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Einleitung

Der Effekt der Wechselwirkung der elektrischen und magnetischen Kern-
momente mit der Elektronenhiille wurde erstmals 1891 von A. Michelson
beobachtet und wird als Hyperfeinstruktur bezeichnet. Untersuchungen der
Hyperfeinstruktur haben in der Vergangenheit entscheidende Beitrége zur
Kernphysik geleistet. Durch Bestimmung der Anzahl der Hyperfeinstruktur-
niveaus und deren Aufspaltungsenergie konnten Kernspins, elektrische und
magnetische Kernmomente stabiler und instabiler Isotope vieler Elemente
bestimmt werden. Tab. 1 gibt eine Ubersicht iiber die bis zur Ordnung k = 3
auftretenden Wechselwirkungen mit den dazugehorigen Wechselwirkungs-
Konstanten und Kernmomenten. Aus Symmetrie- und Paritétsgriinden tre-
ten elektrische Multipolmomente nur fiir gerade k£ und magnetische Multi-
polmomente nur fiir ungerade k auf.

Ordnung | I, J | WW-Konstante Bezeichnung
Kernmoment
EO >0 - elektrische Monopol-WW
(r*YeZ

M1 >1/2 A magnetische Dipol-WW
H1

E2 >1 B elektrische Quadrupol-WW
Q

M3 > 3/2 C magnetische Oktupol-WW
Q

Tabelle 1: Hyperfeinstruktur-Konstanten und Kernmomente
Die Untersuchung der Isotopieverschiebung, die zur Verschiebung von Li-
nienschwerpunkten zwischen Isotopen fiihrt, ermoglicht die Bestimmung des

mittleren quadratischen Kernladungsradius’. So spiegelt die Untersuchung
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6 EINLEITUNG

der Isotopieverschiebung an einer langen Isotopenkette Kerneigenschaften
wie z. B. Deformations-Effekte oder Schalenabschliisse wieder.

Analog zu den Isotopie-Effekten der elektrischen = Monopol-
Wechselwirkung zeigt auch die magnetische Dipol-Wechselwirkung eine
kleine Isotopie-Abhéngigkeit, die als Hyperfeinanomalie bezeichnet wird.
Entsprechend der Anderung der Verteilung der elektrischen Verteilung der
Ladung iiber den Kern von Isotop zu Isotop, die zum Effekt der Isotopiever-
schiebung fiihrt, bedingt die unterschiedliche Verteilung der Magnetisierung
itber das Kernvolumen von zwei Isotopen die Hyperfeinanomalie.

Die zusétzliche Energie durch die magnetische Dipolwechselwirkung ist
fiir einen punktformigen Kern das Produkt aus magnetischem Moment des
Kernes ji; und magnetischem Hiillenfeld am Ort des Kernes By:

Hyrs = —fii - By (1)
éo kann als
S |
By= By — 2
o= Bo- - )
geschrieben werden, und /iy steht in Richtung des Kernspins I
T I
T = — - —_ = — . [ 3
21 M1 I g1 - UN % (3)

sodaf sich fiir die Wechselwirkungsenergie

. gIﬂNEO T3
Hies = == 5= (I J) (4)

ergibt. Berechnet man den Erwartungswert von Gl. 4, so erhélt man

A
AFEyps = 5 FF+1)-I0+1)—J(J+1)] (5)
mit A = —g- " NJBO

Fiir einen pumktformigen Kern ist also die Aufspaltungsenergie der magne-
tischen Dipolwechselwirkung A immer proportional zum magnetischen Mo-
ment des Kernes bzw. zu dessen Proportionalitdtskonstante gi.

Fiir reale Kerne ergibt sich jedoch eine Abweichung von A gegeniiber dem
punktformigen Modell, die als Hyperfeinanomalie bezeichnet wird:

A= fAPunkt(1 + 6) (6>
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Dabei ist €, die Abweichung vom punktférmigen Kern, abhédngig vom Iso-
top. Da punktférmige Kerne nicht existieren und somit die Abweichung €
vom punktférmigen Kern nicht experimentell bestimmt werden kann, wird
die Anderung der Hyperfeinanomalie von Isotop zu Isotop bestimmt. Die so-
genannte differentielle Hyperfeinanomalie kann durch Messung von A- und
gr-Faktoren bestimmt werden:

- Ay ) g2

IN2=L 2 1 xe —
A, g1 aTe <7)

Dabei beziehen sich die Indices 1 und 2 auf zwei unterschiedliche Isotope.

Die oben beschriebene, isotopenabhingige Verteilung der Kernmagneti-
sierung und die daraus resultierende Hyperfeinanomalie ist auch unter dem
Namen Bohr-Weisskopf-Effekt bekannt. In ihrer Arbeit [Bohr50] entwickelten
Bohr und Weisskopf erstmals eine theoretische Beschreibung der Hyperfeina-
nomalie, indem sie die magnetische Wechselwirkung zwischen Kern und Hiille
durch einen Elektronenstrom in einem vom Kern hervorgerufenen Vektorpo-
tential beschreiben.

Fujita und Arima benutzen den Ansatz eine Nukleonenstroms jn(r) in
einem von der Hiille hervorgerufenen Vektorpotential A(r), um die magneti-
sche Wechselwirkung zwischen Kern und Hiille zu beschreiben ([Fuji75]):

Hyay = i [intr)- AP (8)

Sie entwickelten eine Ausdruck fiir die Hyperfeinanomalie, in dem die radial-
abhéngigen Teile der Wechselwirkung durch Erwartungswerte des Valenznu-
kleons dargestellt werden. Diese kénnen wiederum in dem jeweils benutzten
Kernmodell berechnet werden, sodafl verschiedene Kernmodelle bei diesem
Ansatz leichter in die Hyperfeinanomalie einflieBen kénnen als in dem Ansatz
von Bohr und Weisskopf.

Ein weiterer, im allgemeinen vernachléssigter, Beitrag zur Hyperfeinano-
malie ist der Breit-Rosenthal-Effekt ([Brei32]). Dabei fithren die unterschied-
lichen Ladungsverteilungen der Kerne verschiedener Isotope zu verschiede-
nen Wellenfunktionen der Elektronen und damit auch zu unterschiedlichen
von den Elektronen am Kernort hervorgerufenen Magnetfeldern. Obwohl der
Beitrag des Breit-Rosenthal-Effektes unter Annahme einer gleichméfigen La-
dungsverteilung insbesondere fiir schwere Elemente recht gro3 werden kann
(fiir Z = 90 =~ 20%), so ist der differentielle Effekt zwischen zwei Isoto-
pen um zwei bis drei Groflenordnungen kleiner als der differentielle Bohr-
Weisskopf-Effekt, sodafl eine Vernachlédssigung des Breit-Rosentahl-Effektes
gerechtfertigt erscheint ([Biitt84]).
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Aus bisherigen Messungen an Isotopenpaaren ist bekannt, dafl die diffe-
rentielle Hyperfeinanomalie etwa 107! ~ 1072 betrigt. Um die differentiel-
le Hyperfeinanomalie 'A? mit einem relativen Fehler von héchstens 1% zu
bestimmen, miissen die A- und gi-Faktoren mit einem relativen Fehler von
1-1073 ~ 1-107° bestimmt werden. Gelingt dies, so bietet sich die expe-
rimentelle Bestimmung der differentiellen Hyperfeinanomalie als geeignetes
Mittel an, um verschiedene Kernmodelle zu testen.

Das Element Europium ist zur Untersuchung der differentiellen Hyper-
feinanomalie aus folgenden Griinden gut geeignet:

Europium besitzt neun Isotope, deren Halbwertszeit langer als eine Wo-
che ist, was die Untersuchung mit MeBmethoden ermoglicht, die nicht
am Ort der Erzeugung durchgefiihrt werden. Dadurch kann die diffe-
rentielle Hyperfeinanomalie an einer langen Isotopenkette untersucht
werden, was die Interpretation der gewonnenen Daten hinsichtlich ver-
schiedener Kernmodelle gegeniiber Isotopenketten mit weniger Isoto-
pen verbessert.

Alle Isotope ungerader Massenzahl haben den Kernspin I = % Dies ver-
einfacht eine theoretische Interpretation der experimentell bestimmten
Hyperfeinanomalie.

Innerhalb der Isotopenkette besitzt das Isotop *°Eu eine abgeschlosse-
ne Neutronenschale mit der magischen Neutronenzahl N = 82.

Die Isotopieverschiebung der Isotopenkette des Europiums ist bereits
gemessen ([Ahma85]), wodurch experimentelle Daten tiber den mittle-
ren quadratischen Ladungsradius vorliegen, sodafl der Einflufl des Breit-
Rosenthal-Effektes abgeschétzt werden kann. Die Messungen zeigen au-
Berdem zwischen den stabilen Isotopen 'Eu und *3Eu eine sprunghaf-
te Verdanderung der Kernform, was das Interesse an einer Untersuchung
der differentiellen Hyperfeinanomalie von Europium bestétigt.

Aus spektroskopischer Sicht ist Europium ein bereits vielfach unter-
suchtes Objekt, sodafl eine Reihe verschiedener experimenteller Daten
vorliegt, die die Planung eines Experimentes und Auswertung von Mef3-
daten erleichtern.

Bei Untersuchungen der Hyperfeinanomalie an Quecksilber wurde von
Moskowitz und Lombardi eine empirische Regel gefunden, die einen einfa-
chen Zusammenhang zwischen Hyperfeinanomalie ¢ und dem magnetischen
Kernmoment p; herstellt ([Mosk73]):

= 9)
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Dabei ist « eine experimentell zu bestimmende und vom Element abhingige
Konstante. Im Falle des Quecksilbers liefern, neben der Moskowitz-Lombardi-
Gleichung, auch die Berechnung der Hyperfeinanomalie mit dem Schalenmo-
dell sowohl bis zur Ordnung Al = 0 als auch bis zur Ordnung Al = 2 gute
Ubereinstimmung untereinander und mit den experimentellen Daten.
Neuere Berechnungen der Hyperfeinanomalie fiir Europium nach der
Moskowitz-Lombardi-Gleichung und dem Schalenmodell mit Al = 0 und
Al = 2 zeigen jedoch, anders als beim Quecksilber, ein vollig widerspriichli-
ches Verhalten fiir Europium ([Fujio7]). In Abb. 1 sind die Ergebnisse der drei
Berechnungen aufgetragen. Gerade aus diesem Grund ist die experimentelle

Ayys Eu Isotopes

T

0.2

T

01t |
1 )
—0A} |
Aﬁ = 0 ‘\\ ...........
50 160

Abbildung 1: Berechnete Hyperfeinanomalie von Europium. Die
nach Moskowitz-Lombardi, Schalenmodell Al = 0 und Schalenmo-
dell Al = 2 berechneten Hyperfeinanomalien zeigen im Gegensatz
zu denen von Quecksilber keine Ubereinstimmung (aus [Fujio7]).
(Full bedeutet die Berechnung der Hyperfeinanomalie nach dem
Schalenmodell mit Al = 2.)

Bestimmung der differentiellen Hyperfeinanomalie fiir die Weiterentwicklung
von Kernmodellen von Bedeutung, da so ermittelt werden kann, welche Be-
schreibung der Hyperfeinanomalie von Europium den wirklichen Verhéltnis-
sen am néchsten kommt.

Mit der Bestimmung von A-Faktoren der Isotope
durch Messung von Hyperfeiniibergangsfrequenzen in unserer Arbeitsgrup-
pe wurde bereits ein Schritt zur Bestimmung der differentiellen Hyperfein-

148,149,150,151,153 Eu+
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anomalie getan ([Ende92], [Beck93], [Beck94], [Marx94], [Ende95], [Z51c96],
[Ende96], [Ende97] und andere). Die erreichte relative Ungenauigkeit der A-
Faktoren betrigt hochstens 107% ~ 107, also mehrere Gréfienordnungen
besser, als fiir eine Bestimmung der differentiellen Hyperfeinanomalie nétig
wire. Die Hyperfeiniibergangsfrequenzen wurden durch Laser-Mikrowellen-
Doppelresonanz-Messungen an in einer Paul-Falle gespeicherten Eu'-Ionen
bestimmt. Dieses Mefiverfahren wurde erstmals 1973 an Hg™-Ionen in ei-
ner lonenfalle angwandt ([Majo73]). Die Speicherung von Ionen in einer Falle
bietet den Vorteil, dafl im Idealfall nahezu unbegrenzte Speicherzeiten und
damit auch Wechselwirkungszeiten erreicht werden koénnen. Damit entfillt
die bei Rabi-Apparaturen {iibliche Flugzeitverbreiterung, wenn die Aufent-
haltsdauer im Wechselwirkungsbereich kiirzer ist, als die Lebensdauer des
Zustandes ([Engl74], [Rams89]). Durch die Speicherung von Ionen in einer
Ionenfalle wird die Bewegungsamplitude der gespeicherten Teilchen begrenzt.
Ublicherweise sind die Bewegungsamplituden der Ionen kleiner als Wellenléin-
gen der verwendeten Mikrowellen. Dadurch wird das Dicke-Kriterium erfiillt,
sodafl die Mikrowellenspektren von in einer Ionenfalle gespeicherten Teilchen
in erster Ordnung dopplerfrei sind ([Dick52]).

Zur Bestimmung der differentiellen Hyperfeinanomalie ist die Bestim-
mung der Kern-gr-Faktoren mit der erforderlichen Prézision notwendig. Wh-
rend die Ubergéinge zur Ermittlung der A-Faktoren bei moglichst kleinem
Magnetfeld gemessen wurden, miissen die Uberginge zur Bestimmung der
gr-Faktoren bei grolem Magnetfeld durchgefithrt werden. Gleichzeitig mufl
auch das Magnetfeld mit hoher Prizision bestimmt werden. Daher werden
Eut-Ionen in einer Penningfalle gespeichert, um an ihnen Doppelresonanz-
messungen durchzufithren. Desweiteren mufl; wie bei den Doppelresonanz-
messungen in der Paulfalle, Puffergas eingesetzt werden, um optisches Pum-
pen in metastabile Zustdnde durch Stofirelaxation zu verhindern. Eine Spei-
cherung von Ionen unter Puffergas in einer Penningfalle ist zun&chst nicht
ohne weiteres moglich, da Stofle mit dem Puffergas die Teilchenbahnen auf-
weiten und sie dadurch verloren gehen. Der Einsatz einer zusétzlichen Tech-
nik, die urspriinglich fiir Massenmessungen entwickelt wurde, erlaubt jedoch
lange Speicherzeiten auch unter Puffergas bei gleichzeitiger Zentrierung der
Ionenwolke in der Falle.

Messungen dieser Art wurden bereits an Ba*-Ionen in unserer Arbeits-
gruppe zur Bestimmung von g¢j- und gr-Faktoren erfolgreich durchgefiihrt
([Kno195], [Marx98]). Im Gegensatz zu Ba® weist das Eu' wesentlich hohere
Kern- und Hiillenspins auf, soda8 insbesondere das Spektrum von Eu® im
Magnetfeld deutlich komplexer als das von Ba™ sein wird.

Ziel dieser Arbeit ist es, zunichst die erforderlichen theoretischen Be-
trachtungen hinsichtlich der Termschemata und Spektren anzustellen, um
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ein vollstindig neues Experiment aufzubauen und die an Ba™-Ionen erfolg-
reich eingesetzten Methoden auf Eu™ zu iibertragen. Damit soll iiberpriift
werden, ob eine Bestimmung von gr-Faktoren von Europium-Isotopen mit
der angestrebten Prézision moglich ist.
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Kapitel 1

Das Element Europium

Das Element Europium gehort zur Elementgruppe der ’Seltenen Erden’ oder
"Lanthanoiden’, die sich iiber die Kernladungszahlen von 58 bis 71 erstreckt.
Charakteristisch fiir die Lanthanoiden ist die erstmalige Besetzung der 4f-
Schale. Furopium hat innerhalb der Lanthanoiden eine halbgefiillte 4f-Schale,
was zu einem groflen Hiillenspin fiir den elektronischen Grundzustand fiihrt.
In der Natur kommt Europium in geringen Mengen als Salz oder Oxid in
Lanthanoid-Kristallen vor. Als Metall ist es weich und hat eine geringe Dich-
te. Weitere physikalische Eigenschaften kénnen Tabelle 1.1 entnommen wer-

den (aus [Holl85]).

Kernladungszahl 63
Atomgewicht (nat. Gemisch) 151,96 amu
Dichte 5,245 g/cm?
Schmelzpunkt 826 °C
Siedepunkt 1439 °C

1. Tonisierungsenergie 5,674045(3) eV
2. Ionisierungsenergie 11.241(6) eV
Elektronenkonfiguration [Xe] 4f75d%6s>

Tabelle 1.1: Physikalische Eigenschaften von Europium

Die beiden stabilen Isotope des Europium kommen in der Natur als Ge-
misch vor, welches aus 47,82 % 'Eu und 52,18 % '53Eu besteht. Instabi-
le Isotope kénnen am ISOLDE-Laboratorium (Isotope Separation on line
Detection) des CERN durch Spallation hergestellt und massensepariert wer-
den. Insgesamt gibt es aufler den stabilen Isotopen sieben Isotope, deren
Halbwertszeit grof§ genug ist (7 > 24d), um die Messungen im Labor der
Universitit Mainz durchfiihren zu kénnen (siche Tab. 1.2).

13



14 KAPITEL 1. DAS ELEMENT EUROPIUM

Isotop | Kernspin | Halbwertszeit
W Ey 5/2 5d
W6y 4 4,6d
TRy 5/2 24d
H48Ey 5 54d
WEy 5/2 93d
150Ey 5 36a
BlEy 5/2 stabil
152Ey 3 13a
153Eu 5/2 stabil
14 Ey 3 8,8a
155Ey 5/2 Ha

156 Fy 0 15,2d
15TEu 5/2 15h
158Eu 1 0,77h
159Ey 5/2 0,31h

Tabelle 1.2: Isotope des Europium. Bei den instabilen Isotopen der
Massen 147,148,149,150, 152,154,155 ist die Halbwertszeit grof3
genug, um die Messungen im Labor der Universitidt Mainz durch-
fithren zu konnen. ([Ahma85], [Radz85])

Aus spektroskopischer Sicht ist Europium ein klassisches Objekt. Mitte
der 30er Jahre beobachteten Schiiller und Schmidt bei Hyperfeinstruktur-
untersuchungen am natiirlichen Isotopengemisch %11%3Eu erstmals ein Ab-
weichen der Hyperfeinenergien von der Intervallregel ([Schii35]). Sie leiteten
daraus das Vorhandensein elektrischer Quadrupolmomente ab, welche Casi-
mir aus Thren MeBidaten berechnete ([Casi3b]).

Alle Tsotope ungerader Massenzahl weisen den gleichen Kernspin I = %
auf, was mit dem Finteilchen-Schalenmodell erklart werden kann. Entspre-
chend der Elektronenhiille fithrt man eine Spin-Bahn-Kopplung der Nukleo-
nen ein. In einem Kernpotential (z. B. Woods-Saxon-Potential) ergeben sich
Energieniveaus, die von Nukleonen sukzessive aufgefiillt werden. Aufgrund
von Nukleon-Nukleon-Wechselwirkung koppeln die Neutronen paarweise zu
einem Drehimpuls identisch Null, sodaf3 die Neutronen nicht zum Gesamt-
kernspin beitragen. Bei den Protonen sind die Unterschalen bis auf die 2ds-
Schale vollstéandig gefiillt. Die 2ds-Schale wird bis auf ein Proton Vollsté'mdig
aufgefiillt. Das verbleibende Loch verhilt sich wie ein Leuchtproton und be-

stimmt den Gesamtkernspin der Isotope ungerader Massenzahl zu I = g
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1.1 Die Feinstruktur von Eu™

382 nm

7S3

984_ L

Abbildung 1.1: Feinstruktur des einfach ionisierten Europium. Die
Energieabstédnde sind nicht mafistédblich. Eingezeichnet sind die bei-
den Pumpschemata fiir den °S;- und den 7Ss-Zustand ohne opti-
sches Pumpen ins jeweils andere System. In diesem Experiment
wird der ?S4-Zustand untersucht.

Ahnlich dem Heliumatom sind die elektronischen Zusténde des einfach
ionisierten Europiums von der Kopplung zweier Spins gepragt. In der Grund-
zustandskonfiguration

Eu' : [Xe] 4f'5d"6s (1.1)

besitzt das Europiumion ein 6s-Leuchtlelektron mit Spin S; = % Die sieben
Spins der f-Elektronen koppeln nach Hund’scher Regel alle parallel zu So = %;
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der Bahndrehimpuls ist Ly = 0. Grund- und angeregter D-Zustand werden
durch reine LS-Kopplung beschrieben. Im Grundzustand koppeln die beiden
Spins S; und S, zu einem Gesamtspin S = 3 (Septett) oder S = 4 (Nonett),
sodal man zwei Zustédnde erhélt:

S=4,L=0;J=4> = S, (1.2)
S=3,L=0;J=3> = "S;

Aufgrund des unterschiedlichen Symmetriecharakters der Ortswellenfunk-
tion unter Teilchenaustausch haben diese beiden Zustdnde unterschiedliche
Energie und es kommt zu einer Aufspaltung von 0.2eV (1669.21cm™!) im
Grundzustand. Diese Energie ist z. B. im D-Zustand um den Faktor 15 gro-
Ber als die Feinstrukturaufspaltung durch Spin-Bahn-Wechselwirkung. Daher
addieren sich die Spins zunéchst unabhéngig zum Gesamtspin; jedes Niveau
spaltet in ein deutlich voneinander getrenntes Nonett und Septett auf. Die
schwéchere Spin-Bahn-Kopplung bewirkt dann eine Kopplung des jeweili-
gen Gesamtspins mit dem Gesamtbahndrehimpuls zur Feinstrukturaufspal-
tung J. Fiir Ly = 2 erhélt man demnach zwei Gruppen mit jeweils fiinf
D-Zusténden:

S=4L=2J=6>= "Dy [|S=3,L=2;J=5>= "Ds (1.3)
S=4L=2J=5>= D5 |S=3,L=2J=4>= "D,
S=4,L=2J=4>=°D, [|S=3L=2J=3>= "Djs
S=4L=2J=3>= D3y [|S=3L=2J=2>= "D,
S=4,L=2J=2>= "D, [S=3L=2J=1>= "D,

In den S- und D-Niveaus sind demnach L, S und J gute Quantenzahlen.
Es gelten die Auswahlregeln fiir Multipolstrahlung. Fiir elektrische Dipol-
strahlung (AL = £1, AS = 0) besteht ein Interkombinationsverbot zwischen
Nonett- und Septettsystem. Bei Laseranregung einer der beiden Grundzu-
stande findet also kein optisches Pumpen ins jeweils andere System statt.

Im angeregten P-Zustand erreichen die nach LS-Kopplung verbotenen
Interkombinationslinien zwischen P- und Grundzustand &hnliche Intensité-
ten wie erlaubte Uberginge, was fiir eine Beschreibung durch JJ-Kopplung
spricht ([Drap73]). Der Spin S; des Leuchtelektrons koppelt zundchst mit
dem Bahndrehimpuls L; =1 zu J; = %, %; die Entartung dieser beiden Zu-
stande wird durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung aufgehoben. Durch Kopp-
lung mit dem Spin der 4f Elektronen Sy = Jo = % spalten beide Terme dann
durch JJ-Kopplung in die Niveaus



1.1. DIE FEINSTRUKTUR VON EU* 17

|6p%;J1:%,J2:%;J:5> (1.4)
|6p%;J1:%,J2:%;J:4> |6p%;J1:%,J2:%;J:4>
|6p%;J1:%,J2:%;J:3> |6p%;J1:%,J2:%;J:3>

[6ps;Jy = 3,02 =57 =2 >

auf. Stellt man die obigen 6p-Zustéinde in einer Basis aus reinen LS-Zusténden
dar, so zeigt sich, daB der Zustand mit J=>5 als reiner Nonett-Zustand ?Ps
und der Zustand mit J=2 als reiner Septett-Zustand P, dargestellt wer-
den konnen, da hier der Gesamtspin eine gute Quantenzahl ist ([Guth68]).
Der Gp%, J = 5-Zustand (im weiteren als ?P5 bezeichnet) ist der gestreck-
te Zustand mit parallelem S;, L; und S;. Aufgrund der Auswahlregeln fiir
elektrische Dipolstrahlung ist vom °Ps-Zustand nur ein Zerfall ins Nonettsy-
stem moglich, wodurch bei Anregung vom S, in den ?Ps-Zustand optisches
Pumpen ins Septettsystem ausgeschlossen ist. Dies ist auch der in diesem
Experiment verwendete Ubergang zur Anregung der Ionen mit einem Laser.

