excimerlaserinten-
sitét (351/353 nm, 50 mJ/Impuls) wurden zusammen mit dem Farbstofflaserlicht (386 nm
- 405 nm, 600 pJ/Impuls) in eine optische Faser mit dem Durchmesser 500 pm eingekop-
pelt und zum Experiment transportiert. Zur Wellenléngenbestimmung wurde ein Teil des
Farbstofflaserlichtes iiber ein Glaspléttchen ausgekoppelt und mit einer zweiten optischen
Faser mit dem Durchmesser 100 pm zu einem Wavemeter (Atos, LM-007) geleitet.

eine Photodiode mit Streulicht des abgeschwéchten Laserstrahls beleuchtet und das
Signal iiber einen ADC (Ortec AD 413) in die Datenaufnahme eingelesen. Die absolute
Laserleistung wurde am Experiment mit einem bolometrischen Messkopf (PEM 150)
bestimmt. Der Detektor hat eine aktive Fliche von 3 cm? und erzeugt Spannungsim-
pulse mit einer Amplitude von 150 mV /mJ.

3.2.2 Das Nd:YAG-Laser gepumpte Farbstofflasersystem

Fiir die Resonanzionisationsspektroskopie im Wellenldngebereich um 300 nm wurde ein
Nd:YAG-Laser (Continuum, Powerlite 8050) gepumpter, frequenzverdoppelter Farb-
stofflaser (Lambda Physik, FL 2001) verwendet. Der Aufbau ist in Abb. |3.8/dargestellt.
Die Repetitionsrate des Nd:YAG-Lasers betréigt 50 Hz. Das Laserlicht der zweiten Har-
monischen (532 nm) mit einer Impulsenergie von 300 mJ/Impuls wurde zum Pumpen
des Farbstofflasers verwendet. Mit dem Farbstoff Rhodamine 6G wurde Laserlicht mit
einer Wellenldnge um 600 nm und einer Impulsenergie von 2 mJ/Impuls erzeugt. Das
Licht wurde mit einem BBO-Kristall frequenzverdoppelt und zusammen mit einem Teil
des Pumplichtes in die Apparatur geleitet. Uber eine Verzogerungsstrecke wurde dabei
das Pumplicht fiir den 2. Anregungsschritt um 5 ns gegeniiber dem UV-Licht des 1.
Schrittes verzogert um die Reihenfolge der Anregung zu definieren. Die Frequenzver-
dopplungseinheit wurde im Rahmen einer Diplomarbeit [74] aufgebaut. Zum Durch-
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Abbildung 3.8: Lasersytem zur RIS an Fm. Etwa 3% der Nd:YAG-Laserintensitét
(532 nm, 8 mJ/Impuls) wurden mit einem Strahlteiler vor dem Farbstofflaser ausge-
koppelt und iiber Spiegel zusammen mit dem frequenzverdoppelten Farbstofflaserlicht
(290 nm-300 nm, 200 uJ/Impuls) zum Experiment gelenkt.

stimmen der Laserwellenldnge kann die Stellung des wellenléngenselektiven Gitters und
des BBO Kristalls simultan veréndert werden. Das System wird iiber ein Schrittmo-
tormodul (E-Labor, GDF-70216) von einem PC mit dem Programm “Laser 6” [74]
angesteuert. Fin Schritt des Schrittmotors Sy entspricht einer Wellenléngenénderung
von A\ = % Sy. Fiir die im Folgenden beschriebenen Experimente wurde das
Gitter in der Ordnung O, = 5 betrieben.

Beide Lasersysteme wurden zeitlich so synchronisiert, dass auf jeden Nd:YAG-Laser-
impuls vier Excimerlaserimpulse folgten. Aufgrund der zeitlichen Abfolge, die in Abb.
dargestellt ist, lassen sich die im Zahler nachgewiesenen Ereignisse eindeutig den ein-
zelnen Laserimpulsen zuordnen, siehe Kapitel [4]

Laser
Trigger

o 5 10 15 20
t [ms]

Abbildung 3.9: Zeitabfolge der Laserimpulse. Der Nd:YAG-Laserimpuls kommt bei
t=0 ms und die Excimerlaserimpulse bei t=2.62 ms, 7.64 ms, 12.61 ms und 17.56 ms.
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Tabelle 3.1: Technische Daten des Spektrometers (ATOS LM-007) [82].