Abb. 1.1 zeigt die Lage der einzelnen Zusténde nicht maflstabsgetreu, je-
doch in richtiger energetischer Reihenfolge mit den Ubergangswellenlingen
beider moglicher Pumpschemata ohne optisches Pumpen ins jeweils andere
System ([NBS71], [Sen87]). Die optische Anregung erfolgt in diesem Expe-

Ubergang Pj nach | Ubergangsrate [107s7!] | relative Intensitéit
%S, 12.7(3) 100
D 0.22(1) 9.9
D, 0.78(1) 3.6
D, 0.22(1) 1.04

Tabelle 1.3: Abregungskanile des °Pj- Zustandes ([Karn81])

riment vom ?Ss- in den ?Ps-Zustand mit einem Laser bei ~ 382nm. Von
dort ist eine Abregung in den ?S;-Grundzustand oder in die ?Dg 5 4-Zusténde
moglich. Da der Ubergang ins *Dg-Niveau die hochste relative Intensitiit der
Ubergiinge in die D-Zusténde hat (siche Tab. 1.3) und es aus technischen
Griinden sehr schwierig sein wird, auf dem Anregungsiibergang nachzuwei-
sen, verwenden wir diesen als Nachweisiibergang. Bei diesem Pumpschema
erhédlt man jedoch optisches Pumpen in die D-Zusténde, da es sich von den
D-Zustianden in den Grundzustand um verbotene Uberginge handelt. Dies
wurde bislang bei den Messungen zur Hyperfeinstruktur durch den Einsatz
von Stickstoff als Puffergas bei Driicken von ~ 10~* mbar, wodurch die Ionen



18 KAPITEL 1. DAS ELEMENT EUROPIUM

strahlungslos per Stofirelaxation aus den D-Zusténden in den Grundzustand
zuriickkehren, verhindert ([Beck90], [Z61c96], [Ende96], [Beck94], [Ende97],
[Beck93] und weitere). Auch in diesem Experiment wird Puffergas bei dhnli-
chen Driicken zur Entvélkerung der D-Zusténde verwendet.

1.2 Die Hyperfeinstruktur von Eu"
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Abbildung 1.2: Hyperfeinstruktur der beiden Grundzustinde %Sy
und “Ss fiir die beiden stabilen Isotope ' Eu® und “3Eu*. Der
Abstand zwischen den Feinstrukturniveaus ist nicht mafistéblich.

Die Effekte der Hyperfeinstruktur bestehen aus einer Aufspaltung der
Spektrallinien und einer Frequenzverschiebung des Linienschwerpunktes der
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einzelnen optischen Feinstrukturiibergénge. Die Verschiebung des Linien-
schwerpunktes wird als Isotopieverschiebung (IS) bezeichnet und ist so klein,
daBl nur Differenzen zwischen benachbarten Isotopen nachweisbar sind. Sie
wird auf unterschiedliche Kernmassen und Kernvolumina der Isotope zuriick-
gefiihrt.

Die Hyperfeinstrukturaufspaltung (HFS) ist das Resultat der Wechsel-
wirkung des magnetischen Dipolmomentes des Kernes p; mit dem von den
Hiillenelektronen am Kernort erzeugten mittleren Magnetfeld < Hj;(0) >,
sowie durch die Wechselwirkung des elektrischen Quadrupolmomentes Q)
des Kernes mit dem von den Hiillenelektronen am Kernort erzeugten mittle-
ren elektrischen Feldgradienten < ®;;(0) >. Die Feinstrukturniveaus Epg(J)
spalten in Hyperfein-Multipletts auf, was durch die Quantenzahl F, die aus
der Kopplung von Hiillenspin J und Kernspin I hervorgeht, beschrieben wird.

F=J+I I-J<F<I+J (1.5)

Zwischen der Energie eines Hyperfeinniveaus mit dem Gesamtspin F und den
Quantenzahlen J, I und F gibt es folgenden Zusammenhang ([Bran83]):

C 3
E = F — A4 -
HFS Fs+2 +4

C(C+1)—IIT+1)J(J+1)
2I1(21 —1)J(2J — 1)

‘B (1.6)

mitC = FF+1)-I1+1)—-JJ+1)

< JJHO)|JJ > _ 1
md A = M |IJ( ) = gt < Hj;(0) >,

B = eQs < JJ|®,(0)[J] >=eQs < $y;5(0) >

Der zweite Term in Gl. 1.6 mit dem Intervallfaktor A beschreibt die magne-
tische Dipolwechselwirkung zwischen Kern und Hiille; der dritte Term mit
der Quadrupolkopplungskonstanten B beriicksichtigt die elektrische Quadru-
polwechselwirkung. A heifit Intervallfaktor, weil sich bei rein magnetischer
Wechselwirkung die Energiedifferenz zweier benachbarter Hyperfeinniveaus
durch

Enps(F) — Eyps = A - F (1.7)

beschreiben 1&8t. Weiter gilt fiir ein Hyperfeinstruktur-Multiplett bei rein
magnetischer Wechselwirkung zwischen Kern und Hiille die Schwerpunktre-

gel:
F:Fmax
S = (2F+1) ABups(F) = 0 (1.8)

F=Fmin
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Sie besagt, dafl der Schwerpunkt der Hyperfeinstrukturterme gleich der Lage
des Feinstrukturtermes ist.

Die beiden stabilen Isotope %1%3Eu™ haben beide einen Kernspin von
I = %, sodaf 9S,- und “Ss-Zustand in jeweils sechs Hyperfeinzustinde auf-
spalten und sich fiir den ?S,- und “Ss-Zustand die Termlage in Abb. 1.2 ergibt

([Beck93]).

1.3 Detaillierte Betrachtung der Hyperfein-
struktur von Eu”

Bei vorangegangenen Messungen am Europium-Ion zur Bestimmung der
Konstanten der Hyperfeinwechselwirkung in unserer Arbeitsgruppe zeigte
sich, daf§ Gl. 1.6 nicht ausreichend ist, um aus den sehr préizise gemesse-
nen Ubergangsfrequenzen die Konstanten der Hyperfeinwechselwirkung zu
gewinnen. Es miissen sowohl Effekte zweiter Ordnung Stérungsrechnung, als
auch relativistische Effekt beriicksichtigt werden. Da ein Versténdnis dieser
Zusammenhinge auch fiir Betrachtungen des Eu™ im starken Magnetfeld von
Bedeutung ist, werden diese im folgenden kurz dargestellt; eine detaillierte
Beschreibung findet sich in [Ende96].

1.3.1 Nichtrelativistische Hyperfeinstruktur

C. Schwarz beschreibt in [Schwb5] die Hyperfeinwechselwirkung als Summe
der einzelnen Multipolwechselwirkungen:

Hurs = Z Tk(”) : Tk(e) (1.9)

k>1

Die Wechselwirkung der Ordnung k£ = 0 entspricht den Effekten der Isotopie-
verschiebung und wird hier nicht weiter beriicksichtigt. Die Ordnung k£ = 1
beschreibt die Wechselwirkung des magnetischen Dipolmomentes des Kernes
mit dem von den Elektronen am Ort des Kernes erzeugten magnetischen
Feld, £ = 2 die Wechselwirkung des elektrischen Kernquadrupolmomentes
mit dem Gradienten des elektrischen Feldes der Hiillenelektronen am Kern-
ort. Die Ordnungen k£ = 3,4 entsprechen der magnetischen Oktupol- und
der elektrischen Hexadecapolwechselwirkung. Sie sind meist einige Groflen-
ordnungen kleiner und konnen vernachlassigt werden.

Fiir die Energieverschiebung der Hyperfeinniveaus erhélt man in Sto-
rungsrechnung erster Ordnung;:
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_ Z{J I F}<J||Tk(n)||J><I||T"’(e)||1>
=1 I J k

Mithilfe der Eigenschaften des 6j-Symbols und unter Beachtung der Dreiecks-
regel ergibt sich die maximale Multipolordnung der Hyperfeinwechselwirkung
bei gegebenen I und J zu ([Edmo64)):

Emar = 2min{l, J} (1.11)

Durch Einfiihrung sogenannter generalisierter Hyperfeinwechselwirkung-
Konstanten ([Schw55])

Ar(J) =< I|TE(n) 1T >< JJ|TE(e)|I] > (1.12)

kann GIl. 1.10 umgeformt werden in:

Sy e

Der Zusammenhang zwischen den generalisierten Hyperfeinwechselwirkungs-
Konstanten ist:

o~

k
&5 J
AEHFS — Z (_1>J+I+F{ .

k=1

AT =11-A(J) , Ay(J) = 1B(J) (1.14)
A3(J)=C(J) , Au(J)=D(J)

Explizite Berechnung der 3j- und 6j-Symbole in Gl. 1.13 fiithrt dann mit GI.
1.14 zur bekannten Gleichung fiir die Hyperfeinwechselwirkung (GI. 1.6).
Betrachtet man den Hamiltonoperator der Hyperfeinstruktur (Gl. 1.9) in

Storungsrechnung zweiter Ordnung in Abhéngigkeit einer beliebigen Quan-
tenzahl Q,

Q|Hpurs|Q' > |2
EQ — EQ/

<
ABuprs = < Q|Hurs|Q >+ Z |
Q#AQ’

(1.15)
mitQ,Q = J,LF

so erkennt man, daf die Beitrdge in Storungsrechnung zweiter Ordnung umso
groBer sind, je kleiner die Energieabstédnde Fq — Eq sind. Bisher wurden J, I
und F als gute Quantenzahl betrachtet. Ob die Beitrédge in Stérungsrechnung
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vernachlassigt werden kénnen, hangt natiirlich auch von der erreichten Mef3-
genauigkeit ab. Im Fall des Europiums kann der Kernspin I auch weiterhin
als gute Quantenzahl betrachtet werden, da die Energiedifferenzen benach-
barter Kernniveaus sehr gro sind (im Bereich MeV). Fiir den Hiillenspin J
miissen auch Beitrage in Storungsrechnung zweiter Ordnung beriicksichtigt
werden. Die Energiabstéinde benachbarter Feinstrukturniveaus sind teilweise
sehr klein (< 1eV) und fithren zu erheblichen Beitridgen als Nichtdiagonal-
elemente. J ist also keine gute Quantenzahl mehr.

13/2 11/2 9/2 7/2 5/2 3/2 1/2

9S4 -

Abbildung 1.3: AbstoBung von Hyperfeinniveaus im %S,- Zustand
durch Hyperfeinniveaus im “Ss-Zustand. Nur Hyperfeinniveaus glei-
cher F- Quantenzahl stoflen sich ab. Die Verschiebung ist fiir beide
Niveaus gleicher F-Quantenzahl gleich grof3, jedoch die Richtung
ist entgegengesetzt. Die Langenverhéltnisse der Pfeile représentie-
ren die Verschiebungsverhéltnisse.

Betrachtet man GIl. 1.10 in einer etwas allgemeineren Form, so 148t sich
ermitteln, welche Nichtdiagonalelemente in Storungsrechnung zweiter Ord-
nung beitragen ([Lind74]):
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< JIF|Hyps|[JIF > — < 4JIFmp|Hpps|y' JTFmp > =

! !
3 8(me, mp)a(F, F)(—1)7 e D L L g )
k>1 I J k

S < W[ TH) [ >< AT AT >

,y//

F und mg sind demnach gute Quantenzahlen, wahrend man in J Nichtdia-
gonalelemente fiir
J—J =0,41,42,... +k (1.17)

erhiilt. Beim Eu'miissen vor allem die beiden Grundzustinde ?S, und ”S;
beriicksichtigt werden, da ihre Energiedifferenz nur 0.2 eV betragt. Fiir diese
beiden Zusténde fiithren Nichtdiagonalelemente in J zu einer Abstoung von
Hyperfeinniveaus mit gleichem F aber unterschiedlichem J (Abb. 1.3).

1.3.2 Relativistische Hyperfeinstruktur

In einer strengen Betrachtung der Hyperfeinstruktur ist die Beriicksichtigung
des relativistischen Hamiltonoperators und der relativistischen Feinstruktur-
Wellenfunktionen unabdingbar. Die relativistischen Effekte der Hyperfein-
struktur lassen sich aber auch durch sogenannte effektive Operatoren be-
schreiben, die auf nichtrelativistische LS-Zustdnde wirken und zu gleichen Er-
wartungswerten fithren, wie der relativistische Hyperfein-Hamiltonoperator,
der auf relativistische jj-Zustande wirkt ([Sand65]):

< O|HSkg P >=< W|HE |V > (1.18)

Als Ansatz fiir einen effektiven Hyperfeinstruktur-Hamiltonoperator un-
ter Beriicksichtigung der Multipolentwicklung von Gl. 1.12 findet man in
[Sand65]:

Hiks = Y. T"(n) - Th(e) (1.19)
k>1
mit Th(e) = > plskokglkk
ks,k;

Ulkskk st ein Doppeltensoroperator vom Rang kg im Spinraum, vom Rang
k; im Drehimpulsraum und vom Rang & im kombinierten Raum. Die Pskk
sind Konstanten des durch U*s¥)¥ hestimmten Raumes.
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Die moglichen Werte von kg, k; und % sind vollstdndig durch die Ei-

genschaften des Doppeltensoroperators und der Kopplung zu k festgelegt
([Chil72])

ks=0,1 0<k <2l (1.20)
ks + ki +k=gerade 0<k<2[+1

wobei [ der Drehimpuls der offenen Schale ist. Fiir jede Multipolordnung hat
der effektive Operator also drei Beitrége proportional zu:

gORk A k=Dk ynq @ k+Dk (1.21)

Um aber die relativistischen Hyperfeinstruktureffekte berechnen zu koénnen,
miissen auch die Konstanten P*s#)F hekannt sein. Der Beitrag von San-
dars und Beck ([Sand65]) liegt in der expliziten Angabe der P*s*)* in Form

von relativistischen Radialintegralen, welche den Erwartungswert (r*3>ﬁfk’
beziiglich relativistischer Wellenfunktionen berechnen. In den ersten beiden
Multipolordnungen k& = 1,2 treten nach GIl. 1.21 insgesamt sechs dieser Er-

wartungswerte auf ([Biitt82], [Lind74)):

N = G U P+ P 1P

(912 _;BB<2Z1+1)2 200+ 1)(2 — )Py, — (2 — 1)(20 + 3)P,_21(21 + 3)P__]
(rh = :Bg(miw (L4 1P Pey +20(1 4+ Py + PP (1.22)
(302 (21+11>2 (1 +2)(20 = 1)Toy + 6T, + (20 +3)(1 = 1)T_]
R T SN
N = - WM F)Tps 8T+ (- VT ]

Die relativistischen Radialintegrale P,’T" sind wiederum durch

[e.9]

F, Gn ., Gn L
Py = / . ”:; Lol (1.23)
0
T o /OOFnlanlj/+Gnlenlj’
it = r3

0
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gegeben, wobei die F;; und G,;; der grofen und der kleinen Komponente
der Diracgleichung entsprechen und die beiden Indices +- in Gl. 1.22 fiir die
beiden Falle j =1 + % und j =1 — % stehen.

Mithilfe der in Gl. 1.22 angegebenen Erwartungswerte kénnen die so-
genannten relativistischen Radialparameter der Hyperfeinstruktur definiert
werden ([Biitt82]):

2
aksh = ﬂ}im (r=3)kk  magnetische Dipolwechselwirkung (1.24)
ksk; 62@ 3\ ksk; . .
byt = —=(r°); elektrische Quadrupolwechselwirkung

h

Mit diesen wiederum kann der effektive Operator der magnetischen Dipol-
wechselwirkung als

eff hITl( ) 017
HeT(M1) = TZ(anzli—\/ 0l (5iC2) + ans) (1.25)
I i
und der effektive Operator der elektrischen Quadrupolwechselwirkung als

2
1 (£2) = M;CS) ( 202 1\ [EBu? 4\ [Eeh, “)2) (1.26)

dargestellt werden. Der Operator C? in Gl. 1.25 und 1.26 ist ein Tenso-
roperator vom Rang zwei; der Wert von Cg ist proportional zum sphérisch
harmonischen Operator Y2¢ ([Chil72]). Die Tensoroperatoren des Kernanteils

sind ([Schwb5]):
WL = (1.27)
T = 2eq

Das Eu' verfiigt in beiden Zustinden °S; und Sy iiber zwei offene Schalen,
die zur Hyperfeinstruktur beitragen:

6s-Schale = [=0 (1.28)
4f-Schale = (=3

Daraus ergeben sich mit Gl. 1.21 die in Tab. 1.4 aufgelisteten Radialparame-
ter, die beim Europium zur Hyperfeinstruktur beitragen. Die Matrixelemente
der effektiven Operatoren von Gl. 1.25 und 1.26 kénnen mit Racah-Algebra
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Multipolordnung | 6s-Schale | 4f-Schale
k=1 ag | aif, aif, aif
b2 SNk
b= SRR XN
k=1 .

Tabelle 1.4: Radialparameter bis zur Multipolordnung k£ = 4, die
zur Hyperfeinstruktur des einfach ionisierten Europium beitragen

und Anwendung des Wigner-Eckart-Theorems berechnet werden. Ein detail-
lierte Herleitung findet sich in [Chil73]; eine explizite Angabe der Matrixele-
mente von Gl. 1.25 und 1.26 fiir eine offene Schale in [Chil72]. Die Matrixele-
mente fiir den fiir Eu'relevanten Fall von zwei offenen Schalen der Konfigu-
ration [V’ finden sich in [Chil70] und sind wegen der Linge der Ausdriicke im
Anhang (Gl. A.1 und A.2) angegeben. Die Matrixelemente von Gl. A.1 und
Gl. A.2 lassen sich mit entsprechendem Aufwand bis auf die Radialparameter
berechnen; die vorkommenden 9j-Symbole kénnen durch 6j-Symbole darge-
stellt werden, eine Definition der reduzierten Matrixelemente V(12 V(1) ynd
V13 findet sich in [Wybo65]. Die reduzierten Matrixelemente konne auch
Tabellen in [Raca43], [Niel63] und [Yuts67] entnommen werden.

Die grofite Schwierigkeit bereitet jedoch die Berechnung der relativisti-
schen Radialintegrale (Gl. 1.22). Dazu bieten sich zwei Moglichkeiten:

e Theoretische Berechnung
Dabei werden zuerst die relativistischen Wellenfunktionen in selbst-
konsistenten Naherungsverfahren berechnet, um anschlieBend mit den
Wellenfunktionen die Radialintegrale zu berechnen. Ein Uberlick iiber
die relativistischen Naherungsverfahren kann in [Gran70], [Lind74] und
[Desc80] nachgelesen werden.

e Anpassung an experimentelle Daten
Dieses Verfahren wurde zur Auswertung in unserer Arbeitsgruppe ge-
messener Ubergangsfrequenzen von Eu™ zur Berechnung der Konstan-
ten der Hyperfeinwechselwirkung angewandt. Die Konstanten und Ra-
dialparameter der Hyperfeinwechselwirkung werden in mehreren Itera-
tionsschritten angepaBt, bis deren Anderung von Iterationsschritt zu
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Iterationsschritt kleiner als eine bestimmte Grenze wird (Konvergenz-
kriterium). Da hier auch Stérungsrechnung zweiter Ordnung mitbe-
riicksichtigt wird und dafiir schon Radialparameter als Startwert be-
notigt werden, werden diese zunéchst theoretisch bestimmt. Eine de-
taillierte Beschreibung dieses Verfahrens kann in [Ende96] nachgelesen
werden. Die aus den Messungen ermittelten Radialparameter der sta-
bilen Isotope 1153Eu® sind in [Beck93] aufgefiihrt.

1.3.3 Feinstrukturwellenfunktionen

Sowohl zur Berechnung der Stérungsrechnung zweiter Ordnung, als auch
der relativistischen Beitrdge zur Hyperfeinstruktur ist die Kenntnis der
Feinstrukturwellenfunktionen der beiden Grundzustdnde °S, und 7Ss un-
abdingbar. Wegen der Anwendung von effektiven Operatoren ist die
Kenntnis der nichtrelativistischen Feinstrukturwellenfunktionen ausreichend.
Zur Feinstruktur tragen hauptséchlich die Coulomb- und die Spin-Orbit-
Wechselwirkung und in geringerem Mafle die Spin-Spin-, Orbit-Orbit und
Spin-other-Orbit-Wechselwirkung bei.

Auch hier bietet sich wieder die Moglichkeit der rein theoretischen Be-
rechnung der Feinstrukturwellenfunktionen. Das wohl bekannteste Verfahren
dazu ist das selbstkonsistente Hartree-Fock Ndiherungsverfahren, welches in
[Froe77] detailliert beschrieben wird. Dieses Verfahren liefert bei einem ein-
fachen System zwar gute Ubereinstimmung mit dem Experiment, fithrt aber
bei komplexen Systemen wie dem Eut zu unverhéltnismifBig hohem Rechen-
aufwand, der auch mit heutiger Rechnerleistung nicht zu bewéltigen ist.

Ein guter Vergleich von theoretischen Feinstrukturwellenfunktionen mit
experimentellen Daten ist mit dem gj-Faktor moglich. Der gj-Faktor in reiner
LS-Kopplung ist durch die Landé-Gleichung gegeben:

g(|LS)) = 1+(gs_1)J(J+1)—;;5111))+S(S+1)

mit g, = g-Faktor des Elektronenspins

(1.29)

Stellt man die angepafite Wellenfunktion des realen Zustands ¥ als Linear-
kombination von reinen LS-Basiszustdnden

i=1

n
mit Za? =1
i=1
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dar, so ergibt sich der theoretische gj-Faktor des realen Zustandes zu:

@20y (ILS)) (131)

Durch Vergleich von Gl. 1.31 mit experimentell bestimmten g;-Faktoren er-
hélt man Aufschluf§ iiber die Qualitéit der Anpassung.

Die Wellenfunktionen der beiden relevanten Zustéinde wurden von J.
Dembczyniski in einem semi-empirischen Verfahren angepafit und lauten fiir
den ?S,-Zustand

[4£7(%S)6s; °S4) = (1.32)
+0.984145 - [4f7(83)6s; °S,) + 0.175147 - [4f7(°P)6s; "P,)
—0.003930 - [4f7(°D)6s; "D4) — 0.014394 - |4f7(°D)6s; 'D,)
+0.000559 - |47 (°F)6s; °F4) 4 0.001220 - [4f7(°F)6s; F,) +

und fiir den “Ss-Zustand

14£7(89)6s; 7S3) = (1.33)
+0.983607 - |4f7(%S)6s; "S3) + 0.173356 - [4f7(°P)6s; °P3)
—0.040536 - |4f7(°P)6s; "P3) — 0.014195 - [4f7(°D)6s; °D3)
+0.006175 - |4f7(°D)6s; 7D3) +0.001178 - |[4f7("F)6s; °F3)
—0.000797 - |4f7(°F)6s; "F3) +

Dabei ist J weiterhin eine gute Quantenzahl, wiarend natiirlich L und S keine
guten Quantenzahlen mehr sind.

1.4 Der Zeemaneffekt der Hyperfeinstruktur

Bislang blieben Magnetfelder bei den Ausfithrungen zu den Effekten der Hy-
perfeinstruktur noch unberiicksichtigt. In diesem Experiment sollen jedoch
spektroskopische Untersuchungen an Eut-Ionen durchgefiihrt werden, die ei-
nem Magnetfeld ausgesetzt werden.

Ein dufleres Magnetfeld fiihrt dazu, dal die Entartung beziiglich der Ma-
gnetquantenzahl mg aufgehoben wird und jedes Hyperfeinniveau in 2F + 1
Zeemanzustande aufspaltet. Der Hamiltonoperator des Zeeman-Effektes mit
einem &dufleren Magnetfeld in z-Richtung lautet:

Hzee = (g3J.+ gil.)upB = gyupB(J. + L) (1.34)
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o 193¢ g1 MUK
mitg, = gr-——, 7= " —
“B g1 KB

sowieJ,,I, = Projektionen von J, I auf Richtung des duleren Magnetfeldes

Der Hamiltonoperator ist diagonal in I und J; das Matrixelement des Zee-
manoperators beziiglich zweier Hyperfeinstruktur-Zusténde ist ([Chil73]):

< JIFmF|HZee|JIF'mF >= (135)

ppB(—1)F et 4L JOF 1 1)(2F + 1) ( _F
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S
"lj\
N——
X

[gJ<—1>F’¢J<J+1><2J+1>{ I }

+gi(—D)F VI + 1) (21 + 1){ ? I;/ } H

Aus den Eigenschaften der 3j- und 6j-Symbole und der Dreiecksbeziehung
erkennt man sofort, daf§ in Gl. 1.35 neben den Diagonalelementen mit F = F’
nur Nichtdiagonalelemente mit F/ = F£1 auftreten, wobei die Gesamtmatrix
symmetrisch ist. Durch explizite Berechnung der 3j- und 6j-Symbole erhélt
man fiir die Diagonalelemente

< JIFmF\HZeeHIFmF > = /LBQFB - Mg (136)
: B JJ+)+FF+1)-101+1)  (II+1)+FF+1)-JJ+1)
mit gr = [9‘] OF(F + 1) T SF(F + 1)

und fiir die Nichtdiagonalelemente

< JIFmp|Hyeo JIF + 1mp > = ppB(gy — g))\/(F + 1)2 — mEx  (1.37)
JI+T+F+2)(J+F—I+)I+F—J+1)(I1+J—F)
2(F + 1)\/(2F+ 1)(2F + 3)

Das Auftreten der Nichtdiagonalelemente fiithrt in einem dufleren Magnetfeld
zum Mischen benachbarter Hyperfeinniveaus mit gleicher Magnetquanten-
zahl mg. F ist im dufleren Magnetfeld also keine gute Quantenzahl mehr.
Fiir sehr kleine Magnetfelder konnen die Nichtdiagonalelemente vernachlés-
sigt werden, sodal man nur den linearen Zeemaneffekt erhélt.

In diesem Abschnitt soll nicht weiter auf die Termschemata von Eu™ im
starken Magnetfeld eingegangen werden, da sich Kap. 2 intensiv mit der
Berechnung der Termschemata und Spektren befafit.
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KAPITEL 1. DAS ELEMENT EUROPIUM



Kapitel 2

Simulation von Eu™ im
Magnetfeld

Beim einfach ionisierten Europium handelt es sich, wie in Kap. 1 gezeigt,
um ein komplexes atomares System. Es weist wegen der hohen Drehimpulse
viele Feinstruktur- und Hyperfeinstrukturzustiande auf. Die Entartung der
Hyperfeinzustéande beziiglich der Magnetquantenzahl mg wird durch die An-
wesenheit eines dufleren Magnetfeldes aufgehoben, wodurch sich die Anzahl
der Zustédnde weiter erhoht. Dadurch ergeben sich auch sehr viele Moglich-
keiten fiir optische Ubergénge bei Anregung mit einem Laser. Erschwerend
kommt hinzu, daf im Rahmen dieser Arbeit mit dem natiirlichen Isotopenge-
misch von 1153 Eut gearbeitet wurde, wodurch sich natiirlich die Spektren
beider Isotope iiberlagern.

Mit der Berechnung der Termschemata und Spektren von Eu™ sollte eine
Grundlage geschaffen werden, um experimentelle Rahmenparameter festzu-
legen. Gleichzeitig sollten die Spektren der Indentifikation von Ubergéingen
bei laserspektroskopischen Untersuchungen dienen. Anhand der Termsche-
mata sollten Ubergangsfrequenzen fiir Doppelresonanziiberginge bestimmt
werden, um den Bereich der Mikrowellenverstimmung einzugrenzen und um
festzulegen, welche Mikrowellenquellen benutzt oder beschafft werden miis-
sen. Auflerdem sollte abgeschétzt werden, wie grof§ die Unsicherheit der ge-
messenen Doppelresonanziibergéinge hochstens sein darf, um die angestrebte
Genauigkeit bei der Bestimmung des g;-Faktors zu erreichen.

Die Genauigkeit der berechneten Termschemata und Spektren sollte im
Promille-Bereich liegen. Auf der anderen Seite sollten natiirlich auch Uber-
legungen angestellt werden, welche Beitrage beriicksichtigt werden miissen,
um hohere Prézision zu erreichen, da diese Informationen zur Bestimmung
des gi-Faktors aus gemessenen Ubergangsfrequenzen unverzichtbar sind.

31
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2.1 Berechnung der Termschemata

Zur Berechnung der Termschemata von Eu™ im Magnetfeld bezogen auf
einen Feinstrukturterm miissen sowohl die Hyperfeinstrukturaufspaltung als
auch der Zeemaneffekt der Hyperfeinstruktur beriicksichtigt werden.
Werden an die Genauigkeit der Berechnungen nur geringe Anforderungen
gestellt, so ist eine Berechnung nach GI. 1.6 ausreichend; bei héheren Anfor-
derungen (besser als 107° relativer Genauigkeit) miissen die Matrixelemente
der effektiven Hyperfeinoperatoren von GIl. A.1 und A.2 berechnet werden.
Auch wenn die relativistischen Radialparameter sowie A- und B-Faktoren
der Hyperfeinstruktur der stabilen Isotope aus fritheren Messungen bekannt
sind ([Beck93]), so gestaltet sich die Berechnung von Gl. A.1 und A.2 wegen
der 6j- und 9j-Symbole sowie der reduzierten Matrixelemente doch sehr auf-
wendig. Um den Aufwand bei gleichzeitig hochstmoglicher Prézision gering
zu halten, wurden die aus den eben zitierten Messungen ebenfalls bekannten
Ubergangsfrequenzen zwischen zwei Hyperfeinstrukturzustinden verwendet,
um die Hyperfeintermlage beziiglich dem °S,-Feinstrukturterm zu berechnen.
Dazu wurde anhand der A- und B-Faktoren die Lage des F = 1—23 Zustandes
berechnet und durch sukzessive Subtraktion der Ubergangsfrequenzen die
Lage der anderen Hyperfeinzustdnde ermittelt. Tab. 2.1 zeigt die Ergebnisse
fiir den °S4-Zustand fiir die beiden stabilen Isotope. Zur Lage der Hyperfein-

151Eu+ 151Eu+

Zustand EHps[kHZ] ‘ AEHFS [kHZ] EHFS [kHZ] ‘ AEHps[kHZ]

S, F =2 15402780.639 6.845217.324
10017442.828 4449976.106

%Sy F =4 | 5385337.811 2395241.218
8473144.121 3765315.459

%Sy F=14 | -3087806.310 -1370074.241
6930424.679 3080679.446

%S, F =1 | -10018230.989 -4450753.687
5388995.721 2396063.741

%S, F =2 | -15407226.710 -6846817.428
3848568.018 1711463.310

%S, F=2 | -1925594.728 -8558280.738

Tabelle 2.1: Lage der Hyperfeinterme und Ubergangsfrequenzen im
9S,-Zustand der beiden stabilen Isotope PLI983Eut

zustdnde wird die Energieverschiebung durch den Zeemaneffekt (Gl. 1.35)
addiert, wobei auch die Nichtdiagonalelemente beriicksichtigt werden miis-
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sen. Aus diesem Grund mufl die Matrix, die die Hyperfeinzustéande und die
Energieverschiebung durch den Zeemaneffekt enthélt, diagonalisiert werden.
Insgesamt erhélt man fiir ein System mit gegebenem J und I

J+I
S OoF 41 (2.1)
F=[J—1|

Zeemanzustéinde. Fiir die Isotope von Europium mit I = g erhilt man fiir den
9S,-Zustand 54 Zeemanzustinde, was bedeutet, daf die zu diagonalisierende
Matrix 54 x 54 Elemente grof sein wird. Die Anordnung der Elemente hat
keinen EinfluB auf das Ergebnis; der Ubersichtlichkeit halber wurde aber
folgende gewéhlt:

m 3 11 11 9 9 —13
F 2 2 2 2 2 2
R S VS E R ¥ 13
2 2 2 2 2 2
B B DN O O O 0
L 2 NDN O O 0
Y 5 0N DN O 0 (2.2)
5 2 0 0 N DN 0
> L 00 0 N D 0
S S S S S A
= % 0 0 0 0 0 N D

In dieser Matrix sind die Diagonalelemente D die Summe aus den Frequenzen
der Hyperfeinzustdnde nach Tab. 2.1 und den Diagonalelementen des Zeema-
neffektes von GIl. 1.36. Die Nichtdiagonalelemente N der obigen Matrix sind
die Nichtdiagonalelemente 1.37 des Zeemaneffektes. Weitere Nichtdiagonal-
elemente treten nicht auf, da fiir die Matrixelemente des Zeemaneffektes (Gl.
1.35) AF =0, +1 gilt.

Zur Berechnung der Termschemata wird ein selbsterstelltes Programm
verwendet, das die Lage der Zeemanzustinde iiber einen Magnetfeldbereich
berechnet. Die numerische Diagonalisierung basiert auf einem Algorithmus
aus [Nume93|. Bei diesem Algorithmus gibt es keinen Zusammenhang zwi-
schen der Reihenfolge der zuriickgelieferten Eigenwerte und den Quanten-
zahlen in Gl. 2.2. Betrachtet man nur einen Magnetfeldbereich, in dem sich
Terme noch nicht kreuzen, stellt dies auch kein Problem dar: Die Eigen-
werte konnen den Quantenzahlen durch Sortierung zugeordnet werden. Will
man jedoch das Termschema iiber den Bereich von schwachem Feld hinaus
berechnen, so mufl ein anderer Weg zur Identifizierung beschritten werden.
Eine Moglichkeit, die auch anfangs fiir das Europium angewandt wurde, wird
in [Chil73] beschrieben. Dabei wird beriicksichtigt, dafl im Bereich eines star-
ken Magnetfeldes I und J vollsténdig entkoppelt sind. Im starken Magnetfeld
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ist F' keine gute Quantenzahl mehr. Die Lage der Terme ist dann, wenn nur
die magnetische Dipolwechselwirkung der Hyperfeinstruktur beriicksichtigt
wird

AE = AmImJ -+ gJ,uBBmJ - gLU,KBHlI (23)

mit mp = my+ my.

Berechnet man die Terme im starken und im schwachen Feld, so kann man
bei der Identifikation wie folgt vorgehen:

1. Man startet mit dem hochstliegenden Schwachfeldniveau und verbindet
dieses mit dem hochstliegenden Starkfeldniveau mit gleichem mpg.

2. Das Schwachfeldniveau mit der nédchsthochsten Energie wird mit dem
hochstliegenden Niveau mit gleichem mpg verbunden.

3. Der zweite Schritt wird solange wiederholt, bis alle Zeemanzustinde
zugeordnet wurden.

Da diese Vorgehensweise bei vielen Zeemanzusténden sehr zeitaufwendig ist
wurde spiter dem Programm noch ein Algorithmus hinzugefiigt, der den
obigen Vorgang automatisiert. Dabei wird insbesondere an den Stellen, an
denen sich Zeemanzustinde kreuzen, die Eigenschaft ausgenutzt, dafl der
Verlauf der Energie eines Zeemanzustandes in Abhéngigkeit des Magnetfeldes
stetig und differenzierbar sein muf3.

2.2 Der ’S;-Zustand im Magnetfeld

Zur Berechnung der Termschemata des °S,-Zustandes von 13 Eut mit dem

obenerwdhnten Programm werden noch weitere Daten benétigt, die in Tab.
2.2 mit ihrer Herkunft aufgefiihrt sind. Abb. 2.1 und 2.2 zeigen die Zee-

Bezeichnung BIEut IS8Eut Quelle
g3 1.99116951 | 1.99116951 | berechnet mit GIl. 1.32 und 1.31
a1 1.3886(3) | 0.6152(3) aus [Ahma85] und [Lede78§]

Tabelle 2.2: Daten und ihre Herkunft, die zur Berechnung der Term-
schemata des ?S;-Zustandes von M5 Eu™ bendtigt werden.

manaufspaltung der Hyperfeinstruktur des einfach ionisierten Europium bei-
der stabiler Isotope. Diese Termschemata wurden mit der in Abschnitt 2.1
beschriebenen Software berechnet. Bei beiden Isotopen ordnen sich die Ter-
me in neun Gruppen nach mj an. Die Gruppen enthalten wiederum sechs
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Terme. Die Zuordnung von Werten von m; und den entsprechenden Termen
erhéalt man durch

mg = my + my. (24)

mp bleibt im Magnetfeld eine gute Quantenzahl und kann den Termen im
schwachen Feld eindeutig zugeordnet werden. Durch Verfolgen eines Termes
vom schwachen zum starken Magnetfeld kann ermittelt werden, welcher Wert
von my einem Term im starken Magnetfeld zugeordnet ist. Mit my und mg
kann durch GIl. 2.4 my berechnet werden.

Wegen der Vielzahl der Terme ist es schwierig, die Werte von m; und mpg
in Abb. 2.1 und 2.2 aufzutragen. Sie werden in Tab. 2.3 aufgefiihrt.

my mpeg my
+4 13 11 975 3 531 1 3 5
272722727272 272720 27 27 2
+3 1 9 75 3 1 531 1 3 5
2727272722 272720 27 20 2
49 97531 1 531 1 3 5
2727292727 2 272720 27 20 2
+1 7531 1 3 531 1 3 5
272729272772 2727272772772
0 5 3 1135 5 3 1135
20 27 2727272 20 27 2727272
-1 _r 5 3 113 5 3 1135
27 27 27 27272 20 27 2727272
2 29 7 5 3 11 .5 3 1135
27 27 27 20 272 20 27 2727272
-3 .un o9 7 5 3 1| 5 _ 3 1135
20 2 27 27 20 2 20 27 2727272
4 3 11 9 7 5 3 5 3 1135
T2 207207207202 | T2 2972929202

Tabelle 2.3: my und m; innerhalb der mj;-Gruppen beider stabi-
ler Isotope 1M1%3Eut bei 1.5 T. Die erste Quantenzahl einer mj-
Gruppe entspricht dem Term hochster Energie.

Bei diesem Experiment sollen Frequenzen von Ubergingen in Abb. 2.1
und 2.2 mit der Doppelresonanzmethode mit hoher Prézision gemessen wer-
den (die Doppelresonanzmethode wird ausfiihrlich in Abschnitt 4.2 erklart).
Dazu wird ein Zustand mit einem schmalbandigen Laser angeregt und ein
weiterer Zustand durch Einstrahlen von Mikrowelle an diesen angekoppelt.
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Entspricht die Mikrowellenfrequenz der Ubergangsfrequenz, so ist die detek-
tierte Fluoreszenz maximal. Auf diese Weise lassen sich Ubergangsfrequenzen
im Mikrowellenbereich sehr genau messen. Die per Mikrowelle im S,-Zustand
induzierten Ubergiinge sind magnetische Dipoliiberginge. Die dafiir gelten-
den Auswahlregeln sind:

AmJ =0 y Aml ==+1 (25)
AmJ:il > AmI:O

Dadurch ergibt sich eine groBe Anzahl mefbarer Ubergénge in den Term-
schemata von V193 Eut. An dieser Stelle ist es sinnvoll, zuniichst abzuschiit-
zen, wie MeBungenauigkeit und Unsicherheit bei den aus den Messungen
bestimmten gj- und g;-Faktoren zusammenhéngen. Zwischen den g;- und
gr-Faktoren kann jedoch wegen der Diagonalisierung der Matrix kein ana-
lytischer Zusammenhang angegeben werden, sodafl ein Riickschlufl von der
relativen Meflungenauigkeit auf die bei g;- und g-Faktoren erreichbare Ge-
nauigkeit nicht ohne gréofleren Aufwand moglich ist. Aus diesem Grund wird
hier ein anderer Weg beschritten. Durch Variation von gy und g; um einen
Wert ¢ kann fiir eine Ubergangsfrequenz ein év berechnet werden, um die
sie variiert. Betrachtet man e als relative Unsicherheit von g; oder g; , so
entspricht v der maximalen relativen Meflunsicherheit, die notig ist, um g;
oder g; mit der Unsicherheit von e zu bestimmen.

Da die absolute MeBunsicherheit bei der Messung der Ubergangsfrequen-
zen nur geringfiigig vom gewihlten Ubergang abhingig ist, sollten zur Be-
stimmung der g-Faktoren Uberginge mit moglichst groBer Ubergangsfre-
quenz herangezogen werden. Dadurch kann die relative Unsicherheit mini-
miert werden. Zur Abschitzung des Zusammenhanges zwischen Unsicherheit
der g;- und g;-Faktoren und der MeBunsicherheit wurden daher die Ubergéin-
ge

my=3,m=2—my=4m =2 (Amy = +1) (2.6)

und

mJ:4,mI:%—>mJ:4,m1:

2 (Amy = +1) (2.7)
ausgesucht. Tab. 2.4 zeigt die berechneten Resultate. An den Werten von
Tab. 2.4 erkennt man deutlich, dafl Kern- und Hiillenspin bei einem Magnet-
feld von 1.5 T noch gekoppelt sind. Eine Variation von g; verdndert nicht
die Frequenz des Amy = +1 Uberganges sondern auch die des Am; = +1
Uberganges. Entsprechendes gilt auch fiir die Variation des g-Faktors. Daher
ist die Starkfeldndherung von GI. 2.3, die von vollstdndig entkoppelten Kern-
und Hiillenspin ausgeht, keine gute Beschreibung fiir den S,-Zustand von
Eut im Magnetfeld.
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151Eu+
€q, €gy v/v(Amy = +1) | ov/v(Am; = +1)
+1-1077 - +5-1078 +6-1077
+1-10°8 - +5-1079 +7-10710
- +1-107¢ +5-1079 +6- 1077
- +1-1075 +7-10°10 +7.1078
151Eu+
€q, ‘ €qy ‘ dv/v(Amy = +1) ‘ ov/v(Am; = +1)
+1-1077 - +5.107% +3.107Y
+1-10°8 - +5-107? +4.10710
- +1-107* +2.10°8 +6-107"
- +1-107° +3-107° +6-1078

Tabelle 2.4: Abschétzung der benétigten experimentellen Genauig-
keit fiir ein Magnetfeld von 1.5 T. Die ersten beiden Spalten geben
an, um wieviel gi- und gj-Faktor jeweils variiert wurden. Die letzten
beiden Spalten enthalten die daraus resultierende Unsicherheit der
in 2.6 und 2.7 benannten Ubergénge. Diese Berechnungen wurden
auch fiir andere Ubergiinge durchgefiihrt und fiihren zu dhnlichen
Ergebnissen.

Gleichwohl kann man den Werten von Tab. 2.4 entnehmen, daf es fiir eine
Bestimmung des gj-Faktors giinstiger ist, Frequenzen von Amjy = 41 Uber-
gingen und fiir eine Bestimmung g;-Faktors Frequenzen von Am; = +1 Uber-
gidngen zu messen. So ist eine im Schnitt um eine Gréflenordnung geringere
MeBgenauigkeit ausreichend, als bei Bestimmung von gy durch Am; = +1
Ubergéinge und von ¢; durch Amy = +1 Ubergiinge, um die gleiche Prézision
in den g-Faktoren zu erreichen. Trotzdem stellt die zur Bestimmung von ¢
mit einer relativen Genauigkeit von 1 - 10~ benotigte MeBgenauigkeit von
1-1077 eine grofe experimentelle Herausforderung dar.



38 KAPITEL 2. SIMULATION VON EUt IM MAGNETFELD
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Abbildung 2.1: Termschema des ?S;-Zustandes von 'Eu* im Ma-
gnetfeld von 0 bis 1.5 T. Die Terme ordnen sich in Gruppen nach
m; an. Wegen der Vielzahl von Termen konnen die Werte von my
in dieser Darstellung nicht gezeigt werden.
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Abbildung 2.2: Termschema des S,-Zustandes von »3Eu® im Ma-
gnetfeld von 0 bis 1.5 T. Die Terme ordnen sich in Gruppen nach
mjy an. Wegen der Vielzahl von Termen konnen die Werte von my
in dieser Darstellung nicht gezeigt werden.
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2.3 Simulation optischer Spektren

Fiir die Simulation der optischen Spektren werden sowohl das Termschema
des S,-Zustandes, als auch des Ps-Zustandes im Magnetfeld benétigt. Die
Berechnung des ?S4-Zustandes wurde bereits geleistet und im vorangegange-
nen Abschnitt beschrieben. Fiir die Berechnung des “Ps-Zustandes werden
ebenfalls experimentelle Daten bendétigt, die zusammen mit ihrer Quelle in
Tab. 2.5 aufgefiihrt werden. In Tab. 2.5 finden sich mehrere Werte fiir die

Wert BlEyt B3Eut | Quelle
g3 1.8 1.8 berechnet nach GI. 1.29
g1 1.3886(3) | 0.6152(3) | aus [Ahma85] und [Lede78|
A[MHz] | 144.8(2) | 64.5(5) | aus [Vill92]
140(7) - aus [Kreb60]
140(3) | 61(3) | aus [Guth6s]
B[MHz] | 465(6) | 1197(14) | aus [Vill92]
482(355) | 827(397) | aus [Kreb60]
547(14) | 1295(28) | aus [Guth68]

Tabelle 2.5: Experimentelle Daten des “Ps-Zustandes der beiden
stabilen Isotope, die zur Berechnung der Termschemata im Ma-
gnetfeld benotigt werden.

Konstanten A und B der Hyperfeinwechselwirkung aus verschiedenen Mes-
sungen. Zur Berechnung des Termschemas des “Ps-Zustandes im Magnetfeld
wurden die aus den Messungen von [Vill92] herangezogen, da diese bis auf
den A-Faktor von 3Eut die kleinste MeBunsicherheit haben. Fiir den g¢;-
Faktor im Ps-Zustand liegen keine experimentellen Daten vor, sodafl dieser
nach der Landé-Gleichung berechnet wird.

Das Termschema des “Ps-Zustandes im Magnetfeld wird mit einem Com-
puterprogramm berechnet, das von dem zur Berechnung des °S,-Zustandes
abgeleitet wurde. Das Prinzip der Berechnung (siehe Abs. 2.2) entspricht
dem der Berechnung des S,-Zustandes. Die Lage der Hyperfeinniveaus wird
jedoch nicht aus gemessenen Ubergangsfrequenzen gewonnen, sondern aus
den Konstanten A un B der Hyperfeinwechselwirkung berechnet. Die Term-
schemata des ?Ps-Zustandes der beiden stabilen Isotope werden hier nicht
abgebildet, da eine detaillierte Betrachtung mit Quantenzahlen aufgrund der
Abbildungsgrofie nicht moglich ist. Die Zuordnung der Quantenzahl geschieht
nach dem gleichen Prinzip, welches fiir den °S;-Zustand angewandt wurde.
Fiir die Anregung des °S;-Zustandes in den °Ps-Zustand mit einem Laser
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gelten die Auswahlregeln elektrischer Dipolstrahlung. In unserem Fall ist

AL = +1 (2.8)
Al = +1
wobei
Amj; =0,£1 und Am; =0 (2.9)
sein darf. Uberginge mit Amy; = 0 werden im allgemeinen als -

Uberginge und mit Amy; = +1 als o*-Ubergéinge bezeichnet. Die Anre-
gung von 7-Ubergingen geschieht durch linear polarisiertes Licht, wihrend
o*-Uberginge durch rechts- beziehungsweise linkszirkular polarisiertes Licht
induziert werden. Dabei ist zu beachten, daB 7-Ubergiinge bei Anregung in
Magnetfeldrichtung nicht auftreten und natiirlich auch n-Zerfalle in Magnet-
feldrichtung nicht beobachtet werden.

Man erhélt anhand der Auswahlregeln insgesamt 162 elektrische Dipol-
iibergéinge, davon jeweils 54 7, ot- und o~ -Uberginge. Die Energieverschie-
bung eines solchen Uberganges gegeniiber der Energie des Feinstrukturiiber-
ganges ?S;— °Pj ist:

AE(QS4,IHJ,H11 —>9 P5,m3,m1) = (210)

9P5 / 984
AEIHFS—i—Zeeman (mJ7 ml) - AEﬁHFS—i—Zeeman(rnb ml)

mit mj=m; oder mj=m;+1

Zur graphischen Darstellung des Spektrums wird ein weiteres selbsterstelltes
Programm verwendet, das als Parameter die Ubergangsfrequenzen, relative
Intensitéten der Ubergéinge und Halbwertsbreiten erhilt. Diese Programm
iiberlagert dann anhand der Daten GauBkurven, deren Mitten, Hohen und
Halbwertsbreiten den Ubergangsfrequenzen, relativen Intensitéten und Halb-
wertsbreiten der Ubergéinge entsprechen und gibt das Resultat in Form einer
Wertetabelle aus. Im vorliegenden Fall wurden die relativen Intensitéten fiir
alle Ubergéinge gleich 1 gewéhlt. Bei Anregung mit einem schmalbandigen
Laser entspricht die Halbwertsbreite der Dopplerverbreiterung durch die Io-
nenbewegung in der Falle. Fiir die Dopplerverbreiterung wird ein Wert von 2
GHz angenommen, der den Erfahrungen anderer Fallenexperimente in unse-
rer Arbeitsgruppe in etwa entspricht. Desweiteren werden fiir die Simulation
der optischen Spektren folgende vereinfachende Annahmen getroffen:

e Der Zerfall in metastabile D-Zusténde wird nicht beriicksichtigt (siehe
Abs. 1.1).

e Durchmischung der einzelnen Zeemanzustdnde durch Stofle der Ionen
mit dem Puffergas bleibt unberiicksichtigt.
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e Unterschiedliche Besetzungszahlen der Zusténde aufgrund optischen
Pumpens werden nicht beriicksichtigt

Abb. 2.3 zeigt das auf der Grundlage der vorgenannten Uberlegungen
berechnete Spektrum von *'Eu®, Abb. 2.4 das von »Eu*. Man erkennt
drei Gruppen, die jeweils von den o~ -, m- und den o*-Ubergéingen gebildet
werden. Bis auf wenige Ausnahmen sind die einzelnen Ubergénge nicht von-
einander getrennt, sodafl bei optischen Messungen Schwierigkeiten bei der
Identifikation der Ubergéinge zu erwarten sind. Der geringe Abstand der ein-
zelnen Uberginge ist vor allem darauf zuriickzufithren, da8 der gj-Faktor des
angeregten ?Ps-Zustandes fast so grof§ ist wie der des ?S;-Zustandes. Wire
der gj-Faktor im Ps-Zustand klein gegen den des ?S;-Zustandes, so wiren
Ubergiinge aus benachbarten mj-Gruppen im ?S,-Zustand stérker voneinan-
der separiert.