No. | Freier Spektralbereich | Auflésung | Finesse
1 1000 ecm™! | 33.3 cm™! 15
2 50 cm™t | 2.5 ecm? 10
3 2.7cm™! | 0.14 cm™! 10
4 0.127 cm™! | 0.01 cm™! 10

3.3 Das Spektrometer zur Wellenliingenbestimmung

Zur Bestimmung der absoluten Wellenlénge der Farbstofflaser wurde ein kommerzielles
Wellenldangenmessgeriat (ATOS LM-007) [82] verwendet. Dieses optische Spektrometer
besteht aus insgesamt vier Etalons, deren technische Daten in Tab. aufgefiihrt
sind. Werden alle vier Etalons ausgeleuchtet, betrigt die Genauigkeit 0.003 cm™!. Da
die Bandbreite der Farbstofflaser §; = 0.28 cm™! (FWHM) betrug, konnte Etalon 4 mit
einem freien Spektralbereich von 0.127 cm ™! nicht verwendet werden. Die Genauigkeit
des Spektrometers betrigt in diesem Fall etwa 0.042 cm™!. Dieser Wert ist im Einklang
mit beobachteten Fluktuationen von 0.04 cm~! in der Anzeige des Messgerites bei ei-
ner konstanten Wellenldnge von 400 nm. In den Experimenten an Erbium, s. Kapitel
wurde jedoch beobachtet, dass die vom Spektrometer angezeigte Anregungsenergie um
etwa 0.2 cm™! von den tabellierten Niveauenergien abweicht. Es wird angenommen,
dass diese Abweichung auf eine mangelnde absolute Eichung des Wellenlingenmess-
gerétes zuriickzufithren ist. Diese Unsicherheit in der Wellenldngenbestimmung wird
im Folgenden als systematischer Fehler A\, = +0.2 cm™! beriicksichtigt.

3.4 Datenaufnahme

Mit Hilfe eines Event-by-Event Datenaufnahmesystems des Typs CAMAC wird jedem
registrierten Ion eine Masse m, eine Ankunftszeit ¢, und die Schrittmotorposition Sy
des Wellenléngenselektiven Gitters des Farbstofflasers zugeordnet. Das Blockschaltbild
der Datenaufnahme ist in Abb. dargestellt.

Die Signale des Channeltron-Detektors, dessen Funktionsweise in Referenz [83] be-
schrieben ist, werden kapazitiv ausgekoppelt. Ein Linear Fan-in/Fan-out Modul dient
als Impedanzwandler. In einem Diskriminator, der niederenenergetische Stérimpulse
unterdriickt, wird das analoge Signal in einen NIM-Impuls mit einer Breite von 1 us
umgewandelt und verzweigt. Ein Zweig dient zur Darstellung der Zéhlrate mit einem
Ratemeter. Ein anderer Zweig wird mit einem Delay/Gate Generator in einen 10 us
breiten TTL-Impuls konvertiert und als Gate-Signal fiir ein Linear Gate Stretcher Mo-
dul verwendet. Liegt ein Gate-Signal an, wandelt dieses Modul das Gleichspannungs-
signal des Quadrupolmassenfilters, dessen Amplitude proportional zur eingestellten
Ionen Masse ist, in einen Spannungsimpuls gleicher Amplitude und 7 us Breite um.
Dieses Signal wird von einem ADC in das CAMAC System eingelesen. Ein ADC Kanal
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Abbildung 3.10: Blockschaltbild der Datenaufnahme, die mit der Software Routine
Besser Als CAMDA (BAC) [84] ausgelesen wurde.
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Sy, entspricht einer Massendifferenz von 1/25 u. Ein weiterer Zweig des urspri