Da im Experiment zundchst mit dem leicht erhéltlichen, natiirlichen Iso-
topengemisch, das beide stabilen Isotope zu fast gleichen Teilen enthélt, ge-
arbeitet wird, mufl auch das Spektrum beider Isotope zusammen betrachtet
werden. Hierbei muf3 natiirlich auch die Isotopieverschiebung zwischen beiden
Isotopen berticksichtigt werden, die der Arbeit [Ahma85] entnommen wurde.
Abb. 2.5 zeigt das optische Spektrum beider Isotope zusammen.
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Abbildung 2.3: Simuliertes optisches Spektrum von "*'Eu*. Die drei
Gruppen von o~ -, m- und o"-Ubergingen sind zu erkennen.



2.3.

SIMULATION OPTISCHER SPEKTREN

+
153Eu

Intensitét [willk. Einh.]
=

-60 40 -20 0 20 40 60
Laserverstimmung [GHz]

Abbildung 2.4: Simuliertes optisches Spektrum von *3*Eu’. Die drei

Gruppen von ¢~ -, m- und o"-Ubergéingen sind zu erkennen.
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Abbildung 2.5: Simuliertes optisches Spektrum von *'Eu®™ und
153Eut. Die drei Gruppen von o~ -, m- und o"-Ubergingen sind
zu erkennen.
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Alle Spektren wurden bei einem Magnetfeld von 1.5 T berechnet. Die Si-
mulation der optischen Spektren wurde ebenso fiir andere Magnetfeldstarken
durchgefiihrt. Hohere Magnetfeldstiarken fithren zu einer stirkeren Aufsprei-
zung der Spektren. Dadurch wird die maximal erreichbare Fluoreszenz gerin-
ger. Bei hoherer Magnetfeldstérke jedoch wird die Kopplung zwischen Kern-
und Hiillenspin geringer, sodafl bei gleicher Meflungenauigkeit eine hohere
Genauigkeit bei der Bestimmung von g; erreicht werden kann. Aus diesem
Grund mufite ein Kompromifl bei der Wahl der Magnetfeldstérke von 1.5
T eingegangen werden, um einerseits im Spektrum geniigend hohe Fluores-
zenzlichtraten erwarten zu konnen, was das Auffinden der Resonanzen zu
Beginn des Experimentes vereinfacht und um andererseits mit der zu erwar-
tenden MefBlunsicherheit g; mit ausreichend kleiner Unsicherheit bestimmen
zu koénnen.

2.4 Weitere Betrachtungen

Zur Berechnung der Termschemata und Spektren von Eu™ im Magnetfeld
wurde bisher angenommen, dafl S, L und J gute Quantenzahlen sind, was
fir den Gesamtspin J dadurch zum Ausdruck kommt, dal gemessene Uber-
gangsfrequenzen zur Berechnung der Lage der Hyperfeinterme herangezogen
wurden.

Wie schon in Abschnitt 1.3 beschrieben, ist J durch die Hyperfeinwechsel-
wirkung keine gute Quantenzahl mehr. Die Effekte sind vor allem auf den ge-
ringen Energieabstand zwischen ?Sy- und 7Ss-Zustand zuriickzufiihren. Dabei
stoflen sich in beiden Feinstrukturzustéanden Hyperfeinzustdande mit gleichem
F ab, wobei das Maf} der Abstofung von F abhéngig ist (siche Abb. 1.3).
Daher stellen die Ubergangsfrequenzen das Ergebnis einer Diagonalisierung
der Energiematrix mit Nichtdiagonalelementen der Hyperfeinwechselwirkung
in J dar. F weiterhin eine gute Quantenzahl, wihrend die Basis beziiglich J
intermediédr ist. Will man dies beriicksichtigen, so kann man einen realen Hy-
perfeinzustand als Linearkombination von zwei Hyperfeinzustinden von ?S,-
und 7Ss-Zustand darstellen:

|QS47 J]:T‘Inl'7>real = (211)
OélF’9S4, JFHIF> + OéQF’783, JFHIF >

|783, JFmF>rea1 == (212)
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OéQF|984, JFmF> -+ ()61F|783, JFmp >

: 2 2 _
mit  ajpt+agp =1

aqr und agp konnen aus den Auswertungen der Messungen zur Bestimmung
des A-Faktors an Europium berechnet werden.

Desweiteren sind auch L und S aufgrund von Feinstruktureffekten kei-
ne guten Quantenzahlen. Die Feinstrukturzustéinde werden in einem semi-
empirischen Verfahren an experimentelle Daten angepafit und kénnen in der
Form

|417(%9)6s; *Sy, Frp) = > - 3, *H1L5) (2.13)
fiir den S4-Zustand und

14£7(59)6s; "S5, Fmp) = > 4;|* F1LL) (2.14)
fiir den "S3-Zustand dargestellt werden (siehe auch Abs. 1.3.3). Setzt man GI.
2.13 und 2.14 in GI. 2.11 und 2.12 ein, so erhélt man fiir die realen Zustéande:

|gs4a FmF>real = (215)
aF Y B HLY, Fg) + aop > v;|?5 1 LE, Fmp)
|7S37 FmF>real - (216>

QR Z ﬁz‘|2$i+1Lip FmF> + aiF Z %‘|2$i+1L§, FmF>

Als erste Verbesserung der in den vorhergehenden Abschnitten beschriebe-
nen Berechnungen von Termschemata und Spektren konnen die Beitrédge des
Zeemaneffektes von Gl. 1.36 und 1.37 in dieser Basis berechnet werden. Da-
bei werden aber wie zuvor nur Nichtdiagonalelemente des Zeemaneffektes in
F beriicksichtigt.

Aufgrund des geringen Energieabstandes zwischen S,- und 7Ss-Zustand
miissen je nach angestrebter Genauigkeit auch Nichtdiagonalelemente des
Zeemaneffektes in J beriicksichtigt werden. Das Matrixelement des Zeeman-
effektes hierfur lautet ([Szaw97]):

((SL)JIFmyp|Hzeeman|o' (S'L/) JITF ml ) (2.17)
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_ @UFW< . ]’£;>¢ME+U@F+U@H4xN+U

—INg 0

X6 (mp, mp)o(a, ')d(L, L")o(S,S")

X {(_1>31+2(J/+F)+J+F’+1 \/(2‘]/ +1DES+1EL+1T) { J F I }MB

V2I+1 FoJoa
— : 1 L J S
% L L—|— (=1 J+L +S+1{ ' }
{ L=y 32s+1) LI L1

! ! / 1 S J L
e s E I L
3eL+1) [ I S 1

1 I F J
/ F+4+I14J . B
+5(J7J)(—1) 73(1] 1){ F I 1 }QIMN} z

mit HZeeman = /'I’B(LZ + gSSz)Bz - gIIsz

Berechnet man Gl. 2.17 fiir J = J', so erhélt man natiirlich die gleichen Ma-
trixelemente GIl. 1.36 und Gl. 1.37. Eine Berechnung des Termschemas des
98,-Zustandes von Eu' im Magnetfeld unter zusitzlicher Beriicksichtigung
der Nichtdiagonalelemente des Zeemaneffektes in J in der Basis von GI. 2.15
und Gl. 2.16 gestaltet sich wesentlich aufwendiger, als die bisherigen Berech-
nungen und ist nach Abschétzung von G. Szawiola [Szaw97] nur fiir eine
Auswertung von prizise gemessenen Ubergangsfrequenzen notwendig.



Kapitel 3

Die Penningfalle

Aufgabe einer Falle ist es, die Bewegung eines Teilchens auf ein definiertes
Raumgebiet einzuschrinken. Die Penningfalle realisiert dies fiir geladene Teil-
chen durch ein statisches elektrisches und ein statisches magnetisches Feld.

3.1 Klassische Beschreibung

Ausgehend von der Forderung, dafl ein geladenes Teilchen harmonisch an
das Fallenzentrum gebunden sein soll, gelangt man zu einem in alle drei
Raumrichtungen parabolisch ansteigenden Potential. Bei Radialsymmetrie
zur Magnetfeldachse (Magnetfeld in z-Richtung) erhélt man

d =a(x® +9°) +b2* +c (3.1)

Unter Vernachléssigung der Ladung der gespeicherten Teilchen fiihrt die La-
placegleichung A® = 0 zu folgender Bedingung an die Koeffizienten a und
b:

b= —2a (3.2)

Das Potential 148t sich schreiben als
d = do(2? +y? — 227) = Bp(r* — 227). (3.3)

Die Aquipotentialflichen sind Rotationshyperboloide der Form

2 2
" (3.4)
To 20

Um dieses Speicherfeld zu realisieren, formt man die felderzeugenden Fléachen
den Aquipotentialflichen nach. Fiir das positive Vorzeichen in 3.4 erhalt man
den sogenannten Ring (einschaliger Rotationshyperboloid), fiir das negative

47
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B
4 x?
|

Abbildung 3.1: Ring und Kalotten einer Penningfalle

die Kalotten (zweischaliger Rotationshyperboloid). Abb. 3.1. zeigt den Auf-
bau einer Penningfalle. Um Feldfehler durch die endliche Ausdehnung von
Ring und Kalotten zu minimieren, sollten diese gemeinsame Asymptoten ha-
ben ([Knig83]). Dies erreicht man durch die Wahl von:

ro = V22 (3.5)

Legt man zwischen Ring und Kalotten die Spannung Uy an, so erhélt man
zusammen mit 3.5 das Potential

UO 2 2 2 UO
d=_— —2 — .

mit dem resultierenden elektrischen Feld

ﬁ . U, v
E=-Vo=—71 y |. (3.7)
"o\ —2;

An 3.7 erkennt man, dafl es nicht moglich ist, sowohl in axialer als auch
in radialer Richtung eine riicktreibende Kraft auf geladene Teilchen auszuii-
ben. Vielmehr wird eine Richtung immer defokussiert. Dem wirkt man bei
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der Paulfalle entgegen, indem man statt der Gleichspannung Uy ein hochfre-
quentes Wechselfeld verwendet [Paul58]. Fiir die Penningfalle wihlt man die
Polaritat von Uy so, dafl die zu speichernden Teilchen in radialer Richtung
defokussiert werden und wirkt dem durch ein in axialer Richtung iiberlager-
tes Magnetfeld entgegen. Die Bewegungsgleichung fiir ein geladenes Teilchen
der Masse m und der Ladung ¢ ist dann

0
mi'=q(E+7x B) mit B=| 0 (3.8)
B
und in kartesischen Koordinaten
. U B .
o= -0, 12 (3.9)
mrg m
. qUo  q¢B .
= - - 3.10
y mr3  m v ( )
2qU,
o= 0, (3.11)
mrg

Die Bewegung in z-Richtung ist eine von der Bewegung in der xy-Ebene
entkoppelte harmonische Schwingung mit der Eigenfrequenz

2qU0
mr3’

w, = (3.12)

Um die beiden Differentialgleichungen in der zy-Ebene zu entkoppeln, wird
ein Geschwindigkeitsvektor

—

VE = FhuwzzxF (3.13)
We w2 Ww? qB
itwy = S+~ -2 und we="——
mit w4 5 1 ; und w -

eingefithrt. Aus den Gleichungen 3.9 und 3.10 erhélt man zusammen mit 3.14
zwei entkoppelte Differentialgleichungen

RES -
V o =—wizx VE (3.14)

mit den Komponenten

VE = WV (3.15)
VE = —wiVE (3.16)
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Als Losungen findet man:

VE = AFcos(wit + b) (3.17)
V) = —AFsin(wit + ¢y) (3.18)

Mit o
2z X ‘:::Z_ =7 (3.19)

gelangt man wieder zu den Ortskoordinaten der Bewegung

VE V-
v o= - (3.20)
Wy — W
VE Vo
y = & Yo (3.21)
Wy — W-

Durch Einsetzen von 3.17 und 3.18 in 3.20 und 3.21 erhilt man

z(t) = —p_sin(w_t+ ¢_)+ pysin(wit + ¢4 ) (3.22)
y(t) = —p_cos(w_t+ ¢ )+ pycos(wit+ ¢y) (3.23)

mit den Radien
Aﬂ:
pr = ——. (3.24)
Wy —w_

Anhand 3.22 und 3.23 wird die Form der radialen Bewegung deutlich. Sie
besteht aus der Uberlagerung zweier kreisfsrmiger Bewegungen mit gleichem
Drehsinn: Der Zyklotronbewegung mit Frequenz w, und Radius p; , deren
Zentrum mit der Frequenz w_ im Abstand p_ um die Symmetrieachse dreht
(Magnetronbewegung). Die gesamte Bewegung entsteht aus der Uberlagerung
dieser radialen Bewegung mit der axialen Schwingung mit der Frequenz w,.
Abb. 3.2 zeigt dies schematisch fiir ein positiv geladenes Ion.

Fiir die Frequenzen w,, w_ und w, lassen sich aus 3.12 und 3.14 folgende
Beziehungen herleiten:

Wy +tw_ = we
W+ w? 4w = Wl (3.25)

w?

wiw- = =

Weiterhin gilt die Hierarchie

wo < w, < Wi (3.26)
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Abbildung 3.2: Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Pen-
ningfalle

Die Gesamtenergie der Radialbewegung setzt sich zusammen aus der ki-
netischen Energie und der repulsiven elektrostatischen potentiellen Energie:

. 2
H, = %(Fz - %ﬂ) (3.27)

Durch Differenzieren von 3.19 und Einsetzen von 3.14 erhalt man:

UJ+V+ —w_V~

= 2
T R (3.28)
Unter Verwendung von 3.28 und 3.19 kann man 3.27 schreiben als
V—»+2 ‘/—»_2
H =% - (3.29)
2 Wy — w_
und mit 3.17, 3.18 und mit 3.24 als
m
He = DR —wiw )+ p2 (o —wiw)) (3.30)

2
— (E—IT-m +E5_Ot) + (Eém +E]_70t)

wodurch die Separation des Systems in zwei entkoppelte Bewegungen deut-
lich wird. Die Magnetronbewegung liefert hierbei einen negativen Beitrag zur
Radialenergie, da sie instabil ist. Eine dissipative Verringerung der Magne-
tronenergie, beispielsweise durch Stofle mit Restgasatomen, fiihrt also zur



52 KAPITEL 3. DIE PENNINGFALLE

Vergroflerung des Magnetronradius. Um moglichst lange zu speichern, soll-
ten Stofle der gespeicherten Teilchen mit Restgasatomen vermieden werden.
Daher ist Ultrahochvakuum zum Betrieb der Penningfalle unabdingbar. An
3.31 sieht man auch, dafl die Zyklotronenergie in erster Linie kinetische Ener-
gie und die Magnetronenergie hauptséchlich potentielle Energie ist, weil w,
grofer als w_ ist.

Da es jedoch fiir das Europium-Experiment notwendig ist, Ionen unter
Puffergas zu speichern, soll im folgenden eine Moglichkeit aufgezeigt werden,
Ionen auch bei héherem Druck als Ultrahochvakuum in einer Penningfalle
zu speichern. Dieses Verfahren wurde von Bollen et al. [Boll89], [Boll90],
[Sava91], [Schw92], [Schw93], [Shen93] fir Massenmessungen vorgestellt und
erstmas von [Li96] in der Spektroskopie an gespeicherten Ionen angewandt.

Bei dieser Technik wird die Summenfrequenz w, + w_ als Quadrupolfeld
in xy-Ebene eingestrahlt.

Zum besseren Verstidndnis dieser Methode ist es wichtig, zunéchst die
Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Penningfalle quantenmechanisch
zu beschreiben.

3.2 Quantenmechanische Beschreibung

Ein in der Penningfalle gespeichertes Teilchen kann wie ein atomares System
betrachtet werden. Das Teilchen bewegt sich jedoch nicht wie ein Elektron
im bindenden Potential des Kerns, sondern beschreibt durch das von auflen
angelegte elektrische und magnetische Feld Bahnen, die ebenfalls der Quan-
tenmechanik gehorchen. H. G. Dehmelt nennt dieses quasiatomare System
Geonium, weil das bindende Potential von einem auf der Erde stehenden
Apparat erzeugt wird [Brow86].

Zunichst soll die Axialbewegung betrachtet werden. Diese kann als ein-
dimensionaler, harmonischer Oszillator mit dem Hamiltonoperator
~2 22
D + nmw,z
2m 2
beschrieben werden. Detaillierte Beschreibungen des harmonischen Oszilla-
tors finden sich in vielen Lehrbiichern, eine besonders elegante in [Saku85].
Ublicherweise fithrt man zwei nicht hermitische Operatoren

_mw, ip N (N 1p 339
a, o7 (z + mwz> sowie al =,/ 57 (z mwz> (3.32)
die, wie spéter noch deutlich wird, als Erzeugungs- und Vernichtungsoperator

bezeichnet werden. Sie erfiillen die Vertauschungsrelation

[a,,al] = 1. (3.33)

H, =

(3.31)




3.2. QUANTENMECHANISCHE BESCHREIBUNG 53
Desweiteren fithrt man einen Operator
ein; 3.31 148t sich dann schreiben als:
1
H. = ho. (N + 2) (3.35)

Wie man sieht, konnen A, und N, gleichzeitig diagonalisiert werden. Benennt
man die Energieeigenzustéinde

N.|n >=n|n > (3.36)
so erhélt man .
H.ln >= (n + 2) huoln >, (3.37)
was bedeutet, dafl die Energieeigenwerte des Hamiltonoperators
1
E, =hw, <n + 2) (3.38)
sind. Mit
[N.,al] = af (3.39)
[Nz> az] = O
Nalln> = (n+1)al|n >
Na,n> = (n—1)a,|n >

sieht man, daf a.|n > und al|n > ebenfalls Eigenzustinde von N, mit jeweils
um 1 verringertem bzw. erhohtem Eigenwert sind. Aus

asjn> = ¢n—1> und (3.40)
<nlala.ln > = |c|* =<n|Nn >=n (3.41)
erhélt man
a,ln >=+/njn —1 > . (3.42)
Enstprechend ist
alln >=vVn+1n+1>, (3.43)

sodaf alle Zustinde |n > mit dem Erzeugungoperator al generiert werden

konnen:
(a1)"

In >= ( N ) |0 > (3.44)
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In entsprechender Weise verfihrt man fiir die Radialbewegung. Man fiithrt
die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren

P m o 4

al oy — ) (Vx iV, ) (3.45)
m £ oyt

= 2h(wy —w_) <V;C vy ) (3.46)

ein, mit welchen sich der Hamiltonoperator 3.29 als
i 1 t 1
H, =hw, (alay + 5) hw_ (ala_ + 3 (3.47)

ausdriicken 148t. Die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren 3.45 und 3.46
wirken auf Energieeigenzustéinde in folgender Weise

i, o> = i+ 11 + 1,0 > (3.48)
aplle o> = (Ll -1 >

al |l 1> = ﬁm,z, +1>

afle o> = \Jili o —1>,

sodal man fiir die Energieeigenwerte
1 1
E.=FE,+FE =hw, (4 + 5) — hw_(l_ + 5) (3.49)

erhélt. Ein Vergleich der quantenmechanischen Darstellung der Energie 3.49
mit dem klassischen Resultat 3.31 liefert den Zusammenhang zwischen den
Quantenzahlen [, ;[ mit den Erwartungswerten der Bewegung p., p_:

L= fm (3.50)
,02, — M (3'51>

m(wy —w_)

Man erkennt, daf eine Vergréflerung von [, [ eine Vergréflerung von p, p_
und E, bewirkt, wihrend E_ verringert wird. Um geladene Teilchen trotz
Restgasstofen zu speichern, ist es also notig, die Magnetronbewegung anzu-
regen.
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3.2.1 Anregung durch Dipol- und Quadrupolfeld

Wie schon erwéhnt, wird eine Verkleinerung der Magnetronradien durch Ein-
strahlen eines Quadrupolfeldes in xy-Ebene erreicht. Der Vollstéandigkeit hal-
ber wird hier aber auch die Wirkung eines elektrischen Dipolfeldes auf die
gespeicherten Teilchen beschrieben. Ein Dipolpotential in der xy-Ebene kann
in der Form Vy;,, = az ausgedriickt werden.

Stellt man x beziehungsweise y durch die Erzeugungs- und Vernichtungs-
operatoren 3.45 und 3.46 dar

r o= i— ((a+ —al)+ (a_ — ai)) (3.52)

YTV am(e, —w) ((ay +al) = (a- +a))), (3.53)
so kann man die Matrixelemente

<l |zl 1 > (3.54)

berechnen und erhélt daraus die Auswahlregeln und die relativen I::Jbergangs—
wahrscheinlichkeiten. Tabelle 3.1 enthélt die Auswahlregeln und Ubergangs-

w AL [Al_] P |AE
wy | +1] 0 [LL+1] +

Wy -1 O l+ -
w_ 0 +1 |I_+1 -
w_ 0 -1 I +

Tabelle 3.1: Auswahlregeln und relative Ubergangswahrscheinlich-
keiten fiir Anregung mit einem Dipolpotential der Frequenzen w,
und w_. Die letzte Spalte gibt an, ob ein Photon absorbiert (+)
oder emittiert (-) wird.

wahrscheinlichkeiten fiir Anregung mit einem Dipolpotential. Danach ist die
Emission eines Photons bei Anregung mit w_ wahrscheinlicher als die Ab-
sorption. Dies bedeutet, daf§ es nicht moglich ist, mit einem Dipolpotential
der Frequenz w_ den Magnetronradius zu verringern.

Deshalb wird im folgenden die Wirkung eines Quadrupolpotentials auf ein
gespeichertes Teilchen untersucht. Dies kann man darstellen als V.4 = B2-y.
Mit 3.52 und 3.53 erhélt man

h
. TooT oot i T
T-y=1 aray —ahal, —a_a_ +aa —2ara +2a_a
Yy <2m(w+—w_)>< +04 — apay + +a_ + )

(3.55)
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Die Auswahlregeln und relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir Anre-
gung mit einem Quadrupolpotential sind in Tabelle 3.2 aufgefiihrt. Das Ver-
halten bei Anregung mit 2w, und 2w_ entspricht dem der Dipoliibergéinge
bei w, und w_, aufler dafl sich [, und [_ um +2 dndern. Regt man jedoch

w Aly | Al P AE
2w +2 | 0 | (4 +2)(4+1) | +
2w,y -2 0 (e +1)(1y) -
2w_ 0 | +2 | (-+2)(-+1)| -
2w_ 0 -2 -+ 1)) +

wy +w_ | +1 | -1 (I + 1) +
wip+w_ | -1 | +1 (- 4+ 1)l -

Tabelle 3.2: Auswahlregeln und relative Ubergangswahrscheinlich-
keiten fiir Anregung mit einem Quadrupolpotential der Frequenzen
w; und w_. Die letzte Spalte gibt an, ob ein Photon absorbiert (+)
oder emittiert (-) wird.

mit der Zyklotronfrequenz w, + w_ = w, an, so fiihrt dies zu einer gleichzei-
tigen Anderung von I, und [_. Fiir den Fall des Zyklotroniberganges ist das
Verhéltnis von Absorptions- zu Emissionswahrscheinlichkeit nicht eindeutig.
Abhéngig davon, welche der beiden Quantenzahlen [, [_ grofler ist, iiberwie-
gen Absorption oder Emission. Ubertréigt man dieses Resultat auf die durch
3.50 und 3.51 mit den Quantenzahlen verkniipften Radien p; und p_, so
kann man dies auch dergestalt ausdriicken, dal bei Anregung mit der Zyklo-
tronfrequenz der gréflere der beiden Radien solange kleiner und der kleinere
der beiden um den gleichen Betrag grofler wird, bis beide gleich grof sind.

3.3 Quadrupolanregung klassisch

Einen Zugang zur klassischen Betrachtung der Anregung der radialen Be-
wegung erhélt man durch Erweiterung der Bewegungsgleichungen der Ge-
schwindigkeitsvektoren V* und V- 3.14 um die aufgrund des elektrischen
Wechselfeldes E wirkenden Krifte:

vE = wVr+ LE, (3.56)
m
VE = —w Vit Lp, (3.57)
m
Fiir ein elektrisches Quadrupolfeld der Frequenz w sind dann

E. = y-ag-cos(wt) (3.58)
E, = xz-aq-cos(wt). (3.59)
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Stellt man 2 und y durch 3.20 und 3.21 dar, so erhélt man fiir die Bewe-
gungsgleichungen 3.56 und 3.57:

Vi = wVE k(Y - V) (3.60)
VE = —w VE-K(V-V)) (3.61)
mit k& = kocos(wt) und ko = 1%

m(wy —w_)

Um die Differentialgleichungen néherungsweise zu losen, wird der Ansatz

VE = JEetiwst (3.62)
1 . .
mit cos(wt) = i(elwt—i-e_“"t)

verwendet. Einsetzen in Gl. 3.60 und 3.61 ergibt:

AT +iw, = (3.63)
wiA;t + ];0 (A;IE (em + e_i“’t> — AT (ei(‘”_wc)t + e_i(‘”_“’c)t))
AT Hiwg AT = (3.64)

At /;o ( A <6m N e_m) Az (ei(w—wc)t . e—i(w—i-wc)t))

Fiir w ~ w, und kg < w_ erhilt man eine langsame Anderung der Amplitu-
den AT und A~ mit einer hochfrequenten Modulation w+w,.. Man kann dann
3.63 und 3.64 unter Vernachldssigung der hochfrequenten Anteile schreiben
als:

. k .

AT = Fiwg AT +wi AT F EOA;FeiW—%)t (3.65)
. k ‘

Ay = Fiwp Ay —widy £ ATl (3.66)

Unter Annahme kreisformiger Bahnen und unter Beriicksichtigung des nega-
tiven Drehsinns von V'~ folgt

iAT = A; = iA: und 1A” = Ay_ = —1A,, (3.67)
sodaf
A+ k‘o — i(w—we)t
AT = —EA e (3.68)
A= = I?Aw—f(w—%)t. (3.69)
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Fiir den Fall, dafl w = w, erhélt man die Losungen
+ + kO
A*(t) = Aj cos o sin 5 (3.70)
_ + kO
A™(t) = Ay cos + A sin ? (3.71)
und mit 3.24
pt(t) = pg cos <l;0t> — pp sin < (3.72)
_ ko
p~(t) = py cos ( 5 ) + pg sin ( 5 t) (3.73)

fir das zeitliche Verhalten der Radien. Fiir den Fall, da§ p*(0) = 0 und

Abbildung 3.3: Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Pen-
ningfalle, das mit einem Quadrupolfeld der Frequenz w. angeregt
wird. Man erkennt, daf} sich der Zyklotronradius vergréflert, wéih-
rend sich der Magnetronradius verkleinert

p~ # 0 findet eine vollstandige, periodische Konversion von der Magnetron-
bewegung in die reduzierte Zyklotronbewegung und zuriick statt (Abb 3.3).
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Dabei ist Ty = - die Zeit fiir einen Konversionsprozef. Ist sowohl p*(0) # 0
als auch p~(0) # 0, findet nur eine unvollstandige Konversion zwischen einem
minimalen Radius und einem maximalen Radius statt. Eine nichtresonante
Anregung mit w # w, fiihrt ebenfalls zu einer nichtvollstdndigen Konversion
[Boll90].

3.4 Quadrupolanregung mit Puffergas

Die Wechselwirkung von Ionen mit einem Gas 148t sich nicht hauptséchlich
auf elastische Stofle zuriickfithren. Sie entspringt vielmehr einer Wechselwir-
kung der Ionen mit den durch sie in den Atomen oder Molekiilen induzierten
Dipolmomenten [Dani73]. Die resultierende attraktive Kraft ist fiir Atome
proportional 7~4, fiir homonukleare Molekiile proportional »~2 und fiir hete-
ronukleare Molekiile sogar proportional r~2. Sie ist damit viel weitreichender
als die repulsiven Kréfte von elastischen Stoflen. Ein Ion wechselwirkt also
standig mit vielen verschiedenen Puffergasatomen, sodafl dessen Bewegung
als solche in einem viskosen Medium beschrieben werden kann. Die Damp-
fungskonstante dieser Bewegung ist gegeben durch

d = —p, mit p, = , (3.74)

wobei dy die sogenannte lonenmobilitét ist, die beispielsweise in [Elli76] ta-
belliert ist.

Um die durch Puffergas geddmpfte Bewegung der Ionen in der Penningfal-
le unter gleichzeitiger Anregung durch ein Quadrupolfeld zu beriicksichtigen,
fiigt man zu 3.60 und 3.61 noch einen Reibungsterm hinzu:

VE = wlVE MV V) eV —w V) (3.75)

VE = —w VE—R(VE V) = y(wiV —wlV)) (3.76)
mit £k = kocos(wt), ko= S = 0
m(wy —w_) Wy — w_

Zur ndherungsweisen Losung von 3.75 und 3.76 verfahrt man in gleicher Weise
wie bei 3.60 und 3.61 und erhélt fiir das zeitliche Verhalten der Amplituden

AT = —];[)A_—Vw+A+ (3.77)

A- = ];()A++'yw_A_. (3.78)
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Durch Laplacetransformation kénnen die Gleichungen gelost werden:

ef%(w_;_fw_)t (1426r (eAt + e—At) 7%;1%42 kvo At fAt > 3 79
A(t) =

efg(w_'_fw_)t <A20 (6At + 6—At> ’chAo4—AF kvo At At)) 3 80

mit A= -\/72w?—k3 (3.81)

Fiir den Fall ky < qw, wird A real, und es findet keine Konversion zwi-
schen den beiden Bewegungen statt, der Magnetronradius vergroflert sich,
solange, bis die Ionen verloren gehen. Damit ist also keine Verringerung des
Magnetronradius~ moglich. Ausfiihrlich wird dies in [K6ni91] behandelt. Ist
jedoch kg > yw,, wird die Frequenz A imaginidr und man kann die Losung als
Uberlagerung einer periodischen Konversion von der Zyklotron- in die Ma-
gnetronbewegung mit einer Dampfung mit der Zeitkonstanten I(wy —w_)
schreiben.

5 Ad AL + ko Ay
AT(t) = e zlwsw)t —Ocos(At)—w 0 + Foo sin(At) | (3.82)
2 4A
o Ay Ay + koAg
A(t) = e st (;COS(AQ—W 042 0% sin(At)> (3.83)

Diese Gleichungen beschreiben den Kiihlvorgang. Mit 3.22, 3.23 und 3.24 ge-
langt man wieder zu kartesischen Koordinaten. Man erhélt Trajektorien in
der xy-Ebene wie in Abb. 3.4. Der Kiihlvorgang 143t sich als zwei miteinander
konkurrierende Prozesse beschreiben. Zum einen fiihrt die Wechselwirkung
dazu, dal beiden Bewegungen Energie entzogen, der Zyklotronradius also
verkleinert und der Magnetronradius vergroflert wird, zum anderen fiihrt die
Anregung mit w. den Bewegungen wieder Energie zu, was, wenn der Zy-
klotronradius kleiner als der Magnetronradius ist (I3 < [_, siche Abschnitt
3.2.1) zu einer Verringerung des Magnetronradius und zu einer VergroBerung
des Zyklotronradius fiithrt. Ist nun die Anregungsamplitude grofi genug, so
ziehen sich die Magnetronradien trotz der St68e mit den Puffergasatomen zu-
sammen. Das Aufweiten der Zyklotronradien durch Zunahme an kinetischer
Energie wird durch Stoe gedampft. Der Kiihlprozef3 besteht also hauptséch-
lich aus dem Schrumpfen der Magnetronradien. Dieser Vorgang setzt sich
so lange fort, bis aufgrund der Quantenzahlen [,/ die Emission bevorzugt
wird, oder bis sich die Ionen im thermischen Gleichgewicht befinden.
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Abbildung 3.4: Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Pen-
ningfalle, das unter Puffergas mit einem Quadrupolfeld der Fre-
quenz w, angeregt wird. Sowohl Zyklotron- als auch Magnetronra-
dius verkleinern sich mit der Zeit.

Im Hinblick auf das Speicherverhalten sind bei Anregung mit w, drei Félle

von Bedeutung [K6ni9l]:

ap-q < V2w, -6 (3.84)

In diesem Fall ist die Dampfung grofier als die Kopplung beider Be-
wegungsmoden. Die Magnetronbahnen weiten sich also auf, was zum
Verlust der lonen fiihrt.

V2w, -8 <ag-q<we-o (3.85)

In diesem Fall schrumpfen die Magnetronradien. Die Zeitkonstante der
Kiihlung ist aber noch von der Anregungsamplitude ay abhéngig.

ap - q > weo (3.86)
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Hier schrumpfen die Magnetronradien ebenfalls. Die Zeitkonstante der
Kiihlung ist jedoch nicht mehr von der Anregungsamplitude ag abhén-

g1g.

3.5 Reale Falle und Speicherparameter

Die vorangegangenen Ausfithrungen gelten, streng genommen, nur fiir eine
ideale Penningfalle. Dabei wurden einige Vereinfachungen getroffen, die sich
in der Realitdt nicht erfiillen lassen. In der Realitéit hat man folgende Abwei-
chungen:

e Verschiebung des Potentials durch die Ladung der gespeicherten Ionen-
wolke

e Verschiebung des Potentials durch endliche Ausdehnung von Ring und
Kalotten, nicht perfekt hyperbolische Form, sowie Offnungen in Ring
und Kalotten, die zur Durchfithrung des Experimentes nétig sind.

e Verkippung der Fallenachse zur Magnetfeldrichtung

e Inhomogenitdt des realen Magnetfeldes, sowie Erhéhung der Inhomo-
genitéit durch Suszeptibilitit des Materials, aus dem die Falle gefertigt
wurde.

Diese Abweichungen fithren zu Verschiebungen der Eigenfrequenzen gespei-
cherter Tonen und spielen bei Massenmessungen in Penningfallen eine grofle
Rolle. Aus diesem Grund wurden diese Eigenfrequenzverschiebungen beispiel-
weise in [Brow86], [Gerz90], [Boll90] und [Kret90] eingehend untersucht.

Die Abweichungen des realen Potentials vom idealen Quadrupolpotential
kann wegen der Rotationssymmetrie des Potentials durch eine Multipolent-
wicklung beschrieben werden

- ‘1;0 ;i Cy (:O)k Py (cos(0)), (3.87)

wobei die P, die Legendrepolynome k-ter Ordnung sind. Terme ungerader
Ordnung k erscheinen wegen der Rotationssymmetrie des Potentials nicht.
Setzt man obiges Potential bis zur Ordnung k& = 4 anstelle von 3.6 in 3.7 ein,
so erhilt man

C
mi = eBy— 5 (g; + = (33:3 + 3ay? — 12xz2)> (3.88)
7o
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U C
mij = —eBi— q— <y + i (3y + 32y — 12y2 )) (3.89)
o 5
mZ = v (2 + g (12x z 4+ 12472 — 823)> (3.90)
o i

als Bewegungsgleigchungen. Man erkennt sofort, dafl ein nichtverschwinden-
der Koeffizient C; Kopplungen zwischen den Bewegungsmoden ergibt. Dies
fithrt, aufler zu den bereits erwdhnten Frequenzverschiebungen, zu einem wei-
teren interessanten Effekt, ndmlich zum Energieiibertrag zwischen den Bewe-
gungsmoden. Dieser Energieiibertrag findet zwischen zwei Bewegungsmoden
statt, wenn eine der Bewegungsfrequenzen ein ganzzahliges Vielfaches der
anderen ist. Von besonderem Interesse sind die Fille, wenn w, oder w, ganz-
zahlige Vielfache von w_ sind, da dann der Energieiibetrag zum Aufweiten
des Magnetronradius’ und damit zum lonenverlust fithrt. Abb. 3.5 zeigt si-
mulierte Trajektorien in der Radialebene fiir p = ** = 8,7 und p = 2+ = 9.
Anzeichen fiir diesen Effekt wurden erstmals von [Yu89] gesehen; erstmals
direkt beobachtet wurde er von [Schw95].

Diese sogenannten Nichtlinearen Resonanzen spielen auch fiir die Spei-
cherung von Europium eine bedeutende Rolle. Bei festem Fallenparameter r
und Magnetfeld B muf} die Speicherspannung so gewéhlt werden, daf3

2 2
% - % >0, (3.91)

damit sowohl w, als auch w_ (3.14) reell bleiben. Daraus ergibt sich eine
Bedingung an die Speicherspannung, damit Speicherung iiberhaupt moglich
ist:

qb27‘2

U, > — 4m° fiir ¢ > 0 (3.92)
Qg
U, 4m0 fir ¢ <0 (3.93)

Fiir das Auftreten von Nichtlinearen Resonanzen gilt

— = s mit s=1,2,3,... (3.94)
w_

W .

— = pmit p=1,2,3,... (3'95)
w_

woraus man mit 3.12 und 3.14 fiir die Speicherspannung erhélt:

qro 2s >2 9
= B :
Us 2m <32 +2 (3.96)
U, = P p (3.97)

m (p+1)2
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Trajektorien fir p=9 und p=8.7
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Abbildung 3.5: Die gestrichelte Linie zeigt die Trajektorie fiir p = 9.
Der Magnetronradius weitet sich solange auf, bis die Ionen die Elek-
troden beriihren und damit verloren gehen. Bei ansonsten gleichen
Startbedingungen und p = 9 bleibt die Ionenbewegung begrenzt
(durchgezogene Linie) (aus [Marx98])

Wie bereits gezeigt, fithren die Nichtlinearen Resonanzen zum lonenverlust
bei der Speicherung. Dabei ist aber die Geschwindigkeit des Ionenverlustes
von deren Ordnung s und p abhéngig. Niedrigere Ordnungen s und p haben
einen schnelleren Ionenverlust zur Folge als hohere Ordnungen. Bislang kann
hieriiber aber noch kein quantitativer Zusammenhang angegeben werden.

Trégt man den Verlauf der Spannungen der Speichergrenze und der Nicht-
linearen Resonanzen bei festem ¢, B,ry in Abhéngigkeit der Masse m auf
(Abb. 3.6), so sieht man, daB fiir groBe Massen die Speicherung schwieriger
wird, da der Speicherbereich kleiner wird, und die Nichtlinearen Resonanzen
niedriger Ordnungen in die Néahe iiblicher Speicherspannungen riicken. Da
die Nichtlinearen Resonanzen auch eine endliche Breite aufweisen, machen
auch die mit zunehmender Masse immer kleiner werdenden Abstédnde der
Resoanzen untereinander die Speicherung schwieriger.

Es war daher nicht moglich, Europium in der Niahe der Speichergrenze
(U, = —57V) zu speichern. Erst bei Uy ~ —20V gelang es, Europium {iber
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Abbildung 3.6: Die Grafik zeigt den Verlauf der Speichergrenze und
der Nichtlinearen Resonanzen der Ordnungen s,p = 1 — 6 in Ab-
héngigkeit der Masse bei festgehaltenem B = 1.5 T,ry = 13 mm
fiir ein einfach positiv geladenes Teilchen. Man sieht, dal mit zu-
nehmender Masse der Speicherbereich kleiner wird und die Nicht-
linearen Resonanzen immer dichter zusammenriicken. Damit wird
die Speicherung fiir hohere Massen schwieriger.

langere Zeit zu speichern. Tabelle 3.3 enthélt noch einmal alle Parameter und
Frequenzen der Bewegung fiir '*'Eu™, " Eu" und Elektronen.

151Eu+ 153Eu+ e~
B[Tesla] 1,5 1,5 1,5
we/2m[kHz] | 152,526 | 150,532 | 41983431 444
w,/2n[kHz] | 63,352 | 62,936 | 5255,326
] | 137,983 | 135,966 | 41983431,115
kHz] | 14,543 | 14,565 0,329

Tabelle 3.3: Speicherparameter fiir die im Experiment verwendete
Falle.
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Kapitel 4

Mef3verfahren

Zur Bestimmung des gi-Faktors von Europium-Ionen ist es nétig, die Uber-
gangsfrequenzen einiger Am; = +1-Ubergiinge des im starken Magnetfeld
aufgespaltenen S,-Grundzustandes zu bestimmen. Dies geschieht mittels der
Doppelresonanzmessung [Demt91]. Wegen der rdumlichen Inhomogenitét und
der zeitlichen Drift des Magnetfeldes mufl zur verlafilichen Bestimmung des
gr-Faktors das Magnetfeld am Ort der Ionen und zum Zeitpunkt der Doppel-
resonanzmessung bekannt sein.

4.1 Magnetfeldbestimmung

Um das Magnetfeld am Ort der Ionen unter gleichen Bedingungen wie die
Doppelresonanzmessungen zu messen, muf die gleiche Apparatur zur Bestim-
mung des Magnetfeldes benutzt werden. Es bietet sich daher an, die Eigen-
frequenzen gespeicherter, geladener Teilchen heranzuziehen. Die Bewegung
geladener Teilchen in einer idealen Penningfalle wurde bereits ausfiihrlich in
Abs. 3.1 beschrieben. Demnach sind zwei der drei Eigenfrequenzen von GL.
3.12 und 3.14 magnetfeldabhéngig, variieren aber auch mit der an der Falle
angelegten Spannung. Einzig die freie Zyklotronfrequenz w, ist unabhéngig
von der Spannung, aber auch keine Eigenfrequenz der Bewegung.

Neben den Eu'-Ionen bieten sich auflerdem noch Elektronen zur Ma-
gnetfeldbestimmung an, die auch in diesem Experiment verwendet werden.
In [Hubr90] findet sich eine detaillierte Betrachtung der Vor- und Nachtei-
le beider Teilchensorten. Demnach betrégt die bei Magnetfeldbestimmung
mittels Tonen minimal erreichbare relative Meflungenauigkeit von w,. wegen
der groflen Raumladungsverschiebung und Stofiverbreiterung gespeicherter
Tonen 1-107°. Mit Elektronen kann unter gleichen Bedingungen, was Raum-
ladungsverschiebung und Stofiverbreiterung betrifft, eine minimale relative

67
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MefBungenauigkeit von 1-10~% erreicht werden. Auerdem stehen Elektronen
wegen der einfachen Erzeugung mit einem glithenden Draht in beliebigen
Mengen zur Verfiigung, wihrend dies insbesondere fiir lonen von in geringen
Mengen kiinstlich erzeugten instabilen Isotopen nicht der Fall ist.

Bei Elektronen mufl jedoch dem Umstand Beachtung geschenkt werden,
daf} ihre Ruhemasse nur 5111%\/ betragt, sodafl schon eine geringe kinetische
Energie ausreicht, um nicht vernachlédssigbare relativistische Effekte hervor-
zurufen. Mit der relativistischen Massenzunahme

Am E
™ e (4.)
geht eine Verschiebung der Zyklotronfrequenz
Aw, E
o e (4.2)

einher. Schon eine kinetische Energie von 1 eV bewirkt eine Verschiebung
% = 2-107% Wihrend der Speicherung in einer Penningfalle kiihlen Elek-
tronen durch Synchrotronstrahlung ab. Da sich die Falle selbst auf Zimmer-
temperatur befindet, haben die Elektronen eine Energie von mindestens %e\/,
was eine Verschiebung von ungefiahr AT“C’C = 5-107% bewirkt. Bei Anregung
einer ihrer Eigenbewegungen zur Bestimmung des Magnetfeldes nehmen die
Elektronen natiirlich wieder Energie auf, sodal ihre maximale Energie be-
grenzt werden mufl. Am einfachsten kann die Begrenzung ihrer Energie durch
die Ringspannung bewerkstelligt werden. Senkt man die Ringspannung auf
1 V ab, wodurch die Energie der Bewegung in 2-Richtung begrenzt wird,
so verlassen alle Elektronen mit mehr als 0.5 eV die Penningfalle. Da w,
magnetfeldunabhéngig ist und damit nicht das Magnetfeld bestimmt werden
kann, spielt die Kopplung der Eigenbewegungen untereinander eine wichtige
Rolle. Bei der idealen Falle sind die Eigenbewegungen natiirlich vollsténdig
entkoppelt.

Die oben angestellten Uberlegungen zur minimal erreichbaren MeBunge-
nauigkeit beziehen sich alle auf die freie Zyklotronfrequenz w.. Diese ist aber
keine Eigenfrequenz der Bewegung und kann daher nicht direkt bestimmt
werden. In Tab. 4.1 sind alle Eigenfrequenzen und w, fiir Elektronen in einer
Penningfalle bei einem Magnetfeld von 1.5T und zwei verschiedenen Span-
nungen aufgefithrt. Daraus ist zu ersehen, dafl bei groffem Magnetfeld und
kleiner Spannung die Differenz zwischen w,. und w, sehr klein wird. Daher
wird anstelle der freien Zyklotronfrequenz w,. die reduzierte Zyklotronfre-
quenz w, bestimmt. Der Fehler, der dabei gemacht wird, betréigt bei einer
Fallenspannung von 5 V gerade 3 - 1078, was bei den MeBgenauigkeiten, die
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Uo[V] | w./2n[Hz] | w_/27[Hz] w4 /2w [Hz] w,/2m[Hz] st
1 7432 153 657 | 41 983 430 787 | 41 983 431 445 | 1.5- 1078
10 441 900 1298 | 41 983 430 146 | 41 983 431 445 3-1078

Tabelle 4.1: Eigenfrequenzen und Zyklotronfrequenz von Elektro-
nen in einer Penningfalle

bei der Magnetfeldbestimmung mit Elektronen erreicht werden, vernachlas-
sigt werden kann. Auflerdem ist

wy +w_ = w, (4.3)

sodaBl w, als Seitenband von w, im Abstand von w_ betrachtet werden kann,
welches sich dadurch auszeichnet, dafl seine Position von der angelegten Fal-
lenspannung unabhéngig ist. Aufgrund des geringen Abstandes von w, zu w,
werden diese bei Messungen aber ohnehin nicht voneinander zu trennen sein.

Zur Bestimmung der reduzierten Zyklotronfrequenz w, wird die Fallen-
spannung wie in Abb. 4.1 dargestellt zyklisch variiert. Als erstes werden Elek-

Einstrahlen von
Nachweisrampe

Hochfrequenz
— Entleeren
—— der Falle

Sychrotron-
Verdampfungs-
kiihlen

Elektronen-
einschul3
kiihlen

[
Ll

Fallenspannung

Zei't

Abbildung 4.1: Fallenspannung wéhrend eines Elektronennachweis-
zyklus. Dieser Zyklus wird fortwéhrend wiederholt und dabei die
Hochfrequenz verstimmt. Spannungen und Zeiten sind nicht maf-
stablich.

tronen in das Fallenvolumen durch Anlegen einer Beschleunigungsspannung
zwischen dem auflerhalb der Falle liegenden Glithdraht und einer Kalotte
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eingeschossen. Diese Elektronen erzeugen durch Restgasionisation Sekunddr-
elektronen, die dann gespeichert werden. Danach folgt eine Pause bei gleicher
Fallenspannung, damit die gespeicherten Elektronen durch Synchrotronstrah-
lung abkiihlen. Im néchsten Schritt wird die Fallenspannung reduziert, um
die Energie der gespeicherten Elektronen zu begrenzen. Dabei verlassen Elek-
tronen mit hoher Energie die Falle. Aus diesem Grund wird dieser Schritt
auch als Verdampfungskiihlen bezeichnet. Anschlieend wird Hochfrequenz
im Bereich von w, eingestrahlt. Sind die Elektronen in Resonanz mit der
eingestrahlten Hochfrequenz, so nehmen sie Energie aus dem Hochfrequenz-
feld auf und verlassen die Falle. Am Ende des Zyklus wird die Spannung
wieder erhoht, um eine Spannungsrampe zu durchlaufen, an deren Ende die
Falle umgepolt wird, sodafl die verbliebenen Elektronen die Falle verlassen.
So werden immer gleiche Startbedingungen im Hinblick auf die Elektronen-
zahl fiir jeden Zyklus hergestellt. Durch die Verdnderung der Fallenspannung
wird die spannungsabhingige Eigenfrequenz w, in Resonanz mit einem &ufle-
ren Schwingkreis gebracht, womit ermittelt werden kann, wieviele Elektronen
sich in der Falle befinden (siehe auch Abs. 5.3).

Wird die Hochfrequenz von Zyklus zu Zyklus durchgestimmt, so be-
schreibt die nach dem Einstrahlen der Hochfrequenz nachgewiesene Elektro-
nenzahl eine Resonanzkurve, wobei in der Resonanz die geringste Elektronen-
zahl und auerhalb der Resonanz die hochste Elektronenzahl auftritt. Durch
Auswertung dieser Resonanzkurve kann dann der Wert der Magnetfeldstéarke
bestimmt werden.

4.2 Laser-Mikrowellen-Doppelresonanz Mes-
sungen

Die Laser-Mikrowellen-Doppelresonanz Messungen dienen in diesem Ex-
periment der Bestimmung von Ubergangsfrequenzen innerhalb des 9S4-
Zustandes. Dabei wird der Laser als Pumpe und die Mikrowelle zur Bestim-
mung der Ubergangsfrequenz eingesetzt.

Die Messung einer Ubergangsfrequenz mit Mikrowelle bietet zunsichst den
Vorteil, daf3 die Mikrowellenquelle sehr leicht phasenstarr an eine Referenz
gekoppelt werden und dadurch die Mikrowellenfrequenz mit sehr kleiner Un-
sicherheit bestimmt werden kann. Weitaus wichtiger ist aber, daf§ die Am-
plitude der Bewegung von in einer Penningfalle gespeicherten Ionen kleiner
als die Wellenldnge der verwendeten Mikrowellen ist. Damit ist das soge-
nannte Dicke-Kriterium erfillt ([Dick52]), und die Mikrowellenspektren sind
in erster Ordnung dopplerfrei, was iiberhaupt erst kleine Meflunsicherheiten
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Abbildung 4.2: Optisches Pumpen und Laser-Mikrowellen Doppel-
resonanz fiir Eu™ stark vereinfacht

Abb. 4.2 zeigt eine mogliche Situation fiir Doppelresonanzmessungen am
Eu". Der Einfachheit halber sind im °S,-Zustand nur vier Zeemanzustin-
de eingezeichnet. Im angeregten “Ps-Zustand und in den metastabilen D-
Zustanden wurde vollstindig auf die Zeemanzusténde verzichtet. Die Laser-
frequenz ist so eingestellt, dafl der mit 2 bezeichnete Zustand angeregt wird.
Die Tonen gelangen so in ein den Auswahlregeln entsprechendes Zeemanni-
veau des ?Ps-Zustandes, von dem sie in eine Reihe von Zeemanzustinden des
9§ -Zustandes oder der D-Zustidnde zerfallen kénnen. Von den D-Zustidnden
kehren die Ionen strahlungslos durch Stofirelaxation in den Grundzustand
zuriick. Nach kurzer Zeit ist 2 entvélkert. Nimmt man zunéchst einmal an,
daB die Zustédnde 1 und 4 nicht vorhanden wiéren, so befanden sich alle To-
nen im Zustand 3. Koppelt man diesen nun resonant per Mikrowelle an 2 an,
so gelangen wieder Ionen in den lasergepumpten Zustand 2, was durch einen
Anstieg des Fluoreszenzlichtes detektiert wird. Verstimmt man die Mikrowel-
lenfrequenz iiber den Ubergang von 3 nach 2, so beschreibt die detektierte
Fluoreszenz in Abhéngigkeit der Mikrowellenfrequenz eine Resonanzkurve.

Sind aber aufler den Zustdnden 2 und 3 noch weitere vorhanden (im
Beispiel 1 und 4), so fiithrt die Kopplung von 3 an 2 zum optischen Pumpen
in die Zusténde 2 und 3, sodafl nach kurzer Zeit keine lonen mehr am Pump-
und Nachweiszyklus teilnehmen, was die Messung unmoglich macht. Das zur
Entvolkerung der metastabilen D-Zustédnde eingesetzte Puffergas hat aber
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noch einen weiteren Effekt: Es fiihrt zum Mischen von Zeemanzustédnden.
Dies verhindert, dafl der optisch gepumpte und der mit Mikrowellen an diesen
angekoppelte Zustand vollkommen entleert werden. Bei alleiniger Anregung
eines Zeemanzustandes mit dem Laser stellt sich aufgrund des Mischens ein
dynamisches Gleichgewicht ein und ergibt eine konstante Rate an Ionen, die
in Zustand 2 gelangen. Diese konstante Rate duflert sich in einem konstanten
Fluoreszenzlicht. Wird Zustand 3 an den lasergepumpten Zustand 2 durch
Mikrowellen resonant angekoppelt, so erhoht sich die Rate von Ionen, die in
Zustand 2 gelangen, was sich in einer Erhohung des Fluoreszenzlichtes duflert.
Auch bei dem durch Mikrowellen angekoppelten Zustand 3 verhindert das
Mischen der Zeemanzustédnde eine vollige Entleerung.

Die Wahl des optimalen Druckes spielt bei Doppelresonanzmessungen am
Eut ein wichtige Rolle. Zu hoher Druck fiihrt zu iiberméfiigem Mischen der
Zeemanzustiande, sodal Ankopplung eines Zustandes an den lasergepumpten
nicht mehr zur Erhéhung des Fluoreszenzlichtes fithrt, wéhrend zu niedri-
ger Druck kein ausreichendes Mischen der Zeemanzustinde im °S,-Zustand
und keine ausreichende Entvolkerung der D-Zusténde durch Stofirelaxation
bewirkt, wodurch moglicherweise das Fluoreszenzlicht vollstandig verschwin-
det.

Zur Simulation von Doppelresonanzmessungen stehen fiir das Eu® kei-
ne ausreichenden experimentellen Daten wie z. B. die Lebensdauer der D-
Zusténde oder die Raten des Mischens im Grundzustand in Abhéngigkeit von
Puffergasdruck und -sorte zur Verfiigung. Von den Doppelresonanzmessun-
gen zur Bestimmung der Konstanten der Hyperfeinwechselwirkung ist aber
bekannt, da8 Doppelresonanzmessungen in einem Druckbereich von 10~% bis
10~% mbar méglich waren.
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Abbildung 5.1: Ubersicht iiber die im Experiment verwendeten

Komponenten

Abbildung 5.1 zeigt eine Ubersicht der fiir dieses Experiment verwende-
ten Komponenten. Mittelpunkt des Experimentes ist die Penningfalle. Sie
befindet sich in einer Vakuumapparatur. Dabei ragt der Teil der Vakuum-
apparatur, der die Falle enthilt, so in die Raumtemperaturbohrung eines
supraleitenden Magneten hinein, dafl sich das Zentrum der Falle an der Stel-
le des hochsten Magnetfeldes befindet. Ob Ionen gespeichert werden und
welcher Masse diese sind, wird mit dem lonennachweisverstirker bestimmt.
Die gespeicherten Eu™ Ionen werden mit einem frequenzverdoppelten Titan-
Saphir-Laser angeregt. Die von den Ionen emittierte Fluoreszenz wird von ei-
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nem Lichtleiter zu einem Photomultiplier gefithrt und von diesem registriert.
Die Daten vom Photomultiplier werden von einem Personal-Computer mit ei-
gens entwickelter Software verarbeitet, der auch gleichzeitig den Laser und die
Mikrowellenanlage steuert. Die Mikrowellenanlage erzeugt die zur Magnet-
feldbestimmung und zu Doppelresonanzmessungen benétigten Mikrowellen.
Zum Nachweis gespeicherter Elektronen wird ein Elektronennachweisverstdr-
ker verwendet. Im folgenden werden die Komponenten noch detaillierter dar-
gestellt.

5.1 Die Penningfalle

Die in diesem Experiment verwendete Penningfalle in einer Vakuumappara-
tur wurde vollig neu konstruiert. Zur Minimierung von Magnetfeldinhomoge-
nitdten durch Fallenbauteile ist die Penningfalle aus sauerstoffreiem Kupfer
OFHC gefertigt. Abb. 5.2 zeigt eine Explosionszeichnung der Falle.

Untere Kor-

. rekturelektrode
180 Grad Spiegel _L K Untere

Linsenhalter ﬁ %@ @ﬁ i Kalotte
= ) _ Einsatz

fur Ofen

70fen

i

Linsen

x

Obere Kalotte —» . Z

Obere Kor—)
rekturelektrode \ )
90 Grad Spiegel

Abbildung 5.2: Schnittzeichnung durch die im Experiment verwen-
dete Penningfalle

I aserstrahl

Die Falle besteht im wesentlichen aus zwei Kalotten, zwei Korrekturelek-
troden und dem viergeteilten Ring. In der oberen Kalotte befindet sich ein
Drahtgitter mit einer Transmission von ca. 72 % zur Beobachtung der Tonen-
fluoreszenz. Zwei Linsen in der oberen Kalotte mit einer Gesamtbrennweite

von 23 mm bilden das Fallenzentrum in einer Punkt-zu-Parallel Abbildung
ab.
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In der unteren Kalotte befindet sich ein wechselbarer Einsatz, der die
Ofen und die Elektronenkanone triigt. Die Elektronenkanone ist ca. 15 cm
vom Fallenzentrum entfernt, um Feldinhomogenitdaten durch das vom Strom
beim Glithen des Wolframdrahtes erzeugte Magnetfeld moglichst klein zu
halten.

Die Ofen bestehen aus Keramikstiben von 5 mm Durchmesser mit vier
Bohrungen von 1 mm Durchmesser. Durch diese Bohrungen wird ein 0.15 mm
starker Rheniumdraht gefiihrt. In die Bohrungen werden dann Stiicke metal-
lischen Europiums gesteckt. Durch Glithen dieser Drahte werden zunéchst
neutrale Europiumatome abgedampft, die durch die ebenfalls aus dem Draht
austretenden Elektronen ionisiert werden.

Die Korrekturelektroden dienen der Kompensation von Termen hoherer
Ordnung (insbesondere des Oktupolanteils) zum idealen Quadrupolpotenti-
al. Die Korrekturelektroden sind so angeordnet, dafl die Fallenasymptoten
mittig durch sie hindurchgehen. Das Verhéltnis aus Abstand der Korrektur-
elektroden vom Fallenzentrum zu Dicke der Korrekturelektroden wurde so
gewahlt, dal ihre Form keinen Einflufl auf das elektrische Feld im Fallenzen-
trum hat ([Brow86]).

Die einzelnen Fallenteile werden durch 2 mm starke Kupfer-Beryllium
Stangen zusammengehalten und durch kleine, sehr prézise gefertigte Macor-
Abstandshalter im richtigen Abstand voneinander isoliert.

Die Falle befindet sich in einem einseitig verschlossenen Glasrohr, welches
auf der anderen Seite an einem Vakuumtopf angeflanscht ist. Sie wird von
einem Arm aus vier V2A-Stangen gehalten, die ebenfalls am Vakuumtopf be-
festigt sind. Dieser Arm triagt insgesamt vier Scheiben, die Bohrungen fiir den
Laserstrahl enthalten und die elektrischen Zufiihrungen fixieren. Die elektri-
schen Zufithrungen bestehen aus Kupfer-Beryllium Legierung und sind durch
Oxid-Keramik voneinander isoliert. Auf der Seite der Falle werden Kupfer-
dréhte verwendet, um die Verbindung zwischen elektrischer Zufithrung und
Fallenelektrode herzustellen. Auf der anderen Seite sind die Kupfer-Beryllium
Stangen mit BNC-Vakuumdurchfithrungen verbunden. Diese ermoglichen es,
direkt abgeschirmte BNC-Kabel an der Apparatur einzustecken und so ei-
ne sichere elektrische Verbindung herzustellen. Die Vakuumapparatur hat
auBerdem einen lonisationsmefkopf zur Druckmessung, ein Feinleckventil,
um Puffergas kontrolliert einlassen zu konnen, eine Ionengetterpumpe, ein
Brewsterfenster zur Einkopplung des Laserstrahles, sowie ein Eckventil zum
Anschlufl einer Turbomolekularpumpe.

Um gutes Vakuum zu erreichen, wird die Apparatur ausgeheizt. Dies be-
deutet, dafl die vollstdndige Apparatur unter gleichzeitiger Evakuierung mit-
tels einer Turbomolekularpumpe fiir mehrere Tage auf etwa 200°C erhitzt
wird. Hohere Temperaturen, die diesen Vorgang beschleunigen wiirden, fiih-
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ren leider zu bleibenden Verformungen der Kupfer-Beryllium Stangen. Da-
nach wird die Apparatur wieder auf Umgebungstemperatur gebracht, das
Eckventil geschlossen und mit der Ionengetterpumpe der endgiiltige Druck
hergestellt. Die erreichten Driicke liegen im niedrigen 10~ mbar-Bereich.
Auch wenn es widersinnig erscheint, zuerst sehr gutes Vakuum herzustel-
len und dann doch bei etwa 5 - 10~* mbar zu experimentieren, so ist dieser
Vorgang des Ausheizens sehr wichtig, da mit ihm die schweren Molekiile aus
dem Hintergrundgas entfernt werden, was fiir lange Speicherzeiten besonders
wichtig ist.

Das zur Spektroskopie benétigte Laserlicht wird durch Blenden im Vaku-
um auf einen 90°-Spiegel gefiihrt, der das Licht durch eine Bohrung im Ring
senkrecht zur Beobachtungsrichtung durchs Fallenzentrum schickt. Auf der
gegeniiberliegenden Seite befindet sich ebenfalls eine Bohrung im Ring mit
einem 180°-Spiegel, der das Licht wieder zuriick auf den 90°-Spiegel wirft. Der
so zuriickreflektierte Laserstrahl wird zur Justage des Laserstrahles verwen-
det. Die Bohrungen im Ring und die Spiegel haben einen nutzbaren Durch-
messer von 3 mm. Bevor der Laserstrahl auf den ersten Spiegel trifft muf§ er
einen Weg von ca. 1.3 m durch die Vakuumapparatur zuriicklegen. Der La-
serstrahl kann nur ca. 4 mm senkrecht zu seiner Ausbreitungsrichtung in der
Vakuumapparatur verschoben werden. Aus diesem Grund miissen die beiden
Spiegel an der Falle vor dem Verschliefen der Vakuumapparatur sorgfiltig
justiert werden, da sie spéter nicht mehr zugénglich sind.

Zur Einkopplung der Mikrowellen wird ein Semi- Rigid-Mikrowellenkabel
verwendet. Dieses eignet sich fiir einen Einsatz von 0-42 GHz. Ein Hohlleiter
kommt hier nicht zum Einsatz, da seine Dimensionen fiir eine Frequenz von
40 GHz fiir die beengten Platzverhéltnisse der Vakuumapparatur schon zu
grofl wiren, ganz abgesehen von den Dimensionen eines Hohlleiters fiir einen
Frequenzbereich von 2-6 GHz. Diese Kabel haben den Nachteil, daf sie zwar
aus diamagnetischen Materialien hergestellt werden konnen, jedoch fiir den
Einsatz im Ultrahochvakuum nicht geeignet sind und auch nicht ausgeheizt
werden konnen. Aus diesem Grund ragt ein mit einer Mikrowellenvakuum-
durchfithrung versehenes Rohr bis kurz vor die Falle in die Apparatur hinein.
Im Vakuum werden dann die Mikrowellen mittels eines Ofendrahtes ins Fal-
leninnere gefiihrt. Das Mikrowellenkabel befindet sich so nicht im Vakuum
und kann mit einer eigens angefertigten Vorrichtung zum Ausheizen der Va-
kuumapparatur entfernt werden.
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5.2 Der supraleitende Magnet

Das Magnetfeld wird durch einen Solenoiden mit supraleitenden Spulen er-
zeugt. Diese befinden sich in einem Heliumbad, welches von einem Stickstoff-
mantel und einem Vakuummantel umgeben ist. Der Magnet verfiigt iiber eine
Raumtemperaturbohrung, in die der Teil der Apparatur eingeschoben wird,
der die Falle enthélt. Neben den Hauptspulen hat der Magnet noch weitere
Korrekturspulen, mit denen die rdumliche Inhomogenitat vermindert werden
kann. Die mit diesen Korrekturspulen erreichbare minimale Inhomogenitét
des Magneten ist < 1-1077 bei ¢ = 3mm,/ = 10mm am Ort des hichsten
Flusses.

Abgesehen von dieser raumlichen unterliegt der Magnet auch zeitlichen
Verénderungen der Feldstédrke. Einmal ist dies die Abnahme des Magnetfel-
des mit der Zeit. Diese Abnahme betriigt ca. 107%/h und kann iiber lingere
Zeit experimentell bestimmt werden. Zum anderen schwankt das Magnetfeld
kurzfristig ([Dyck91], [Jord93]). Diese Schwankungen betragen etwa 10~® und
fithren damit natiirlich auch zu einer Linienverbreiterung. Bei der erwarteten
Meflgenauigkeit werden diese Schwankungen wahrscheinlich aber vernachlés-
sigbar sein.

5.3 Der elektronische Ionen- und Elektronen-
nachweis

Anregung
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=
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Abbildung 5.3: Elektronischer Nachweis von geladenen Teilchen in
einer Penningfalle

Die elektronischen Nachweise dienen der Bestimmung von Masse und An-
zahl der in der Penningfalle gespeicherten Teilchen. Zum Nachweis von Ionen
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und Elektronen wird die z-Schwingung der Ionen verwendet. Die Eigenfre-
quenz der z-Schwingung 148t sich wegen ihrer Spannungsabhéngigkeit leicht
durch die Speicherspannung verdndern. Zum Nachweis bildet man aus den
Kapazititen der Kalotten zueinander und zum Ring, sowie den Kabelkapazi-
tdten zusammen mit einer externen Spule einen Schwingkreis, dessen Reso-
nanzfrequenz wrc so gewihlt wird, dal wyc & w, ist (siehe Abb. 5.3). Zum
Nachweis wird die Speicherspannung verdndert. Im Resonanzfall wy o = w,
bilden die Kalotten fiir die geladenen Teilchen nur noch einen ohmschen Wi-
derstand [Stah94] und vermindern so den Strom, der durch die Spule fliefit.
Dieser relativ kleine Stromeinbruch, mit dem ein Energieiibertrag auf die ge-
ladenen Teilchen einhergeht, wird durch Verstédrker und Demodulator sicht-
bar gemacht. Aus der Spannung, bei der die Resonanz auftritt, erhélt man,
einfach geladene Teilchen vorausgesetzt, die Masse und aus der Hohe des
Stromeinbruchs ein Maf fiir die Anzahl der gespeicherten Teilchen. Fiir die-
ses Experiment ist jedoch die absolute Zahl der gespeicherten Teilchen nicht
von Bedeutung, sondern nur die relative Anderung. Wegen des groBen Mas-
senunterschiedes zwischen Elektronen und Ionen kommen zwei verschiedene
Nachweisverstéirker zum Einsatz. Die Resonanzfrequenz des lonennachweises
betréigt v, ~ 60kHz, die des Elektronennachweises v,- ~ 12MHz. Der Io-
nennachweisverstérker ist eine Entwicklung von S. Stahl ([Stah94]), wiahrend
der Elektronennachweis neu konzipiert und gebaut wurde.

5.4 Der Laser

Das verwendete Lasersystem setzt sich aus einem frequenzverdoppelten
Titan-Saphir-Ringlaser und einem Argon-lonen-Laser als Pumplaser zusam-
men.

Der Argon-lonen-Laser besteht im wesentlichen aus einer Gasentladungs-
rohre in einem optischen Resonator. Durch eine kontinuierliche Gasentladung
entstehen in dieser Rohre hochangeregte Argon-lonen, welche unter Aussen-
dung von Licht in ihren Grundzustand zuriickkehren. Mit verschiedenen Spie-
gelsitzen konnen im Resonator einzelne Spektralbereiche selektiert werden.
Zum Pumpen des Titan-Saphir-Lasers wird ein Spiegelsatz fiir sichtbares
Licht verwendet. Fiir unser Experiment wird die Pumpleistung auf 15 W sta-
bilisiert.

Im Ringlaser findet ein Titan-Saphir-Kristall (Al,O3 : Ti*") als Laserme-
dium Verwendung, dessen Spektrum sich iiber den Bereich von 680 —1100 nm
erstreckt. Durch frequenzselektive Bauteile kann die Linienbreite des Laser-
lichts auf weniger als 1 MHz eingeschrinkt werden. Fiir die Messungen am
Europium wird der Ringlaser bei 764—780 nm betrieben. Im Strahlengang des
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Ringlasers befindet sich ein optisch einachsiger, doppeltbrechender Lithium-
Jodat-Kristall, der Laserlicht der doppelten Frequenz generiert. Beide Anteile
werden aus dem Resonator ausgekoppelt. Dabei dienen das frequenzverdop-
pelte Licht der Anregung der Eu™ und das unverdoppelte Licht der Wellenlin-
genbestimmung mittels Wavemeter. Die Leistung bei der doppelten Frequenz
betragt maximal 10 mW. Fiir ein eingehendes Studium der Frequenzverdopp-
lung sei auf [Butc90] verwiesen.

5.5 Der Fluoreszenznachweis

Das von den gespeicherten Ionen emittierte Licht wird mit einem Photomul-
tiplier mit Gallium-Arsenid-Photokathode detektiert. Um einzelne Photonen
detektieren zu konnen, wird der Photomultiplier auf eine Temperatur von ca.
—20°C gekiihlt. Bei dieser Temperatur erhélt man nur noch ca. 10 Dunkelim-
pulse pro Sekunde. Der Photomultiplier befindet sich dazu in einem Kiihler
(Abb. 5.4). Der Kiihler besteht aus einem Kiihlmantel und zwei Abschliis-
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Abbildung 5.4: Aufbau des Fluoreszenznachweises

sen aus Kupfer. Durch die vertikalen Bohrungen des Kiihlmantels wird kalter
gasformiger Stickstoff geleitet, der durch Verdampfung fliissigen Stickstoffs
gewonnen wird. Auch die Spannungskaskade fiir die Dynoden befindet sich
in einem abgeschlossenen Behéltnis innerhalb des Kiihlmantels, um einer
Erwarmung des Photomultipliers durch die Steckkontakte zu unterbinden.
Desweiteren kann sich durch diese Anordnung kein Kondenswasser auf den
hochspannungsfithrenden Kontakten bilden. Auf der lichtempfindlichen Seite
des Photomultipliers befindet sich eine Linse, die einfallendes Licht auf die
Photokathode biindelt. Auf der dem Photomultiplier abgewandten Seite ist
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ein Verschlu angeordnet, der in geschlossenem Zustand verhindert, daf§ zu-
viel Licht auf den Photomultiplier fillt, wenn die Ofen zur Ionenerzeugung
geglitht werden. Vor dem Verschlufl befindet sich eine Wechselmdoglichkeit
fiir Interferenzfilter. Da der von uns verwendete Photomultiplier durch axiale
Magnetfelder an Effizienz ([Trap97]) verliert, befindet sich im Kiihlmantel
eine magnetische Abschirmung um den Photomultiplier herum. Auflerdem
ist er im Betrieb ca. 1 m vom supraleitenden Magneten entfernt. Das Fluo-
reszenzlicht der Ionen, das durch die ober Kalotte aus der Falle austritt wird
dazu durch einen Lichtleiter von der Falle zum Interferenzfilter gefiihrt. Der
Lichtleiter wiederum ist von einem Kunststoffrohr umgeben, um diesen vor
Streulicht zu schiitzen.

Anfanglich wurde ein Plexiglasstab als Lichtleiter verwendet. Da dieser
jedoch das UV-Licht des Lasers in ldngerwelliges Licht umwandelte, gelang
es nicht das Laserlicht mit einem Interferenzfilter auszublenden. Aus diesem
Grund wurde dann ein innen poliertes Aluminiumrohr als Lichtleiter verwen-
det.

5.6 Die Mikrowellenanlage

Fiir das Europium Experiment werden Mikrowellen in zwei Frequenzberei-
chen benétigt:

e 2 - 7 GHz zur Induktion von Am; = +1, Am; = 0 Ubergéingen im
Europium

e 38-42 GHz zur Bestimmung der reduzierten Zyklotronfrequenz gespei-
cherter Elektronen sowie zur Induktion von Am; = 0, Amj ; = +1 Uber-
géngen im Europium

Zur Bereitstellung des Frequenzbereiches von 2-7 GHz wird ein Synthesizer
verwendet, der in einem Bereich von 2-18 GHz mit einer Schrittweite von
0,1 Hz durchgestimmt werden kann. Die -3 dB- Linienbreite liegt im Be-
reich weniger Hertz und die maximale Leistung betrdgt 25 mW. Wird eine
hohere Leistung benétigt, so steht ein Wanderwellenverstéarker zur Verfii-
gung, dessen Verstirkung und maximale Ausgangsleistung +30dB (1000)
und +35 dBm (10W) betragen. Die Kurzzeitinstabilitdt des Synthesizers
betrigt 45 - 1071°/d. Zur Verringerung der Instabilitit wird der Synthesi-
zer phasenstarr an ein kurzzeitstabiles Rubidium-Kleinatom-Frequenznormal
(£5-10711/5) angebunden. Zur Langzeitstabilisierung ist das Frequenznormal
per Langwelle mit dem Césiumstandard der PTB Braunschweig verbunden.
Im Experiment wird der Synthesizer per IEEE488 Schnittstelle von einem
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Abbildung 5.5: Ubersicht iiber die Mikrowellenanlage. Die schwar-
zen Pfeile geben den Weg an, 2-18 GHz zu erzeugen, die grauen den
fiir 38-42 GHz. Die gleichzeitige Erzeugung von Mikrowellen beider
Bereiche ist nicht moglich

Computer gesteuert. Zur Erzeugung von Mikrowellen im Frequenzbereich
von 38-42 GHz wird ein Reflexklystron mit einer maximalen Ausgangslei-
stung von 40 mW verwendet. Ein Teil der vom Reflexklystron erzeugten
Mikrowellen wird durch einen Richtkoppler ausgekoppelt und einem Mischer
zugefithrt. Dort wird der ausgekoppelte Teil mit der dritten Oberwelle des
oben beschriebenen Synthesizers verglichen und einem Synchriminator zu-
gefiihrt. Dieser regelt eine Betriebsspannung des Reflexklystrons (im Falle
dieses Experimentes die Reflektorspannung) dergestalt, daf die Differenz aus
der dritten Oberwelle des Synthesizersignals und der Frequenz des Reflex-
klystrons 30 MHz betrigt (siehe Abb. 5.5). Dabei ist die Anbindung des
Reflexklystrons an den Synthesizer phasenstarr. Durch Verstimmen des Syn-
thesizers wird dann auch das Reflexklystron verstimmt. Beim Durchfahren
von Frequenzbereichen > 5 MHz muf allerdings auch der Resonator des Re-
flexklystrons durch eine Einstellschraube per Hand verstimmt werden. Die
spektrale Breite des Reflexklystrons ist typischerweise < 1072 ([Kn6195]).
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5.7 Die Steuerung des Experimentes

Um groBtmogliche Flexibilitdt bei der Steuerung der Messungen dieses Ex-
perimentes zu erreichen, wurden grofie Teile der Steuerung in einen handels-
iiblichen Personal-Computer verlagert. So kénnen mit verhéltnisméafig wenig
Aufwand durch Anderungen an der Steuerungssoftware, Mefiverfahren ange-
paBt und gedndert werden, ohne Elektronikkomponenten éndern zu miissen.
Die Steuerungssoftware wurde selbst erstellt.

Der im Experiment verwendete Personal-Computer ist mit einem
IEEE488-Interface zur Steuerung von Frequenzgeneratoren, einer Mehrfach-
zdhlerkarte zur Aufnahme der Photonen Impulse sowie einer Multi I0-Karte
zur Steuerung des Lasers und zur Steuerung und Datenaufnahme beim Elek-
tronennachweiszyklus ausgestattet. Im folgenden soll nun dargestellt werden,
wie die Steuerung der einzelnen Meaufgaben realisiert wird:

e Elektronen-Zyklotron-Resonanz (Magnetfeldbestimmung)
Bei dieser Messung werden mit den digitalen Ausgéngen der Multi
I0-Karte die Elektronen in die Falle eingeschossen und die Ausgéinge
des Frequenzgenerators fiir die Anregung des Nachweisschwingkreises
und der Mikrowellenquelle ein- und ausgeschaltet. Ein DA-Wandler die-
ser Karte steuert {iber einen nachgeschalteten Verstérker die am Ring
anliegende Spannung, wéhrend eine weiterer Digitalausgang fiir den
Start der Nachweisrampe benutzt wird. Ein AD-Wandler der Multi 1O-
Karte digitalisiert das Nachweissignal vom Elektronennachweisverstar-
ker. Dies bietet die Moglichkeit, das Absorptions-/Dispersionssignal des
Nachweisverstarkers auf verschiedene Arten durch die Software auszu-
werten und so die geeignetste Methode zu finden. Gleichzeitig steuert
die IEEE488-Schnittstelle die Verstimmung der Mikrowellenquelle.

e Optische Spektren und Doppelresonanzspektren
Das von uns verwendete Lasersystem mufl mit einer Spannungsrampe
verstimmt werden. Dazu wird ein DA-Wandler der Multi IO-Karte be-
nutzt. Die Photonen-Impulse vom Photomultiplier werden von der Z&h-
lerkarte aufgenommen. Diese enthélt mehrere 16-Bit-Zahlerbausteine,
die per Software kaskadiert und logisch miteinander verkniipft werden
konnen. Zwei miteinander kaskadierte Zahler nehmen die Photonen-
Impulse auf, wiahrend ein weiterer Zahler mit Startwert und fester Fre-
quenz bestimmt, wie lange die beiden Zahler Photonen zahlen diirfen.
So wird auch ohne Vielkanalzédhlerkarte erreicht, dafl bei verschiedenen
Laserverstimmungen immer gleich lang gezéhlt wird. Im Falle der Dop-
pelresonanzspektren werden anstelle des Lasers die Mikrowellenquelle
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bei fest stehendem Laser verstimmt und gleichzeitig die Fluoreszenz-
impulse aufgenommen.
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5.8 Dateniibersicht verwendeter Gerate

Penningfalle

Material der Elektroden
Montagestangen
Isolatormaterial

Abmessungen der Falle
Bohrungen fiir Laserstrahl
Transmission der oberen Kalotte
Linsen in oberer Kalotte

Lasersystem

Pumplaser
Laserart
max. Pumplaserleistung

Laser

Laserart
Verdopplungskristall
max. Leistung (382 nm)
spektrale Bandbreite

Ionenquelle

Ofenmaterial
Ofendraht

Strom zur lonenerzeugung

Elektronenquelle

Glithdraht

Heizstrom

OFHC (sauerstoffreies Kupfer)
Kupfer-Beryllium Legierung
Macor

ro = 12.7mm, 2y = 9mm

¢ =3mm

72 %

Plankonvexlinsen aus BK7-Glas
¢ =30mm, f =23 mm

Coherent Innova 200
Argon-Ionen Laser, cw

20 W

Coherent 899
TiSa-Laser, cw
LiJOs

2 mW

< 1 MHz

Oxidkeramik (AlyO3)
Rheniumdraht ¢ = 0.15mm
~ 2.8 A, 10 sec

Thoriertes Wolfram ¢ = 0.1 mm
~14A
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Ionen- und Elektronenspeicherung und -nachweis

Nachweisfrequenz fiir Elektronen
Nachweisfrequenz fiir Ionen

Generator fiir Nachweisfrequenz
Frequenzgenerator zum Qudrupolkiihlen
Frequenz zum Quadrupolkiihlen
Nachweisspannung fiir Elektronen
Nachweisspannung fiir lonen

Optischer Nachweis

Photomultiplier

Photokathode

Quantenausbeute bei 382 nm
Quantenausbeute bei 664 nm
Photomultiplierverstirkung
Photomultiplierspannung
Interferenzfilter

Erfalter Raumwinkel

Abstand Photokathode / Fallenzentrum
Gesamteffizienz der opt. Abbildung

Mikrowellenanlage

Reflexklystron
Frequenzbereich

max. Leistung
Synchriminator
Mikrowellen-Synthesizer
Frequenzbereich

kleinste Schrittweite
Mikrowellenverstérker

Rubidium-Standard
DCF77-Empfinger

12.4 MHz

64.3 kHz

Rhode & Schwarz SMY 01
DS340, Stanford Research
~ 148 kHz

~6V

~—-20V

Hamamatsu RA943-02
GaAs(Cs)

60%

70%

~2-107

—1950V

664 nm, Transmission 82%
8.8% von 4w

~1.6m

~ 4.8%

OKI 40V10

38-42 GHz

20 mW

DS-30, Schomandl
1720B, Systron Donner
2-18 GHz

0.1 Hz

8010H, 3-8 GHz, Hughes
8010H, 8- 18 GHz, Hughes
FRK, Efratom

EFR, Efratom
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Supraleitender Magnet

Modell Magnex Scientific

max. Flufidichte 6.99 T

FluBidichte im Experiment ~15T

Inhomogenitiit <1-1077 bei ¢ = 3mm, [ = 10mm
zeitliche Drift <1071%/h
Raumtemperaturbohrung ¢ = 89mm, | = 900 mm
Kiihlmittelverbrauch:

fliissiger Stickstoff ca. 80 1 pro Woche

fliissiges Helium ca. 8 1 pro Woche



Kapitel 6

Messungen

6.1 Magnetfeldbestimmung

Die Bestimmung der Magnetfeldstéirke geschieht, wie in Abs. 4.1 beschrie-
ben, durch Messung der freien Zyklotronfrequenz gespeicherter Elektronen.
Dabei wird der in Abb. 4.1 gezeigte Spannungsverlauf an den Ring ange-
legt und unter gleichzeitiger Verstimmung der eingestrahlten Hochfrequenz
zyklisch wiederholt. Da die Kalotten durch den Nachweisschwingkreis ge-
erdet sind, werden die Elektronen von dem auflerhalb der Falle liegenden
Glithdraht durch Anlegen einer negativen Spannung an den Gliithdraht in die
Falle beschleunigt. Damit Elektronen nur wiahrend der Einschufizeit in das
Fallenvolumen gelangen konnen, wird auflerhalb der Einschufizeit eine positi-
ve Haltespannung an den Glithdraht angelegt. Die Zeiten und Potentiale der
einzelnen Phasen eines Nachweiszyklus’ sind in Tab. 6.1 aufgefithrt. Abb. 6.1

Phase U[V] | t[ms]
Elektroneneinschuf 5 100
Synchrotronkiihlen ) 2000

Verdampfungskiihlen | 0.5 | 1000
Einstrahlen von HF 5 8000

Tabelle 6.1: Spannungen und Zeiten der einzelnen Phasen eines
Elektronennachweiszyklus. Die Steigung der hier nicht aufgefiihrten
Spannungsrampe zum Nachweis der Elektronen betriagt ~ 10mls.

zeigt eine Messung der freien Zyklotronfrequenz gespeicherter Elektronen,
woraus die Magnetfeldstiirke mit einer relativen Genauigkeit von ~ 1.5-1077
bestimmt werden kann.

Da in der Penningfalle nicht Elektronen und positiv geladene Ionen gleich-
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zeitig gespeichert werden konnen, kann auch die Messung zur Magnetfeldbe-
stimmung nicht zeitgleich mit den Doppelresonanzmessungen durchgefiihrt
werden. Daher wurde durch Wiederholung der Messung der freien Zyklotron-
frequenz gespeicherter Elektronen ermittelt, wie stark sich das Magnetfeld
mit der Zeit &ndert. In Abb. 6.2 sind die Ergebnisse einer drei Tage dauern-
den Mefreihe gegen die Zeit aufgetragen. Man kann iiber einen Zeitraum von
drei Tagen keine signifikanten Anderungen der Linienmitte, die grofer als die
Meffehler sind, erkennen, was bedeutet, daf3 die Magnetfelddnderung iiber
den Zeitraum von drei Tagen bei der erreichten Mefligenauigkeit vernachlés-
sigt werden kann.

Zusétzlich zu den vorgenannten Messungen wurde die Zyklotronfrequenz
in Abhéngigkeit des Ortes der Falle in der Bohrung des supraleitenden Ma-
gneten gemessen (Abb. 6.3). Dazu wurde die Falle entlang der Magnetfeld-
richtung verschoben. Eine Verschiebung in radialer Richtung ist aufgrund der
beengten Platzverhiltnisse nicht mdéglich. In einem Bereich von ~ 8mm &n-
dert sich die Zyklotronfrequenz nur statistisch innerhalb der Fehlergrenzen,
um dann auf beiden Seiten abzufallen. Auch wenn die Bewegungsamplituden
von gespeicherten Tonen deutlich gréfler sind als die gespeicherter Elektronen,
so ist der Bereich konstanten Magnetfeldes ausreichend grofl, um Messungen
an lonen und Elektronen bei gleichem Magnetfeld durchfithren zu kénnen.
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Abbildung 6.1: Elektronen-Zyklotron-Resonanz. An die experimen-
tellen Daten wurde eine Lorentzfunktion angepafit. Bei dieser Mes-
sung betrigt die erreichte Halbwertsbreite 134 kHz. Die Linienmit-
te ist bei 40 147 514.28 kHz, wahrend die statistische Unsicherheit
der Linienmitte 6.5 kHz betrégt. Dies ergibt einen relativen Fehler
der Linienmitte von ~ 1.5-1077. Aus dieser Messung konnte das
Magnetfeld in der Fallenmitte zu B = (1.4342383 + 2)T bestimmt

werden.
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Zeitliches Verhalten des Magnetfeldes
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Abbildung 6.2: Messungen der freien Zyklotronfrequenz gespeicher-
ter Elektronen gegen die Zeit. Die Verdnderung der Linienmitte ist
kleiner als die Fehler der Einzelmessungen. Daher kann die An-
derung des Magnetfeldes in drei Tagen bei der derzeit erreichten
Mefigenauigkeit vernachléssigt werden.

Anderung des Magnetfeldes gegeniiber dem Ort

((-40147494) [kHZ]
P e b § S0 8. &

'
W
1

_10 5 0 5
Verschiebung der Falle [mm]
Abbildung 6.3: Zyklotronfrequenz in Abhéngigkeit vom Ort der Fal-
le. In der Mitte befindet sich ein Plateau, wo sich das Magnetfeld
nur statistisch innerhalb der Fehlergrenzen dndert und als konstant
betrachtet werden kann.
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6.2 Speicherung von Ionen

Einerseits ist von den Messungen am Eu* in einer Paulfalle bekannt, dafl ein
Puffergasdruck von ~ 10~* mbar nétig ist, um eine ausreichende Entvolke-
rung der D-Zustédnde und ein ausreichendes Mischen der Zeemanzustinde im
Grundzustand zu gewéhrleisten, auf der anderen Seite konnten bei Experi-
menten an Ba™-Tonen in einer Penningfalle ([Marx98]) héchstens &~ 107% mbar
bei ausreichenden Speicherzeiten zugelassen werden. Insofern war, was den
erreichbaren Puffergasdruck betrifft, fraglich, ob das Experiment in der be-
absichtigten Weise hitte durchgefiihrt werden kénnen.

Zur Speicherung von Eut wurde Ny als Puffergas verwendet. Um dem
Ionenverlust durch Stofle mit dem Puffergas entgegenzuwirken, wurde, wie
in Kap. 3.3 erlautert, die freie Zyklotronfrequenz der Ionen als Quadrupol-
feld durch den aus vier Segmenten bestehenden Ring eingestrahlt. Die einge-
strahlte Frequenz betrug bei dem Magnetfeld dieses Experimentes ~ 150 kHz.
Durch ausreichend hohe Leistung wurden beide stabilen Isotope gespeichert.
Die gespeicherten Ionen wurden elektronisch nachgewiesen (siehe Abs. 5.3).
Es wurde versucht, nur ein Isotop durch Verringerung der Anregungsam-
plitude und Anpassung der Anregungsfrequenz zu stabilisieren, was jedoch
aufgrund der wahrscheinlich zu starken Kopplung der Ionen nicht gelang.

Der maximal erreichte Druck betrug ~ 1 - 1072 mbar bei Speicherzeiten
von 10-20 Minuten. Bei einem Druck von 5-10~* mbar waren bereits Speicher-
zeiten von mehreren Stunden moglich, wihrend ein Dauerversuch bei einem
Druck von 1-10~*mbar abgebrochen wurde, nachdem nach 10 Tagen immer
noch ~ % der urspriinglichen Ionenzahl gespeichert wurde. Die erreichten
Speicherzeiten und Puffergasdriicke stellen also eine deutliche Verbesserung
gegeniiber fritheren Experimenten dar.

In Abb. 6.4 sind vier Nachweissignale des elektronischen Ionennachwei-
ses bei unterschiedlichen Puffergasdriicken dargestellt. Es ist deutlich zu er-
kennen, dafl das Absorptionssignal mit zunehmendem Druck immer breiter
wird. Zunéchst einmal bedeutet dies, dafl der Spannungsbereich, in dem die
Ionen mit dem Nachweisschwingkreis in Resonanz gelangen, mit zunehmen-
dem Druck gréfler wird. Dies ist darauf zuriickzufithren, dafl die Ionenwolke
bei hoherem Druck grofler ist und die Ionen in anharmonischere Bereiche des
elektrischen Potentials der Falle gelangen.

6.3 Optische Messungen

Zur Messung der optischen Spektren werden Eu™-Ionen Laserlicht ausgesetzt.
Dabei wird der Laser um den Feinstrukturiibergang von °S; nach ?Ps ver-
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Abbildung 6.4: Nachweissignale von gespeicherten Eu'-Ionen bei
unterschiedlichen Puffergasdriicken. Bei héheren Driicken ist die
Tonenwolke grofler, als bei niedrigeren Driicken, was an den Brei-
te der Nachweissignale erkennbar ist. Bei (1) betrug der Druck
9 - 1075 mbar, bei (2) 1-10"*mbar, bei (3) 3 - 10~*mbar und bei
(4) 7- 10" mbar

stimmt und die Fluoreszenz der Ionen in Abhéngigkeit von der Laserverstim-
mung aufgenommen. Mit den ersten Messungen galt es, die Uberginge der
beiden stabilen Isotope des Europium im Magnetfeld zu finden. Da sowohl die
Wellenléngen der Hyperfeiniibergénge, als auch der geeignete Puffergasdruck
von den Messungen zur Bestimmung der Konstanten der Hyperfeinwechsel-
wirkung in unserer Arbeitsgruppe bekannt waren, konnte der Bereich, in dem
ionische Fluoreszenz auftritt, schnell gefunden werden. Erschwerend war hier-
bei jedoch, dafl das simulierte optische Spektrum (siehe Abb. 2.5) deutlich
grofer ist, als der Bereich, um den der verwendete Laser in einem Durchgang
verstimmt werden kann.

Abb. 6.5 zeigt drei solcher Messungen, bei denen der Laser ca. 30 GHz
verstimmt wurde und die etwa die Hilfte des Bereiches iiberlappen. Zwi-
schen den einzelnen Messungen liegt ein Zeitraum von ca. 30 Minuten, sodafl
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Abbildung 6.5: Teilweises optisches Spektrum von ?S; nach °Pj
von PUBERt im Magnetfeld. Insgesamt wurden drei Messungen
aufgenommen. Die Fluoreszenz ist nicht mafistéblich. Zu kleineren
Frequenzen hin konnte der Laser aus technischen Griinden nicht
betrieben werden.

es nicht sicher ist, ob hinsichtlich der Laserstrahljustage und der Ionenzahl
gleiche Bedingungen herrschten. Die fehlende Reproduzierbarkeit der Laser-
strahljustage in der Falle ist vor allem auf den langen Weg, den der Laser-
strahl in der Vakuumappratur zuriicklegen muf, zuriickzufiihren. Daraus er-
geben sich immer unterschiedliche Verhéltnisse von Signal zu Rauschen. Aus
diesem Grund wurden die einzelnen Messungen in Abb. 6.5 nicht zusam-
mengefiigt, sondern iibereinander angeordnet. Leider konnte der Laser aus
technischen Griinden nicht bei kleineren Frequenzen betrieben werden. Der
Bereich zu hoheren Frequenzen hin wurde aber ebenfalls nach Fluoreszenz
abgesucht. Da dort keine Fluoreszenz gefunden wurde, kann der Bereich der
Messung, die mit 3in Abb. 6.5 bezeichnet ist, als Gruppe der o+-Ubergéinge
identifiziert werden. Die mit 1 bezeichnete Messung kann aufgrund der Simu-
lation als Teil der Gruppe der 7-Uberginge identifiziert werden. Bei diesen
Messungen wurde Ny als Puffergas bei einem Druck von ~ 5 - 10~*mbar
verwendet. Die Laserleistung betrug ~ 30uW , wobei aber anzunehmen ist,
daB aufgrund der Verluste am Lasereintrittsfenster und den Umlenkspiegeln
in der Falle deutlich weniger Laserlicht die Ionen erreichte. Uber die Laser-
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leistung am Ort der Ionen kann keine Aussage getroffen werde, da sie dort
wegen der beengten Platzverhéltnisse nicht gemessen werden kann. Es konn-
ten aber noch bei kaum mef3barer Laserlelstung deutlich erkennbare optische
Spektren gemessen werden. Um sowohl o*- als auch 7-Ubergéinge anregen
zu konnen, wurde ein \/4-Pliattchen verwendet, welches fiir eine Wellenldnge
von 450 nm ausgelegt ist. Bei Durchgang von dem hier verwendeten Laserlicht
von =~ 382nm Wellenléinge entsteht elliptisch polarisiertes Licht. Durch die
Reflektion am 180°-Spiegel in der Falle erhélt man rechtszirkular, linkszirku-
lar und linear polarisierte Anteile, wodurch alle Ubergiinge angeregt werden
konnen.

Da der Laser nicht iiber den vollen Bereich des Spektrums eingesetzt wer-
den konnte, konzentrieren sich die folgenden Untersuchungen auf die Gruppe
der o-Ubergéinge am hoherfrequenten Ende des Spektrums von %S, nach
9P;. Am hoherfrequenten Ende des Spektrums finden sich aufierdem Uber-
génge des Isotopes BlEut | die weder mit der 7-Gruppe des gleichen Isotopes,
noch mit Ubergangen des Isotopes 133Eut {iberlappen. Gleichzeitig aber stel-
len diese Ubergéinge hohere Anforderungen an das Verhéltnis von Signal zu
Rauschen, weil bei ihnen weniger Fluoreszenz zu erwarten ist als bei mehre-
ren iiberlappenden Ubergingen. Bei den Messungen in Abb. 6.5 kann man
noch nichts derartiges auf der hoherfrequenten Seite des Hauptpeaks von
Messung 3 erkennen. Bei diesen Messungen war das Verhéltnis vom Signal
zum Rauschen noch zu klein. Dies ist vor allem auf einen zu hohen Anteil
von Laserstreulicht trotz Interferenzfilter im Nachweis zuriickzufiithren. Durch
den beengten Aufbau der Falle in der Bohrung des supraleitenden Magneten
bleibt nur wenig Platz zur Fithrung des Laserstrahles in der Apparatur. Des-
wegen mufl immer ein gewisses Mafl an Laserstreulicht, was durch Streifen des
Laserstrahles an Apparaturlementen entsteht, in Kauf genommen werden.

Um das Laserstreulicht zu verringern, wurde der Abstand des Lasers zur
Falles von 8 m auf 4 m halbiert, wodurch die Strahlqualitdt nachhaltig verbes-
sert wurde. Auflerdem wurde die Vakuumapparatur durch zusétzlich Blen-
den in der Laserstrahlfiihrung modifiziert, damit weniger Laserstreulicht in
die Falle gelangt. Zusétzlich wurde ein sogenannter Noise-Fater eingesetzt,
der das Leistungsrauschen des Laserlichtes um zwei bis drei Gréflenordnun-
gen verringert. Zusammen mit weiteren Optimierungen im Nachweissystem
und beim Puffergasdruck konnte eine deutliche Verbesserung der optischen
Spektren erreicht werden. Hilfreich erweis sich bei der Auswertung der op-
tischen Messungen eine Glittung der Fluoreszenzzahlraten mit einem glei-
tenden Durchschnitt iiber zehn Melpunkte. Um sicher zu sein, daf es sich
auch wirklich um Ubergéinge handelt, wurde die Gléttung auf mehrere Mes-
sungen angewandt. Dabei tauchten Fluoreszenzmaxima immer an der glei-
chen Stelle auf, sodafl es sich bei den Maxima mit Sicherheit um Uberginge



6.3. OPTISCHE MESSUNGEN 95

handelt. Bei den optischen Messungen stellte sich ein Puffergasdruck von
~ 7-10"*mbar als am geeignetsten heraus. Abb. 6.6 zeigt eine geglittete
Messung. Anhand der Daten der Simulation der optischen Spektren war es
moglich, einige Ubergéinge zu identifizieren. Die in Abb. 6.6 markierten Uber-
génge gehoren alle zum " Eut. Uberginge von "Eut konnen bei gleich-
zeitiger Speicherung beider stabilen Isotope nicht bestimmt werden, da es
beim "*Eut keine Uberginge gibt, die nicht mit Ubergéingen anderer Grup-
pen oder des anderen Isotopes iiberlappen. Aus den gemessenen Ubergingen

’ Nr. ‘ Ubergang ‘

1 151Eu+; 9S4;mJ —4 my = + —9 P5,mJ = _3 mp = +*
2 | BEu™; %S my = —4,my = +f —? Py;my = —3,m; = +5
3 151E11+; 984;H1J —4 my = +* —9 P5;mJ = _3 my = +%

BlEu™; 9S4, my = —3, my = —i—% —9 Pyymy = —2,my = 42
4 | PlEut; 9Sy;my = —4,my = —% —?Ps;my = —3,m; = —%

BlEut; %S;my = —3,my = +5 =% Py;my = —2,my = +3
5 | BEut; 'Symy = —4,m; = —% —YPsimy = —3,m1 = %

Tabelle 6.2: Identifizierte Ubergénge der ot-Gruppe von ?Ss nach
9P5 von PL3Eut aus Abb. 6.6.

konnten Linienbreiten von 1.7 bis 2 GHz ermittelt werden, sodafl die bei den
Simulationen angenommenen 2 GHz gut bestétigt wurden. Desweiteren kann
daraus geschlossen werden, daf die in einer Penningfalle gespeicherten Eut-
Ionen besser gekiihlt werden als die in einer Paulfalle gespeicherten, da dort
bei Hyperfeiniibergéingen etwa 4 GHz erreicht wurden ([Ende96]). Dies ist
vor allem auf das Aufheizen der Ionen durch das Hochfrequenz-Speicherfeld
der Paulfalle zuriickzufiihren.
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Abbildung 6.6: o*-Gruppe von PL153Eutim Magnetfeld. Die Mes-
sung wurde mit einem gleitenden Durchschnitt iiber 10 MeBpunkte
geglittet. Die markierten Ubergéinge sind in Tab. 6.2 aufgefiihrt.
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6.4 Doppelresonanzmessungen

Anhand der im vorigen Abschnitt identifizierten optischen Ubergéngen wur-
den Doppelresonanzuntersuchungen durchgefiihrt. Dabei wird der Laser in
die Mitte eines Uberganges positioniert und gleichzeitig Mikrowellen ein-
gestrahlt. Finden mikrowelleninduzierte Ubergéinge in den laserangeregten
Zustand statt, so nehmen mehr Ionen am Fluoreszenzzyklus teil und die de-
tektierte Fluoreszenz nimmt zu. Die resultierenden Mikrowellenspektren sind
in erster Ordnung dopplerfrei (siche Abs. 4.2).

Die Untersuchungen dieser Arbeit beschréinken sich auf mikrowellenindu-
zierte Am; = +1-Ubergiinge, da die benstigten Frequenzen sehr einfach nur
mit einem Synthesizer erzeugt werden kénnen und der g;-Faktor einen gro-
Beren Einfluf auf Am; = +1-Uberginge als auf Amy = +1-Ubergiinge hat
(siehe Tab. 2.4).

Zum Auffinden der Resonanzen wurden die berechneten Ubergangsfre-
quenzen der Simulationen verwendet. Um sicher zu sein, die Resonanz zu
finden wurde die Mikrowelle {iber einen Bereich von 20 MHz bei einer Schritt-
weite von 10 kHz und 2 s pro Mefipunkt verstimmt, was eine Mef3zeit von etwa
einer halben Stunde ergibt. Die Resonanzen waren wegen der nur geringen mi-
krowelleninduzierten Fluoreszenzerhohung schwer zu erkennen, weshalb auch
hier die Fluoreszenzdaten mittels eines gleitenden Durchschnitts iiber fiinf
MeBpunkte geglattet wurden. War die Resonanz erst einmal gefunden, so
konnte durch langere Mef3zeit iiber einen deutlich kleineren Frequenzbereich
das Verhiltnis von Signal zu Rauschen deutlich verbessert werden. Bei den
Doppelresonanzmessungen iiber einen kleinen Frequenzbereich erwiesen sich
eine Laserleistung von ~ 100 W und ein etwas verringerter Puffergasdruck
von &~ 4 -10"*mbar als gute Parameter. Abb. 6.7 zeigt Doppelresonanz-
messungen von zwei unterschiedlichen Ubergingen. Insgesamt konnten die
Ubergangsfrequenzen von fiinf Am; = 1-Ubergéngen im °S,-Zustand gemes-
sen werden, die in Tab. 6.4 aufgelistet sind. Die Leistung der in die Falle
gefithrten Mikrowelle betrug etwa 12 ~ 14 dBm, wobei aber unklar ist, wie-
viel davon am Ort der Tonen zur Verfiigung steht, da die Mikrowellenleistung
am Ort der Ionen nicht gemessen werden kann. Es ist anzunehmen, daf3 die
mikrowelleninduzierten Ubergénge noch leistungsverbreitert sind. An die ge-
messenen Uberginge wurden Lorentzkurven angepafit, wie es der erwarteten
Linienform von Resonanziibergéngen entspricht. Die erreichten relativen Un-
sicherheiten der Linienmitten liegen fast alle im Bereich 10~7, sodaf aufgrund
der Abschétzung von Tab. 2.4 ein relativer Fehler des gi-Faktors im Bereich
10~ zu erwarten ist. Die Reduktion der Mikrowellenleistung brachte keine
Verbesserung, da sich dadurch das Verhéltnis von Signal zu Rauschen verrin-
gerte und deswegen die statistische Unsicherheit der Linienmitte nicht kleiner
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Abbildung 6.7: Zwei Doppelresonanzmessungen unterschiedlicher
Ubergéinge
wurde.

Da fiir den Zusammenhang zwischen Ubergangsfrequenz und g¢-Faktor
kein analytischer Zusammenhang angegeben werden kann, wurde das in Kap.
2 beschriebene Programm zur Berechnung der Termschemata gedndert, um
aus den Messungen einen gi-Faktor berechnen zu kénnen. Das Programm er-
hilt anstelle des gi-Faktors die gemessene Ubergangsfrequenz zusammen mit
der Unsicherheit der gemessenen Linienmitte als Parameter. Durch Variation
wird der Bereich ermittelt, in dem gy liegen muf, damit die berechnete Uber-
gangsfrequenz innerhalb der Fehlergrenzen der gemessenen ist. Innerhalb des
Fehlers der Linienmitte kann der Zusammenhang zwischen g;-Faktor und
Ubergangsfrequenz als linear betrachtet werden, sodaf die Mitte des Berei-
ches den g;-Faktor und die Hélfte des Bereiches dessen Fehler ergibt. Dabei
wird die in S, L und J intermediére Basis (Gl. 2.15) mit den entsprechenden
Koeffizienten zur Berechnung verwendet. Wie eine Abschitzung gezeigt hat,
ist die Beriicksichtigung der Nichtdiagonalelemente des Zeemaneffektes in J
erst ab einer MeBunsicherheit im unteren 10~8-Bereich nétig. Als Parameter
fiir die Hyperfeinstrukturaufspaltung und den gj-Faktor wurden die gleichen
Werte wie zur Simulation der Termschemata aus Tab. 2.1 und 2.2 verwendet.
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Ubergang vlkHz] | Av[kHz] | FWHM[kHz] av
my = —4;m =+3 — +2 | 65582481 | 0.37 7.68 5.6-107%
my = —4;m; =—+5 — +3 | 6241411.5 | 1.02 11.02 1.6-10°7
my = —4;my=—3 — +3 | 5975 525.7 | 0.84 11.94 1.3-1077
my=—4;m=-3——1|5745237.0| 0.94 16.74 1.5-1077
my = —3;my =+35 — +2 | 56424851 | 0.65 11.09 1.2-1077

Tabelle 6.3: Alle im Rahmen dieser Arbeit mittels DQppelresonanz—
methode im °S;-Zustand des " Eut gemessene Uberginge mit
AmI = —|—1

Aus den Einzelmessungen wurden so fiinf gi-Faktoren (Abb. 6.8), die in-
nerhalb ihrer Unsicherheiten gut iibereinstimmen, berechnet. Daraus wurde
ein mittlerer gi-Faktor berechnet, wobei die Einzelbeitrage mit den reziproken
Meffehlern gewichtet wurden:

Blg = 1.37734(6) (6.1)
mitgy = 1.99116951

Durch das von auflen angelegte Magnetfeld wird in der Elektronenhiille
eine diamagnetische Stromdichte induziert, deren Feld am Kernort H'(0) das
duBere Feld verkleinert. Dabei ist ([Kopf56]):

e

H'(0)

Hop(0) (6.2)

" 3me?
Das resultierende Feld am Kernort ist dann

Hrern(0) = Hy — H'(0), (6.3)
sodafl der durch Messungen ermittelte gr-Faktor mit einem Faktor von

Hy  H,
HKern B HO - Hl(())

(6.4)

multipliziert werden mufl, um das am Kernort geringere Magnetfeld zu
beriicksichtigen. Nach Thomas-Fermi ist das elektrostatische Potential am



100 KAPITEL 6. MESSUNGEN

1,3778 -

1.3776 1

-

1,3770 1

1,3768 4

Abbildung 6.8: Die aus den Einzelmessungen ermittelten gi-
Faktoren. Die waagerechte Linie gibt den mit den reziproken Feh-
lern gewichteten Mittelwert an.

Kernort ¢(0) proportional zu Z 5, womit man fiir Z = 63 die Korrektur

von 22— = 1.00806 ([Kopf56]) erhélt. Verwendet man fiir die Berechnung
Kern

von ¢(0) Hartree-Funktionen ergibt sich fiir die Korrektur % = 1.006978
([Kopf56]).

Bei einem Vergleich des hier an 'Eut gemessenen g-Faktors mit frii-
heren Messungen ergeben sich Schwierigkeiten. In [Lede78] wird ein korri-
giertes magnetisches Moment fiir 'Eut angegeben und auf dessen Mes-
sung in [Evan65] verwiesen, wobei sich jedoch in [Evan65] ein anderer Wert
fiir das korrigierte magnetische Moment findet, als in [Lede78] angegeben.
In [Evan65] wird als diamagnetischer Korrekturfaktor % = 1.006948
angegeben, wiahrend in einer Tabelle in [Lede78] ohne Quellenangabe und
Hinweis auf dessen Berechnung ein diamagnetischer Korrekturfaktor von
- = 1.009487 fiir Z = 63 angegeben wird.

Wegen der Vielzahl zur Auswahl stehender diagmagnetischer Korrektu-
ren wird von einer Korrektur des Meflwertes abgesehen. Fiir eine Beurteilung
der differentiellen Hyperfeinanomalie von Gl. 7 ist der absolute Wert des ma-
gnetischen Momentes des Kernes ohnehin nicht wichtig, da in Gl. 7 nur das
Verhéltnis der Kernmomente zweier Isotope einflieit und sich so die Korrek-
turen gegeneinander wegkiirzen.

In der Arbeit von Evans, Sandars und Woodgate [Evan65] findet sich auch
der unkorrigierte Wert fiir das magnetische Moment von *'Eu™, der nach
dem Verfahren der Atomic Beam Magnetic Resonance, also am neutralen
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Atom gemessen wurde. Da das neutrale Europium-Atom {iber 63 Elektronen
verfiigt und die Ionen, die in dieser Arbeit zu Messungen herangezogen wur-
den, 62 Elektronen aufwiesen, wird angenommen, dafl die Differenz in der
diamagnetischen Korrektur, die durch dieses eine Elektron verursacht wird,
vernachlissigt werden kann. Berechnet man aus dem von [Evan65] angege-
gebenen unkorrigierten magnetischen Moment von *'Eu® den g;-Faktor, so
erhéilt man 'g; = 1.3756(2). Dieser Wert stimmt innerhalb der Fehlergren-
zen nicht mit dem in dieser Arbeit ermittelten Wert (Gl. 6.1) iiberein. Wie
in Tab. 2.4 gezeigt, trigt wegen der nur teilweisen Entkopplung von Kern-
und Hiillenspin der gj-Faktor recht stark zu den Am; = +1-Ubergéingen bei.
Will man bei der derzeitigen Mefunsicherheit ausschlieSen, dafl der als Pa-
rameter zur Berechnung der gi-Faktoren verwendete gj-Faktor einen Einfluf3
auf das Resultat hat, so miiite der gj-Faktor mit einer relativen Unsicher-
heit von héchstens 1 - 107° bekannt sein. Der zur Simulation und Auswer-
tung verwendete Wert wurde aus der Feinstruktur-Reihenentwicklung des
9S4-Zustandes (Gl. 1.32) nach Gl. 1.31 berechnet. Es gibt aber keine Infor-
mationen dariiber, mit welcher Unsicherheit die Koeffizienten von Gl. 1.31
angegeben werden kénnen. Desweiteren wurde bisher am Eu™ noch kein g;-
Faktor im ?S;-Zustand mit ausreichend kleinem Fehler gemessen. Daher kann
nicht ausgeschlossen werden, dafl der zur Berechnung verwendete gj-Faktor
fiir die Diskrepanz von %1 g; zwischen dieser Arbeit und [Evan65] verantwort-
lich ist.

Fiir eine weitere Beurteilung ist eine Messung des gj-Faktors im 9S,-
Zustand mit ausreichend kleiner Unsicherheit notwendig. Hierfiir bietet sich
das Isotop "Eu an, da es als einziges einen Kernspin von I = 0 aufweist.
Es ist instabil und hat eine Halbwertszeit von 15.2 d (Tab. 1.2). Aufgrund
von erfolgreichen Messungen in unserer Arbeitsgruppe an dem Isotop ¥'Ba*
(1 = 10d)([Knab87]), bei denen &hnliche Methoden wie in dieser Arbeit
zur Anwendung kamen, kann angenommen werden, dafl eine Bestimmung
des gj-Faktors von '®°Eu erfolgreich durchgefiihrt werden kann, obwohl die
Halbwertszeit fiir nicht am Erzeugungsort stattfindende Experimente sehr
kurz ist.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit sollte das Verfahren von Doppelresonanzmessungen
an in einer Pennigfalle unter Puffergas gespeicherten Ionen, welches bereits
erfolgreich an Ba™-Ionen zur Bestimmung von ¢j- und gi-Faktoren eingesetzt
wurde ([Marx98]), auf das wesentlich komplexere System von Europium-
Ionen iibertragen werden. Damit sollte iiberpriift werden, ob eine Bestim-
mung des gr-Faktors eines Isotopes mit einer relativen Ungenauigkeit von
hochstens 107 bis 107° moglich sein wiirde.

Mit dieser Arbeit konnte das Verfahren erfolgreich auf Eut-Ionen iiber-
tragen werden. Der gi-Faktor des Isotopes ' Eu® kann ohne diamagnetische
Korrektur als

Plg = 1.37734(6) (52 =4-107") (6.5)
angegeben werden.

Zur Durchfiihrung der Doppelresonanzmessungen an Eut-Ionen ist der
Einsatz von Puffergas zur Entvolkerung der metastabilen D-Zusténde und
zum Mischen der Zeemanzusténde im Grundzustand unverzichtbar. Um {iber-
haupt Ionen unter Puffergas in einer Penningfalle speichern zu kénnen, wurde
eine urspriinglich von G. Bollen et al. fiir Massenmessungen entwickelte Me-
thode eingesetzt, um die puffergasbedingte Aufweitung der Ionentrajektorien
und damit den Ionenverlust zu unterbinden. Gegeniiber den oben zitierten
Experimenten an Bat-Ionen wurde der Puffergasdruck um etwa drei Gro-
Benordnungen erhoht, was zur ausreichenden Entvélkerung der D-Zusténde
und ausreichendem aber nicht zu starkem Mischen der Zeemanzusténde des
Grundzustandes fiihrte. Dabei wurden Speicherzeiten von mehreren Tagen
erreicht.

Die angestrebte Prézision wurde in etwa erreicht, obwohl eine Reihe von
Eigenschaften Doppelresonanzuntersuchungen an Systemen wie dem Eu™ be-
tréachtlich erschweren:

e Grofle Anzahl von Zeemanzustinden
Durch die hohen Kern- und Hiillenspins spaltet das Eu™ in sehr viele
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Zeemanzustéinde auf. Bei gleicher Ionenzahl stehen so bei statistischer
Besetzung der Zeemanzustinde im einzelnen Zeemanzustand viel we-
niger lonen zur Verfiigung, als bei einem einfacheren System, bei dem
sich alle Tonen auf sehr wenige Zeemanzusténde verteilen. Dadurch ist
bei optischer Anregung eines einzelnen Zeemanzustandes sehr wenig
Fluoreszenz zu erwarten.

Geringes Verzweigungsverhiltnis in den Nachweisiibergang
Durch das geringe Verzweigungsverhéltnis in den Nachweisiibergang
erhilt man nur &~ 1/10 der angeregten Ionenzahl als Fluoreszenzphoto-
nen. Durch die Verluste im Nachweis erhélt man in diesem Experiment
bei optischer Anregung eines einzelnen Zeemaniiberganges kaum mehr
Photonen als das maximale Dunkelrauschen des Photomultipliers be-
tragt.

Grofler gj-Faktor im angeregten Zustand

Durch den gj-Faktor von ~ 1.8 im angeregten Zustand gegeniiber dem
gs-Faktor von ~ 2 im ?S,-Zustand riicken optische Uberginge aus un-
terschiedlichen mj-Gruppen des °S;-Zustandes so nahe zusammen, daf
sie innerhal der iiblichen Dopplerbreite iiberlappen. Einerseits wurde
dadurch das Auffinden der optischen Resonanz erleichtert, da man an
Stellen des Spektrums, an denen viele Ubergéinge zusammenfallen, auch
mehr Fluoreszenz erhélt, wihrend auf der anderen Seite die Identifika-
tion der einzelnen Uberginge erschwert wurde.

Zu starke Kopplung zwischen Kern- und Hiillenspin

Beim gewéhlten Magnetfeld von ~ 1.5T sind Kern- und Hiillenspin
noch zu stark gekoppelt (siehe Tab. 2.4). Dies fithrt dazu, dal der
gi-Faktor einen geringeren Einflul auf Am; = +1-Ubergéinge hat, als
in der vollsténdig entkoppelten Starkfeldndherung. Aus diesem Grund
muB der relative Fehler der gemessenen Ubergiinge etwa vier GroBen-
ordnungen kleiner sein, als der angestrebte Fehler im g-Faktor. Beim
entsprechenden Experiment an Ba™-Ionen konnte dagegen mit einem
relativen MeBfehler der Uberginge von ~ 2 - 10~% ein relativer Feh-
ler des gi-Faktors von ~ 3 - 107% erreicht werden. Auch wenn dieses
beim Eu™ so schlechte Verhiltnis zwischen MeBfehler und Fehler des
gri-Faktors schon vor Beginn des Aufbaus des Experimentes bekannt
war, wurde dieses Magnetfeld so gewéhlt, um das optische Spektrum
nicht zu weit aufzuspreizen, damit mehr Uberginge zusammenfallen
und das Auffinden der optischen Resonanz vereinfacht wiirde.
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e Speicherung des natiirlichen Isotopengemisches
Durch Speicherung des natiirlichen Isotopengemisches stehen in jedem
Zeemanzustand nur etwa halb so viele Ionen als bei Speicherung nur
eines Isotopes zur Verfiigung. Auflerdem ist die Identifikationvon opti-
schen Ubergéngen von "Eu® durch die Anwesenheit von "' Eut véllig
unméglich, da die 7- und o*-Gruppen von 'Eut vollstindig die von
153Eut iiberlappen.

Trotz dieser Schwierigkeiten wurde eine Genauigkeit erreicht, die aus-
reicht, um bei Messungen an weiteren Isotopen die differentielle Hyperfein-
anomalie von Isotopenpaaren mit einer Genauigkeit zu bestimmen, die eine
Unterscheidung von Kernmodellen zuldfit (siche Abb. 1). Es lassen sich aus
den bei diesem Experiment gewonnenen Erfahrungen eine Reihe von Punk-
ten angeben, bei deren Realisierung bei zukiinftigen Messungen eine weitere
Steigerung der Genauigkeit erwartet werden kann.

Um den relativen Fehler in g; zu verringern, bieten sich mehrere Moglich-
keiten, von denen die Erhohung des Verhéltnisses von Signal zu Rauschen die
wichtigste ist. Bei einer Steigerung der Empfindlichkeit kann die Mikrowel-
lenleistung verringert werden, sodaf die mikrowelleninduzierten Uberginge
weniger leistungsverbreitert sind. Dazu mufl sowohl das Signal angehoben,
als auch das Rauschen gesenkt werden.

Eine Verdopplung des Fluoreszenzsignals ist durch Speicherung von nur
einem Isotop moglich. Zur Erzeugung der Ionen wurde metallisches Europi-
um in Ofen mit Reniumdréhten eingesetzt. Isotopenreine Proben der stabilen
Isotope sind leider nur in Form von Europium-Oxid erhéltlich, woraus durch
Erhitzen im Ofen erfahrungsgeméaf keine Europium-Ionen freigesetzt werden.
Bei den Experimenten an Ba™-Ionen wurde BaCl, zur Ionenerzeugung einge-
setzt. Auch beim Europium ist eine Umwandlung von EuO in EuCl; moglich,
aber auch daraus lassen sich wegen der gegebiiber dem BaCl, unterschied-
lichen Bindungspotentiale keine Eut-Ionen durch Glithen eines Drahtes er-
zeugen. Denkbar ist aber, metallisches Europium durch Elektrolyse an der
Salzschmelze von EuCl, unter Sauerstoffausschlufl abzuscheiden. Eine weite-
re Moglichkeit isotopenreines Europium zu Speichern ist die Destabilisierung
eines Isotopes durch geeignete Wahl von Frequenz und Amplitude der Zyklo-
tronanregung der Ionen. Obwohl dies an massenspektroskopischen Experi-
menten zur Trennung von Isobaren angewandt wurde, gelang es im Rahmen
dieses Experimentes nicht, die stabilen Isotope zu trennen.

Durch Optimierung des Nachweissystemes kénnen wahrscheinlich weite-
re Steigerungen des detektierten Fluoreszenzsignals erreicht werden, obgleich
hier nur kleine Verbesserungen zu erwarten sind. Wegen der derzeitigen Fal-
lenkonstruktion kann das Raumwinkelelement der Fluoreszenzbeobachtung



106 ZUSAMMENFASSUNG

nicht vergroflert werden.

Ein grofles Potential bietet sich in der Verringerung des Rauschens, wel-
ches hauptséchlich auf einen zu grofien Anteil von Laserstreulicht, welches in
den Nachweis gelangt, zuriickzufiihren ist. Fine Verbesserung der Strahlqua-
litdt fithrt hier sicherlich zu deutlich besseren Resultaten. Auflerdem kann die
Strahlfiihrung und -umlenkung weiter hinsichtlich der Verringerung des La-
serstreulichtes verbessert werden. Neuerding sind vakuumtaugliche Lichtlei-
terstibe aus Quarzglas auf dem Markt erhéltlich, womit ggf. das Laserstreu-
licht reduziert werden kann, wenn sie zur Fiihrung des Laserstrahls eingesetzt
werden.

Wenn durch die oben beschriebenen Méglichkeiten das Verhéltnis von Si-
gnal zu Rauschen deutlich erhcht, so kann das Magnetfeld erhéht werden.
Bei hoherem Magnetfeld entkoppeln Kern- und Hiillenspin weiter, sodafl bei
gleichem relativen Meffehler der Ubergangsfrequenzen ein kleinerer relativer
Fehler in g; erreicht werden kann. AuBerdem werden die zu messenden Uber-
gangsfrequenzen groflier, was bei einem Mefifehler in gleicher Groflenordnung
einen kleineren relativen Fehler mit sich bringt. Nachteilig jedoch wirkt sich
eine Erhohung des Magnetfeldes auf die optischen Spektren aus. Deren Fre-
quenzbereich wird bei gleichzeitiger Abflachung des Spektrums grofler, was
das Auffinden der optischen Resonanz bei nicht optimiertem Experiment er-
schwert.

Problematisch bleibt aber der Vergleich des Resultates dieser Messung
mit anderen Messungen, da nur berechnete diamagnetische Korrekturen vor-
liegen, die sich schon im Bereich 1073 unterscheiden. Verschiedene Berech-
nungsverfahren, die in [Gust98] aufgefiithrt werden, fithren zu unterschiedli-
chen Ergebnissen, sodafl die diamagnetischen Korrekturen durch Messungen
verifiziert werden miissen. Dazu bietet sich der Vergleich von Messungen des
magnetischen Kernmomentes eines Isotopes am neutralen Atom oder, wie im
Fall dieser Arbeit, am einfach ionisierten Europium mit Messungen am hoch-
geladenen Ion an. Fiir die Untersuchung der differentiellen Hyperfeinanomalie
reicht jedoch der unkorrigierte Wert des magnetischen Kernmomentes, da nur
das Verhiltnis der Momente zweier Isotope einflieit (siehe Gl. 7).

Bei weiterer, sorgfiltiger Optimierung und Weiterentwicklung ist sicher-
lich eine Steigerung der Mefigenauigkeit um eins bis zwei Gréfenordnungen
moglich. Dies wiirde ausreichen, die differentielle Hyperfeinanomalie auch bei
solchen Isotopenpaaren zu bestimmen, bei denen sie im unteren Bereich der
erwarteten Groflenordnung liegt.
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